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Les teshniques u t i l i s é e s  pour l ' e t u d e  des phénomo'lnes qui  r é s u l -  

cent de deux i r r a d i a t i o n s  s imultanées d 'un gaz moléculaire  2 f a i b  l e  p r e s s i o n  

é t a l e n t  r é se rvées  jusqu 'â  ces de rn i è re s  annees au  domabne des frGquencss he r t -  

z iennes-  Dans l e  domlne  optiqise, ces  techribques etaiesnt pr inc ipa lement  l i m i -  

t é e s  p a r  l a  f a i b l e  d e n s i t é  s p e c t r a l e  des  sources conventnonnel les ,  C e t t e  sn- 

t u î txon  a beaucoup evolué avec l ' i n t r o d u c t i o n  des sources eohgrentes  e t  no- 

tmmenr des l a s e r s  q u i  permettent  de s u m o n t e r  l e s  problèmes d P i n t e n s i c é  e t  

de Largeur d l  Qmission. 

Le p r lnc ipe  de c e s  études de double i r r a d i a t i o n  e n  specrroscopre 

noJ.Gcu%aire e s t  le mgme qu'en resonance magnétique e r  en spectwoscopxe atomi- 

que,  Rhén3m6nologiqr1ement l e s  e f f e t s  observés s o n t  dGs 2 un comportement non 

IbnGaire du g a z *  Cependant, uae m l é c u i e  possède un nombre de nxueaux dv6ne r -  

g ie  beaucoup p l u s  important dûs aux r o t a t i o n s  e t  aux v r b r a t l a n s  e t  permet une 

p l u s  grande v a r i é t e  d ' é tudes ,  Un résumé a s sez  complet des a spec t s  théor iques  

e t  expérimentaux de  ces  études a  é t é  p u b l i é  tares récemment p a r  SHZMODA : 1 f . 
La m i s e  a u  po in t  de eeç sources e t  l e u r  i n t roduc t ion  en spec t roseog le  molécu- 

l a i r e  sont  2 l a  base  d 'un développement cons idérable  de nouvel les  techniques 

expérimaarales  q u i  ne pouvaient ê t r e  envrsagées auparavanit, Une b ib l iog raph ie  

re la t ivement  conplè te  des  performances a c t u e l l e s  de ces d i f f é r e n t e s  techni -  

ques expérimentales  encore récentes  mais dé j2  nombreuses ( 2 )  l a i s s e  p r é v o i r  

d'impor'rants progrès  en spec t roscopie  f i n e  par  l a s e r  dont la r5sol : l t ion peut 

a t t e i n d r e  1 0 ~  O ,  f 3; 

Les expériences de double ~ r r a d i a t i o n  infrarouge-microonde u t r l i -  

s an t  un l a s e r  son t  t r è s  r écen te s  puisque l e s  travaux l e s  p l u s  r n t e r e s s a n t s  

s u r  ce su je^ n ' a n t  é té  pub l i é s  que durant  ces  t r o i s  de rn i è re s  années. Les 

pr incrpaux r é s u l t a s s  acquis  dans ce domaine c o r n  ceux obtenus par  des tesh-  

n lqueç  de double ~ r r a d i a t i o n  microonde-microonde seront  d é c r c t s  dans l a  par- 

t i e  réseuvce aux r é s u l t a t s  an t6 r i eu rç  donc nous p a r t l r c n s  pour  a r r u e r  n o t r e  

t r a v a i l ,  Nous donnerons également dans ce deuxisme chap i t r e  l e s  condi r ions  

impcsées a c e t t e  é tude qu i  e s t  encore Llmiéée actuel lement  à quelques cas  

p a r t i c u l i e r s ,  Les nouvel les  techniques incrocluites au l a b o r a t o i r e  e t  p a r t l -  



cubaères à ces  expériences serané  d é c r i t e s  dans l e  chap i r r e  III ,  Les méthodes 

de t ra i tement  des  s ignaux y s e r o n t  d o n n g ~ s  a f i n  de f a c i l i t e r  l a  compréhension 

des phenomènes physiques à p a r t i r  de l a  forme de ces  signaux. 

Dans Le domaine h e r t z i e n ,  l e s  techniques de double résonance sem- 

b l e n t  remonter à 1955 pour l e s  expériences microonde-radiofréquence ( 4  e t  à 

1959 pour l e s  expér iences  microonde-microonde {5 / . Plus d i f f  I c i  l e s  à met t r e  en 

oeuvre que c e l l e s  de s imple résonance, e l l e s  on t  s u r t o u t  é t é  developpées dans 

Le cas où l e s  t r a n s i t i o n s  connectées par  l e s  deux rayonnements p ~ s s è d e n t  un ni-  

veau commun, Les e f f e t s  correspondant à ce système à t r o i s  nîveaux sont  l e s  

p l u s  i n t enses  e t  peuvent ê t re  t r a i t é s  par  une t h é o r i e  de p e r t u r b a t i o n s  au pre- 

mier ordre en u t i l i s a n t  I fhypo thèse  des c o l l i s i o n s  f o r t e s .  Les p u b l ~ c a t i o n s  l e s  
1 p l u s  r écen te s  & 6 / ,  : 7 1 ,  j 8 j  donnent une c i t l i o g r a p h i e  assez eomplèce s u r  l e s  

d i f f é r e n t s  a spec t s  de ces  é tudes .  

Le quatriàme chap i t r e  e s t  consacré à 1 'extension de ces expérien-  

c e s  au domaine in f r a rouge .  L 'étilde expérimentale  d'un système à t r o i s  niveaux 

dont  l a  l a rgeu r  de l a  t r a n s i t i o n  de pompe e s t  pr incipalement  a f f e c t é  par  

l ' e f f e t  Doppler n ' a  jamais é t é  e f f e c t u é e  à n o t r e  connaissance. Les d i f f é r ences  

e n t r e  nos r é s u l t a t s  e t  ceux pub l i é s  par  d ' a u t r e s  au t eu r s  s e r o n t  i n t e r p r ê t é s  ; 

e l l e s  reposent  s u r  c e r t a i n e s  difficultés expérimentales  qui  s e r o n t  d é t a i l l 6 e s .  

L'étude théor ique  correspondante donnée p a r  YAJlMA i 9 j  e s t  i n s u f f i s a n t e  pour 

expl iquer  l a  forme des  f i g u r e s  d ' abso rp t ion  ; e l l e  a dû ê t r e  complétée en t e -  

nant  compte du terme 2 un quantum, 

Le système à q u a t r e  niveau donne na issance  2 des s ignaux beaucoup 

p lus  f a i b l e s  mais e s t  par t icul iGrement  b i e n  adapté à l ' é t u d e  des  processus de 

c o l l i s i o n s  i n t e r m 0 1 É c u l a i r e s ~  On t rouve ra  dans une pub l i ca t ion  r écen te  de OKA 

101 une b ib l iog raph ie  t r è s  complète des  d i f f é r e n t e s  techniques expérimentales  

d6velsppées en  vue d 'une  mei l leure  connaissance de ces processus d l ~ n t e r a c t l o n s  

m T é c u l a i r e s ,  Pour éiludner ces  mécanismes, d i f f é r e n t e s  méthodes basées s o i t  su r  

l e s  mesures de l a rgeu r  de r a i e ,  s o i t  s u r  l a  f luorescence  op t ique  ou encore sur  

l e s  p r o p r i é t é s  des  j e t s  n o l é c u l a i r e s  on t  é t é  u t i l i s é e s ,  La double i r r a d i a t i o n  

sans niveau commun p résen te  P lavancage s u r  ces  techniques de permet t re  1 'étude 

dkune t r è s  grande v a r i é t é  de d i s p o s i t i o n s .  



En s e  lbmbtant aux phénomênes in te rvenant  uniquement l o r s  des  

co l1 i s ions  de deux moai5cules ident iques  e t  en  négl igeant  l e s  chocs à p lus  

de deux molécules,  on peut  cons idérer  que l a  c o l l i s i o n  se t r a d u i t  par  des 

t r a n s i t i o n s  des  é t a t s  l n i t l a u x  A er  B des deux molécules i nc iden te s  v e r s  

l e s  é t a t s  A '  e t  ' ; a 1  avec v a r i a t i o n  Ab: de l ' é n e r g i e  c iné t ique  r e l a t i v e  de l 'ensem- 

b le  des  deux molécules, On suppose dans ce schema que l e s  molêcules gardent 

l e u r  i d e n t a t é  au cours du choc" D'un p o i n t  de vue macroscopique, l e  processus 

de c o l l i s i o n  s e  c a r a c t é r i s e  pr incipalement  par  un temps de r e l a x a t i o n  ; ce 

temps correspond à un. paramstre  moyen s u r  un ensemble de phgnomènes qui  peu- 

ven t  être t r 2 s  d i f f é r e n t s .  Du poin t  de vue microscopique, pour d é f i n i r  l e  pro- 

cessus  de c o l l i s i o n ,  il f a u t  répondre en p a r t i c u l i e r  aux ques t ions  q u ~  concer- 

nent  s 

- la r e l a t i o n  e n t r e  l e s  é t a t s  quant iques de chaque molécule avant  

e t  ap rè s  une e s l l i s i o n ,  

- l e s  condi t ions  que doivent  r e s p e c t e r  l e s  é t a t s  i n i t i a u x  A e t  

B des  deux molécules pour conduire à m e  c o l l i s i o n  avec échange d16nerg ie .  

Les réponses à ces ques t ions  dépendent du paramètre d'impact ca- 

r a c t é r i s t i q u e  de  ha c o P l i s i o n  considérée dans l a  mesure oc celux-ci détermi- 

ne l e  nombre de termes 2 prendre en cons idgra t ion  dans l ' i n t e r a c t i o n  é l e c t r o -  

magnétxque exprimée sous forme d 'un  développement mu l t ipo la i r e .  

Dans de nambreux t ravaux a n t é r i e u r s ,  ê ' e s t  l a  l a rgeu r  des r a i e s  

des  t r a n s i t i o n s  mîcroondes q u i  a  6té mesurée, Ces mesures c o n s t i t u e n t  l a  p r in -  

c i p a l e  source d v i n f o r m t l o n  à propos du temps de r e l a x a t i o n  ca r  l a  la rgeur  des  

r a i e s  e s t  c a r a c t é r i s t i q u e  de ce parametre e t  donc a i n s i  du paramètre d ' impact  

moyen b ,  D 'au t res  mesures d i r e c t e s  ont  é t é  obtenues par  UTJLAIVD e t  601, ! 1 1 1  à 

l ' a i d e  d'une technique de double résonance. Ces r é s u l t a t s  ne fou rn i s sen t  ce- 

pendant que des  va leurs  moyennes sans  donner de p réc i s ions  e n  ce q u i  concerne 

l e s  snécanismes de c o l l i s i o n .  

L a  deuxième ques t ion  e s t  r e l a t i v e  à l ' e x i s t e n c e  des  c o l l i s i o n s  

" f o r t e s "  e t  " f a ib l e s "o  Les cons idé ra t ions  théor iques  de ANDERSON j 1 2 )  four-  

n i s s e n t  ce rea ines  informations s u r  l e s  r e l a t i o n s  e n t r e  l e s  d i f f é r e n t s  é t a t s  

quant iques avant  e t  ap rè s  l a  c o l l i s i o n  e t  p révoient  a i n s i  une réponse aux 

deux ques t ions ,  Le p o i n t  de vue expêrimental  correspondant peut  ê t r e  basé  s u r  

l e s  techniques de double i r r a d i a t i o n  dont l ' a p p l i c a t i o n  à l ' é t u d e  des c o l l i s i o n s  

n ' a  é t g  proposCie que p lue  récemmnt { 131. En u t i l i s a n t  un rayonnement de' f o r t e  

pu issance ,  7"- OKA i 141,  { 15 ) ,  [ 161, 1 7 j  a observé des t r a n s i t i o n s  p r é f é r e n t i e l -  

l e s  A + A '  i n d u i t e s  p a r  c o l l i s i o n s  pour un c e r t a i n  nombre de gaz purs .  Cepen- 



dant  c e t t e  méthode n ' a  pas permis de met t re  e n  évidence de r e l a t i o n  p ré fé ren -  

t i e l l e  e n t r e  l e s  é t a t s  des deux molécules "incidentes".  Une p a r t i e  de n o t r e  

: r a n i 1  p o r t e  e s sen t i e l l emen t  s u r  c e t t e  t ro i s ième ques t ion  r e l a t i v e  à l ' é t u d e  
' - . A:.: S a l  B '  des "par tena i res" .  La mise en  évidence des t r a n s i t i o n s  

B -? B '  q u i  n ' on t  jamais é t é  observées à n o t r e  connaissance s e r a  exposée a u  

c h a p i t r e  5 qu i  comprendra l a  d e s c r i p t i o n  des r é s u l t a t s  expérinaentaux e t  l e u r  

Une p a r t i e  de c e t t e  i n t e r p r é t a t i o n  f a i t  i n t e r v e n i r  l e  déplacement 

des niveaux d'une molécule soumise à un champ rapidement v a r i a b l e .  Du dévelop- 

: - 2 1  ( -hap i t r e  6 de c e t t e  Citude de l '"effet S ta rk  rapide" dia à l a  présence 

',. -, ,r~:i,: Lnfrarouge noii r&çorinant, découlera  l a  d e s c r i p t i o n  d'une méthode o r i -  
, . ..- -- bijAd,e de spec t roscopie  p r é c i s e  dans l e  domaine inf ra rouge .  

Les d e r n i e r s  paragraphes se ron t  consacrés à une étude p lus  d é t a i l -  

:Ce d e s  t r a n s i t i o n s  pa r  c o l l i s i o n  de type A J  = O e t  de type A J  = + 1. 



SITUATION DE NOTRE TRAVAIL PAR RAPPORT AUX 

ETUDES ANTERIEURES DE DOUBLE RESONANCE 

.......................................... 

Les é tudes  des phénomènes l i é s  à l ' i r r a d i a t i o n  d'un gaz p a r  deux 

rayonnements en résonance avec deux t r a n s i t i o n s  ayant  un niveau commun, que 

nous appel le rons  dans l a  s u i t e  é tudes  de double résonance à t r o i s  niveaux,  
r o n t  é t é  largement développées au l a b o r a t o i r e  { 1 8 \ ,  ( 2 - 1 ,  1 o,  (adi I,2). L'ex- 

t e n s i o n  au domaine in f r a rouge  de l a  fréquence de pompe modifie profondément 

l e s  formes des f i g u r e s  d 'absorp t ion .  Le r ô l e  de l ' e f f e t  Doppler s e r a  mis e n  

évidence dans l e  c h a p i t r e  su ivan t .  Mais, l e s  pr inc ipaux avantages de l ' u t i -  

l i s a t i o n  d  'un rayonnement de pompe de fréquence é levée  r é s i d e n t  s u r t o u t  dans 

l ' importance des modi f ica t ions  de popula t ion  q u ' i l  e s t  poss ib l e  d ' a t t e i n d r e .  

Ceci rend c e t t e  technique adaptée aux études des phénomènes 

de double résonance à q u a t r e  niveaux qui  on t  é t é  beaucoup moins développées 

que c e l l e s  r e l a t i v e s  aux systèmes à t r o i s  niveaux.  

Après a v o i r  rappelé  l e  p r inc ipe  de ces  techniques,  nous montrerons 

l e s  avantages d'un rayonnement de pompe in f r a rouge .  Le choix de l a  source  de 
.o. 

pompe débouche s u r  l e  problème de l a  recherche des cm. _:AC;-Zences pour dctermi- 

n e r  l e s  molécules q u i  peuvent ê t r e  é tud iées .  

Un résumé des r é s u l t a t s  encore peu nombreux acquis  dans ce  domaine 

permet t ra  de s i t u e r  n o t r e  con t r ibu t ion .  

2- 1 . GENERALITES SUR LES SY STEMES A QUATRE NIVEAUX 

Le p r i n c i p e  u t i l i s é  dans un t e l  système e s t  l e  su ivan t  : un f o r t  

champ (pompe) à l a  f réquence de résonance v '  d'une t r a n s i t i o n  e n t r e  deux 

é t a t s  1 ' e t  2 '  du gaz couple ces  deux é t a t s  e t  tend à é g a l i s e r  l e u r s  popula- 

t i o n s  n  
1 ' ' e t  n  Les c o l l i s i o n s  i n é l a s t i q u e s  t ransmet ten t  c e t t e  per turba-  

2 ' '  



t i o n  de l a  d i s t r i b u t i o n  d ' é q u i l i b r e  de Boltzmann aux a u t r e s  niveaux d 'éner -  

g ie .  Les changements de popula t ion  qu i  en r é s u l t e n t  s o n t  é tud ié s  à p a r t i r  des 

v a r i a t i o n s  d ' i n t e n s i t é  des  r a i e s  d  ' absorp t ion  correspondantes.  Cel les -c i  s o n t  

observées à l ' a i d e  d 'un  rayonnement à l a  fréquence v  (sonde) dont l a  pu is -  

sance e s t  suf f  i s a m e n t  f a i b l e  pour n ' appor t e r  qu 'une con t r ibu t ion  négl igeab l e  

à ces modi f ica t ions  de populat ion.  

L'importance des e f f e t s  l i é s  aux c o l l i s i o n s  s u r  l ' i n t e n s i t é  de l a  

t r a n s i t i o n  de sonde e s t  fonc t ion  des modi f ica t ions  des populat ions des niveaux 

de c e t t e  t r a n s i t i o n  p a r  r appor t  à l ' é q u i l i b r e  de Boltzmann. Cel les -c i  dépen- 

dent des v a r i a t i o n s  6n e t  6n2, des popula t ions  des niveaux 1 '  e t  2 '  de 
1 ' 

l a  t r a n s i t i o n  de pompe. Pour e s t imer  l ' importance du pompage, on peut  admettre  

dans un premier temps que s e u l e s  l e s  popula t ions  des niveaux 1 '  e t  2 '  s o n t  mo- 

d i f i é e s  p a r  l e  rayonnement de pompe e t  que 

O O 
où n  

1 ' e t  n  s o n t  l e s  popula t ions  des niveaux 1 ' e t  2 '  de l a  t r a n s i t i o n  2 ' 
de pompe à l ' é q u i l i b r e  de Boltzmann. 

L ' e f f i c a c i t é  du pompage e s t  donnée par  121) : 

w '  e s t  l a  p u l s a t i o n  de résonance de l a  t r a n s i t i o n  de pompe 
O 

T e s t  un paramètre  qui  c a r a c t é r i s e  l e  temps moyen de r e l axa t ion .  

p' E '  X ' = ! ~ I  où p' e s t  l ' é lément  de mat r ice  de l a  composante du mo- 

ment d i p o l a i r e  correspondant au champ é l e c t r i q u e  e n t r e  l e s  d e m  niveaux 

connectés p a r  l a  t r a n s i t i o n  v ' .  
O 

E '  e s t  l ' ampl i tude  du champ é l e c t r i q u e  de pompe. 

Cet te  formule n ' e s t  s t r i c t e m e n t  a p p l i c a b l e  que dans l e  cas  d 'un  sys- 

tème l i m i t é  aux deux niveaux de l a  t r a n s i t i o n  de pompe, mais e l l e  n ' e s t  u t i l i -  

sée  i c i  que dans l e  b u t  d ' e s t imer  l e s  é c a r t s  de populat ion.  

En i n t r o d u i s a n t  l e  paramètre de pompage : 



( tend ve r s  O lo rsque  x T 2  T~ tend v e r s  O e t  ve r s  1 lo rsque  x q 2  T~ >> 1 ) .  

On o b t i e n t  : 
n r 

hv 
1 

Lorsque l e  rayonnement de pompe e s t  du domaine microonde, on aug- 

mente l e  paramètre de pompage jusqu 'à  une v a l e u r  proche de 1 en u t i l i s a n t  des 
-2  

généra teurs  p u i s s a n t s  mais,  l ' exposant  - h v '  e s t  de l ' o r d r e  de 10 e t  l e s  
kT 

é c a r t s  par  r appor t  à l ' é q u i l i b r e  de Boltzmann r e s t e n t  f a i b l e s .  C ' e s t  p r i n c i -  

palement pour c e t t e  r a i s o n  que l e s  é tudes  des systèmes à q u a t r e  niveaux dans 

ce domaine s o n t  encore  peu nombreuses. 

Comme nous l e  verrons au  c h a p i t r e  4 ,  l e  r é s u l t a t  ( 2 - 4 )  n ' e s t  s t r i c -  

tement app l i cab le  que dans l e  cas  où l a  l a r g e u r  des  r a i e s  due à l ' e f f e t  Doppler 

e s t  négl igeable .  Cependant, il permet d ' e s t imer  6n e t  de montrer l ' i n t é r ê t  
1 ' 

d ' u t i l i s e r  un rayonnement de pompe appar tenant  à un domaine dont l e s  fréquen- 

ces s o n t  supé r i eu re s  à c e l l e s  du domaine microonde. Les expér iences  de double 

résonance in f r a rouge  microonde s ' i n s c r i v e n t  donc normalement dans l e  prolonge- 

ment des  techniques de double résonance microonde-microonde q u i  ont  é t é  en t r e -  

p r i s e s  depuis p l u s i e u r s  années au l a b o r a t o i r e .  

2-2. CHOIX DE LA SOURCE DE POMPE 

Les sources  convent ionnel les  du domaine opt ique o n t  pour  l a  p l u p a r t  

des. s p e c t r e s  d 'émiss ion  t r è s  l a r g e s ,  c e  q u i  ramène l a  puissance d i spon ib l e  par  

i n t e r v a l l e  s p e c t r a l  à des va l eu r s  t r è s  f a i b l e s .  La s é l e c t i o n  d'une bande de 

fréquence de l a r g e u r  comparable à c e l l e  des r a i e s  d ' abso rp t ion  du gaz à f a i b l e  

p re s s ion  n ' e s t  que t r è s  d i f f i c i l e m e n t  obtenue e t ,  é t a n t  donnée l a  concept ion 

de ces  sources ,  l e s  é tendues des f a i s ceaux  q u ' e l l e s  émettent s o n t  d i f f i c i l e m e n t  

compatibles avec une in t roduc t ion  e t  une propagat ion convenable dans un guide 

d'onde hyperfréquence. 

Un l a s e r  é v i t e  ces  inconvénients .  En e f f e t ,  en p l u s  de l a  f a i b l e  di-  

vergence du f a i s c e a u  qu i  f a c i l i t e  son u t i l i s a t i o n ,  l ' émiss ion  e s t  pratiquement 



monochromatique à l ' i n t é r i e u r  du p r o f i l  de ga in  ( O  3-2) e t  l a  puissance dispo- 

n i b l e  s u r  c e t t e  f a i b l e  étendue s p e c t r a l e  peut  a t t e i n d r e  p l u s i e u r s  w a t t s .  

Pour o b t e n i r  une i r r a d i a t i o n  cohérente  dans l e  domaine inf ra rouge ,  

p l u s i e u r s  types de sources peuvent ac tue l lement  ê t r e  envisagés .  

La fréquence des émissions des l a s e r s  à semi-conducteur (221 peut 
e. - I 
e t r a  accordée s u r  une gamme d 'envi ron  2 cm en a g i s s a n t  s o i t  s u r  l a  tempé- 

r a t u r e ,  s o i t  s u r  l e  courant  (23  à i,), s o i t  s u r  l a  p re s s ion  mécanique (26 e t  

273. Les diodes Pb Sn Te o f f r e n t  l a  p o s s i b i l i t é  de c e n t r e r  l a  fréquence 
(1-x) x 

de l ' émis s ion  dans tou te  l a  rég ion  a l l a n t  de 6 ,5  à 28 Fm p a r  v a r i a t i o n  de l a  

concen t r a t ion  x { 23 à 25) . Cependant l a  puissance émise r e s t e  i n f é r i e u r e  à 

IrnW, c e s  d iodes  s o n t  s u r t o u t  u t i l i s é e s  en spec t roscopie  (251, {28) ,  (29 ) .  

Les o s c i l l a t e u r s  paramétriques couvrent  des  gammes de p l u s i e u r s  
- 1 

cen ta ines  de cm {30 à 32) qu i  peuvent s  ' é tendre  jusqu'au domaine millimé- 

t r i q u e  (33)  mais i l s  ne fonc t ionnent  qu 'en impulsion, 

Pa r  battement dans un c r i s t a l  As Ga  e n t r e  l e s  r a i e s  du l a s e r  à 

CO2 
e t  une onde mi l l imét r ique ,  il e s t  p o s s i b l e  de couvr i r  continûment l e s  

domaines compris e n t r e  l e s  r a i e s  du l a s e r  à CO 434 à 36) .  La puissance émise 
2 

r e s t e  de  l ' o r d r e  de quelques microwatts.  

Notons a u s s i  qu 'en u t i l i s a n t  l ' e f f e t  non 1 i n é a i r e . d ~  gaz é t u d i é  

une fréquence microonde accordable peut  ê t r e  "additionnke" à une fréquence 

l a s e r  f i x e ,  ce  q u i  r e v i e n t  à r e c o u r i r  à des  t r a n s i t i o n s  à deux photons 137 e t  

38) pour l e  pompage. 

I l  semble que l a  source l a  p lus  i n t é r e s s a n t e  pour o b t e n i r  de l a  

puissance dans l e  domaine inf ra rouge  compris e n t r e  5 e t  25 Vm s o i t  l e  "Spin 

F a i t  Raman Laser" (S.F.R.L.) {39 à 48) .  Ce l a s e r  dé j à  u t i l i s é  e n  spectrosco-  

p i e  inf ra rouge  { 4 4 ) ,  peut  d é l i v r e r  une puissance de 1 wa t t  avec une l a rgeu r  

be r a i e  i n f é r i e u r e  à c e l l e  des  t r a n s i t i o n s  du gaz 4481. 

Signalons e n f i n  que de nouvel les  techniques d ' e x c i t a t i o n  pour l e s  

l a s e r s  molécula i res  à CO2 à haute  p r e s s i o n  149). peuvent o u v r i r  une voie  

ve r s  l e s  l a s e r s  in f ra rouges  accordables  s u r  une l a rge  gamme (50 ) .  



Au début de n o t r e  é tude ,  l e  nombre des l a s e r s  u t i l i s a b l e s  en  t a n t  

que sources  de pompe é t a i t  a s sez  r e s t r e i n t .  Notre choix s ' e s t  p o r t é  pour plu-  

s i e u r s  r a i sons  s u r  l e  l a s e r  à anhydride carbonique ou à protoxyde d ' azo te  dont 

l e  domaine d 'émission s e  s i t u e  ve r s  1000 cm-' : 

- Pour un paramètre de pompage donné, l a  v a r i a t i o n  de popula- 

c r o î t  proport ionnel lement  à v '  lorsque hc '  e s t  beaucoup p lus  p e t i t  que k'ï 

comme dans l e  cas  des fréquences de pompe du domaine microonde, mais tend  t r è s  

n  
v i t e  v e r s  une v a l e u r  asymptotique ( - - " ( ) dès  que hv'  e s t  s u p é r i e u r  à 

2 

kT q u i  e s t  de l ' o r d r e  de 200 cm-' à l a  température o r d i n a i r e .  I l  e s t  donc 

i n t é r e s s a n t  d ' e f f e c t u e r  un pompage à une fréquence v '  de l ' o r d r e  de quelques - 1 
cen ta ines  de cm au moins, va l eu r  au dessus de l a q u e l l e  l ' é c a r t  de popula t ion  

6n n 'évolue p l u s  que t r è s  peu ve r s  l a  va l eu r  asymptotique. 
1 ' 

- Sans e n t r e r  dans l e  d é t a i l  des processus d ' i n t e r a c t i o n ,  on peu t  

supposer  que l e  niveau supé r i eu r  de l a  t r a n s i t i o n  de pompe no té  2 '  e s t  un 

niveau de r o t a t i o n  appar tenant  à un é t a t  v ibra t ionnel lement  e x c i t é .  S i  on dé- 

s i r e  met t re  en évidence des modif icat ions de popula t ion  des niveaux de c e t  é t a t  

par  l ' i n t e r m é d i a i r e  de l ' o b s e r v a t i o n  de l ' i n t e n s i t é  des r a i e s  de r o t a t i o n ,  i l  

f a u t  que ce niveau ne s o i t  pas  t rop  é levé  pour permet t re  l ' é t u d e  p ré l imina i r e  

du s p e c t r e  de r o t a t i o n  correspondant .  L ' i n t e n s i t é  des  r a i e s  e s t  dé favor i sée  pa r  

l e  f a c t e u r  de Boltzmann correspondant à l a  température o r d i n a i r e .  Prat iquement ,  
- 1 

l ' o b s e r v a t i o n  des niveaux au  dessus de 1500 cm pose de d i f f i c i l e s  problèmes 

de s e n s i b i l i t é .  

- Sans modi f ica t ion  des éléments opt iques  de l a  c a v i t é  e t  p a r  sim- 

p l e  changement du gaz e t  des condi t ions  d ' e x c i t a t i o n ,  ce  l a s e r  émet s o i t  s u r  

l e s  t r a n s i t i o n s  de r o t a t i o n  v i b r a t i o n  de 1 'anhydride carbonique,  s o i t  s u r  

c e l l e s  du protoxyde d ' a z o t e  (5 3-2) e t  met à n o t r e  d i s p o s i t i o n  envi ron  250 

r a i e s  d 'émissions.  

- La puissance émise peut a t t e i n d r e  p l u s i e u r s  d i za ines  de w a t t s  en 

fonctionnement cont inu.  

Ces deux de rn i è re s  c a r a c t é r i s t i q u e s  s o n t  nettement me i l l eu re s  que 



c e l l e s  o f f e r t e s  p a r  d ' a u t r e s  l a s e r s  du domaine inf ra rouge .  

Nous venons de résumer l e s  pr inc ipaux avantages du l a s e r  à CO 
2 

ou à N O en t a n t  que source de rayonnement de pompe. I l  n 'en  s u b s i s t e  pas 
2 

moins une l i m i t a t i o n  e s s e n t i e l l e  pour l e  genre d 'é tudes e n t r e p r i s e s  : l e s  

fréquences d 'émission acces s ib l e s  ne couvrent qu'une p a r t i e  t r è s  r e d u i t e  du 
- P 

s p e c t r e  e n t r e  880 e t  BI00 cm . Les d i f f é r e n t e s  r a i e s  s o n t  d i s t a n t e s  dvenv i -  
- 1 - 1 

ron 2 cm dans l e  cas du CO e t  0 ,7  cm dans l e  cas  du N O a l o r s  que l a  2  2 - 1 
l a rgeu r  de l a  courbe de ga in  n ' a t t e i n t  que quelques mil1iZmes de cm ( 5  3-2). 

Cet te  r e s t r i c t i o n  impose des condi t ions  t r è s  sévères  pour l e  choix de l a  mo- 

l é c u l e  é tudiée .  

2 - 3 -  CONDITIONS IMPOSEES AUX SPECTRES DES MOLECULES ETUDIEES - 

Les expér iences  de spec t roscopie  he r t z i enne  f i n e  sont  généralement 

l i m i t é e s  aux p re s s ions  i n f é r i e u r e s  à 50 m i l l i t o r r s .  Dans ce domaine, l e s  

l a rgeu r s  des r a i e s  in f ra rouges  dues e s sen t i e l l emen t  à l ' e f f e t  Doppler s o n t  
- 1 

auss i  de 1 'ordre de quelques millièmes de cm e t  l ' o b t e n t i o n  d'un e f f e t  ré- 

sonnant néces s i t e  un recouvrement e n t r e  l a  r a i e  d 'émission du l a s e r  e t  l a  

r a i e  d 'absorp t ion  du gaz. Ce t t e  coincidence l i m i t e  l ' é c a r t  supé r i eu r  e n t r e  ces 
- 1 

deux r a i e s  à une v a l e u r  de l ' o r d r e  de 2 1oY3 cm . 
- Y  

A quelques r a r e s  except ions p r è s ,  aux environs de 1000 cm , l a  pré- 
- 1 - B c i s i o n  des s p e c t r e s  inf ra rouges  e s t  de l ' o r d r e  de 10 à 1 0 - ~  cm . La simple 

confronta t ion  des t a b l e s  de mesure des r a i e s  de c e r t a i n e s  molécules avec c e l l e s  

du l a s e r  à anhydride carbonique ou à protoxyde d 'azo te  ne peut ê t r e  détermi- 

nante  pour l a  s é l e c t i o n  du gaz. Une é tude  expérimentale  p ré l imina i r e  e s t  i nd i s -  

pensable pour déterminer  1 'ex is tence  d 'une cozncidence e n t r e  une r a i e  d 'émis- 

s ion  l a s e r  e t  une r a i e  d 'absorp t ion  du gaz. 

D 'au t res  condi t ions  supplémentaires doivent  ê t r e  p r i s e s  e n  consi- 

drratlon. La coincidence d o i t  non seulement ê t r e  exac t e  mais a u s s i  correspon- 

dre à une d i s p o s i t i o n  favorable  pour l e s  expériences envisagées : 

- Pour permet t re  une étude p réa l ab le  convenable du s p e c t r e  hyper- 

f réquence,  i l  e s t  souhai  t a b l e ,  cormne nous 1 'avons vu p récédemen t ,  que l e s  é- 

n e r g i e s  des deux niveaux de l a  t r a n s i t i o n  de pompe s o i e n t  re la t ivement  f a i b l e s .  

De p l u s ,  en admettant  que 1 'importance des phénomènes s u r  1 ' i n t e n s i t é  de l a  



t r a n s i t i o n  de sonde c r o î t  avec l ' é c a r t  de popula t ion  6n11 qu i  e s t  propor- 

t i o n n e l  à n  il e s t  pa r t i cu l i è r emen t  i n t é r e s s a n t  d ' u t i l i s e r  une d i spos i -  
1 "  

t i o n  dont l e  niveau i n f é r i e u r  de l a  t r a n s i t i o n  de pompe a p p a r t i e n t  à un é t a t  

for tement  peuplé.  

- Le paramètre de pompage dépend du moment d i p o l a i r e  cor- 

respondant à l a  t r a n s i t i o n  de pompe. Les e f f e t s  observés s e ron t  donc fonc t ion  

de l ' i n t e n s i t é  de l a  t r a n s i t i o n  de pompe. 

- En admettant tou jours  que l a  t r a n s i t i o n  de pompe s e  s i t u e  e n t r e  

deux niveaux de r o t a t i o n  appartenant  à des é t a t s  de v i b r a t i o n  d i f f é r e n t s ,  il 

f a u t  que l a  coïncidence met te  en j eu  des niveaux de r o t a t i o n  accessibles avec 

l e s  techniques microondes h a b i t u e l l e s  s i  on veut  f a i r e  une étude d'un systsrne 

à t r o i s  niveaux q u i  s ' y  r a t t a c h e .  

Ce t t e  de rn i e re  cond i t i on  nous amène à a j o u t e r  à t ou t e s  l e s  carac- 

t é r i s t i q u e s  imposées au gaz e t  néces sa i r e s  à son i n t e r a c t i o n  avec l e  rayonne- 

ment in f ra rouge ,  c e l l e s  r e l a t i v e s  à son i n t e r a c t i o n  avec l e  rayonnement micro- 

onde. En p a r t i c u l i e r ,  l a  v a r i a t i o n  d ' abso rp t ion  microonde c r o î t  non seulement 

avec l ' é c a r t  de popula t ion  des niveaux de l a  t r a n s i t i o n  mais a u s s i  avec l ' é l é -  

ment de mat r ice  correspondant du moment d i p o l a i r e .  Celui-ci  d o i t  donc ê t r e  l e  

p lus  grand poss ib l e  pour d é t e c t e r  de f a i b l e s  modi f ica t ions  de popula t ion .  

D ' au t r e  p a r t ,  l e  rayonnement microonde à u t i l i s e r  d o i t  r e s t e r  dans une gamme 

de fréquence où l a  technique e s t  suffisamment b i e n  m a î t r i s é e  non seulement 

pour des r a i sons  de commodité mais s u r t o u t  pour  garder  une bonne s e n s i b i l i t é  

de l a  d é t e c t i o n  du s i g n a l  microonde. 

S i  l e  choix du l a s e r  comme source de pompe p ré sen te  de r é e l s  avan- 

tages  de puissance e t  de monochromaticité,  nous voyons que, dans l e  cadre 

d 'uns étude de double résonance, il impose un c e r t a i n  nombre d 'exigences q u i  

n ' o n t  pu ê t r e  surmontées que dans quelques cas  p a r t i c u l i e r s .  

2.4. RECHERCfiE DE COINCIDENCES 

La recherche de  gaz p ré sen tan t  une i n t e r a c t i o n  avec l e  rayonnement 

d 'un  l a s e r  e s t  d 'un  grand i n t é r ê t .  L ' i n t e r a c t i o n  qui  en r é s u l t e  peu t  ê t r e  mise 



à p r o f i t  non seulement pour moduler l e  f a i s c e a u  l a s e r  (CH F,  CH3B4, CH3CL, 
13 3 

CH31,  NF 3 y  NH3, Ili12D, C H3F .....) e t  o b t e n i r  des impulsiqns pa r  l a  méthode 

d i t e  du "Q switch" (SF6, C2H4. CH30H, PF5, CF2CR2, C F C R ,  C3H8, 
2 3 C4H10' C3H6' 

C H C L ,  B C e 3  ...) mais a u s s i  pour des études de spec t roscop ie  pa r  e f f e t  
2 3 15 

Stark  (HDCO, H2C0,  HCOOH, D20, CH3CN, CH ) ou de s t r u c t u r e  f i n e  (NH D,  N H j y  4 , -2 
1 3  

ÇP ) p a r  absorp t ion  non l i n é a i r e  ou encore d ' e f f e t  t r a n s i t o i r e  (C H F ,  NH3, 6 3 
NH2D). Ces recherches s e  s o n t  développées dès l a  mise au p o i n t  des l a s e r s  

correspondants  mais, pour un grand nombre de ces molécules ,  l a  cojincidence a 

é t é  obtenue s o i t  e n  augmentant l a  p re s s ion  du gaz pour é l a r g i r  l e s  r a i e s  d'ab- 

s o r p t i o n ,  s o i t  en  déplaçant  l e s  f réquences de résonance de c e l l e s - c i  pa r  e f f e t  

S t a rk  ou Zeeman. La première des méthodes n ' e s t  pas  u t i l i s a b l e  pour l e s  é tudes  

envisagées e t ,  dans un bu t  de s i m p l i f i c a t i o n  des premières expér iences ,  nous 

avons voulu é v i t e r  l a  deuxième technique. 

Dans un premier temps, nous avons donc envisagé de n ' e x p l o i t e r  que 

l e s  coincidences que nous appel le rons  exac tes  avec un gaz q u i  p ré sen te  un 

s p e c t r e  microonde acces s ib l e  avec l e  m a t é r i e l  du l a b o r a t o i r e ,  Cel les -c i  son t  

encore peu nombreuses e t  l e s  é tudes  de double i r r a d i a t i o n  inf ra rouge  micro- 

onde n ' on t  pu ê t r e  développées pa r  d i v e r s  au teurs  que s u r  l e  bromure de méthy- 
14 15 

l e ,  l e  protoxyde d 'azo te :  1 ' a m n i  ac  N H ou N H l e  ch lo ru re  e t  l e  f luo- 
3 3 ' 

rure  de  méthyle. 

2.5. MSULTATS ANTERIEURS 

2.5.1. Double i r r a d i a t i o n  microonde-microonde. ...................................... 
Lcç pren ie re s  expériences sans  niveau commun ont  é t é  r é a l i s é e s  

j l r  "Lus k'LV1i7?) et FULL7:i,i, [ 13) s u r  I n  molGcille OC'S en présence d'un champ Stark  

p a r a l l e l e  aux champs de pompe e t  de sonde respectivement en résonance avec 

l e s  t r a n s i t i o n s  J = O + 1 ,  M = O e t  J = 1 + 2,  M = + 1, Aucun e f f e t  s u r  l ' i n -  

"ensi t é  de l a  r a i e  cte sonde n ' a  é t é  observé à l ' a p p l i c a t i o n  ou à l ' a r r ê t  du 

chan~p de pompe. Bien que n é g a t i f ,  ce premier r é s u l t a t  e s t  i n t é r e s s a n t  puisqu '  

il montre que l e s  t r a n s i t i o n s  pa r  c o l l i s i o n s  e n t r e  l e s  niveaux de l a  t r a n s i -  

t i o n  de pompe e t  l e s  niveaux M = I :, J = 1 e t  2 son t  de même importance ou 

n ' e x i s t e n t  p a s ,  

Les premières modi f ica t ions  d ' i n t e n s i t é  des  r a i e s  dues aux c o l l i -  



sions semblent avoir été observées par OKA 414) sur la molécule d'oxyde d'éthy- 

lène avec un rayonnement de pompe en résonance avec la transition 2 12 -% 221 

et une fréquence de sonde en coincidence avec l'une des transitions 3 
-> 330 2 1 

o u 3  +321. 
12 

A l'application du champ de pompe, ces deux raies subissent 

respectivement une diminution et une augmentation d'intensité. Ce résultat 

confirme l'existence de transitions préférentielles induites par collisions ; 

elles ont été traduites par OKA sous forme de règles de sélection du type 

dipolaire électrique (1J = ti et eo ++ oe). En utilisant une technique plus 

sensible basée sur la modulation en carré de la puissance de pompe, RONN et 

W I L S O N  {5 1) ont confirmé sur d'autres gaz la prédominance de ce type d'fnter- 

action et des temps de relaxation de la molécule OCS ont été mesurés à l'aide 

d'un spectromètre très élaboré par UNLAND et F L Y G A R E  ( 1  1). 

Depuis ces premiers résultats , plusieurs auteurs ont étudié dans 
les gaz purs, les relaxations induites par collisions pour les molécules H,CO, 

L 

H2cco (15)s ::CX {15),{52), (531, NH3 1 1531, {54?, CH30H, CH3NH2 (171, {53) 

OCS (55) , C H OH ; :-:L~ et CH -0;: f 561. En plus de 13 prédominance des f ransi- 2 5 & 

tions satisfaisant aux règles de sélection dipolaires, les résultats confirment 

également 1 'hypothèse des "résonances rotationnelles" introduites par ANDERSON 

(12) ; celles-ci se traduisent dans le cas particulier de l'ammoniac par un 

taux de transitions induites par collision avec AJ = r t l  du même ordre de 

grandeur que celui correspondant à AJ = O. Dans les expériences avec modula- 

tion de la puissance de pompe sur la molécule HCN, les mesures des variations 

d'intensité et des rotations de phase conduisent à la détermination d'un en- 

semble de constantes de relaxation en accord avec les résultats théoriques de 

GORDON et ses collaborateurs (571, (55) ,  (58). 

Les études des transitions induites par collision ont également 

Fte développées en fonction de la nature des "partenaires". Trois types de 

partenaires ont été envisagés : des molécules polaires, des molécules non po- 

laires et des atomes de gaz rare 1531, 1561, j j g  2 ~ 3 ) .  

Des temps de relaxation ont été mesurés directement { l l ) ,  ( 6 4 )  ou déduits 

d'effets transitoires dans le domaine microonde ou infrarouge ( 14 à id). 

Notre contribution porte principalement sur la molécule d'ammoniac 

qui a fait l'objet de travaux en double résonance microonde-microonde et en 

double résonance in£ rarouge-microonde . 



Pour l e s  premiers ,  l e s  r é s u l t a t s  expérimentaux obtenus pa r  OKA 

s u r  ce gaz s ' i n t e r p r è t e n t  t r è s  b i e n  en admettant  que l e s  i n t e r a c t i o n s  du type 

dipôle-dipôle  son t  nettement prédominantes. Comme dans tou te s  l e s  expér iences  

met tan t  en évidence l e s  t r a n s i t i o n s  i n d u i t e s  p a r  c o l l i s i o n s  e n t r e  molécules 

p o l a i r e s ,  c e l l e s - c i  conduisent aux condi t ions  : 

A J  = O ,  +i ; AM = O ,  21 f 5 4 ]  ; p a r i t é  + t.' - ; AK = O (2-5) 

OKA a également montré que l e s  t r a n s i t i o n s  r e spec t an t  l a  r è g l e  

A J  = O on t  une p lus  grande p r o b a b i l i t é  que l e s  t r a n s i t i o n s  A J  = 11 pour 

ses  niveaux correspondant à J = K mais o n t  des p r o b a b i l i t é s  de même o r d r e  

de grandeur pour J ,z K. Lors de ces expér iences ,  l a  v a r i a t i o n  d ' i n t e n s i t é  

A 1 
du doublet  ( J ,  K) e s t  mesurée lorsque  l a  t r a n s i t i o n  (J+1, K) e s t  "sa turée"  

p a r  l e  rayonnement de pompe. Pour v é r i f i e r  l ' e f f i c a c i t é  du pompage, l a  v a l e u r  
2 

A I  e s t  mesurée à p l e i n e  puissance pu i s  aux - de l a  puissance de pompe, l a  
3 

" sa tu ra t ion"  e s t  b i en  obtenue s i  l e s  mesures s o n t  i den t iques  aux e r r e u r s  ex- 

*' o n t  é t é  r é a l i s é e s  pour pér imenta les  près  { 15). Les mesures des r appor t s  - 
1 

un "premier groupe de systèmes à qua t r e  niveaux" qu i  son t  c a r a c t é r i s é s  cha- 

cun pa r  un couple de t r a n s i t i o n  c o n s t l t u é  p a r  l e  doublet  de sonde ( J ,  K = J )  

e t  l e  double t  de pompe (J+1, K = J ) ,  e t  pour un "second groupe de systèmes 

à qua t r e  niveaux" c a r a c t é r i s é s  chacun p a r  l e  doublet  de sonde (J+P, K = J )  

e t  l e  doublet  de pompe (J+2,  K = J )  . Nous avons r e p o r t é  [f igure 2-11 l e s  

courbes données pa r  OKA q u i  t r a d u i s e n t  l e s  v a r i a t i o n s  r e l a t i v e s  d ' i n t e n s i t é  

en fonc t ion  du nombre quant ique h pour l e s  deux groupes de systèmes à qua- 

t r e  niveaux envisagés ,  

2.5.2.  Double i r r a d i a t i o n  infrarouge-microonde ........................... ----------- 

Les premières expériences de double i r r a d i a t i o n  infrarouge-micro- 

onde ont  é t é  r é a l i s é e s  s u r  l e  bromure de méthyle pa r  RONN e t  LIDE { 7 1 )  à 

l ' a i d e  d 'un  spectromètre  à modulation S ta rk .  Le rayonnement de sonde é t a i t  

résonnant avec l e s  t r a n s i t i o n s  J = 1 + 2 ou J = O -+ 1. Le rayonnement de 

pcmpe d 'envi ron  50 w a t t s  e t a i t  i s s u  d 'un  l a s e r  à C32 o s c i i l a n t  en  m u i t i r a i e s  

E a 2 -  des deux bandes les p lus  i n t e n s e s ) .  
t 4 

L'expérience précédente a é t é  r e p r i s e  au l a b o r a t o i r e  172) avec 

un spectromètre  h e r t z i e n  de type v idéo ,  Le gaz e s t  i r r a d i é  avec l ' émis s ion  P 
2( 

de l a  bande 001-100 du CO2 responsable  des s ignaux obtenus pa r  l e s  précé- 



F i g .  

a )  "Premiers  sys tèmes"  

d o u b l e t  de pompe : ( J+  , , K = J  1 

double t  de scnde : (J, K=J 

b )  "Seconas sys tèmes ' '  : 

d o u b l e t  de pompe : (J+?, K=J) 

d o u b l e t  rie sonàe : ( J+  1 , K=J) 

V a r i a t i o n s  r e l a t i v e s  d ' i n t e n s i t é  pour l e s  ' p r e m i e r s  e t  seconds  
systèmes à quatre niveaux" dans  l e  NH, d ' a p r è s  2 4  . i o ; .  

1, - - 



dents  au t eu r s .  Ce t t e  pu issance  de pompe e s t  modulée mécaniquement e t  l e  s i -  

gnal d é t e c t é  s u r  l e s  t r a n s i t i o n s  de sonde J = 2 -t J = 3 e s t  observé ap rès  

ampl i f i ca t ion  synchrone à l a  fréquence de modulation de ce f a i s c e a u  i n f r a -  

rouge ( §  3-2 e t  3-4). 

La conf ron ta t ion  des r é s u l t a t s  l a i s s e  a p p a r a r t r e  des d i f f é r ences  

no tab le s  mais cependant un r é s u l t a t  commun : l a  diminut ion de l ' i n t e n s i t é  des 

r a i e s  passe  par  un maximum pour une p re s s ion  de gaz dans l a  c e l l u l e  comprise 

e n t r e  1 e t  2 Torrs .  Cet te  c o n s t a t a t i o n  indique une coyncidence médiocre e n t r e  

l f&r i i s s ion  de pompe e t  l ' a b s o r p t i o n  du bromure de méthyle. E tan t  donnée l a  

grande d e n s i t é  du s p e c t r e  h e r t z i e n  dans l a  rég ion  é tud iée  {73),  {74),  l e s  

r a i e s  s e  recouvrent  e t  aucune i n t e r p r é t a t i o n  s é l e c t i v e  des phénomènes n ' e s t  

poss ib l e .  

Ce problème de corncidence peut ê t r e  r é s o l u  par fa i tement  s i  l 'émis- 

s i o n  l a s e r  e t  l ' a b s o r p t i o n  s e  produisent  simultanément s u r  l e s  mêmes t r a n s i -  

t i o n s  d 'un même gaz. L'étude du protoxyde d 'azo te  a é t é  envisagee 1751, {76 )  

lo rsque  ce lu i - c i  e s t  p ré sen t  à l a  f o i s  dans l e  m i l i e u  ampl i f i ca t eu r  e t  dans l a  

c e l l u l e  du spectromètre  [f igure 2-21 . 

Le s p e c t r e  microonde de c e t t e  molécule e s t  simple 477). Les mesu- 

r e s  p ré l imina i r e s  des fréquences des r a i e s  de r o t a t i o n  l e s  p l u s  i n t enses  e f f ec -  

tuées  au  l a b o r a t o i r e  son t  rassemblées dans l e  t a b l e a u  su ivan t  : 

TABLEAU 2-1 

Fréquences des r a i e s  de r o t a t i o n  du N O observées e n  microondes (va leurs  e n  EEiz 
2 



l a s e r  g a z  

0 0 0  
a 3  sonde 

Fig. 2-2. : Wiveaux d ' éne rg i e  de la  molécule  de protoxyde d ' a z o t e .  

D i spos i t i on  r e l a t i v e  du système à q u a t r e  niveaux é t u d i k .  . , ;,. 



Malheureusement, la bande d'émission du N O située vers 10,8 Pm 
2 

est composée des transitions de rotation-vibration entre les états v et v 
3 %. 

(5 3-2) et la puissance maximale est obtenue pour des valeurs de J de l'ordre 

de 20. 

LYntensité des raies de rotation dans les états v l ,  v 2  et 2v2 
- 1 - 1 

brrvcs respectivement vers 1285 cm , 589 cm et 1168 cm-' sont faibles et 

seules des modifications d'intensité des transitions de rotation de l'état 

ictdaoreutal ont pu être examinées. 

L'évolution en fonction du temps de l'absorption microonde à la 

fréquence de résonance de la transition J = 2 -t 3 de l'état fondamental a 

ét'é analysée f 751, { 76) par une technique d'échantillonnage ( 5  3-4) pour 

différentes valeurs de la pression [fig. 2-31. 

En notant que les signaux observés sur les transitions de sonde 

J = 2 -t 3, 5 + 6 et 8 -+ 9 sont semblables et indépendants de la transition 

a emission du laser, l'interprétation des formes enregistrées a été basée sur 

des phénomènes indépendants de l'état de rotation de la molécule. 

A forte pression, les chocs intermoléculaires sont prédominants 

C L  Lks temps de relaxation très courts ; le signal a été attribué à un phéno- 

mSne thermique global. L'évaluation des échanges thermiques se traduit par 

cine equation différentielle de la forme : 

x : conductibilité thermique du gaz 

p : masse volumique 

c : csyacité calorifique 

- - ::, , r )  différence entre la température du gaz s i t u é  à une distance 

du cen:,;",: JÏ  guicle siippnsé circulaire et sa température initiale. 

j p ~ c s  i n t g g r a t i o n  sur toute la section du guide et en se limitant 

2% premier ordre, le signal microonde est de la forme 1751, (76) : 



4 P l a s e r  
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Fig. 2-3. : Modification d'intensiti en fonction du temps de la transition dé  
rotation de sonde J = 2 -+ 3 du Y O irradié par l'émission au 
même gaz. 2 



32 exp 

03 Y, e s t  l e  zéro de  rang n de l a  fonc t ion  de Bessel  d ' o rd re  zéro.  
'l 

x Y; 
L '  exposant - peut  ê t r e  mesuré expérimentalement e t ,  l a  

X 
t h é o r i e  c iné t ique  des  gaz permet de c a l c u l e r  - pour l e  protoxyde d 'azo te .  

O C  ,- - 

Le c a l c u l  donne où P e s t  exprimé e n  t o r r s  a l o r s  que l e s  

600 t l  
mesures expérimentales  conduisent  à des r é s u l t a t s  compris e n t r e  exp  (- -1 

2 i 

e t  exp (-y). 
En tenant  compte de l a  d i f f é r e n c e  e n t r e  l e s  modèles c h o i s i s  et  Fa 

r é a l i t é  expérimentale ,  des  l i m i t e s  de v a l i d i t é  de l a  t h é o r i e  c i n é t i q u e  des  

gaz, des causes d ' e r r e u r  expérimentales ,  l e s  r é s u l t a t s  théor iques  e t  expé r i -  

mentaux son t  en bon accord e t  j u s t i f i e n t  l 'hypothèse  proposée d 'un  échauffe-  

ment g loba l  du gaz. 

A f a i b l e  p re s s ion ,  l a  r é s o l u t i o n  des équat ions d i f f 6 r e n t i e l l e s  qui 

r é g i s s e n t  l e s  popula t ions  des niveaux permet de dédui re  une limite aupér ieu-  

r e  de l a  p r o b a b i l i t é  de d é s e x c i t a t i o n  spontanée e n t r e  les états vl et v 
O 

{ 7 5 ) .  Cependant, ces  r é s u l t a t s  s o n t  basés  s u r  un modèle s imple qui  ne t i e n t  

compte n i  des a u t r e s  niveaux de v i b r a t i o n  n i  de l a  s t r u c t u r e  r o t a t i o n n e l l e ,  

n i  des phénomènes l i é s  aux chocs cont re  l e s  p a r o i s ,  n i  de  ceux d'auto-absorp- 

t i o n  du rayonnement. 

Afin de t rouve r  une d i s p o s i t i o n  p l u s  £avoraà le  des  niveaux, une 

é tude  systématique de l ' a b s o r p t i o n  du rayonnement i n f r a rouge  pour une cen- 

t a i n e  de r a i e s  du l a s e r  à 
CO2 

pa r  l e  bromure de méthyle a été e n t r e p r i s e  

{ 75 ) ,  { 7 6 }  après  a v o i r  i n t r o d u i t  un élément s é l e c t i f  de bonne q u a l i t é  dans 

l a  c a v i t é  l a s e r  (5 3 - 2 ) .  Les courbes d ' abso rp t ion  e n  fonc t ion  de la p r e s s i o n  

donnent des  renseignements s u r  l ' é c a r t  e n t r e  la t r a n s i t i o n  du gaz e t  l a  f r é -  

quence du rayonnement ( 78). De me i l l eu re s  coïncidences o n t  a u s s i  Eté  déce- 

l é e s  mais l ' i d e n t i f i c a t i o n  à p a r t i r  des  données spectroscopiques de la  tran-  



s i t i o n  responsable  de l ' a b s o r p t i o n  e s t  t r è s  i n c e r t a i n e ,  L'une de ces  coinci-  

dences à l a  f réquence de l ' émis s ion  P e s t  pa r t i cu l i è r emen t  i n t é r e s s a n t e  

p u i s q u ' e l l e  correspond à une seu le  t r a n s i t i o n  d ' abso rp t ion  p o s s i b l e  dont l e  

niveau i n f é r i e u r  e s t  l e  niveau fondamental J = 7,  K = O [fig. 2-4a]. En i r r a -  

d i a n t  l e  gaz avec c e t t e  émission, deux types de phénomènes on t  6 t é  observés 

en voie  de sonde f 751, { 76) . 

- Sur l e s  t r a n s i t i o n s  r o t a t i o n n e l l e s  de l a  moPécule de CH B r  
8 1 

3 
pour l e s q u e l l e s  K r e s t e  é g a l  à zéro e t  q u i  appar t iennent  au niveau fondamen- 

3 5 
t a 1  de v i b r a t i o n  : l e s  t r a n s i t i o n s  K = O -+ 0, J -t J+1, F = J+: + J+o e t  

1 3 1 1 3 E ' L 

F = J+- -+ J+- d'une p a r t  e t  F = J-- + J+- e t  F = J-- -+ J-- d ' a u t r e  p a r t  
2 2 2  2  2  2  

ne son t  pas r é so lues .  L 'analyse de l ' é v o l u t i o n  en  fonc t ion  du temps de l ' ab-  

s o r p t i o n  microonde au c e n t r e  de ces  r a i e s  l a i s s e  a p p a r a r t r e  avant  une décro is -  

sance exponen t i e l l e  un s i g n a l  rap ide  qu i  t r a d u i t  une augmentation d ' i n t e n s i t é  

dès l ' a p p l i c a t i o n  du rayonnement de pompe [ f ig .  2-4bl . Pour l a  t r a n s i t i o n  

r o t a t i o n n e l l e  J = 7 +- 8 une diminut ion d ' i n t e n s i t é  t r è s  importante  a  é t é  

observée 4751, f 7 6 ) ,  en présence du champ de pompe. Les sens  des v a r i a t i o n s  

d ' i n t e n s i t é  des  t r a n s i t i o n s  de sonde J -+ J+1, K = O e t  e n  p a r t i c u l i e r  l a  

f o r t e  décro issance  de l a  r a i e  J = 7 +- J = 8, K = O de l ' é t a t  fondamental de 

v i b r a t i o n  montrent que l 'ensemble des niveaux de r o t a t i o n  J = 7 ,  K = O de c e t  

é t a t  fondamental c o n s t i t u e n t  b ien  l e s  niveaux i n f é r i e u r s  des  t r a n s i t i o n s  de 

pompe en colncidence avec l ' émis s ion  
10 

du l a s e r  à CO La dépopulat ion 
2 "  

i n t r o d u i t e  permet d 'expl iquer  l ' accro issement  d ' i n t e n s i t é  des t r a n s i t i o n s  ro- 

t a t i o n n e l l e s  J + J+1, K = O pour J < 6 par  l a  répercut ion  en cascade de 

ce déséqu i l i b re  s u r  l e s  niveaux de r o t a t i o n  i n f é r i e u r s  grâce à des t r a n s i t i o n s  

i n d u i t e s  pa r  c o l l i s i o n s ,  Pour s a t i s f a i r e  aux r é s u l t a t s  expérimentaux, c e l l e s -  

c i  do ivent  r e s p e c t e r  au moins de façon p r é f é r e n t i e l l e  l e s  " r èg le s  de sé lec-  

t ion"  du type d i p o l a i r e  é l e c t r i q u e  AK = O ; A 2  - ICI en accord avec l e s  ré- 

s u l t a t s  obtenus p a r  OKA enkdolifvle i r r a d i a ~ i o n  microondemicroonde { 1 4  à 16). 

8 1 - Sur l e s  a u t r e s  t r a n s i t i o n s  r o t a t i o n n e l l e s  du CH,Br e t  s u r  
J 

t ou t e s  c e l l e s  du CH ~r~~ : à pres s ion  é l e v é e ,  l e s  modi f ica t ions  e n  fonc t ion  
3 

du temps de l ' i n t e n s i t é  de tou te s  c e s  t r a n s i t i o n s  de sonde appar tenant  à l ' é -  

t a t  fondamental de v i b r a t i o n  p ré sen ten t  l e s  mêmes earâc,t~fo:f~üeç e t  on t  é t é  

i n t e r p r é t é e s  par  l e  même " e f f e t  thermique g loba l"  que dans l e  c a s  du proto- 

xyde d 'azo te  4751, 1761. 

Les r é s u l t a t s  d é c r i t s  précédemment on t  c o n s t i t u é  une première é tape  

dans l e s  expér iences  de double i r r a d i a t i o n  infrarouge-microonde e n t r e p r i s e s  

au l a b o r a t o i r e  en  vue d ' é t u d i e r  des  phénomènes de r e l a x a t i o n  dans l e s  gaz. 



.- , r l g .  . ?-5:+. 
?osi tion relative des 
transitions ae pompe 
et d e  sonde dans le cas 
du bromure ae méthyle, 
_.. -., 

' 1 7 ,  10.. 

F i g .  2-4b. 

Evolution en fonction du 
temps de l'intensité de 
la transit ion de sonde 
K=O, J = 2 -+ 3 du bromure 
de méthyle irradié par 
l'émission P i G  du CO 
175, 7 6 1 .  
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Para l lè lement ,  dans d ' a u t r e s  -. l a b o r a t o i r e s ,  des  r é s u l t a t s  ont  é t é  

obtenus avec l'ammoniac i r r a d i é  pa r  l e  CO f 7 9 ) .  Dans ces  expér iences ,  l e  
2 

rayonnement de pompe n ' e s t  pas  en  colncidence exac te  avec une t r a n s i t i o n  du 

gaz é t u d i é .  Des e f f e t s  ne peuvent ê t r e  observés qu 'après  élargissement  des 
". 

r a i e s  p a r  augmentation de p re s s ion ,  "Les temps âe r e l a x a t i o n  v ib ra t ion r i e l l e  

due aux c o l l i s i o n s  é t a n t  t r è s  c o u r t s ,  l ' é n e r g i e  de v i b r a t i o n  fou rn ie  par  l e  

rayonnement de pompe e s t  t r è s  rapidement transformée e n  éne rg i e  de t r a n s l a t i o n  

e t  de r o t a t i o n "  478). Le r é s u l t a t  e s t  pr incipalement  un " e f f e t  thermique 

global" ident ique  à c e l u i  observé s u r  l e  protoxyde d ' azo te  {75) ,  176) e t  

qu i  condui t  à une diminut ion d ' i n t e n s i t é  des r a i e s  d ' i n v e r s i o n  observées e n t r e  

niveaux d e  1 ' E t a t  fondamental de v i b r a t i o n .  

Le problème de l a  coïncidence q u i  r é g i t  l e  choix du gaz s ' e s t  modi- 

f i é  à l a  s u i t e  des  t ravaux de spec t roscopie  d 'absorp t ion  s a t u r é e  {80) ,  e t  

de spec t roscop ie  inf ra rouge  p a r  e f f e t  S t a r k  681 1 ,  {82],  183) .  Ces d e r n i e r s  

t ravaux o n t  montré en  p a r t i c u l i e r  l ' e x i s t e n c e  d'une colncidence e n t r e  l 'émis-  

s i o n  P I 3  du l a s e r  à N O e t  l ' a b s o r p t i o n  asQ (8,7) de l'ammoniac. 2 

Cel le-ci  a  é t é  u t i l i s é e  p a r  S H I M I Z U  e t  OKA (84)  pour dépeupler l e  

niGeau supé r i eu r  du doublet  d ' i n v e r s i o n  J = 8 ,  K = 7 de l ' é t a t  fondamental 

de v i b r a t i o n .  Un accroissement  d 'absorp t ion  de l a  t r a n s i t i o n  microonde de 800 % 

a  é t é  observé.  En c a l c u l a n t  l a  v a l e u r  moyenne du paramètre de pompage $(v)  

donné p a r  l ' e x p r e s s i o n  (2-3) s u r  t o u t e s  l e s  v i t e s s e s  des  molécules su ivant  l a  

d i r e c t i o n  du rayonnement, ces au t eu r s  o n t  obtenu un bon accord e n t r e  l e s  va leur :  
A 1 

théor iques  e t  expérimentales  du r appor t  - pour une p r e s s i o n  supér ieure  à 
1 

10 m i l l i t o r r s  mais un désaccord t r è s  n e t  pour l e s  p re s s ions  i n f é r i e u r e s .  

Les r é s u l t a t s  r e l a t i f s  à ce système à trois niveaux d i f f e r e n t  de 

ceux que nous avons obtenus. I l s  s e r o n t  d l s e a ~ e s  ae t açon  p lus  d é t a i l l é e  dans 

l e  c h a p i t r e  I V  pour ê t r e  comparés aux n ô t r e s .  Des diminut ions r e l a t i v e s  d ' in -  

t e n s i t é  des  double ts  J = 9,  K = 7 e t  J = 7 ,  K = 7 de 3  % envi ron  o n t  éga- 

lement é t é  observées ; ces décro issances  confirment donc l ' e x i s t e n c e  des tran- 

s i t i o n s  p r é f é r e n t i e l l e s  pa r  c o l l i s i o n s  r e spec t an t  l e s  r è g l e s  de s é l e c t i o n  

A J  = O ,  + 1 ,  AK = O e t  p a r i t é  + ++ - 4 161 dans i s l m o n i ; ~  -, -1 ??o~-c: revien-  

drons également s u r  ce p o i n t  au  c h a p i t r e  V.  

Ce t te  coïncidence a  également é t é  exp la i  t é e  dans d  ' a u t r e s  labora-  

t o i r e s  f371,  {38) ,  {85\ ,  (861, {87) ,  f 8 8 ) .  Un spectromètre  2 double i r r a d i a t i o n  

inf ra rouge-her tz ien  a  également é t é  r é a l i s é  p a r  IIREIiVER e t  s e s  col_labora 

t eu r s  {86) .  Les é tudes  de ces  au t eu r s  p o r t e n t  a u s s i  s u r  l ' i r r a d i a t i o n  de l'am- 



moniac p a r  l ' émiss ion  P13 du N O .  Leurs r é s u l t a t s ,  v o i s i n s  de ceux d é c r i t s  2  
précédemment {84] d i f f è r e n t  également des nô t r e s  e t  s e ron t  d i s c u t é s  dans 

l e  c h a p i t r e  I V .  Ce t t e  i n s t a l l a t i o n  expérimentale  a  a u s s i  é t é  u t i l i s é e  pour 

des expériences de t r i p l e  résonance f 8 7 )  dont l e  b u t  e s t  de montrer que l e  

changement d ' i n t e n s i t é  du doublet  J = 7, K = 7  a  pour p r i n c i p a l e  o r i g i n e  

l e s  t r a n s f e r t s  par  c o l l i s i o n .  FOURRIER e t  s e s  co l l abo ra t eu r s  ont  mis en év i -  

dence l e  "dip" d  ' absorp t ion  s a t u r é e  de l a  t r a n s i t i o n  in f r a rouge  asQ (8 ,7 )  

pa r  d é t e c t i o n  microonde de l ' a b s o r p t i o n  du doublet  J = 8 ,  K = 7  185 1. P l u s  

récemment, ces au t eu r s  ont r é a l i s é  un spectromètre  à double résonance i n f r a -  

rouge-microonde permet tan t  de déplacer ,  sous l ' e f f e t  d 'un f o r t  champ s t a t i q u e ,  

c e r t a i n e s  composantes des  r a i e s  de l'ammoniac de 6 GHz e t  d ' e x p l o i t e r  a ins i -  

de nombreuses coïncidences ( 8 9 ) .  Ce t t e  méthode a v a i t  d é j à  é t é  u t i l i s é e  p a r  

S_-rTLI-TZU e t  OKA {84] pour amener l a  t r a n s i t i o n  asQ (4,4)  de l ' e spèce  i s o t o -  

pique 
15 

N H3 de l'ammoniac en  coïncidence avec l ' émis s ion  P15 
du l a s e r  à 

N O, ces  au t eu r s  o n t  pu observer  un accroissement  d ' i n t e n s i t é  d 'envi ron  50 % 2 
de l a  composante M = 4. du doublet  J = 4 ,  K = 4. L ' i n t e n s i t é  de l a  compo- 

s a n t e  L; = 3 n ' e s t  que t r è s  fa ib lement  modifiée p a r  l e s  t r a n s i t i o n s  par  co l -  

l i s i o n s .  

Para l lè lement  à ces  é tudes ,  d ' a u t r e s  coïncidences ont  é t é  t rouvées  

e t  e x p l o i t é e s  f 901, {91] ,  ( 9 2 ) .  Les expér iences  s u r  l e  ch lo ru re  de méthyle {go }  

o n t  é t é  r é a l i s é e s  à haute  p r e s s i o n  ( e n t r e  0 ,5  e t  20 Torrs )  e t  l e s  r é s u l t a t s  

obtenus concernent e s s e n t i e l l e m e n t  l e s  r e l a x a t i o n s  v l - r a t i o n n e l l e s .  En p a r t i -  

c u l i e r ,  jusqu 'à  une p re s s ion  de 20 Tor r s ,  ,<s a u t e u r s  ont  montré que l e  temps 

de r e l a x a t i o n  v i b r a t i o n n e l  e s t  une fonc t ion  l i n é a i r e  de l a  p r e s s i o n  e t  de l a  

s e c t i o n  de l a  c e l l u l e .  Ces r é s u l t a t s  s o n t  i n t e r p r ê t é s  en admettant  que l e s  re -  

l a x a t i o n s  v i b r a t i o n n e l l e s  ont  l i e u  dans c e t t e  gamme de p r e s s i o n  presque unique- 

ment ap rè s  d i f f u s i o n  s u r  l e s  p a r o i s  de l a  c e l l u l e .  

3ar-s tiz a u t r e  d o m i n e  de fréquence , TAKAMI e t  SEZMODA { 9  11 ,  ! 92) 

on t  observé des t r a n s i t i o n s  e n t r e  niveaux vibrationne1.s en u t i l i s a n t  d i f f é r e n t s  

systèmes à t r o i s  niveaux. La fréquence du l a s e r  He-Xe u t i l i s é  peut ê t r e  ac- 

cordée pa r  e f f e t  Zeernar. s u r  p l u s i e u r s  t r a n s i t i o s ~ s  du forma1Céhyde. SBIMIZU a  

mesuré pa r  double résonance infrarouge-radiofréqaence des t r a n s z t i o n s  e r i t re  

sous niveaux S ta rk  de l a  molécule de PH i r r a d i é e  p a r  une émission de N O [ 93) 3 2  

Pour é t e n d r e  l e s  p o s s i b i l i t é s  de  co ïnc idence ,  OKA e t  s e s  co l l abo ra -  

t e u r s  o n t  développé l e s  techniques de t r a n s i t i o n s  à deux photcns ,  l ' u n  i n f r a -  



rouge, l ' a u t r e  hyperfréquence 4371. Ce t t e  méthode a  é t é  étendue à l ' observa-  

t i o n  du "dip" d 'absorp t ion  s a t u r é e  s u r  deux t r a n s i t i o n s  inf ra rouges  de l'am- 

moniac ( 3 2 ) .  

Rappelons également que l ' é t u d e  des e f f e t s  t r a n s i t o i r e s  s u r  l e  sys- 

tème à t r o i s  niveaux a  é t é  développé p a r  LEVY e t  s e s  co l l abo ra t eu r s  167). 

' - 6 .  TWSITION DE POMPE ET TRANSITIONS DE SONDE UTILISEES DANS NOTRE CAS. 

Notre c o n t r i b u t i o n  e s t  basée s u r  l ' e x p l o i t a t i o n  de l a  coincidence 

e n t r e  l ' é m i s s i o n  P j 3  du l a s e r  à N O e t  l a  r a i e  d ' abso rp t ion  asQ (8 ,7)  de 
2 

1 'ammoniac e n t r e  l ' é t a t  fondamental e t  l ' é t a t  de v i b r a t i o n  v = 1 481). La 2 
v i b r a t i o n  correspondante [f ig. 2-5a] e s t  to ta lement  symétr ique.  

La s t r u c t u r e  pyramidale de c e t t e  molécule implique l e  passage p a r  

e f f e t  t unne l  de l ' u n  à l ' a u t r e  des deux isomères opt iques  de l a  molécule {94) .  

Ceci donne na issance  à un dédoublement des niveaux d ' éne rg i e  [ f ig .  2-5b] q u i  

s e  t r a d u i t  p a r  un s p e c t r e  d ' i n v e r s i o n  t r e s  c a r a c t é r i s t i q u e .  Le niveau i n f é r i e u r  

du double t  correspond à un é t a t  de v i b r a t i o n  qu i  e s t  to ta lement  symétrique dans 

l ' i n v e r s i o n  e t  l e  niveau s u p é r i e u r  correspond à l ' é t a t  an t i symétr ique  de v i -  

b r a t i o n .  Dans l ' é t a t  fondamental de v i b r a t i o n  où l a  s é p a r a t i o n  e s t  de l ' o r d r e  
- 1 

de 0 , 8  cm , ce s p e c t r e  d ' i n v e r s i o n  q u i  a p p a r t i e n t  au domaine microonde e s t  

t r è s  b i e n  connu. 11 peu t  ê t r e  r ep ré sen té  p a r  un développement en  s é r i e  des  

puissances  de J(J+1) e t  de KL mais,  une expres s ion  de forme exponen t i e l l e  de 

ces  puissances  proposée p a r  COSTAIN (751 pour rendre  compte de l a  forme du 

p o t e n t i e l ,  donne un m e i l l e u r  accord avec l e s  r é s u l t a t s  expérimentaux : 

O O 
v .  = v exp f (J,K) 

i n v  i 

= 23 785>88 exp 1 0 - ~  J(J+l) c 8,88986 10 -3 K2 

Les niveaux d ' éne rg i e  de r o t a t i o n  peuvent ê t r e  r ep ré sen té s  p a r  une 

expres s ion  de l a  forme 4961, f 97) : 



F i g .  2-5a. : 

Déformation de l a  molécule de NH 3 
dans l ' é t a t  de vibration v 2 *  

V= O 0,79cm-' c?J 
Fig. 2-5b. : Pos i t i ons  r e l a t i v e s  des 

niveaux d ' éne rg i e  séparés  pa r  e f f e t  

tunnel  dans l ' é t a t  fondamental e t  l ' é t a t  

d e v i ~ r a t i o n  ' 
" 2 '  

J 96; 



express ion  à l a q u e l l e  i l  f a u t  a j o u t e r  l a  q u a n t i t é  : 

pour rendre  compte du dédoublement des niveaux d ' éne rg i e  p a r  e f f e t  tunnel .  

Les cons t an te s  peuvent ê t r e  t i r é e s  des  mesures expérimentales  des 

spec t r e s  de r o t a t i o n  v i b r a t i o n .  E l l e s  on t  é t é  déterminées pour l ' é t a t  v, par  
L 

d i f f é r e n t s  au t eu r s  (961, f981 ,  Ceux-ci on t  montré que dans l ' é t a t  e x c i t é  u 2  ' 
l e  s p e c t r e  d ' i nve r s ion  peut également ê t r e  r ep ré sen té  pa r  une fonc t ion  des 

2 
puissances de J(J+â) e t  de K . Le t a b l e a u  2-2 c i - a p r s s ,  r ep rodu i t  l e s  cons- 

t a n t e s  données p a r  GARING e t  s e s  co l l abo ra t eu r s  f98 )  pour l ' é t a t  v, = 1 
L 

a+ s  e t  pour l e s  s p e c t r e ~ d e  r o t a t i o n  pure n o t é  - e t  d ' i n v e r s i o n  no té  a-S. Ces 2 
va l eu r s  s o n t  t r è s  vo i s ines  de c e l l e s  données p a r  MOULD e t  s e s  co l l abo ra t eu r s  

6961 

TABLEAU 2-2 

Constantes  molécula i res  pour l ' é t a t  v de l'ammoniac {981 
- 1 

2 
(va l eu r s  en cm ) 

Notons que l e s  mesures des fréquences d 'un  grand nombre de t r an -  

s i t i o n s  e n t r e  l ' é t a t  fondamental e t  l ' é t a t  
v 2  on t  é t é  obtenues p a r  S H I M I Z U  

{81) p a r  spec t roscop ie  S t a rk  en  u t i l i s a n t  l e s  émissions d'un l a s e r  2 CO2 ou 

à N 2 0 .  



Le s p e c t r e  de r o t a t i o n  a  é t é  c a l c u l é  p a r  MOULD e t  s e s  col labora-  

t e u r s  à p a r t i r  de l ' e x p r e s s i o n  (2-8) en tenant  compte de l ' i n v e r s i o n .  Les f r é -  

quences s 'expriment  sous l a  forme : 

rv  (o,J,K) + V i n v  ( o , J + ~ , K ) ]  ' I j i n v  

e t  où v e s t  donné par  l ' exp res s ion  (2-7). 
i n v  

O O O - 1 
v a = v exp f  (J,K) avec v = 0,7934 cm 

i n v  i i 

e t  où l e s  cons tan tes  ont  é t é  obtenues en  u t i l i s a n t  l a  moyenne des va leurs  don- 

nées par  d i £  f é r e n t s  au teurs  496) ,4991. 

Pour l e s  p lus  f a i b l e s  va l eu r s  de J e t  de K,  l e s  niveaux s o n t  

r ep ré sen té s  s u r  l a  f i g u r e  [2-61 où, pour p lus  de c l a r t é ,  l ' e s p a c e  e n t r e  l e s  

double ts  d ' i n v e r s i o n  n ' a  pas é t é  t r a c é  à l ' é c h e l l e .  Pour une v a l e u r  de J 

f i x é e ,  c e s  double ts  s e  p l acen t  approximativement s u r  des paraboles  symétriques 

p a r  r appor t  à l ' a x e  J. Pour K = O ,  un s e u l  des niveaux du double t  e x i s t e  

pour des r a i s o n s  de symétr ie  de l a  fonc t ion  d'onde de s p i n ,  a u s s i  n'avons-nous 

pas r ep ré sen té  c e t t e  colonne puisqu'aucune de se s  t r a n s i t i o n s  n ' e s t  access i -  

b l e  en  spec t roscop ie  microonde. Chacun des doublets  dans l ' é t a t  fondamental 

de v i b r a t i o n  s e r a  no té  (J,K). 

La t r a n s i t i o n  qu i  co ïnc ide  avec l ' émiss ion  
P 1 3  

du l a s e r  à N20 

e s t  r ep ré sen tée  p a r  une double f l è c h e  s u r  l a  f i g u r e  [2-61. Pour l e s  t r a n s i -  

t i o n s  de sonde, nous cons idèrerons  e s sen t i e l l emen t  t r o i s  types de doublets  

c a r a c t é r i s é s  p a r  t r o i s  types de phénomènes nettement d i f f é r e n t s  : 

a Le doublet  (J,K) = (8,7)  q u i  possède avec l a  t r a n s i t i o n  de pompe 

l e  niveau (+, J = 8,  K = 7) e n  comun e t  qu i  s e r a  é t u d i é  au  c h a p i t r e  4 .  

* Les doublets  (J,K) = (7,7) e t  (9,7) pour l e s q u e l s  l e s  t r a n s i t i o n s  

induices  p a r  c o l l i s i o n s  modi f ien t  l e s  popula t ions  e t  q u i  conduisent à des ob- 



F i g .  2 - 6 .  : E t a t s  de r o t a t i o n  de l a  molécule NH : p o s i t i o n  r e l a t i v e  d e s  double ts  
3 

d ' i n v e r s i o n  &na l ' é t a t  fondamental de v i b r a t i o n  ( l a  colonne i;=O 

a  é t é  omise). 



s e r v a t i o n  ident iques  à c e l l e s  d é c r i t e s  précédemment e t  é tud iées  en  double réso-  

nance microonde-microonde p lus  pa r t i cu l i è r emen t  p a r  OKA, Cel les -c i  s e r o n t  é tu-  

d i é e s  au c h a p i t r e  5. 

* Les a u t r e s  double ts  K f 7 e t  J f 7, 8 e t  9 q u i  ne son t  pas  

cilrectenienr connectés à l ' u n  des  niveaux du double t  ( J , K )  = (8,7) par  des  t ran-  

s, t ions indbite.5 pa r  c o l l i s i o n s  f e r o n t  1 'ob j e t  d'une étude expérimentale  dont  

l e s  r é s u l t a t s  se ront  également d é c r i t s  au  c h a p i t r e  5. 



APPAREILLAGE EXPERIMEIVTAL 

- =,.=-=-=-=-==-=,=-=-=-=-=- 

Le spectromètre à double irradiation infrarouge-microonde est 

essentiellement constitué par un spectromètre microonde classique comprenant, 

en plus de la source microonde, une source infrarouge constituée par un laser. 

La cellule doit en outre permettre l'introduction, la propagation et la détec- 

tion des deux rayonnements avec l'aide des techniques propres à chacun de ces 

domaines. 

Il est intéressant de moduler la puissance de pompe pour obtenir 

en voie de sonde un signal périodique et bénéficie.r des possibilités qu'offrent 

les méthodes de traitement de ces signaux,pour accroître la sensibilité du spec- 

tromètre. Cependant ces techniques sont conditionnées par de grandes constan- 

tes d'intégration qui ne sont compatibles qu'avec l'emploi de sources stables 

ou lentement variables. Les dispositions particulières prises pour satisfaire 

à ces conditions de stabilité des deux sources seront exposées ainsi que les 

méthodes de traitement du signal. 

La description de l'appareillage expérimental peut ainsi être faci- 

lement décomposée eh' quatre parties schématisées sur la figure 3-1 : 

- Les cellules d'interaction 
- La source in£ rarouge 
- La source microonde 
- La détection du signal. 

3-1. LES CELLULES D'INTERACTION : 

Deux cellules ont été conçues : la première en guide T,3??.;3 de di- 

mensions intérieures 10,16mm x 22,861nm a une longueur de 6m ; la seconde en 

guide WR.42 de section 4,318 x 10,668mm a une longueur de 3m. Elles diffèrent 

légèrement des cellules des spectromètres microondes classiques par leur cou- 



plage  avec l a  source inf ra rouge .  Lg t r a v e r s é e  de l a  c e l l u l e  pa r  l e s  deux 

rayonnements n é c e s s i t e  deux jeux de deux f e n ê t r e s  d ' é t a n c h é i t é  : l ' une  t r ans -  

pa ren te  dans l e  domaine des  ondes cent imét r iques ,  l ' a u t r e  t r anspa ren te  dans 

l ' i n f r a r o u g e ,  Pour l a  c e l l u l e  en  guide WR.90 surdimensionné pour l e s  microon- 

des  u t i l i s é e s ,  l e s  méthodes d ' i n t r o d u c t i o n  e t  de s é p a r a t i o n  des rayonnements 

d é j à  d é c r i t e s  par  a i l l e u r s  (75 e t  76) c o n s i s t e n t  à u t i l i s e r  un coude à pan 

coupé dont l a  p a r t i e  qu i  c o n s t i t u e  l e  r é f l e c t e u r  a  é t é  remplacée par  une mince 

f e u i l l e  de cu iv re  percée e n  son c e n t r e  d'un t rou  de 6 mm d e  diamstre  e t  recou- 

v e r t e  d 'une lame à f aces  p a r a l l è l e s  e n  ch lorure  de sodium. Une f e u i l l e  de d ié -  

l e c t r i q u e  pincée e n t r e  deux b r i d e s  de raccordement a s su re  l ' é t a n c h é i t é  e t  per-  

met l e  passage du rayonnement de sonde. Pour l a  c e l l u l e  en  guide WR.42, on 

emploie un coupleur d i r e c t i f  à 3dB Hewlett Packard K.752.A dont l a  vo ie  d i -  

r e c t e  e s  t u t i l i s é e  pour l ' i n t r o d u c t i o n  du rayonnement inf ra rouge  [f ig. 3-1 

e t  3-57 . De ce cô té ,  l ' é t a n c h é i t é  e s t  obtenue pa r  une f e n ê t r e  en ch lorure  de 

sodium d e  lmm d ' épa i s seu r  c o l l é e  s u r  l a  b r i d e  d ' e n t r é e .  La vo le  dér ivée  rendue 

étanche pa r  une f e n ê t r e  de d i é l e c t r i q u e  hyperfréquence e s t  u t i l i s é e  pour l ' i n -  

t roduc t ion  du rayonnement microonde [ f ig .  3- 1 e t  3-51 . 

Pour l a  s é p a r a t i o n  des rayonnements à l a  s o r t f e  de l a  c e l l u l e ,  on 

u t i l i s e  deux d i s p o s i t i f s  d i f f é r e n t s .  Le premier e s t  i den t ique  au précédent  mais 

e s t  u t i l i s é  symétriquement ; l e  s i g n a l  microonde é t a n t  d é t e c t é  s u r  l a  vo ie  dé- 

r i v é e  ; l e  second d i s p o s i t i f  [ f ig .  3-1 e t  3-71 e s t  c o n s t i t u é  par  un coude per- 

c é  dans l ' a x e  du guide d'onde e t  prolongé pa r  un tube  sous coupure pour l a  f r é -  

quence de sonde u t i l i s é e .  L 'ex t rémi té  e s t  rendue étanche pa r  une f e n ê t r e  en  chlo- 

r u r e  de sodium de l m  d ' épa i s seu r  [fig. 3-1 e t  3-71 . A 1 'a ide  du premier  cou- 

p l age ,  s e u l e  l a  mo i t i é  de l a  puissance hyperfréquence q u i  con t i en t  l e s  informa- 

t i o n s  r e l a t i v e s  aux f i g u r e s  d ' abso rp t ion  peut  ê t r e  dé t ec t ée .  Ce t t e  a t t é n u a t i o n  

n ' e x i s t e  pas  avec l e  deuxième d i s p o s i t i f ,  par  con t r e ,  l a  p a r t i e  du f a i s c e a u  in-  

f ra rouge  r é f l é c h i e  par  l e s  p a r o i s  du coude au tou r  du tube sous coupure, n ' e s t  

p l u s  d i r i g é e  dans l ' axe  de l a  c e l l u l e .  Pour c e t t e  r a i son ,  c e t t e  méthode n ' a  pu, 

dans c e r t a i n s  ca s ,  ê t r e  u t i l i s é e .  En e f f e t ,  c e r t a i n e s  expériences r e l a t i v e s  au  

système à t r o i s  niveaux développées dans l e  c h a p i t r e  4 ne peuvent a b o u t i r  que 

s i  l e  f a i s c e a u  inf ra rouge  n ' e s t  pas  d i f f u s é  pa r  l e s  p a r o i s .  De p l u s ,  lo rsque  l e  

rayonnement e s t  pu i s san t ,  comme dans l e  cas  des  émissions du CO u t i l i s é e s  au 2 
c h a p i t r e  6, une p a r t i e  importante  du rayonnement i n f r a rouge  e s t  déviée v e r s  l a  

f e n ê t r e  d e  d i é l e c t r i q u e  hyperfréquence qui  e s t  a l o r s  d é t r u i t e  par  échauffement. 

Nous avons essayé  de remédier à c e t  ennui e n  remplaçant c e t t e  f e n ê t r e  pa r  une 

f e u i l l e  de  mica de 50pm d ' é p a i s s e u r ,  Cel le -c i  r é s i s t e  beaucoup mieux a u  rayonne- 

ment de pompe mais l a  f a i b l e  d i l a t a t i o n  q u ' e l l e  s u b i t  en présence de l a s e r  

con t r ibue  à modif ier  l a  r é p a r t i t i o n  des ondes s t a t i o n n a i r e s  à l ' i n t é r i e u r  de 





l a  c e l l u l e .  Cet e f f e t  v a r i e  en  synchronisme avec l a  f réquence de modulation 

de l a  puissance l a s e r  e t  s e  t r a d u i t  pa r  un s i g n a l  p a r a s i t e  qu i  peut p e r t u r b e r  

profondément l e s  enregis t rements .  L'emploi de ce deuxième d i s p o s i t i f  pour l a  

s é p a r a t i o n  des rayonnements e s t  donc l i m i t é  aux seu le s  expériences qui  me t t en t  

en j e u  des puissances de pompe f a i b l e s  e t  ne n é c e s s i t e n t  pas un f a i s c e a u  i n f r a -  

rouge par fa i tement  p a r a l l è l e .  Il s e r a  u t i l i s é  pour l e s  expériences d é c r i t e s  

au c?:api ~ r t '  Z . 

Le gaz e s t  i n t r o d u i t  à une ex t r émi t é  de l a  c e l l u l e  ; à l ' a u t r e  ex- 

t r é m i t é ,  l ' évacua t ion  e s t  a s su rée  par  un groupe de pompage c o n s t i t u é  par une 

pompe secondaire  à d i f f u s i o n  d ' h u i l e  e t  use pompe prflsiai.rs I p a l e t t e s .  L a  

p l u p a r t  des expériences s o n t  r é a l i s é e s  en régime d'écoulement permanent a f i n  

d ' a s s u r e r  une bonne p u r e t é  au gaz. L'admission de c e l u i - c i  e s t  con t rô l ée  par-  

t i e l l e m e n t  pa r  un rob ine t  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) .  Pour 

f a c i l i t e r  l e s  rég lages ,  l a  réserve  d'ammoniac e s t  plongée dans un mélange r é -  

f r i g é r a n t  a f i n  d ' aba i s se r  l a  d i f f é r e n c e  de p r e s s i o n  e n t r e  l k o n t  e t  l ' a v a l  

du rob ine t  à f u i t e .  Les r ég l ages  l e s  p lus  f i n s  son t  obtenus en a j u s t a n t  l e  

d é b i t  de 1 'écoulement gazeux p a r  1 ' i n t e rméd ia i r e  d 'un a u t r e  rob ine t  conique de 

4mm de diamètre  p l acé  e n  d é r i v a t i o n  avec l a  vanne qu i  sépare  l a  c e l l u l e  du 

groupe de pompage. 11 e s t  p o s s i b l e  de c e t t e  façon d ' e f f e c t u e r  des  écoulements 

de f a i b l e  d é b i t  correspondant à des g rad ien t s  de p re s s ion  t r S s  f a i b l e s  t o u t  l e  

long de  l a  c e l l u l e .  La p r e s s i o n  e s t  mesurée à l ' a i d e  d'une jauge de Z i r a n i  

LKB placée  au  cen t r e  de l a  c e l l u l e .  Malheureusement, c e t t e  jauge s e  t rouve  

ê t r e  à l a  f o i s  t r è s  peu f i d e l e  e t  imprécise pour l e s  mesures de p r e s s i o n  de  

l'ammoniac. Nous avons n o t é  une p o l l u t i o n  p rog res s ive  du f i lament  q u i  r end  

t r è s  d i f f i c i l e  l a  reproduct ion  des condi t ions  expérimentales .  Dans de nombreux 

c a s ,  nous nous sonmes basés  s u r  l a  l a rgeu r  des  r a i e s  pour d é f i n i r  un o r d r e  de 

grandeur de l a  press ion .  

A l ' e n t r é e  de l a  c e l l u l e ,  big. 3-1 e t  3-51 un a t t énua teu r  permet 

de doser  l a  puissance microonde. A l a  s o r t i e  de l a  c e l l u l e ,  [ f ig .  3-1 e t  3-71 

un déphaseur permet d ' adap te r  au mieux l a  c e l l u l e  pour o b t e n i r  une t ransmiss ion  

a u s s i  cons tan te  que p o s s i b l e  en fonc t ion  de l a  f réquence.  Un a t t é n u a t e u r  s u i t  

c e  déphaseur ; il permet ,par  a c t i o n  s imultanée avec c e l u i  p l acé  p rè s  de l a  

source ,  de modif ier  l e  champ microonde à l ' i n t é r i e u r  de l a  c e l l u l e  t o u t  e n  

envoyant s u r  l e  c r i s t a l  d é t e c t e u r  une puissance cons tan te .  Cet te  méthode pré- 

s e n t e  l ' avantage  de conserver  l e s  c a r a c t é r i s t i q u e s  de l 'ensemble de l a  dé tec-  

t i o n  l o r s  des  mesures e n  fonc t ion  de l a  pu issance  de sonde. 



3-2-1. La source in f r a rouge  

Pour l e s  r a i sons  invoquées au c h a p i t r e  précédent ,  l a  source i n f r a -  

rouge e s t  cons t i t uée  pa r  un l a s e r  molécula i re  à anhydride carbonique ou à 

protoxyde d 'azo te  dont nous r appe l l e rons  d'abord t r è s  brièvement l e  mode de 

fonctionnement. La source u t i l i s é e  actuel lement  a é t é  r é a l i s é e  au  l a b o r a t o i r e .  

L 'é tude e t  l a  concept ion on t  é t é  données p a r  a i l l e u r s  f 100) dans l e u r  p l u s  

grande p a r t i e .  Nous examinerons l e s  exigences auxquqlles  e l l e  d e v a i t  s a t i s -  

f a i r e  avant de r e t r a c e r  l e s  p r i n c i p a l e s  é t apes  de s a  r é a l i s a t i o n  e t  d ' en  donner 

l e s  p r i n c i p a l e s  c a r a c t S r i s t i q u e s  : 

3-2-1-1. Mode de fonctionnement du l a s e r  à CO2 e t $ N 2 2  : - -----------------  
Les nombres d'onde des v i b r a t i o n s  fondamentales des molécules 

d 'anhydride carbonique e t  de  protoxyde d ' a z o t e  { 101) sont r é c a p i t u l 6 s  dans 

l e  t ab l eau  ci-dessous : 

- 1 Les v a l e u r s  s o n t  données en cm . 

Chaque niveau d ' éne rg i e  e s t  n o t é  Q 
v 1  v2 v3 où l e s  v .  s o n t  

1 

l e s  nombres quant iques de v i b r a t i o n  e t  Q l e  nombre quantique du moment ciné- 

t i q u e  a s soc i é  à l a  v i b r a t i o n  dégénérée v 
2 ' 

Trois  bandes d 'émission ont  é t é  observées avec l e  l a s e r  à 
C02 

f 102 à 109). E l l e s  s e  s i t u e n t  [fig. 3-21 v e r s  9,6iirn 10,6pm e t  I l v m  e t  o n t  

é t é  i d e n t i f i é e s  à p a r t i r  des  cons tan tes  obtenues p a r  spec t roscopie  c l a s s i q u e  

{101, 110, 1 1 1 ,  1121 aux t r a n s i t i o n s  : 

O o O 1  + 02O0 v e r s  Ç3,S~ini 

O o O 1  * l o O O  v e r s  10,6pm 

O 1l10 v e r s  1 1  pm 



F i g .  3-2. : Disposition des niveaux d'énergie des molécules N 2 ,  CO2 et 

N O mis en jeu pour les flifférentes émissions. 
2 



La p r i n c i p a l e  bande d 'émission obtenue avec l e  l a s e r  à N O f 1 13, 
2  

1 4  115, 6  7 a  é t é  i d e n t i f i é e  également à p a r t i r  des r é s u l t a t s  obtenus 

p a r  spec t roscopie  c l a s s ique  { 113, 118, 119, 120) à l a  t r a n s i t i o n  

O o O ]  ==3 10'0. Une a u t r e  o s c i l l a t i o n  t r è s  f a i b l e  a  également é t é  obtenue s u r  

l a  bande 00'1 - 02'0 {121).  

Pour ces deux types de l a s e r  molécula i re ,  l e  mécanisme de base 
O 

e s t  l e  même, il cons i s t e  à e n r i c h i r  l a  populat ion des niveaux supér ieurs  00  1 .  

Dès l a  mise en  évidence des  premières ampl i f i ca t ions  de l ' anhydr ide  carbonique,  

LEGAY e t  s e s  co l l abo ra t eu r s  i l 221  prévoyaient  l a  p o s s i b i l i t é  de r é a l i s e r  un 

maser opt ique par  e x c i t a t i o n  v i b r a t i o n n e l l e  des gaz CO,  CO e t  N O en repeu-  2 2 
p l a n t  l e s  niveaux supé r i eu r s  par  c o l l i s i o n s  molécula i res  à p a r t i r  de l ' a z o t e  

a c t i v é  e t  c e c i  pour p l u s i e u r s  r a i sons  : 

- 1 * Le niveau v = 1 de l ' a z o t e  q u i  s e  s i t u e  ve r s  2331 cm ne  
O 

d i f f è r e  que de 18 cm-' e t  107 cm-' respectivement des niveaux 00 1 du CO2 

e t  du N,O rf ig. 3-21 . L'énerg ie  de t r a n s l a t i o n  due à l ' a g i t a t i o n  thermique 
L 

correspond à 210 cm-' pour une température de 300' K ,  l e  t r a n s f e r t  par  chocs 

molécula i res  a  donc une grande p r o b a b i l i t é  de s e  produi re  e t  peut  s e  représen-  

t e r  par  une r e l a t i o n  : 

.\ 

N2 
+ CO2 (ou N20 ) I 

Ai 2 
+ CO COU N Oj 

(v=l)  ( 0 0 ~ 0 )  (v=O) 
2 2 

(OoO 1 ) 

* L' azote  v ibra t ionnel lement  e x c i t é  e s t  fac i lement  p rodu i t  dans 

une décharge é l e c t r i q u e .  

* La durée de v i e  de l ' a z o t e  dans c e t  é t a t  e s t  t r è s  grande. 

L ' i n t roduc t ion  d e  l ' a z o t e  a c t i v é  a  considérablement amélioré l e  

rendementdu l a s e r  à a n i i y d r i d e  carbonique 1 1 1 3  e t  I I & :  e t  aper-:is 

à PATEL f 1 13) d ' o b t e n i r  l e s  premières émissions cohérentes  avec l e  protoxyde 

d ' azo te .  

La bande s i t u é e  vers  I I  UZI du l a s e r  à CO e s t  obtenue à p a r t i r  du 
O 

2  
même niveau 00  1 mais e n  accordant  l a  c a v i t é , à  l ' a i d e  d'un élément d i s p e r s i f ,  

uniquement dans l e  domaine correspondant aux fréquences des t r a n s i t i o n s  de  

c e t t e  bande. Ceci a pour e f f e t  de dé favor i se r  l e  t r a n s f e r t  r a d i a t i f  à p a r t i r  du 



O 
niveau 00 1 et de favoriser l'enrichissement du niveau 0 1 ~ 1  par chocs molé- 

culaires du type : 

créant ainsi l'inversion de population entre les niveaux 01' 1 et 1 1  'O. 

Les rendements peuvent encore être accrus en ajoutant à l'azote 

de l'hélium qui a un effet très important sur la puissance d'émission. Les 

expériences effectuées ont conduit à attribuer à ce gaz plusieurs actions 

{123), {124), {125} : 

* Il réduit le coefficient de diffusion de l'anhydride carbonique 
et atténue ainsi le phénomène de dGstxcltation au contact des parois (123). 

* La température électronique Te qui correspond au taux d'excita- 

tion optimal de l'azote est de 1,8 eV { 124}. Dans la décharge CO2 (ou ~ ~ 0 ) -  N2, 

Te est généralement bien inférieur à 1,8 eV. La présence d'hélium qui ne subit 

pas de collisions inelastiques a pour rôle de réduire la section efficace Clet- 

tronique { 124) . 

* Enfin, il a été montré expérimintalement que l'introduction de 
l'liélium facilite 1 'entretien de la décharge et permet d'obtenir un maximum 

de puissance plus élevé (125) à condition d'augmenter l'intensité de la dé- 

charge. 

Chaque niveau de vibration se décompose en fait en sous-niveaux de 

rotation, les émissions correspondent donc à des transitions de rotation-vibra- 

tion. Le nombre des émissions laser observées a évolué rapidement dès l'intro- 

duction dans la cavité d'un élément sélectif {108}, {126]. Le spectre discret 
- 1 

est actuellement constitué par, approximativ$ment, 140 raies espacées de 1,8 cm 
- 1 

environ pour l'anhydride carbonique et de 80 raies espacées d'environ 0,8 cm 

pour le protoxyde d'azote (127).  

L'enveloppe de ces spectres couvre presque complëtement la gamme 
- 1 

comprise entre 880 et 1100 cm [fig. 3-3al. Le recouvrement des cionaines 
O O 

d'étnission des baades 00 1 - 10 3 des deux gaz a ét6 utilisé pour connaltre 



Fig. 3-3a. : Gammes d e s  fréquences 
c o u v e r t e s  p a r  l ' e n v e l o p p e  des d i f f é -  
r e n t e s  bandes d'émission du CO, e t  

L 
du N O compr i ses  e n t r e  8 8 0  e t  2 
1100 cm-'. 

Puissance L a s e r  

1 

Fig. 3-3b. : Profil de l a  p u i s s a n c e  r e l a -  
t ive  des é m i s s i o n s  a p p a r t e n a n t  à une même 
bande. 

O Bande OoO1 - 10 O du ?C70 d ' a p r è s  



l a  fréquence des  r a i e s  du - w 
avec p r é c i s i o n .  Il s e r a  ègalement exploi tG dans 

lf&tude d s  1' " e f f e t  S t a r k  rap ide"  développée au  c h a p i t r e  

La puissance du l a s e r  à CO e s t  d 'environ c inq  fois p l u s  I ~ p o r ~ a n t e  
2 

que c e l l e  du l a s e r  à N,O ; c e c i  s ' exp l ique  en  p a r t i e  pa r  l a  d i f f é r e n c e  d 'éner -  
L 

O g i e  e n t r e  l e  niveau de l ' a z o t e  e x c i t é  e t  l e s  niveaux 00 1 de ces  deux gaz. 

Dans chaque bande, l a  pu issance  d 'émission e s t  maximale pour des v a l e u r s  du 

nombre quantique J de l ' o r d r e  de 20. Comme exemple, l a  bande d 'émission 
O 

0o01 - 10 O du N O obtenue en e n r e g i s t r a n t  grâce 2 l a  r o t a t i o n  -u r6- 
2 

seau l a  puissance d 'émission en fonc t ion  de l a  fréquence j 128) a é t é  reprodui-  

t e  [ f ig .  3-3b]. Pour ce gaz,  l e s  émissions u t i l i s a b l e s  sont  prat iquement  ré -  
O 

d u i t e s  à c e t t e  s e u l e  bande ; c e l l e s  correspondant aux t r a n s i t i o n s  00 1 - 02'0 

son t  extrêmement f a i b l e s  e t  c a r a c t é r i s é e s  pa r  une grande i n s t a b i l i t é .  

3-2-1-2. Conception e t  r é a l i s a t i o n  de l a  source in f r a rouge .  . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . .  

a )  Conception 

Le mi l i eu  ampl i f i ca t eu r  e s t  obtenu par  e x c i t a t i o n  du mé- 

lange  CO2 (ou N20j - N 2  - He. Ce t te  e x c i t a t i o n  peut  ê t r e  r é a l i s é e  à l ' a i d e  d'une 

décharge é l e c t r i q u e  s u r  t o u t e  l a  longueur du tube contenant l e  gaz. Le tube  e s t  

fermé aux ex t r émi t é s  pa r  des  lames t r anspa ren te s  au rayonnement. Cel les -c i  sont  

t r a i t é e s  par  des  couches a n t i - r e f l e t s  ou son t  p lacées  sous incidence brewster ien-  

ne pour l a  longueur d'onde moyenne a f i n  de minimiser l e s  p e r t e s  par  r é f l e x i o n s .  

Pour c r é e r  un o s c i l l a t e u r ,  l e  mi l i eu  ampl i f i ca t eu r  e s t  p l a c é  à 

l ' i n t é r i e u r  d'une c a v i t é  Pé ro t  Fabry c o n s t i t u é e  par  deux m i r o i r s  p l acés  de cha- 

que cô té  du tube ampl i f i ca t eu r .  Pour e x t r a i r e  une p a r t i e  de l a  pu issance ,  l e  

couplage de c e t t e  c a v i t é  avec l ' e x t é r i e u r  peut  ê t r e  r é a l i s é  s o i t  au  niveau de 

l ' u n  des m i r o i r s ,  s o i t  p a r  l ' i n t e r m é d i a i r e  d'une lame p lacée  sous incidence 

v a r i a b l e  à l ' i n t é r i e u r  de l a  c a v i t é .  

Les sources u t i l i s é e s  au l a b o r a t o i r e  pour t ou te s  l e s  expér iences  

a n t é r i e u r e s  de double résonance é t a i e n t  l i m i t é e s  à c e l l e s  du domaine microonde. 

Pour pas se r  au  s t a d e  de l a  double résonance infrarouge-microonde, un premier 

l a s e r  molécula i re  commercial CGE a é t é  i n t r o d u i t  au l a b o r a t o i r e .  Lors des pre- 

mières expér iences  {72) ,  de nombreuses d i £  f  i c u l  t é s  sont  apparues dues essen-  

t i e l l emen t  à l ' i n s t a b i l i t é  t a n t  en  fréquence qu'en amplitude de c e t t e  source .  

De p lus ,  l e  ga in  t r o p  f a i b l e  de l a  c a v i t é  i n t e r d i s a i t  t o u t e  émission cohérente  

avec l e  protoxyde d ' a z o t e .  



En se basant sur une bibliographie très abondante {129)  dans ce 

domaine alors récent, nous avons recherché systématiquement les causes d'insta- 

bilité et l'origine des pertes à l'intérieur de la cavité avant d'entreprendre 

la réalisation d'une source mieux adaptée aux expériences envisagées. 

% Analyse des causes d'instabilité : 

La largeur théorique de la raie émise pour une transition de rota- 

tion vibration donnée est fixée approximativement par : f 1303 

Av - nhv - -- (Av,) 2 
OS c 

P 

P est la puissance à l'intérieur de la cavité, 

v : fréquence d'émission 

Avc : finesse de frange de résonateur 

R : coefficient de réflexion des miroirs 

n : indice du milieu amplificateur 

L : longueur de la cavité. 

Dans le cas où l'élargissement des raies est dû à l'effet Doppler, 

ce qui est toujours le cas à ces fréquences et pour des pressions inférieures 

10 Torrs, la fonction de distribution s'exprime par : 

1 
2 

2 
m c 

m c (v-v l2 

2.rr kT v l2 2kT v12 " 1 
pour les transitions entre deux niveaux notés 1 et 2. 

Le coefficient d'amplification maximum du rayonnement de fréquence 

v s'écrit alors f131), f1321, il331 : 

hv ( V I =  [N2BZI-N B ] g [ ~ - v ~ ~ ]  max 1 12 

où N2 et N I  sont les populations respectives de l'état supérieur (Indice 2) 



e t  de l ' é t a t  i n f é r i e u r  ( i n d i c e  1 )  ; g2 e t  g l  l e s  poids s t a t i s t i q u e s  l i é s  à 

l a  dégénGrescence des niveaux. 

A21 
l e  c o e f f i c i e n t  d 'émission spontanée d ' E i n s t e i n  e t  

112 

A v ~  = 2 [ 2kTmEig ] l a  l a rgeu r  Doppler t o t a l e  de l a  r a i e  due à l ' a g i -  

t a t i o n  des molécules,  l a rgeu r  q u i  e s t  de l ' o r d r e  de 50 MHz pour l e s  molécules 
12 

N20 ou CO2 à l a  f réquence d 'émission (30 10 Hz). 

N2 N~ 
Le mi l ieu  devien t  ampl i f i ca t eu r  s i  - e s t  supér ieur  à - 

82 g  :i 
e t  l ' o s c i l l a t i o n  prend na issance  s i  l ' a m p l i f i c a t i o n  compense l e s  d i f f é r e n z e s  

p e r t e s  'i 
. On admet que l a  puissance de s o r t i e  e s t  a l o r s  p ropor t ionne l l e  à : 

(v) - 1 Pi max i 

Pour des m i r o i r s  dont l e  c o e f f i c i e n t  de r é f l e x i o n  e s t  de 0,99,  l e  

terme Avosc 
qu i  e s t  de l ' o r d r e  de Hz dans l e  ca s  du l a s e r  à CO e s t  2  

tou jours  beaucoup p lus  p e t i t  que AuD. La s t a b i l i t é  en  fréquence du l a s e r  dépend 

donc essent ie l lement  de l a  longueur opt ique de l a  c a v i t é .  

Les fréquences de résonance de c e t t e  c a v i t é  sont  données pa r  

V "  - An 
; l a  s t a b i l i t é  en  fréquence dépend donc des v a r i a t i o n s  r e l a t i v e s  - 

2n L 
n  

des i n d i c e s  des  mi l ieux  t r a v e r s é s  p a r  l e  rayonnement e t  de l a  s t a b i l i t é  r e l a t i -  
AL 

de l a  longueur géométrique de l a  c a v i t é .  Ce d e r n i e r  terme e s t  généra le -  ve  - 
L 

ment cons idéré  comme prépondérant { 134 à 136). 

- La s t a b i l i t é  de l ' i n d i c e  dépend e s sen t i e l l emen t  de l a  s t a b i l i -  

t é  de l a  température,  de  l a  press ion ,du  courant de décharge e t  de l a  composi- 

t i o n  des d i f f é r e n t s  mi l i eux  à l ' i n t é r i e u r  de l a  c a v i t é .  Il e s t  d l f f i c ; ? e  d 'éva- 

l u e r  théoriquement 1 'o rd re  de grandeur de ces  v a r i a t i o n s  d  ' i nd i ce .  D 'au t re  p a r t ,  

expérimentalement,  on ne peut  d i s s o c i e r  l e s  causes  des f l u c t u a t i o n s  de fréquen- 

ce  l e s  unes des a u t r e s  e t  a t t r i b u e r  à chacune d ' e l l e  l e u r  importance r e l a t i v e .  

Les v a r i a t i o n s  de fréquence mesurées par  iirOC&-R i l 371  en fonc t ion  de l a  p r e s s i o n  

t o t a l e  de gaz ,  de l a  p re s s ion  p a r t i e l l e  de CO e t  du courant de l a  décharge 
2 

é l e c t r i q u e  son t  respectivement de l ' o r d r e  de 5 MHz par  Torr  pour une p r e s s i o n  

t o t a l e  moyenne de 12 Tor r s ,  2  MHz par  Torr pour l a  même p res s ion  t o t a l e  e t  pour 

une v a r i a t i o n  de l a  p r e s s i o n  p a r t i e l l e  de CO de 2 à 3 Torrs  e t  0 , s  à 1 GHz p a r  2  
mA pour une i n t e n s i t é  moyenne de l a  décharge de 10 rnA. 



- On d i s t i n g u e  deux causes p r i n c i p a l e s  de l a  v a r i a t i o n  de l a  

longueur géométrique de l a  c a v i t é  : 

- La v a r i a t i o n  de longueur due à l a  température,  e l l e  peut  s v e x -  
Av 

primer par  1 7 1 = ci AT où a e s t  l e  c o e f f i c i e n t  de d i l a t a r i o n  thermique 

du matér iau  q u i  c o n s t i t u e  l a  s t r u c t u r e  suppor tan t  l e s  m i r o i r s ,  

- Les v a r i a t i o n s  de longueur dues aux v i b r a t i o n s  : e l l e s  s o n t  

pr incipalement  provoquées pa r  l e s  v i b r a t i o n s  provenant du mi l i eu  ambiant q u i  

peuvent modi f ie r  l a  longueur du t r a j e t  op t ique  e t  l a  con f igu ra t ion  géométrique 

de l a  c a v i t é .  On peut montrer  { 1001 qu'une v i b r a t i o n  entraTnznt  une r o t a t i o n  
- 6 

a u s s i  p e t i t e  que 5 I O  r ad i ans  des f e n ê t r e s  au vois inage  de l ' a n g l e  de 
- 8 

Brewster conduit  à une v a r i a t i o n  r e l a t i v e  de fréquence I F I = 1 0  pour 

deux f e n ê t r e s  de 5mm d ' épa i s seu r  d i s t a n t e s  de 2 ,5  mètres .  11 n ' e s t  pas  p o s s i b l e  

de donner un ordre  de grandeur de l ' i n f l u e n c e  de t o u t e s  ces v i b r a t i o n s  s u r  l a  

s t a b i l i t é  de l ' émis s ion  c a r  c e l l e - c i  dépend e s sen t i e l l emen t  de l a  m n i s r e  dont  

l e  l a s e r  e s t  i s o l é  du m i l i e u  e x t é r i e u r  e t  de l a  r i g i d i t é  de l 'ensemble des 

suppor ts .  Les v i b r a t i o n s  thermiques sont  négl igeab  l e s  puisqu ' e l l e s  conduisent  
- 1  1 

à une v a r i a t i o n  r e l a t i v e  de l ' o r d r e  de 10 au maximum. Celle-ci. e s t  donnée 

2kT où Y e s t  l e  module d'Young du matér iau  e t  V son  Par  = ( , ]  
volume {135) ,  41361, 41381, {139).  

. , - Une a u t r e  source d 1 i n s t a b i l i ~ È ç  de grande i x i p o r t n l c c  e s r  i:-2 

au phénomène de compéti t ion e n t r e  l e s  d i f f é r e n t e s  émiss ions ,  Dans l e  cas où 

l ' é lément  d i s p e r s i f  p l a c e  à l ' i n t é r i e u r  de l a  c a v i t é  e s t  Insuffisamment s é l ec -  

tif, p l u s i e u r s  émissions peuvent a v o i r  l i e u  simultanément s i  l e u r s  f réquences 
C 

son t  des m u l t i p l e s  e n t i e r s  de - 2nL ' 
Ce fonctionnement "mul t l ra ie"  e s t  t ou jou r s  

accompagné d ' un  phénomsne de compéti t ion c o n s t i t u é  p a r  une r é p a r t i t i o n  a l é a t o i -  

r e  de l a  puissance e n t r e  l e s  d i f f é r e n t e s  émissions 4140) . Une t r ë s  f a i b l e  dé- 

formation de l a  con f igu ra t ion  géométrique de l a  c a v i t é  f a v o r i s a n t  une émission 

pa r  rappor t  aux a u t r e s ,  une grande I n s t a b i l i t é  t a n t  en  amplitude qu'en fréquen- 

ce c a r a c t é r i s e  a l o r s  l ' émis s ion .  

Lorsque l e  fonctionnement "monoraie" e s t  a s su ré ,  il peut  cepen- 

dan t  r e s t e r  "multimode" : l e s  dimensions de l a  c a v i t é  résonnante son t  grandes 

devant l a  longueur d'onde d 'émission ; dans ces  cond i t i ons ,  p l u s i e u r s  modes 

peuvent o s c i l l e r  simultanément s i  l a  l a r g e u r  de l a  courbe de ga in  e s t  supérieu-  

r e  à l a  d i s t a n c e  sépa ran t  deux modes s u c c e s s i f s .  Deux types de mode peuvent ê t r e  

d i s t i ngués  : l e s  modes longi tudinaux e t  l e s  modes t r ansve r ses .  Pour un l a s e r  

pu i s san t  dont  l a  longueur de l a  c a v i t é  e s t  de l ' o r d r e  de 3m, l e s  modes longi tu-  



C 
dinaux sont  s épa ré s  de 7: = 50 MHz e t  l a  courbe de gain e s t  tou jours  i n f é -  

,L 
r i e u r e  à 100 MHz. Il e s t  donc poss ib l e  de n ' o b t e n i r  qu'un s e u l  mode longi tu-  

d i n a l  en a j u s t a n t  l a  longueur de l a  c a v i t é  pour l ' a cco rde r  au  vois inage  du ma- 

ximum de l a  courbe de ga in .  

A chaque mode long i tud ina l  correspond un c e r t a i n  nombre de modes 

t r ansve r ses  dont l e s  f réquences de résonance dépendent fortement de l a  géomé- 

t r i e  de ?a c a v i t é  e t  q u i  sont  r a t t achés  à une r é p a r t i t i o n  p a r t i c u l i è r e  du champ 

é l e c t r i q u e  à l ' i n t é r i e u r  de l a  cav i t é .  Un fonctionnement "multlmode" s e  ca- 

r a c t é r i s e  pa r  des i n s t a b i l i t é s  mais a u s s i  par  des d i r e c t i o n s  d'émis- 

s i o n  en dehors de l ' a x e  de l a  c a v i t é  c e  qu i ,  comme nous l e  ver rons  dans l e  

chap i t r e  su ivan t ,  ne peu t  ê t r e  accepté  pour c e r t a i n e s  des expériences e n t r e -  

p r i s e s .  Le c a l c u l  du champ é l e c t r i q u e  a  é t é  e f f e c t u é  dans l e  cas  d'une c a v i  t é  

plan-plan e t  d'une c a v i t é  confocale { 1 4 1 ) ,  ( 1 4 2 ) .  La géométrie confocale  ne 

convient  pas c a r  e l l e  f a v o r i s e  fortement l ' e x c i t a t i o n  des modes t r ansve r ses .  

Quant à l a  c a v i t é  plan-plan, e l l e  n ' e s t  pratiquement jamais u t i l i s é e  pour l e s  

l a s e r s  c a r  l e s  r ég l ages  sont  t r è s  c r i t i q u e s  e t  ne permettent  pas d ' o b t e n i r  

faci lement  un fonctionnement s t a b l e .  La méthode u t i l i s é e  par  l e s  au teurs  c i  t é s  

précédemment pour l e s  résonateurs  confocaux a  é t é  appliquée pa r  40URIEZ f 1003 

au cas  de l a  c a v i t é  plan-concave qui  e s t  l a  p lus  couramment u t i l i s é e .  Ce t t e  

méthode c o n s i s t e  à c a l c u l e r  l e  champ s e l f - c o n s i s t a n t  en u t i l i s a n t  l e  p r i n c i p e  

de Huyghens e t  en imposant au champ é l e c t r i q u e  s u r  l ' u n  des m i r o i r s  de s e  re-  

t rouver  ident ique  à l u i  même après  r é f l e c t i o n  s u r  l ' a u t r e  m i r o i r ,  à un f a c t e u r  
* 

d ' m p l i t u d e  y près .  La q u a n t i t é  I - yy représente  a l o r s  l e s  p e r t e s  s u b i e s  

pa r  l e  champ. Les r é s u l t a t s  obtenus dans l 'approximation de m i r o i r s  de diamè- 

t r e  t r è s  grands sont  donnés { Y O O )  pa r  : 

- l a  cond i t i on  de résonance : 

C [ L :2p+u*l) Arc cos (1  - )] 2lTL (3-5) v = q ~ + -  

- l a  r é p a r t i t i o n  du c h a y  s u r  l e  m i r o i r  après  no rma l i sa t ion  : 

pour m = O 



avec q ,  p ,  m : e n t i e r s  

L : longueur de l a  c a v i t é  p r i s e  s e l o n  l ' a x e  opt ique  
- RI : rayon de courbure du miro i r  1 ; R2 - 

L~ : polynome de Legendre a s soc i é  
P 

pour l e  champ é l e c t r i q u e  s u r  l e  mi ro i r  1 .  

2 1 / 4  
w=w2= [[$ L(RI-L)] pour l e  champ é l e c t r i q u e  s u r  l e  mi ro i r  2 .  

Tdes courbes qui  r ep ré sen ten t  l a  r é p a r t i t i o n  en  puissance en fonc- 
r tien de - pour m e t  p  < 1 {l00] ont  é t é  r ep rodu i t e s  s u r  l a  f i g u r e  3-40 
W 

E l l e s  s o n t  en  bon accord avec l e s  r é s u l t a t s  obtenus expérimentalement dans un 

t o u t  a u t r e  domaine 1431. 

2 
Le c a l c u l  des p e r t e s  P en fonc t ion  du nombre de F resne l  

a  P ,m,q 
N = - pour chacun des  modes f 144 à 146) montre en p a r t i c u l i e r  que l ' é l i m i -  

AL 
na t ion  du premier mode p a r a s i t e  TEM par  augmentation des p e r t e s  P 

1,0,û 1,090 
e n t r a î n e  l ' é l i m i n a t i o n  de tous l e s  modes s u p é r i e u r s , e t  donc un fonctionnement 

en mode unique TEM corne on peut s ' e n  rendre  compte à p a r t i r  des courbes 
0,9,3 

de l a  f i g u r e  3-4. 

b )  Considérat ions s u r  l a  puissance de s o r t i e  : 

Pour l e s  l a s e r s  molécula i res ,  l a  d e n s i t é  de puissance 

dans l a  c a v i t é  W e s t  importante  e t  il f a u t  t e n i r  compte du parametre de 

s a t u r a t i o n  Wo. 

I dW 
Dans ces  condi t ions ,  l e  c o e f f i c i e n t  d ' ampl i f i ca t ion  a = - - 

W dz 
au  s o m e t  de l a  courbe de gain s ' é c r i t  : ( 147) 

où AvL e s t  l a  l a r g e u r  à mi-hauteur de l a  r a i e  considérée comme Lorentzienne.  

La r é s o l u t i o n  de l ' é q u a t i o n  I dW i l 4 8 1  donne l ' e x p r e s s i o n  " = W  dz 
de l a  puissance de s o r t i e  

Pç 
dans l e  cas  où l e  c o e f f i c i e n t  de r é f l e x i o n  du 

mi ro i r  1 e s t  éga l  à 1 .  
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avec t2 : coefficient de transmission du miroir 2. 

a2 : pertes de ce miroir, 

Le coefficient de couplage optimum s'en déduit facilement dans le 

cas où a2+t2 << 1 : 

Ces résultats montrent qu'un accroissement de la puissance de 

sortie peut être obtenu en augmentant soit la longueur L de la cavité, 

soit le coefficient d'amplification a ou encore, en optimisant le coeffi- 

cient de couplage ou en réduisant les pertes a2 au niveau des miroirs. 

c) Réalisation de la source : 

La stabilité en fréquence et la stabilité en amplitude 

sont étroitement liées puisque la puissance d'émission dépend essentiellement 

du point de fonctionnement sur le profil de gain, La réalisation du laser a 

été entreprise en vue d'obtenir une stabilité relative de la fréquence d'émis- 
-8 sion de l'ordre de 10 mais aussi un gain de la cavité suffisant pour permet- 

tre l'oscillation avec le protoxyde d'azote. 

% Réalisation mécanique : 

Une instabilité relative de IO+ de la longueur de la cavité cor- 
O 

respond à une variation absolue de 30 A pour une cavité de 3m. La cavité du 

laser fourni par la C.G.E. n'était pas compensée en température et sa concep- 

tion légère favorisait la propagation des vibrations de grande amplitude. Une 

structure rigide en invar supérieur dont la dilatation est compensée par de 

l'acier a donc été réalisée { 100). La liaison mobile nécessaire à la dilata- 

tion du support de granit est constituée par une glissière à rouleaux 

Schneeberger sans jeu et dont le coefficient de frottement est très faible. 

L'élément dispersif est maintenant placé sur une platine goniornétrique de pré- 

cision Micro-control TR 160. L'accord fin de la longueur de la cavité non pré- 

vu sur le laser d'origine est obtenu soit par déformation mécanique d'une pièce 

de liaison entre les supports de miroir et les barres d'invar soit par l'inter- 

médiaire de deux céramiques piézo-électriques qui supportent les miroirs. 



L'accord de  l a  c a v i t é  dépend e s sen t i e l l emen t  de l a  q u a l i t é  des 

supports  de miro i r  dont  l e s  réglages des d i f f é r e n t s  degrés de l i b e r t é s  ne doi- 

vent  pas modif ier  l a  longueur de l a  c a v i t é  t o u t  e n  é t a n t  p r é c i s ,  r ep roduc t ib l e s  

e t  s t a b l e s  , l e s  déplacements angula i res  doivent  être f i n s  e t  con t inus .  Aussi ,  

avons-nous é t é  ob l igés  de r é a l i s e r  de nouveaux suppor ts  t r e s  d i f f é r e n t s  de ceux 

d ' o r i g i n e  t rop  imprécis  e t  dont l e s  degrés de r o t a t i o n  i n t e r f é r a i e n t  e n t r e  eux 

e t  avec l e  rég lage  de l a  longueur de l a  c a v i t é .  Un premier type de suppor t ,  

basé s u r  l a  r o t a t i o n  s u r  t r o i s  b i l l e s  d'une r o t u l e  sphérique c reuse  au tour  de 

son c e n t r e  confondu avec l e  c e n t r e  de l a  f a c e  r é f l é c h i s s a n t e  du m i r o i r  a é t é  

r é a l i s é  { 100). Ces suppor ts ,  b ien  que beaucoup p lus  performants que ceux d ' o r i -  

g ine  s e  s o n t  cependant r évé l é s  i n s u f f i s a n t s  : l e s  déplacements angu la i r e s  s e  

f o n t  par  à - c ~ u p s  e t  l a  r e p r o d u c t i b i l i t é  e s t  mauvaise à cause de l a  l i a i s o n  méca- 

nique r o t u l e - b i l l e s  q u i  e s t  à f ro t tements  t rop  é l evés .  Un second type de suppor t  

de mi ro i r  a donc é t é  r é a l i s é .  Le p r inc ipe  en  e s t  un cardan dont l e s  axes de ro- 

t a t i o n  passent  par  un même p o i n t  confondu avec l e  cen t r e  du mi ro i r  { 100). La 

r o t a t i o n  du mi ro i r  au tour  des deux axes concourants e s t  obtenue pa r  des v i s  m i -  

crométriques de p r é c i s i o n  e t  s ' e f f e c t u e  sans v i b r a t i o n  e t  sans t r a n s l a t i o n  du 

mi ro i r .  Ces suppor ts  o f f r e n t  a i n s i  t ou te s  l e s  q u a l i t é s  recherchées pour un ac- 

cord f i n  de l a  c a v i t é .  

Les causes de v a r i a t i o n  de l a  longueur géométrique de l a  c a v i t é  

dues aux v i b r a t i o n s  on t  é t é  minimisées en é l iminant  a u t a n t  que p o s s i b l e  t o u t  

couplage e n t r e  l a  s t r u c t u r e  r i g i d e  du l a s e r  e t  l e s  Sources de v i b r a t i o n .  En 

p a r t i c u l i e r ,  l a  pompe à p a l e t t e s  a é t é  é lo ignée  e t  t ou te s  l e s  l i a i s o n s  avec 

l e s  organes annexes o n t  é t é  rendues souples .  D'autre  p a r t ,  l e  banc e s t  suppor- 

t é  p a r  1 ' i n t e rméd ia i r e  d 'amort isseurs  "vibra-chocs" à fréquence de résonance 

t r è s  basse a f i n  d ' é v i t e r  l a  propagat ion des v i b r a t i o n s  du s o l .  

% Alimentation e t  évacuat ion du gaz : 

La s t a b i l i s a t i o n  de l ' i n d i c e  du mi l i eu  ampl i f i ca t eu r  e s t  essen- 

t i e l l e m e n t  d é f i n i e  p a r  l a  s t a b i l i s a t i o n  de l a  température,  de l a  p re s s ion  des  

gaz e t  du courant  de l a  décharge. 

Le re f ro id issement  de l ' e n c e i n t e  e s t  obtenu par  une c i r c u l a t i o n  

d 'eau  rendue r é g u l i è r e  e t  exempte de turbulence pa r  une s é r i e  d 'é t ranglements .  

Une bonne s t a b i l i s a t i o n  de l a  p re s s ion  a é t é  obtenue e n  r égu lan t  

l e s  d é b i t s  de gaz. A p a r t i r  des  b o u t e i l l e s  s tandard  haute  p re s s ion ,  l a  d é t e n t e  

des gaz à un s e u l  é t age  du l a s e r  d ' o r ig ine  a é t é  remplacée pa r  un çystSme à 

double dé t en te  dont l e  deuxième é tage  e s t  c o n s t i t u é  s o i t  pa r  un débimstre s o i t  



pa r  un détendeur  étanche s u i v i  d 'un c a p i l l a i r e .  Pour augmenter l a  puissance 

de s o r t i e  du l a s e r ,  l a  longueur de l a  c a v i t é  é t a n t  l i m i t é e  par  des  r a i sons  

d'encombrement, l e s  p e r t e s  r é d u i t e s  au minimum e t  l e  c o e f f i c i e n t  de couplage 

opt imisé,  nous avons pu a c c r o î t r e  l e  ga in  en augmentant l a  v i t e s s e  d'écoulement 
3 des gaz. Le remplacement de l a  pompe à p a l e t t e  i n i t i a l e  (de 15 m /h)  par  une 

3 
pompe de p lus  grande capac i t é  (80 m /h)  a  pour e f f e t  d ' e n t r a î n e r  p lus  rapide-  

ment l e s  molécules de CO ou de NO i s s u e s  de  l a  d i s s o c i a t i o n  du CO ou du 
2  

NO2 pa r  l a  décharge é l e c t r i q u e  I l 4 9 1  e t  de r édu i r e  l a  température du mi5lan- 

ge 9150). 

Le gain du mi l i eu  ampl i f i ca t eu r  e s t  plus  f a i b l e  dans l e  cas  du pro- 

toxyde d ' azo te  que dans l e  cas de l ' anhydr ide  carbonique. Pour l a  même configu- 

r a t i o n  géométrique, l e  nombre de F resne l  correspondant d o i t  ê t r e  p l u s  grand. 

La capac i t é  de pompage p lus  élevée o f f r e  l a  p o s s i b i l i t é  d ' u t i l i s e r  un tube de 

diamètre supé r i eu r  pour f a v o r i s e r  l ' émiss ion  avec l e  protoxyde d ' azo te .  L'éva- 

cua t ion  des gaz a  é t é  rendue plus  r é g u l i è r e  en i n t e r c a l a n t  un b a l l a s t  à chi-  

canes e n t r e  l e  tube ampl i f ica teur  e t  l a  pompe à p a l e t t e s .  

% Alimentat ion é l e c t r i q u e  : 

Pour o b t e n i r  l a  s t a b i l i t é  en  fréquence d é s i r é e ,  l e s  f l u c t u a t i o n s  
-2 

de l ' i n t e n s i t é  de l a  décharge é l e c t r i q u e  doivent  ê t r e  i n f é r i e u r e s  à 5 10 mA. 

L'a l imenta t ion  de base f o u r n i s s a i t  une t ens ion  non f i l t r é e  obtenue pa r  l e  re- 

dressement 6  a l t e rnances  de l a  tens ion  i s s u e  d 'un t ransformateur  t r i p h a s é .  La 

tens ion  a l t e r n a t i v e  r é s i d u e l l e  de fréquence fondamentale 300 Hz condu i sa i t  en  

fonctionnement à une v a r i a t i o n  d ' i n t e n s i t é  de 5 mA, c r ê t e  à c r ê t e ,  Une c e l l u l e  
- 2 

de f i l t r a g e  c l a s s ique  en  IT nous a  permis de r édu i r e  c e t t e  v a l e u r  à 5 10 mA. 

Cependant, un t e l  système ne régule  pas l e s  v a r i a t i o n s  p l u s  l e n t e s  dues à l ' i n s -  

t a b i l i t é  de l a  décharge. La r é g u l a t i o n  é l ec t ron ique  qui  f a i t  s u i t e  à l a  c e l l u l e  

de f i l t r a g e  c o n s i s t e  à i n t r o d u i r e  dans l e  c i r c u i t  un élément a c t i f  dont l ' i r n -  

pédance é levée  en a l t e r n a t i f  r e s t e  f a i b l e  e n  cont inu { 1001, { 156). E l l e  com- 

prend une t r i o d e  de puissance dont l a  charge cathodique e s t  c o n s t i t u é e  par  une 

pentode de pente  é levée .  Les f l u c t u a t i o n s  de l ' i n t e n s i t é  a i n s i  r égu l se  son t  
- 3 i n f é r i e u r e s  à 10 mA. 

% Composants op t iques  : 

1 O )  L'élément d i s p e r s i f .  

L'élément d i s p e r s i f  du l a s e r  d ' o r i g i n e  é t a i t  c o n s t i t u é  pa r  un p r i s -  

me en ch lo ru re  de sodium. La s é l e c t i o n  des r a i e s  d 'émission s ' o b t e n a i t  par  ro- 

t a t i o n  d 'un  b r a s  supportant  l ' u n  des  m i r o i r s  de  l a  c a v i t é  au tou r  d'un axe pas- 

s an t  par  l e  cen t r e  de  ce prisme. 



Une amé l io ra t ion  t r è s  importante des q u a l i t é s  de l a  source a  é t é  

obtenue e n  l a  remplaçant par  un réseau q u i  t r a v a i l l e  p a r  r é f l e x i o n .  Les avan- 

tages de c e t  élément d i s p e r s i f  p a r  rappor t  au  prisme sont  mu l t ip l e s  : 

- Il é l imine  l a  mécanique néces sa i r e  à l a  r o t a t i o n  du b ra s  qu i ,  de 

pa r  s a  conception en porte-à-faux, é t a i t  t r è s  s e n s i b l e  aux v i b r a t i o n s  engen- 

drées  pa r  l e  mi l ieu  ambiant. 

- Placé  dans l ' a x e  de l a  c a v i t é  e t  remplaçant à l u i  s e u l  l e  prisme 

e t  un m i r o i r ,  il r é d u i t  l e  nombre de rég lages  opt iques t o u t  en l e s  s i m p l i f i a n t .  

- Il é l imine  l e s  problèmes l i é s  à l ' hygroscopie  du ch lo ru re  de so- 

dium. 

- Enfin,  son avantage l e  p lus  important r é s i d e  en  s a  p lus  grande 

s é l e c t i v i t é  qu i  a s s u r e  un fonctionnement monoraie. Avec l e  prisme, nous n 'av ions  

jamais pu ob ten i r  moins de deux r a i e s  simultanément. 

Par  c o n t r e  : 

- Il e s t  re la t ivement  coûteux ; l e s  copies  de réseau  généralement 

u t i l i s é e s  en spec t roscopie  c l a s s ique  ne supportent  pas  l e s  f l u x  de puissance 
2 

qu i  peuvent a t t e i n d r e  des centa ines  de wa t t s  p a r  cm à l ' i n t é r i e u r  de l a  ca- 

v i t é ,  il e s t  donc néces sa i r e  d ' u t i l i s e r  une mat r ice  de réseau.  

- Il peu t  i n t r o d u i r e  des p e r t e s  p l u s  importantes  s i  l ' é n e r g i e  d i f -  

f r a c t é e  dans l e s  d i f f é r e n t s  o rd re s  n ' e s t  pas  négl igeable .  

Les gravures  des réseaux t r e s  d é l i c a t e s  à r é a l i s e r  dans l e  domaine 

des 10pm n ' é t a i e n t  pas  d ' exce l l en t e  q u a l i t é  jusqu 'à  ces  de rn i e re s  années. Les 

premiers e s s a i s  on t  é t é  e f f e c t u é s  à l a  Compagnie Générale d l E l e c f r f c i t é  avec 

un réseau  de longueur d'onde de miroitement de 23um comportant 45,7 t r a i t s  au  

mi l l imè t r e  e t  t r a v a i l l a n t  dans l e s  condi t ions  de L i t t row dans l ' o r d r e  2 .  Cepen- 

dant ,  lo rsque  l e  r é seau  e s t  u t i l i s é  dans un o rd re  déterminé correspondant à un 

angle d ' inc idence  i ,  une p a r t i e  de l ' é n e r g i e  e s t  d i f f r a c t é e  dans l e s  d i rec-  
kh 

t i ons  i '  d é f i n i e s  p a r  s i n  i = - - s i n  i. Pour i '  # i ,  c e t t e  énerg ie  e s t  
a  

i n u t i l i s é e  dans l e  c a s  d'un couplage e f f e c t u é  pa r  l e  m i r o i r  s i ' tué  à l ' a u t r e  

ex t rémi té  de l a  c a v i t é  e t  e s t  d ' au tan t  p lus  importante  que l e  nombre de v a l e u r s  

de k s a t i s f a i s a n t  à c e t t e  équat ion  e s t  grand {100),  Pour ce réseau  u t i l i s é  

dans l ' o r d r e  2 l e s  t r o i s  va l eu r s  de k p o s s i b l e  (O, 1 e t  3)  i n t r o d u i s e n t  une 



p e r t e  non négl igeable  de l a  pu issance ,  

Des progrès  r é c e n t s  dans l a  f a b r i c a t i o n  e t  l e  con t rô l e  de l a  régu- 

l a r i t é  des t r a i t s  o n t  permis à MNUCCIA e t  c o l .  {151) de comparer P ' e f f i c a c i -  

t é  e t  l a  s é l e c t i v i t é  de p l u s i e u r s  réseaux e t  de t rouve r  que pour un r é seau  

dont l a  longueur d'onde de miroitement e s t  de 8pm, i v e f f i c a c i t é  v e r s  IOpm peut  

a t t e i n d r e  96 % dans l e  cas d'une p o l a r i s a t i o n  perpendicula i re  aux t r a i t s  du 

réseau.  L 'énergie  perdue d i f f r a c t é e  uniquement dans l ' o r d r e  zéro e s t  de 1,6 %. 

Para l lè lement ,  des r e l e v é s  d ' e f f i c a c i t é  on t  é t é  r é a l i s é s  s u r  l e s  réseaux  de l a  

maison Job in  Yvon f 152). Les courbes obtenues ont  confirmé l'optimum d ' e f f i c a -  

c i t é  pour l a  p o l a r i s a t i o n  perpendicula i re  aux t r a i t s  e t  pour un angle  de miroi-  

tement de l ' o r d r e  de  45'. 

La ma t r i ce  de r é seau  u t i l i s é e  ac tue l lement  a é t 6  f o u r n i e  par  l a  

maison Job in  e t  Yvon. E l l e  comporte 150,50 t r a i t s  p a r  mîl l imStre  e t  son ang le  

de miroitement e s t  v o i s i n  de 37". Une mince couche d ' o r  déposee sous v ide  aug- 

mente l e  c o e f f i c i e n t  de r é f l e x i o n  de l ' a c i e r  inoxydable sur  l e q u e l  e l l e  e s t  

t r acée .  E l l e  possède une me i l l eu re  e f f i c a c i t é  e t  une s é l e c t i v i t é  p lus  grande 

que l e  réseau  dont l a  longueur d'onde de miroitement e s t  de 23pm. 

On peut c a r a c t é r i s e r  c e t t e  s é l e c t i v i t é  p a r  l ' a n g l e  dB dont il 

f a u t  f a i r e  tourner  l e  réseau  ou l e  bras  q u i  suppor te  l e  miro î r  s i t u é  d e r r i è r e  

l e  prisme pour garder  l ' a cco rd  de l a  c a v i t é  lo rsque  l a  longeur d'onde v a r i e  de 
- 1 -3 dh : c e t t e  s é l e c t i v i t é  e s t  de 14 1 0 - ~  r d  pm pour l e  prisme, de 51 Y0 r d  Pm-' 

-3 pour l e  réseau  23pm e t  de 113 10 rd  pm-l pour l e  réseau 8pm. Ces c h i f f r e s  

expl iquent  faci lement  l e  passage d'un fonctionnement "mult î raie"  avec l e  p r i s -  

me à un fonctionnement "monoraie" avec l e s  réseaux.  

A p a r t i r  d e  ce fonctionnement, l a  s é l e c t i o n  des premiers  

modes s ' ob t i en t  en augmentant l e s  p e r t e s  pour l e s  modes d 'ordre supé r i eu r  

($  3-2-1-2). Un diaphragme à i r is  p l acé  devant l ' u n  des mi ro i r s  de l a  c a v i t é  

rempl i t  ce r ô l e  e t  permet d ' adap te r  l e  diamètre  u t i l e  en  fonc t ion  du gain.  

2') Autres éléments ! 

C'es t  e n  s e  basant  su r  l e s  r é s u l t a t s  d'une étude comparative des  

p r o p r i é t é s  opt iques e t  mécaniques des d i f f é r e n t s  mi l i eux  t r anspa ren t s  ou r é f l é -  

ch i s san t s  ve r s  10pm f 100) e t  l e s  progrès  r é c e n t s  e f f e c t u é s  dans ce domaine que 

l e s  éléments opt iques  ont  é t é  déterminés.  



- Les f e n ê t r e s  qu i  i s o l e n t  l e  mi l i eu  ampl i f i ca t eu r  [f ig. 3-11 de 

l ' e x t é r i e u r  s o n t  en  ch lorure  de sodium q u i  a l l i e  à de bonnes c a r a c t é r i s t i q u e s  

mécaniques un c o e f f i c i e n t  d 'absorp t ion  t r è s  f a i b l e  ( i n f é r i e u r  à 0 ,5  % pour 

5 m  d ' épa i s seu r ) .  Il e s t  cependant moyennement hygroscopique, c ' e s t  pourquoi 

ces  f e n ê t r e s  son t  gardées sous atmosphère sèche lorsque  l e  l a s e r  ne fonct ionne 

pas.  

- Les mi ro i r s  son t  r é a l i s é s  par  dépôt sous v ide  d'une couche d ' o r  

s u r  des s u b s t r a t s  en  a c i e r  inoxydable ou en  s i l i c i u m .  Ces s u b s t r a t s  son t  

c a r a c t é r i s é s  pa r  une bonne c o n d u c t i b i l i t é  thermique. Le c o e f f i c i e n t  de r é f l e -  

xion (de l ' o r d r e  de  0,994) a i n s i  obtenu e s t  comparable à c e l u i  des  couches mul- 

t i d i é l e c t r i q u e s  p l u s  coûteuses.  

- Le germanium s e  t r a v a i l l e  fac i lement  e t  possède de bonnes ca- 

r a c t é r i s t i q u e s  de c o n d u c t i b i l i t é  thermique e t  de t ransparence l o r s q u ' i l  e s t  

suffisamment pur  e t  monocr i s ta l l in .  Le couplage avec l ' e x t é r i e u r  s ' e f f e c t u e  

pa r  une lame concave de 10m de rayon de courbure t a i l l é e  dans un l i n g o t  de 

germanium t r è s  pur .  La f a c e  ex terne  de l a  lame e s t  t r a i t é e  " a n t i r e f l e t 1 '  , l a  

f ace  i n t e r n e  non t r a i t é e  assure  un c o e f f i c i e n t  de r é f l e x i o n  de l ' o r d r e  de 

75 %. Ce mode de couplage p ré sen te  p l u s i e u r s  avantages : 

* Fixe sui- une céramique p iézo-é lec t r ique  [fig. 3-11 , 
c e t t e  lame t r è s  l égè re  s e  p r ê t e  fac i lement  à un rég lage  é l e c t r i q u e  de l a  lon- 

gueur de l a  c a v i t é .  

* La va l eu r  du couplage a i n s i  r é a l i s é  (de l ' o r d r e  de 

2 5 % )  e s t v o i s i n e d e l ' o p t i m u m p o u r l ' é m i s s i o n P  d e l a b a n d e  00'1 - 10'0 
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du N O q u i  s e r a  l a  p lus  u t i l i s é e .  
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* Contrairement au  mi ro i r  d ' o r ig ine  q u i ,  pe rcé  en son 

c e n t r e ,  pe r tu rbe  for tement  l e  mode fondamental e t  f a v o r i s e  l e s  modes supé r i eu r s  

[ f ig ,  3-41> l a  lame en germanium couple l a  c a v i t é  s u r  t ou te  l a  su r f ace  u t i l e  

rendant  p l u s  f a c i l e  e t  p lus  s t a b l e  l e  rég lage  "monomodel'. 

Pa r  con t r e  : 

* Le diametre du f a i s c e a u  de  s o r t i e  e s t  p l u s  important  

e t , pour  ê t r e  i n t r o d u i t  dans l a  c e l l u l e  en  guide WR.42 ( O  3-1) contenant  l e  

gaz à é t u d i e r ,  il d o i t  ê t r e  r é d u i t  p a r  un système a f o c a l .  

* Le germanium n ' e s t  pas t r anspa ren t  dans l e  v i s i b l e  e t  

l ' a l ignement  de l 'ensemble des éléments optiques,généralement r é a l i s é  à l ' a i d e  

du f a i s c e a u  d 'un l a s e r  He-Ne,est p lus  d i f f i c i l e .  



d)  c o n t r ô l e  des c a r a c t é r i s t i q u e s  de l a  source r é a l i s é e .  

% Contrôle de l a  s t a b i l i t é  : 

Pour déterminer  l a  s t a b i l i t é  de l a  source,  une première méthode 

q u i  p ré sen te  l ' avantage  de n ' u t i l i s e r  aucune fréquence de r é f é r e n c e ,  c o n s i s t e  

à observer  l e  déplacement du "Lamb d i p  ." en fonc t ion  du temps 4 1 0 0 ) ~  Cepen- 

dan t ,  ce  con t rô l e  e s t  peu p r é c i s  e t  n é c e s s i t e  des condi t ions  p a r t i c u l i è r e s  de 

fonctionnement ca r  l e  creusement n ' appa ra î t  qu 'à  l a  s a t u r a t i o n  du ga in ,  c ' e s t -  

à-dire à basse  p re s s ion  e t  pour un c o e f f i c i e n t  de q u a l i t é  é levg  de l a  c a v i t é .  

La s t a b i l i t é  a i n s i  mesurée à moyen e t  long terme e s t  de l ' o r d r e  de quelques 

En vue d ' é tudes  de spec t roscopie  f i n e ,  l ' a sserv issement  du l a s e r  

a é t é  r é a l i s é  en comparant s a  fréquence à c e l l e  i s s u e  d 'un second l a s e r  

s t a b i l i s é  de façon c l a s s i q u e  s u r  un "Lamb dip" i l 5 3  à 156). Le l a s e r  de pu i s -  

sance accordé s u r  l a  même r a i e  e s t  s t a b i l i s é  à p a r t i r  du battement obtenu p a r  

mélange des deux rayonnements { 15.51, { 156). Cet te  méthode basée s u r  des tech- 

niques d 'échant i l lonnage  rap ide  en fréquence du battement u t i l i s e  l ' i n fo rma t ion  

d i g i t a l e  i s s u e  du fréquencemètre échant i l lonneur  Hewlett Packard 5327 C-003 

q u i  s e r t  à la mesure. Celui-ci e s t  c a r a c t é r i s é  par  une cadence de mesure t r è s  

rap ide .  I l  f o u r n i t  une information codée qu i  e s t  transformée pa r  un conve r t i s -  

s eu r  d i g i t a l  analogique pour ê t r e  comparée à une t ens ion  de consigne { 1551, 

1156). Après avoi r  é t é  ampl i f i é  à l ' a i d e  d'un ampl i f i ca t eu r  haute  tens ion  {156], 

l e  s i g n a l  d ' e r r e u r  q u i  en r é s u l t e  a g i t  s u r  l a  longueur de l a  c a v i t g  par  l ' f n t e r -  

médiaire  de céramiques p iézo-é lec t r iques  [ f i g .  3-13. Ce montage a permis de 

mesurer l ' ampl i tude  des f l u c t u a t i o n s  de l a  fréquence du bat tement  des deux 
-8 

l a s e r s  l a i s s é s  l i b r e s  e t  d ' es t imer  à 5 10 l a  s t a b i l i t é  r e l a t i v e  à moyen t e r -  

me du l a s e r  source pour une durée de 10 minutes.  Pa r  c o n t r e ,  l ' ana lyse  spec t r a -  

l e  du battement e n t r e  l e s  deux l a s e r s  a s s e r v i s  l ' u n  à l ' a u t r e  a montré que l ' é -  

mission a ,  dans ce ca s ,  une demi-largeur i n f é r i e u r e  à 6 kHz, c e  qu i  correspond 
- 10 

à u n e  s t a b i l i t é d e  2 10 de l a  fréquence {155), { î 5 6 ) ,  s u r  l e  temps de l ' e n -  

reg is t rement  de l a  bande passante  du récepteur  de con t rô l e  [ f i g ,  3-51 . 

La méthode d 'asservissement  u t i l i s e  à e l l e - s e u l e  l e s  deux détec-  

t e u r s  dont nous disposons e t  n ' a  pas  pu ê t r e  mise e n  oeuvre pour l e s  expérien- 

ces  de double i r r a d i a t i o n  mais,  l a  s t a b i l i t é  a t t e i n t e  dans ce cas  confirme 

l ' e x c e l l e n t e  q u a l i t é  de l ' émiss ion  de l a  source lorsque  l e s  dimensions du r é -  

sonnateur  s o n t  correctement con t rô l ées .  

% Modulation en puissance de l a  source.  

Les procédés de modulation s o n t  mu l t ip l e s .  I l s  peuvent ê t r e  i n t e r -  



Fig .  3-5. : Enregistrement, à l ' a i d e  du battement des deux la sers ,  

de l a  réponse d 'un récepteur radio-f réquence . 
Vitesse  d e  balayage : 2kHz/sec. 



ries à l a  c a v i t é  ("Ç - Switch") ou ex ternes .  Après une analyse c r i t i q u e  de c e s  

d i f  f é r e n t e s  méthodes { 100}, l a  modulation i n t e r n e  pa r  1 ' in te rmédia i re  d'un 

modulateur mécanique a é t é  re tenue .  Lorsqu'une de ce modulateur découvre 

la c a v i t é ,  l ' é n e r g i e  emmagasinée dans l e  mi l i eu  arnplif i c a t e u r  e s t  b ru ta lement  

l i b é r é e  sous l a  forme d'une impulsion de grande amplitude dont l e  temps de mon- 

t é e  e s t  de l ' o r d r e  de quelques us. Après c e t t e  impulsion, pendant l e  r e s t e  du 

cyc le ,  l a  forme de l a  découpe e s t  t r è s  p a r t i c u l i è r e  ; e l l e  s e r a  donnée (5 5 ,  

[ f ig .  5-3 e t  5-14]) e n  même temps que l ' a n a l y s e  des signaux de double résonan- 

ce en fonc t ion  du temps. Nous verrons en p a r t i c u l i e r  que l ' a r r ê t  de l ' o s c i l l a -  

t i o n  s ' e f f e c t u e  lentement,  c e  qu i  masque l e s  phénomènes rap ides  ( §  5-3-1-2). 

Afin de permet t re  l ' u t i l i s a t i o n  des méthodes de t r a i t emen t  des si-  

gnaux périodiques (§ 3-4), il e s t  néces sa i r e  de d isposer  d'un s i g n a l  de r é f é -  

rence synchrone avec l a  modulation de l a  puissance inf ra rouge .  Celui-ci  e s t  

fou rn i  p a r  une photodiode q u i  dé t ec t e  un f a i s c e a u  lumineux i s s u  d 'un l a s e r  

He-Ne e t  haché par  l e  même modulateur mécanique [ f ig .  3-11. Pour r é d u i r e  l e s  

i n s t a b i l i t é s  du déphasage ( 5  3-4) e n t r e  l ' impuls ion  l a s e r  e t  l e  s i g n a l  de r é -  

fé rence ,  l e  l a s e r  He-Ne e t  l a  photodiode peuvent être rendus s o l i d a i r e s  du banc 

du l a s e r  à CO2. 

% Résumé des p r i n c i p a l e s  c a r a c t é r i s t i q u e s  de l a  source : 

- La fréquence d'émission e s t  comprise e n t r e  26,5 e t  31,8 THz 

- E l l e  e s t  continûment accordable par  v a r i a t i o n  de l a  longueur 

de l a  c a v i t é  s u r  l e  p r o f i l  de 140 r a i e s  dans l e  cas  du CO2 e t  de  70 r a i e s  dans 

l e  cas  du N20 

- Les r a i e s  ont  une la rgeur  d 'émission de 50 MHz e t  s o n t  séparées  

d 'envi ron  55 GHz dans l e  cas du CO2 e t  27 GHz dans l e  cas  du N O 2 
- L'émission remarquablement monochromatique a une s t a b i l i t é  na tu-  

r e l l e  de 1 'o rd re  de 5 1 0 - ~ .  

- La puissance maximale en fonctionnement cont inu (obtenue pour des  

va l eu r s  de J v 6 i s i n e s  de 20 [ f ig .  3-3bJ) est  de quelques d i za ines  de 'wat t s  

avec l e  CO e t  de quelques w a t t s  avec l e  N20. 
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- L'émission peut  ê t r e  modulée pa r  t o u t  ou r i e n  à 225 Hz avec un 

temps de montée de I F S  mais un temps de descente  de 100ps environ.  

- La divergence du f a i sceau  e s t  de quelques m i l l i r a d i a n s  e t  son  

diamètre ,  compris e n t r e  6 e t  16nm1, dépend du diamètre  du diaphragme p l acé  à 

l ' i n t é r i e u r  de l a  c a v i t é .  



3-2-2.  Apparei l lage in f r a rouge  annexe. 

Mesure de  fréquence.  ---------- 
La r a i e  émise par  l e  l a s e r  peut ê t r e  i d e n t i f i é e  grâce  à un monochro- 

mateur Huet M.65 p lacé  a p r è s  l a  c e l l u l e  q u i  c o n t i e n t  l e  gaz. Il e s t  c o n s t r u i t  

su ivan t  l e  montage Czerny-Turner à deux mi ro i r s  concaves de f o c a l e  0,65m. Le r é -  

seau  d e  102 x 102mrn de  s u r f a c e  u t i l e  e s t  t a i l l é  pour la longueur d'onde de mi -  

roi tement  de 1 0 ~ m  e t  comprend 75 t r a i t s / m .  La commande de r o t a t i o n  e s t  l i n é a i -  
- 1 

r e  e n  cm . Les f e n t e s  ( l ' u n e  d r o i t e ,  l ' a u t r e  courbe) son t  à ouver ture  symétr i -  
- 1 

que. La p r é c i s i o n  de l ' é t a lonnage  e s t  de 1 cm mais l a  r e p r o d u c t i b i l i t é  de  me- 
- 1 

s u r e  e s t  de l ' o r d r e  d e  0 ,2  cm . Le pouvoir de r é s o l u t i o n  e s t  nettement s u f f i -  

s a n t  pour s épa re r  l e s  d i f f é r e n t e s  i r r a d i a t i o n s  émises p a r  l e  protoxyde d ' a z o t e  
- 1 

q u i  s o n t  d i s t a n t e s  d ' env i ron  0 ,7  cm . 

S i  ce monochromateur présente  t o u t e s  l e s  c a r a c t é t i s t i q u e s  i nd i s -  

pensables  pour i d e n t i f i e r  chacune des  r a i e s  émises pa r  l e  l a s e r ,  il n ' e s t  pas  

s u f f i s a n t  pour déterminer  l e u r s  f réquences avec p r é c i s i o n .  Cel les -c i  son t  ce- 

pendant néces sa i r e s  pour c e r t a i n e s  de  nos mesures e t  e n  p a r t i c u l i e r  pour l e s  

expér iences  q u i  se ront  développées dans l e  c h a p i t r e  7 .  Nous u t i l i s e r o n s  a l o r s  

l e s  f réquences publ iées  par  d ' a u t r e s  au t eu r s  e t  qu i  o n t  é t é  déterminées par  

bat tement  e n t r e  d i f f é r e n t e s  sources  cons t i t uées  s o i t  p a r  d ' a u t r e s  l a s e r s  s o i t  

p a r  des  k l y s t r o n s  hyperfréquences.  Toute l a  b ib l iog raph ie  su r  ces  méthodes de  

mesure e s t  r é c a p i t u l é e  dans l 'annexe 1 qu i  comprend a u s s i  l e  t ab l eau  des f r é -  

quences u t i l i s é e s .  

3-2-2-2. Détec teurs .  -----  
Les d é t e c t e u r s  s o n t  u t i l i s é s  s u r  une f a i b l e  gamme s p e c t r a l e  (compri- 

se e n t r e  9pm e t  Ilpm). Leurs s e n s i b i l i t é  e s t  approximativement cons tan te  dans  

c e  domaine. T ro i s  d i f f é r e n t s  types o n t  é t é  u t i l i s é s  : 

a )  ~ h e r m o p i l e  de Moll. 

L a  thermopile  KIPP e t  ZONEN, type CA u t i l i s é e ,  e s t  cons- 
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t i t u é e  par  une s é r i e  de  10 thermocouples n o i r c i s  d i sposés  pour p r é s e n t e r e u n e  sur -  

f a c e  r é c e p t r i c e  de lOmm de d iamèt re .  La f o r c e  é l ec t romot r i ce  i n d u i t e  par  l e  

rayonnement e s t  de l ' o r d r e  de  0,16pV/pW. Ce d é t e c t e u r  ne peut  suppor te r  des  f l u x  

d e  puissance supér ieurs  à quelques d i za ines  de mW/cd e t  son temps de réponse 

e s t  t r è s  important (de l ' o r d r e  d e  p l u s i e u r s  secondes) .  

b )  Détecteur  photoconducteur : 

Ce d é t e c t e u r  a u  germanium dopé o r ,  du type GAN-100, nous 

a é t é  f o u r n i  par  l a  C .  S.F. C ' e s t  un photoconducteur c o n s t i t u é  par  un monocr i s ta l  

pa ra l l é l ép ipéd ique  de  germanium dans l eque l  on t  é t é  i n t r o d u i t e s  des  t r a c e s  d ' o r  
- 

- - 
- - - -  - - -- 



q u i  cons t i t uen t  l ' impure t é  absorbante.  Ce c r i s t a l  q u i  d o i t  ê t r e  r e f r o i d i  à l a  

température de l ' a z o t e  l i q u i d e  e s t  monté dans un dewar méta l l ique  muni d'une 

f e n ê t r e  e n  KRS.5 de l m  d ' épa i s seu r .  Ce matér iau (Iodobromure de tlrall ium 

TR 1 + TR Br) assure  une t ransmiss ion  minimale sous incidence normale de 70 % 

du f a i s c e a u  inf ra rouge  dans l e  domaine 0 , 4  à 40vm. Il e s t  In sens ib l e  2 la  lu- 

mière ambiante, chimiquement s t a b l e  e t  p résente  de bonnes p r o p r i é t é s  mécaniques. 

Pour e x p l o i t e r  l a  v a r i a t i o n  de r é s i s t a n c e  du c r i s t a l  sous l ' e f f e t  

du rayonnement, ce d é t e c t e u r  d o i t  ê t r e  p o l a r i s é  par  l ' i n t e r m é d i a i r e  d'une p i l e  
* .  

(- 30V) e t  d'une r é s i s t a n c e  de charge. A 77' K, s a  d é t e c t i v i t é  D (g = 9,6pm, 
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2000, 1 )  e s t  de 2 10 cm W-* Hz ' pour un angle de vue de l l o0  e t  s a  sen- 

s i b i l i t é  c a r a c t é r i s é e  pa r  l a  v a r i a t i o n  r e l a t i v e  de r é s i s t a n c e  du c r i s t a l  e s t  de 
2 

4 % pour un f l u x  de lmW/cm . La cons tan te  de temps propre du d é t e c t e u r  e s t  de 

0 , l p s  mais l e  temps de réponse dépend e s sen t i e l l emen t  de l a  r é s i s t a n c e  de  char- 

ge ( i l  e s t  de l ' o r d r e  de 5vs pour une r é s i s t a n c e  de 150 ka). Ce dé tec t eu r  dont 

l a  réponse e s t  re la t ivement  l i n é a i r e  en fonc t ion  de l ' é c l a i r emen t  peut  admettre  

sans  r i s q u e  de d é t é r i o r a t i o n  des  surcharges lumineuses de 1 à 2 wa t t s .  

c)  Détec teur  photovoltaïque : 

Ce d é t e c t e u r  nous a é t é  fou rn i  pa r  l a  S.A,T, L'élément 

photosens ib le  e s t  c o n s t i t u é  par  un monocris tal  Cdx Hgl-x Te dont l a  composi- 

t i o n  c a r a c t é r i s é e  par  l e  paramètre x a é t é  a j u s t é e  pour f i x e r  l a  réponse 

maximale aux environs de 10,6ym. Ce dé t ec t eu r  fonct ionne également à l a  tempé- 

r a t u r e  de l ' a z o t e  l i q u i d e  ; l e  c r i s t a l  e s t  monté à l ' i n t é r i e u r  d'un dewar métal- 

l i q u e  muni d'une f e n ê t r e  en  germanium. 

Du p o i n t  de vue é l ec t ron ique ,  il peut  ê t r e  cons idéré  comme un géné- 

r a t e u r  de  courant sous l ' a c t i o n  du rayonnement lumineux. L ' e f f e t  photovol taique 

permet d ' ob ten i r  une fréquence de coupure t r è s  é levée  e t  un niveau de b r u i t  

f a i b l e .  Le dé t ec t eu r  possède une r é s i s t a n c e  i n t e r n e  d 'envi ron  10 e t  son  
* 

temps de réponse e s t  i n f é r i e u r  à 1 0 ~ s .  Sa d é t e c t i v i t é  D (A = 80,6pm ; 1808, 1 )  

" ~ a  d é t e c t i v i t é  e s t  d é f i n i e  à l a  longueur d'onde A ,  pour une fréquence de modu- 

l a t i o n  f e t  une l a rgeu r  de bande passante  de l ' é l e c t r o n i q u e  assoc iée  A£, par  : 

avec S : t ens ion  d é l i v r é e  par  l e  dé t ec t eu r  i r r a d i é  

B : t ens ion  de  b r u i t  du dé t ec t eu r  

P : puissance t o t a l e  lumineuse reçue par  l a  s u r f a c e  s e n s i b l e  (en w a t t s )  
L 

A : sur face  s e n s i b l e  du d é t e c t e u r  (en cm ) 

Af : bande passante  de l ' é l e c t r o n i q u e  a s soc i ée  (en  Hz) 



9 no - 1  -. ils 
pour un angle  de vue de 30' e s t  comprise e n t r e  3.10 e t  10 cm W hz , mais 

-4 2 
ce  d é t e c t e u r  e s t  t r è s  f r a g i l e  ; s a  sur face  s e n s i b l e  de 3,5 I O  cm ne peu t  

suppor te r  une puissance supé r i eu re  à ImWe Il e s t  pr incipalement  u t i l i s é  pour 

o b t e n i r  l e s  battements e n t r e  l e s  rayonnements i s s u s  des  deux l a s e r s  { 1551, 

d)  Plaques photo-sensibles  . 
Il e s t  également poss ib l e  de d é t e c t e r  l e s  rayonnements 

l a s e r  p a r  l e u r s  e f f e t s  thermiques su r  c e r t a i n s  éléments .  Nous disposons depuis  

peu de plaques photosens ib les  de l a  maison "Optical  Engeneering Inc.".  E l l e s  

s o n t  cons t i t uées  par  des  suppor ts  en aluminium recouver t s  d 'un dépôt à base de 

phosphore. La f luorescence  de ces  phosphores l o r s q u ' i l s  sont  é c l a i r é s  pa r  une 
O 

longueur d'onde du domaine u l t r a v i o l e t  (3600 A) d é c r o î t  lorsque Pa température 

, ~ u p n t e .  Quand l e  rayonnement tombe s u r  l a  su r f ace  s e n s i b l e  a i n s i  é c l a i r é e ,  

s96ne rg ie  absorbée a c c r o î t  l a  température du dépôt  e t  p rodui t  une image thermi- 

que qu i  a p p a r a î t  en sombre s u r  un fond f l u o r e s c e n t .  Le f l u x  de puissance néces- 
2  

- a i r e  s ' é t a g e  de 0,06 à 200 W/cm en 8 plaques.  Le f l u x  de puissance maximum 

admiss ib le  e s t  environ 4 f o i s  supé r i eu r .  Le temps d ' a p p a r i t i o n  des images v a r i e  

de ! à 0,03 seconde. 

3-2-2-3. At ténuateurs  mesure de puissance : - - - - - 2. - - - - - - - - - - 
Nos premières mesures de puissance é t a i e n t  l imbtées aux v a l e u r s  in -  

f é r i e u r e s  à 100 mw/cm2 s e u i l  d e  d e s t r u c t i o n  de l a  thermopile de Mol1 c a r  l e  dé- 

t e c t e u r  germanium-or non é ta lonné  e t  ne p ré sen tan t  qu'une sur face  s e n s i b l e  t r è s  

r é d u i t e  ne pouvai t  ê t r e  u t i l i s é ,  Nous disposons depuis  peu d'un ca lo r imè t r e  

é t a lonné  modèle S-3600 de l a  maison "Scientech Inc."  q u i  nous permet de mesurer 

avec une bonne p r é c i s i o n  (vo i s ine  de. 3  2)  l e s  pu issances  comprises e n t r e  O , 1  mW 

e t  3 W.Pour Les va l eu r s  supé r i eu re s ,  l e s  mesures son t  r é a l i s é e s  en  p ré l evan t  une 

f a i b l e ' p a r t i e  de l a  puissance inc iden te  par  l ' i n t e r m é d i a i r e  d'une lame e n  ch lo ru re  

de sodium ou en  germanium t r a i t é  ou non, p lacée  sous incidence v a r i a b l e  ou, en  in-  

t e r c a l a n t  un a t t énua teu r .  Nous u t i l i s o n s ,  dans ce d e r n i e r  cas ,  une " g r i l l e  de 

p o l a r i s a t i o n "  r é a l i s é e  par  l a  maison "Cambridge Phys i ca l  Scienzes" e n  déposant  

un r é seau  de f i l s  d'aluminium dont l a  pér iode e s t  i n f é r i e u r e  2 0,4um s u r  un 

s u b s t r a t  en  KRS.5.. La t ransmiss ion  à 10,6vm e s t  de l ' o r d r e  de 70 % lo rsque  l e  
-f 

vecteur -  E e s t  perpendicula i re  à l a  g r i l l e ,  e l l e  d é c r o î t  jusqu 'à  0,221 % l o r sque  
+ 

l a  g r i l l e  e s t  p a r a l l è l e  au vec t eu r  E .  Le f l u x  maximum de  puissance admiss ib le  
2 

e s t  de 10 wat t s  par  cm . 

La g r i l l e  que nous u t i l i s o n s  a  é t é  déposée s u r  une lame tres légère-  

ment pr ismatique e t  dont l e s  f aces  ne sont  pas  p l anes  ; cec i  a  pour conséquence 



de d é t r u i r e  l e s  q u a l i t é s  géométriques du f a i s c e a u  lorsque  ce lu i - c i  s e  propage 

s u r  de grandes longueurs. 

Comme nous l e  ver rons  au c h a p i t r e  4 ,  l ' i n c l i n a i s o n  du f a i sceau  

modif ie  profondément l e s  r é s u l t a t s  expérimentaux ; l 'a l ignement  t rSs  c r i t i q u e  

condamne donc l ' u t i l i s a t i o n  de c e t t e  g r i l l e  pour l e s  mesures e f f e c t u é e s  en  

fonc t ion  de l a  puissance inf ra rouge .  Pratiquement,  l o r s q u ' e l l e  ne peut  

ê t r e  u t i l i s é e ,  l ' a t t é n u a t i o n  e s t  obtenue en r édu i san t  l e s  a l imen ta t ions  en  

hélium e t  en anhydride carbonique du l a s e r  ou encore en modif iant  l ' i n t e n s i t é  

de l a  décharche é l e c t r i q u e .  

3-2-2-4. Composants op t i ques  d i v e r s ,  - -----------  
Etan t  donné l e  mode de couplage u t i l i s é  dans l a  majeure p a r t i e  des 

expériences e n t r e  l a  c a v i t é  l a s e r  e t  l ' e x t é r i e u r ,  l e  diamètre du f a i s c e a u  in-  

f ra rouge ,  p r è s  du mi ro i r  de s o r t i e ,  e s t  beaucoup p lus  grand que l a  p e t i t e  d i -  

mension du guide d'onde WR.42 c o n s t i t u a n t  l ' u n e  des c e l l u l e s  employées. Le 

diamètre  e s t  r é d u i t  à 4mm à l ' a i d e  d 'un  système a f o c a l  c o n s t i t u é  par  deux len- 

t i l l e s  en germanium t r a i t é e s  " a n t i r e f l e t ' ?  s u r  l e s  deux f aces  e t  de d i s t a n c e s  

f o c a l e s  12 e t  4cm (notées  LI e t  L t I  s u r  l a  f i g u r e  3-1). Ces l e n t i l l e s  son t  

montées s u r  des  supports  à g l i s s i è r e s  dont  l e s  mouvements son t  u t i l i s é s  pour 

a l i g n e r  l e u r s  axes e t  annuler  l a  vergence du système a f o c a l  a f i n  de rendre  

l a  i a i s c e a u t r è s  peu d ivergent  s u r  t ou te  l a  longueur du guide d'onde hyperfré-  

quence . 

L'alignement avec c e t t e  c e l l u l e  e s t  r é a l i s é  par  l ' i n t e r m é d i a i r e  

d 'un  m i r o i r  de renvoi (notée M s u r  l a  f i g u r e  3-1) dont l e  support  o f f r e  r 
t r o i s  degrés  de l i b e r t é  (deux r o t a t i o n s  e t  une t r a n s l a t i o n ) .  La hauteur  du 

f a i sceau  e s t  a j u s t é e  p a r  l ' i n t e r m é d i a i r e  des t r o i s  p ieds  r é g l a b l e s  du banc qu i  

supporte  l e  l a s e r .  

LA SOURCE MICROONDE 

Une grande p a r t i e  des  r é s u l t a t s  expérimentaux r e l a t i f s  aux phéno- 

mènes l i é s  aux processus de collision e s t  basée s u r  l a  comparaison des i n t en -  

s i t é s  ou des modi f ica t ions  d ' i n t e n s i t é  des r a i e s ,  Il e s t  donc important de pou- 

v o i r  examiner p l u s i e u r s  de ces  r a i e s  pendant un l a p s  de temps suffisamment c o u r t  

pour é v i t e r  de t rop  grandes modi f ica t ions  des condi t ions  expérimentales .  



C'es t  p r inc ipa lement  pour c e t t e  r a i s o n  que l e  ca rc ino t ron  s e  p r ê t e  

mieux que l e  k lys t ron  à ce  genre d 'expériences.  La gamme du ca r s ino t ron  Var ian  

V.A. 163.M. u t i l i s é  s ' é t e n d  de 14,5 à 27 GHz e t  couvre Pa p lus  grande p a r t i e  

du s p e c t r e  d ' i nve r s ion  de l'ammoniac (qui  e s t  compris e n t r e  13 e t  30 GHz) a l o r s  

que t r o i s  k lys t rons  s o n t  néces sa i r e s  pour couvr i r  l a  &me gamrne. De p l u s ,  l a  

fréquence d'émission e s t  continûment accordable s u r  t o u t e  c e t t e  gamme pa r  

l e  s e u l  balayage de l a  t ens ion  l i gne  sans a.ucun accord mécanique comme dans l e  

c a s  d'un k l y s t r o n .  Ceci permet de grandes excursions de fréquence. 

Le ca rc ino t ron  o f f r e  a u s s i  d ' a u t r e s  avantages : 

- Le ref ro id issement  a s s u r é  par  l a  conduction e t  l e s  convections 

de l ' a i r  ambiant é v i t e  l a  microphonie généralement i n t r o d u i t e  pa r  l ' a i r  p u l s é  

ou p a r  l 'écoulement de l ' e a u  de re f ro id issement .  La s t a b i l i s a t i o n  en phase de 

c e t t e  source en e s t  rendue p lus  e f f i c a c e  e t  moins d é l i c a t e .  

- Une é l e c t r o d e  de commande qui  s e  s i t u e  à un p o t e n t i e l  v o i s i n  

de c e l u i  de l a  masse f a c i l i t e  l a  t ransmission de l a  c o r r e c t i o n  r e l a t i v e  à l ' a s -  

servissement  de c e t  o s c i l l a t e u r .  

Par  con t r e ,  l a  pente  de conversion fréquence-tension t r S s  é l evée  
- li 

de  c e t t e  source ( e l l e  s e  s i t u e  e n t r e  15 e t  35 MHz v o l t s  l a  rend t r è s  sen- 

s i b l e  aux signaux p a r a s i t e s  q u i  peuvent s e  t rouver  s u r  l a  tens ion  de commande. 

En o u t r e ,  l e  chauffage a l t e r n a t i f  du f i lament  fou rn i  p a r  l h l i m e n t a t i o n  géné- 

r a l e  du tube i n t r o d u i t  une modulation en fréquence e t  en amplitude de l ' émis s ion .  

Ces deux inconvénients  on t  é t é  é l iminés  en f i l t r a n t  soigneusement l a  t e n s i o n  

l i g n e  du tube e t  en s u b s t i t u a n t  au chauffage a l t e r n a t i f  du f i lament  un chauffage 

cont inu .  

L 'asservissement  en phase [ f i g .  3 - 4  de c e t  o s c i l l a t e u r  e s t  de 

type c l a s s ique  {157 } .  Un s y n t h é t i s e u r  de fréquence XUC Rhode e t  Schwartz p i l o t é  

p a r  l e  qua r t z  é t a l o n  Général Radio 1195.B0 du l a b o r a t o i r e  f o u r n i t  une des fré-  

quences F ,  mul t ip le  de 10 Mz comprise e n t r e  470 e t  1000 MHz. Les fréquences in -  

te rmédia i res  (F, + A) peuvent ê t r e  obtenues p a r  un i n t e r p o l a t e u r  dont l a  f r é -  

quence (20 MHz + A) d o i t  ê t r e  comprise e n t r e  20 e t  30 MHz. II e s t  c o n s t i t u é  dans 

n o t r e  cas  s o i t  par un s y n t h é t i s e u r  basse  fréquence Schomandl ND.30.M, s o i t  p a r  

un o s c i l l a t e u r  à fréquence programmable 358). Le bat tement ,  v o i s i n  de 30 MHz, 

obtenu pa r  mélange de l a  fréquence du ca rc ino t ron  Fc avec un mul t ip l e  N de 

l a  fréquence du s y n t h é t i s e u r  e s t  r é a l i s é  en p ré l evan t  une p a r t i e  de l ' émis s ion  

du ca rc ino t ron  à l ' a i d e  d 'un coupleur  20 dB ; l e  c r i s t a l  p l acé  s u r  c e t t e  v o i e  



F i g .  3-6. : Diagra- d'ensemble de la stabilisation de la source h y p e r f r é q u e n c e .  

A : atténuateur hyperfréquence 

4 : adaptateur de signal de correct ion 

Ag : al imentat ion carcinotron 

B : signal de balayage en X de la table traçante 

Bu : adaptateur pour  levée de p lume de  table tra-nte 

BWO : carcinotron 

C : coupleur 

C.A.: charge aùaptée 

C.C.: piston de cour t -c i r cu i t  

F. : fréquencemètre 

F.DS. 30 : Synchriminateur S c h m a n l d  

: signal de levee de plume 

MI: miro i r  de renvoi 

ND 30 M synthetiseur 20-30 MHz 
0 FP : oscillateur à fréquence proqrammable 

S : signal de commande 

T. B. F. : Générateur de fonct ions tres basse fréquence 

X : cristal mélangeur 

X 2 mult ipl icateur par 2 
XUC : synthetiseur 470 - 1000 M H z  



d&r ivée  [ f igo  3-61 r é a l i s e  l a  m u l t i p l i c a t i o n  e t  l e  mélange des fréquences.  

Le bat tement  I F ,  - N F ,  + A> 1 e s t  appl iqué  à l ' e n t r é e  d 'un  synehriminateur  

de phase Schomandl FDS.30 dont  l a  f réquence in t e rméd ia i r e  e s t  comprise e n t r e  

29,5 e t  31,5 MHz, e t  qu i  i n j e c t e  s u r  l a  l i gne  du ca rc ino t ron  une tens ion  de 

c o r r e c t i o n  p ropor t ionne l l e  à l ' é c a r t  de phase e n t r e  l e  bat tement  e t  une f r é -  

quence de ré férence  également vo i s ine  de 30 MHz. Cel le-ci  e s t  obtenue s o i t  à 

p d r t i r  d 'un  deuxième o s c i l l a t e u r  à fréquence programmable (1581, s o i t  apres  

m u l t i p l i c a t i o n  de l a  fréquence de l ' é t a l o n  du l a b o r a t o i r e ,  dans ce cas e l l e  

e s t  exactement de 30 MHz. 

Le balayage en fréquence de l a  source a i n s i  s t a b i l i s é e  peut  donc 

s e  f a i r e  en  wobulant s o i t  l a  fréquence de l ' i n t e r p o l a t e u r  du s y n t h é t i s e u r  XUC, 

s o i t  l a  fréquence de ré férence  au niveau du synchriminateur Schomanld, ce q u i  

permet des  excursions maximales de l a  fréquence d 'émission du ca re ino t ron  r e s -  

pectivement de l ' o r d r e  de 150 MHz e t  de 5 MHz. 

La fréquence des o s c i l l a t e u r s  programmables e s t  a f f i c h é e  à l ' a i d e  

d 'un fréquencemètre Hewlett Packard HP,5327.C. qu i  donne également une in fo r -  

mation codée qu i  s e r a  u t i l i s é e  pour é t a lonne r  l e s  enregis t rements  (5 3-4) à 

l ' a i d e  d 'un d i s p o s i t i f  de levée  de plume { 1591, La t ens ion  de commande, l e  

p lus  souvent  t r i a n g u l a i r e ,  des  o s c i l l a t e u r s  e s t  i s s u e  d 'un gén6rateur  de fonc- 

t i o n  P h i l i p s  P.M. 5168. 

Toutes l e s  fréquences in t e rvenan t  dans l a  chaîne s o n t  s y n t h é t i s é e s  

à l ' excep t ion  de c e l l e  qu i  permet l e  balayage. La s t a b i l i t é  de l 'ensemble e s t  

donc d ' au t an t  me i l l eu re  que l a  fréquence v a r i a b l e  i n t e r v i e n t  avec un rang d 'har -  

monique p l u s  f a i b l e .  

Le con t rô l e  des q u a l i t é s  de s t a b i l i t é  e t  de monochromatieité de 

l ' émis s ion  q u ' i l  nous e s t  p o s s i b l e  d ' e f f e c t u e r  c o n s i s t e  à d é c r i r e  l e  p r o f i l  

de l a  bande passante  d'un r écep teu r  bamar lund  SP.600 à l ' a i d e  du battement 

obtenu p a r  mélange de l a  fréquence du ca rc ino t ron  avec l 'harmonique d'un deu- 

xième s y n t h é t i s e u r  XUC Rhode e t  Schwartz, Les enregis trements  e f f e c t u é s  

[ f i g .  3-71 lorsque l a  commande de balayage e s t  appl iquée d'une p a r t  au niveau 

du synchriminateur  FDS 30 pa r  l ' i n t e r m é d i a i r e  de l V o s c i l l a t e u r  2 frêquence 

programmable 9-11 MHz lorsque tou te s  l e s  a u t r e s  fréquences s o n t  syn thé t i s ées  

[ f i g .  3-7, courbe b] e t  d ' a u t r e  p a r t  au niveau du s y n t h é t i s e u r  XUC par  l ' i n -  

te rmédia i re  de 1 ' o s c i l l a t e u r  à fréquence programmable 20-30 MHz Cf ig . 3-7 ,  

courbe cl peuvent ê t r e  comparés au p r o f i l  de l a  même bande passante  d é c r i t e  

d i rec tement  par  l ' u n  des o s c i l l a t e u r  [ f i g ,  3-7, courbe a ] .  Les amplitudes de 



F i g .  3-7. : Courbe de réponse d ' u n  r é c e p t e u r  d é c r i t e  e n  b a l a y a n t  l a  f réquence  

M c r o o n d e  à d i f f é r e n t s  n iveaux de  l a  c n a i n e  Oe s t a b i l i s a t i o n .  



balayage on t  é t é  c h o i s i e s a f i n  d ' ob ten i r  des f i g u r e s  comparables. La durée de 

chaque enregis t rement  e s t  de 140 s e c ,  ce  qu i  correspond 2 une exploratnon de 

100 Hz par  seconde. 

Ce con t rô l e  n ' e s t  pas p a r f a i  t ,  mais il montre cependant que l a  

forme e t  l a  l a rgeu r  à 3dB de l a  va leur  maximale de l a  courbe de réponse du 

L . - c e p ~ c u r  ne s o n t  pas  modifiées lorsque t o u t e s  l e s  fréquences s o n t  s y n t h é t i -  

sées  à l ' excep t ion  de  c e l l e ,  i s s u e  de  l ' o s c ~ l l a t e u r  ba layé ,  u t i l i s é e  comme 

référence  du synchriminateur .  Par  con t r e ,  l e s  i n s t a b i l i t é s  de l ' o s c i l l a t e u r  

à fréquence programmable 20-30 MHz sont  m u l t i p l i é e s  par  l e  rang d'harmonique 

N Ggal à 21 dans ce cas  e t  pe r tu rben t  de façon beaucoup plus  importante l e  

s p e c t r e  émis. Cependant, q u e l l e  que s o i t  l a  méthode de balayage, l a  q u a l i t é  

de l ' émiss ion  microonde e s t  nettement s u f f i s a n t e  puisque l e s  i n s t a b i l i t é s  

r e s t e n t  négl igeables  devant l a  la rgeur  des f i g u r e s  en  vo ie  de sonde qui  s e r o n t  

présentées  dans l e s  c h a p i t r e s  su ivan t s .  

La simple connaissance de l a  fréquence de l ' i n t e r p o l a t e u r  e t  du 

rang d'harmonique N par  lequel  e s t  m u l t i p l i é e  l a  fréquence (F, + A )  du syn- 

t h é t i s e u r  que l ' o n  f a i t  b a t t r e  avec l ' émis s ion  du ca rc ino t ron  s u f f i t  à l a  

déterminat ion de l a  f réquence du rayonnement de sonde. 

Pour modi f ie r  l a  fréquence du ca rc ino t ron  e t  passer  de l 'observa-  

t i o n  d'une r a i e  d ' abso rp t ion  de l'ammoniac à une a u t r e  contenue dans s a  gamme 

d 'émission,  il s u f f i t  seulement de changer l a  Erequence du syn the t i s eu r  e t  l a  

t ens ion  d ' a l imen ta t ion  du carc inot ron .  La p r é c i s i o n  de l a  mesure de c e t t e  ten- 

s i o n  e t  l a  r e p r o d u c t i b i l i t é  du p o i n t  de fonctionnement permettent  de s ' a f f r a n -  

c h i r  de l ' emplo i  d 'un ondemètre. 

3-4. DETECTION DES SIGNAUX. 

Pour l a  p a r t i e  in f ra rouge  de  nos expér iences ,  s eu l  l e  c o n t r ô l e  de 

l a  s t a b i l i t é  de l ' émis s ion  l a s e r  e s t  n é c e s s a i r e ,  La d é t e c t î o n  du rayonnement 

donne na issance  à des s ignaux de grande amplitude q u i  ne demandent aucun t r a i -  

tement pour ê t r e  observés.  Il n 'en  e s t  pas de même de Pa dé t ec t ion  du s i g n a l  

l~yperfréquence : l a  modi f ica t ion  de l ' a b s o r p t i o n  microonde que l ' o n  cherche à 

é t u d i e r  s e  s i t u e  généralement en  dessous du niveau du b r u i t  du c r i s t a l  détec-  

t e u r  c o n s t i t u é  dans n o t r e  c a s ,  par une d iode  1.N.26 SYLVANIA, AprSs amplif ica-  

t i o n ,  ce b r u i t  d o i t  ê t r e  t r a i t é  a f i n  d 'en  e x t r a i r e  l e s  informations r e l a t i v e s  

aux f i g u r e s  d 'absorp t ion .  
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F i g .  3-8 .  : Détection des signaux. Schéma des d i f f é r e n t e s  t e c h n i q u e s  de t r a i -  
tement e t  d 'observation du signal. 

A : atténuateur microonde 

A D. S.: amplificateur à démtion synchrone 

Am : amplificateur 

Att. : atténuateur infrarouge 

C. C. : piston de court-circuit 

DI R : détecteur infrarouge 

Dec : amplificateur a décadreur B 

M : s~gnal de levée de plume 

ch. : osci~loscope de controle 

s : signal de commande 

T D H 9 : "aveform Eductor ' 
)$) : détecteur microonde 

Y (8 : table tracante X ,  Y 



La modulation pa r  t o u t  ou r i e n  de l a  puissance du rayonnement de 

pompe o f f r e  deux p o s s i b i l i t é s  de t r a i t emen t  du s i g n a l  : l a  démodulation syn- 

chrone e t  l a  technique d 'échant i l lonnage  pig. 3-81, 

t Démodulation synchrone : 

Dans l a  technique de démodulation synchrone, l e  s i g n a l  i s s u  du 

c r i s t a l  d é t e c t e u r  p l acé  à l ' e x t r é m i t é  de l a  c e l l u l e  [ f i g .  3-1 e t  3-81 e s t  

ampl i f i é  avant d ' ê t r e  appl iqué  à un d é t e c t e u r  synchrone P.A.R. 121, L'amplif i -  

c a t e u r  a é t é  r é a l i s é  au l a b o r a t o i r e  ; il e s t  c a r a c t é r i s é  s u r t o u t  pa r  un t r e s  

f a i b l e  niveau de b r u i t  ; s a  bande passante  s ' é t e n d  de 7 Hz à une va l eu r  compri- 

se e n t r e  50 e t  250 kHz qu i  dépend de l a  r é s i s t a n c e  d ' e n t r é e  c h o i s i e  a f i n  

d ' adap te r  au mieux l e  c r i s t a l  d é t e c t e u r .  La ré férence  néces sa i r e  au fonct ion-  

nement du d é t e c t e u r  de phase e s t  fou rn ie  par  l e  modulateur mécanique p l acé  à 

l ' i n t é r i e u r  de l a  c a v i t é  l a s e r  ( 9  3-2-1-2). A l a  s o r t i e  du dé t ec t eu r  synchrone, 

on o b t i e n t  une t ens ion  p ropor t ionne l l e  2 l a  d i f f é r e n c e  e n t r e  l e s  absorp t ions  

en  présence e t  en absence du rayonnement de pompe, 

Pour e n r e g i s t r e r  c e t t e  modi f ica t ion  d ' abso rp t ion  s u r  t o u t  l e  p r o f i l  

de  i a  r a i e  de sonde, l e  s i g n a l  e s t  eiivoyé a l ' e n t r é e  Y d 'une t a b l e  t r a s a n t e  

Hewlett Packard 7035.B. qu i  e s t  balayée su ivant  l ' a x e  X par  une t ens ion  propor- 

t i o n n e l l e  à c e l l e  qu i  e s t  appl iquée à I ' o s c i l l a t e u r  pafograrmble de commande de  

La fréquence microonde du ca rc ino t ron  [ f i g o  3.0; e t  3- 8j , Lors de l ' u t i l i s a t i o n  

de c e t t e  technique, l a  v i t e s s e  de balayage e s t  t r 5 s  f a l b l e  ; on admet générale- 

ment que l a  durée du passage s u r  l a  p a r t i e  i n t é r e s s a n t e  de l ' enregis t rement  d o i t  

ê t r e  de 20 à 50 f o i s  l a  cons tan te  de temps d ' i n t é g r a t i o n .  Le fréquencemstre u t i -  

l i s é  pour déterminer  l a  f réqyence de l ' o s c i l l a t e u ~  f o u r n i t ,  à chaque changement 

de l ' u n  de se s  c h i f f r e s ,  une impulsion de cour te  durée q u i  e s t  u t i l i s é e  pour 

commander l a  levée de l a  plume de 1 ' e n r e g i s t r e u r  f 1 5 9 i .  Ce s.lgna1 de  marquage 

des enregis t rements  e s t  indiqué par  l a  l e t t r e  M su r  l e s  f i g u r e s  &6 etkgri$. 

'Le c h i f f r e  de commande e s t  déterminé en fonc t ion  de l ' é c a r t  d é s i r é  e n t r e  deux 

levées de'plume. Leur durée e s t  cho i s i e  en fonc t ion  de l a  v i t e s s e  de balayage,  

Les marqueurs a i n s i  r é a l i s é s  permettent  d ' é t a lonne r  en fréquence l e s  enregis -  

trements e f f e c t u é s .  

Q, Echanti l lonnage : 

La technique d 'échant i l lonnage  peut  ê t r e  u t i l i s é e  pour d i f f é r e n t e s  

ana lyses .  E l l e  e s t  pa r t i cu l i è r emen t  b i e n  adaptée à l ' é t u d e  de P 'évolut ion des 

phénomènes en fonc t ion  du temps. 

Pour e x t r a i r e  du b r u i t  du c r i s t a l  d é t e c t e u r  l ' é v o l u t i o n  de l ' absorp-  
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t i o n  microonde en f o n c t i o n  du temps pour une fréquence v f i x é e  à l ' i n t é r i e u r  

du p r o f i l  de l a  r a i e  d e  sonde, nous avons u t i l i s é  l ' é c h a n t i l l o n n e u r  analogique 

à 100 canaux "Waveform Eductor" P.A.R. de  type T.D.H.9. La p o r t i o n  du cyc le  

du s i g n a l  pér iodique que l ' o n  d é s i r e  é t u d i e r  e s t  décomposée en  c e n t  i n t e r v a l l e s  

de temps auxquels correspondent  un "échant i l lon"  (ou "une po r t e " ) .  Ces i n t e r -  

v a l l e s  de temps gardent  t ou jou r s  l a  même p o s i t i o n  par rappor t  au  début du cy- 

c l e  rf ig. 3-91 q u i  e s t  dé£ i n i  par  une impulsion de déclenchement fou rn ie  dans 

n o t r e  ca s  par  l a  r é f é r e n c e  du modulateur mécanique. On r é a l i s e  une moyenne des 

s ignaux d e  chaque é c h a n t i l l o n  pendant un temps d ' i n t é g r a t i o n  correspondant à 

l a  durée de  n  c y c l e s  du s i g n a l  pér iodique.  On peut  montrer que l ' a m é l i o r a t i o n  

du r appor t  s i g n a l  s u r  b r u i t  e s t  théoriquement propor t ionnel  à A. Il e s t  donc 

i n t d r e s s a n t  d ' u t i l i s e r  un cyc le  l e  p lus  c o u r t  p o s s i b l e  pour une cons tan te  d ' i n t é -  

g r a t i o n  donnée. L'impulsion de  début du cyc le  fou rn ie  par  l e  modulateur déclen- 

che, ap rè s  un d é l a i  a j u s t a b l e ,  l a  rampe de  l ' ho r loge  de l ' é c h a n t i l l o n e u r .  La 

durée de  c e t t e  rampe d e  commande [ f i g .  3-31 e s t  c h o i s i e  éga l e  à l a  p a r t i e  

du cyc le  que l ' o n  d é s i r e  t r a i t e r ,  Notons que l a  durée minimale de c e t t e  rampe 

e s t  de 100ps, ce q u i  correspond à Ips par  é c h a n t i l l o n  e t  donc à une l i m i t e  de 

l a  r é s o l u t i o n  de l ' a p p a r e i l  de quelques microsecondes. 

Lorsque l a  rampe s e r t  à l ' i n t r o d u c t i o n  des  signaux dans l e s  mémoi- 

r e s  e t  à l e u r  l e c t u r e ,  l e  s i g n a l  peut  ê t r e  observé s u r  un osc i l l o scope  avant  

e t  après  l ' é chan t i l l onnage .  Dans ce ca s ,  dès  l e  début de l ' a n a l y s e ,  on v o i t  

a l o r s  a p p a r a î t r e  s u r  l ' é c r a n  de l ' o s c i l l o s c o p e  l e  s i g n a l  qui,-Ire dégageant du 

b r u i t ,  c r o î t  avec une v i t e s s e  déterminée par  l a  cons tan te  de temps d ' i n t é g r a -  

t i o n .  Notons q u ' i l  n ' y  a  aucun décalage en  temps e n t r e  l e  s i g n a l  d i r e c t  e t  l e  

s i g n a l  échan t i l l onné .  Lorsque c e  de rn i e r  e s t  formé, il e s t  p o s s i b l e  d e  l i r e ,  

à basse v i t e s s e ,  l ' i n f o r m a t i o n  stockée dans l e s  mémoires. L 'enregis t rement  du 

s i g n a l  a i n s i  dégagé d'une grande p a r t i e  du b r u i t  e s t  faci lement  obtenu en  adop- 

t a n t  une durée de l e c t u r e  de 100 secondes e t  un déclenchement manuel. C e t t e  mé- 

thode s e r a  t r è s  souvent  u t i l i s é e  pour e n r e g i s t r e r  l ' é v o l u t i o n  de l ' a b s o r p t i o n  

en v o i e  de  sonde en  f o n c t i o n  du temps dès  l ' a p p l i c a t i o n  du rayonnement de pompe 

(5 4 e t  5 ) .  

Pour o b t e n i r  un s i g n a l  pér iodique  en vo ie  de sonde, l a  f réquence 

' d e  commutation de l a  puiseance de pompe d o i t  ê t r e  s t a b l e .  Pour c e t t e  r a i s o n ,  

l e  modulateur mécanique e s t  e n t r a î n é  pa r  un moteur synchrone. Cependant, pour 

é v i t e r  d ' é c h a n t i l l o n n e r  l e s  s ignaux p a r a s i t e s  synchrones à l a  f réquence du sec- 

t e u r  e t  presque tou jou r s  p ré sen t s  dans l e  b r u i t  d é t e c t é ,  l e  nombre de p a l e s  du 

modulateur a  é t é  c h o i s i  pour é v i t e r  l e s  f réquences mul t ip l e s  de 50 Hz. Ce nombre 

déterminé auss i  en f o n c t i o n  de l a  l a rgeu r  minimale des  pa l e s  e s t  de 9  dans l a  

p lus  grande p a r t i e  d e s  mesures, ce qu i  correspond à une fréquence de 225 Hz. 



Les i n s t a b i l i t é s  a l é a t o i r e s  du déphasage e n t r e  l a  r é f é rence  e t  l e  

déclenchement du rayonnement l a s e r  l i m i t e n t  a u s s i  à p l u s i e u r s  nicrosecondes l a  

r é s o l u t i o n  de l ' a p p a r e i l l a g e .  Ce " j  i t t e r P '  a  p l u s i e u r s  o r i g i n e s  : 

- Lorsqu'une p a l e  découvre l e  mi ro i r  de l a  c a v i t é ,  l e  déclenchement 

du rayonnement l a s e r  s ' o b t i e n t  lorsque l a  su r f ace  découverte e s t  s u f f i s a n t e  

mais ne dépend que t r è s  peu des i r r é g u l a r i t é s  des  bords des pa l e s  e t  de l ' i n c l i -  

na ison  de ce bord par r appor t  au rayon du disque.  Ces dé fau t s  de t a i l l e  des  

p a l e s  sont pa r  cont re  t r e s  impor ta1 . t~  pour l e  f a i s c e a u  de ré férence  qu i  e s t  

f o c a l i s é  su r  un p e t i t  diamètre .  

- Le modulateur e s t  i s o l é  du banc l a s e r  ca r  il engendre des v ibra-  

t i o n s .  Cel les-ci  sont  en  grande p a r t i e  a l é a t o i r e s  c a r  e l l e s  proviennent  de 

l ' en t ra înement  pa r  cou r ro i e  du disque modulateur. E l l e s  i n t r o d u i s e n t  une l égè re  

v a r i a t i o n  du d é l a i  e n t r e  l e  s i g n a l  de r é f é rence  e t  l ' impuls ion  de déclenchement. 

L'ensemble des  f l u c t u a t i o n s  comprenant l e s  v i b r a t i o n s  e t  l e s  i r r é -  

g u l a r i t é s  de t a i l l e  des ~ â l e s  d o i t  ë t r e  i n f é r i e u r  à 1 5 ~  pour que l e s  i n s t a -  

b i l i t é s  de déclenchement n'excèdent pas  lus .  Expérimentalement, nous n'avons 

jamais pu r é d u i r e  à moins de  8ps ce " j i t t e r "  . C'es t  pour c e t t e  r a i s o n  que 

nous nous sommes l i m i t é s  à l ' u t i l i s a t i o n  du lJaveform Eductor TDH 9 dont l a  

mei l leure  r é s o l u t i o n  e s t  de quelques mierosecondes. 

La technique d 'échant i l lonnage  peut encore ê t r e  u t i l i s é e  pour ob- 

s e r v e r  des r a i e s  d 'ampli tude f a i b l e  noyées dans l e  b r u i t  de Pa d é t e c t i o n  { 7 ) .  

La méthode c o n s i s t e  à ba laye r  l a  fréquence de sonde s u r  t o u t  l e  p r o f i l  de l a  

r a i e  à l ' a i d e  d'une t ens ion  de commande en  t r i a n g l e  appliquée à l ' o s c i l l a t e u r  

programmable. En f a i s a n t  coyncider l a  rampe de l ' ho r loge  de l ' é c h a n t i l l o n n e u r  

[ f i g .  3 - ~ b ]  avec l a  montée ou l a  descente  du t r i a n g l e ,  on échan t i l l onne  l e  s i -  

gna l  d é t e c t é  e n  fonc t ion  de l a  fréquence s u r  l ' i n t e r v a l l e  s p e c t r a l  balayé.  

z Raies d ' abso rp t ion  en  "forme vra ie"  : 

Lorsque l a  f réquence de sonde e s t  ba layée ,  une r a i e  a % b s o r p t i o n  

a p p a r a î t  comme une l égè re  décroissance dans l e  p r o f i l  de l ' i n t e n s i t é  du rayon- 

nement hyperfréquence d é t e c t é .  Même pour l e s  r a i e s  de l'ammoniac q u i  s o n t  in -  

t enses ,  ce creuserilent r e s t e  f a i b l e  par  r appor t  au  niveau c o n t i n t  daas l e q u e l  

il appa ra î t .  L 'enregis t rement  de ce p e t i t  s i g n a l  superposé à une t e n s i o n  con t i -  
ir 

nue beaucoup p l u s  importante  ne peut s e  f a i r e  directement  Lfig.  3-c]. Un ampli- 

f i c a t e u r  con t inu  à ga in  f i x e  mais qui  permet de r e t r anche r  au s i g n a l  d ' e n t r é e  une 

t ens ion  cont inue a j ü s t a b l e  a  é t é  r é a l i s é .  Ce "décadreur" permet de n ' a m p l i f i e r  

que l a  p a r t i e  u t i l e  du s i g n a l  d é t e c t é .  



SYSTEME A TROIS NIVEAUX 

-_-_-_-_-_ ---=-=-=-- _-_-_-_ .- - - 

4.1 . INTRODUCTION 

Les phénomènes l e s  p lus  important's observés en vo ie  de sonde l o r s -  

que Ir gaz e s t  i r r a d i é  pa r  l ' émis s ion  P du N O (à l a  f réquence de 1 'ab- 2 
scrptlon a s  Q(8,7) de l a  bande v2) sont  obtenus lorsque  l a  t r a n s i t i o n  possè- 

de un niveau en  cormnun avec l a  t r a n s i t i o n  de pompe. La s e u l e  d i s p o s i t i o n  cor- 

respondante q u ' i l  e s t  p o s s i b l e  d ' a t t e i n d r e  dans l e  domaine microonde e t  q u i  

c a r a c t é r i s e  l e  système que nous a l l o n s  é t u d i e r  dans ce c h a p i t r e  est schémati- 

sée [fig.  4-11 pa r  l e s  niveaux 1 ,  2 e t  3 .  Ceux-ci r ep ré sen ten t  respect ivement  

l e  niveau i n f é r i e u r  e t  Je  niveau supé r i eu r  du doublet de sonde (J,K) = (8 ,7)  

de l ' é t a t  fondamental dont l a  f réquence s e  s i t u e  ve r s  23232,24 MHz i !71I  e t  

{ 9 4 ?  e t  l e  niveau J=8,  K-7, + de l ' é t a t  v ibra t ionnel lemenr  e x c i t é  v2,  que 
t 

nous noterons  dans l a  s u i t e  (87+).  La t r a n s i t i o n  1 + 3 e s r  i n t e r d i t e  e t  l e  

rayonnement de pompe connecte l e s  niveaux 2 e t  3 de l a  t r a n s i t i o n  in f r a rouge  

dont l a  f réquence e s t  de 27813,027 GHz, fréquence de lPémiso ion  P du N20 13 
(5 Annexe- 1). 

Nous commencerons par  r appe le r  l e s  r é s u l t a t s  a n t é r i e u r s  e t  l e u r  

i n t e r p r é t a t i o n  a f i n  de mieux s i t u e r  q q t r e  t r a v a i l  e t  me t t r e  a i n s i  en  évidence 

l e s  d i f f é r e n c e s  e s s e n t i e l l e s  e n t r e  c e s  r é s u l t a t s  e t  l e s  n ô t r e s ,  L 'aspec t  théo- 

r i que  e s t  basé  s u r  l e s  t ravaux de JAVAN {21]  mais nous nous appuierons s u r  un 

t r a i t emen t  un peu d i£  f é r e n t  développé par  MACKE e t  c o l .  { 18) en  u t i l f  s a n t  

l ' o p é r a t e u r  d ' évo lu t ion  du système à t r o i s  niveaux. 

L ' e x p l o i t a t i o n  de ces  r é s u l t a t s  théor iques  permet t ra  d ' a b o u t i r  à 

un t r è s  bon accord avec l e s  r é s u l t a t s  expérimentaux q u i  s e r o n t  exposés dans 

deux cas  d i f f é r e n t s  a f i n  d.e montrer l ' importance de l a  divergence du f a i s c e a u  

de pompe. 

4.2. RESULTATS ANTERIEURS, TRAITEMENT SEMI-CLASSIQUE. 

Le comportement quant ique d'un système à t r o i s  niveaux a pr inc ipa-  



- 
v' = 27813,@27 G&,. 

transition de son& : v - a ,  J = 8 ,  K - 7  

PIC. 4-1. : Disposition relative des transitions de "ponpe" e t  de "sonde" 

pour la "rrak& à troir niveaux". 



l enent  é t é  é t u d i é  dans l e  d o m i n e  h e r t z i e n .  En s e  basant  s u r  l e s  cons idé ra t ions  

f a i t e s  précédemment e n  termes de popula t ion  (Z 2-11, l e s  e f f e t s  d 'un  pompage 

par  un rayonnement du domaine inf ra rouge  doivent  conduire  à des modi f ica t ions  

r e l a t i v e s  d ' abso rp t ion  e n  vo ie  de sonde p l u s  grandes que dans l e  c a s  d'un pom- 

page microonde. SHIMTZU et  OKA {84) on t ,  l e s  premiers ,  u t i l i s é  l a  coïnciden- 

ce  e n t r e  l ' émis s ion  P 1 3  du N O e t  l a  r a i e  asQ (8,7) s i t u é e  à 927,74  cm-' 2  
{ 9 8 3  de 1 ' é t a t  v 2  de l 'ammoniac pour modi f ie r  l e s  populat ions des  deux n i -  

veaux de c e t t e  t r a n s i t i o n .  I l s  on t  ~ b t e n u ,  pour une p r e s s i ~ n  d ' env i ron  1 m i l l i -  

t o r r ,  un accroissement d ' i n t e n s i t é  de l a  t r a n s i t i o n  de sonde de 800 %, Des r é -  

s u l t a t s  semblables ont  é t é  pub l i é s  par  KREIflER e t  c o l .  (86) p u i s  par  FOURIER 

e t  c o l .  ( 8 9 ) .  L ' i n t e r p r é t a t i o n  donnée pa r  ces  au t eu r s  e s t  basée s u r  un t r a i t e -  

ment çemi-classique qu i  p o r t e  s u r  l a  dé te rmina t ion  des popula t ions  des  niveaux.  

Dans ce  cadre,  l e s  a c t i o n s  des rayonnements de pompe e t  de sonde son t  considé-  

r é e s  comme séparées  : l a  puissance de pompe modif ie  l e s  populacions des niveaux 

2  e t  3 [f ig .  4-11 e t  l e  rayonnement de sonde t r a d u i t  uniquement l e  changement 

d ' i n t e n s i t é  d e  l a  t r a n s i t i o n  1 + 2 qu i  en  r é s u l t e .  En présence du f o r t  champ 

de pompe qui  connecte  l e s  niveaux 2  e t  3 ,  l a  v a r i a t i o n  de popula t ion  du niveau 

2  e s t  donnée ( 2  1 )  par  l ' é q u a t i o n  (2-4). 

où v' e s t  l a  fréquence vue p a r  l e s  molécules animées d'une v i t e s s e  dont l a  

p r o j e c t i o n  su ivan t  l ' a x e  du guide d'onde d i r i g é  dans l e  sens de propagat ion 

des  rayonnements e s t  -v : 

v1  = VL + v d  avec 

v; = fréquence du rayonnement émis pa r  l e  l a s e r  e t  

La va l eu r  moyenne s u r  t o u t e s  l e s  v i t e s s e s  e s t  donnée par  : 

où on a  posé : 



Lv 2 ' e t  A v '  =c [F] r = 2 avec A V  = - ; l a  r e l a t i o n  e n t r e  hv'  e t  
Av A P 2.rr a d  c  d  

l a  demi-largeur Doppler AvI; e s t  donnée p a r  : 

o O 
n - n  P 2 

hv 
O O 

En f a i s a n t  l e s  approximations n  c c  n e t  
P 2 

%" - 
3 1 8 - 

rn .. k T 
B 

où v  e s t  l a  f r é q u e n c e d e  l a  t r a n s i t i o n  1-2, e t e n r e m a r q u a n t q u e  r2 << I 
12 

(AL e s t  t ou jou r s  i n f é r i e u r  à 0,5  MHz e t  Bv' e s t  de l ' o r d r e  de 50 MHz), l a  
P d  

v a r i a t i o n  d ' i n t e n s i t é  r e l a t i v e  s ' é c r i t ,  après  l e  c a l c u l  de l ' i n t é g r a l e  de l ' ex -  

p r e s s i o n  (4- 1) f annexe 2) : 

Cet t e  express ion  a  s e r v i  de base  à SHIMIZU e t  OKA 484; pour i n t e r -  

p r e t e r  l e s  v a r i a t i o n s  d 'absorp t ion  en voie  de sonde de l a  façon su ivante  : l a  

' kT d e l a v a r i a t i o n d ' i n t e n s i t é d e  l a t r a n s i t i o n  va l eu r  maximale - 
2 

(4 ,K)  = (8,7) e s t  m u l t i p l i é e  par  l e  f a c t e u r  qu i  c a r a c t é r i s e  l s e £ f i s a c P t é  de l a  

I I 

s a t u r a t i o n  2  2  , l e  f a c t e u r  q u i  c a r a c t é r i s e  Ya l a r g e u r  du "pompage" 
1+4[x ' I  a 

2  2  
r e t  l e  f a c t e u r  q u i  t r a d u i t  l e  degré de cozncidence e n t r e  l a  

2  

fréquence de pompe e t  c e l l e  de l a  t r a n s i t i o n  : exp - r2 1 ' L ~ ~ "  1 a L'accord 

k 

avec l e s  r é s u l t a t s  expérimentaux des au t eu r s  d é j à  c i t é s  n ' e s t  v é r i f i 6  que pour 

l e  domaine des  f o r t e s  press ions  (84 e t  861, 

Basé uniquement s u r  l e s  v a r i a t i o n s  de popuEation, ce t r a i t emen t  

ne peut  rendre  compte des f i g u r e s  d ' abso rp t ion  observ6es au l a b o r a t o i r e .  Les en- 

reg is t rements  Fig. 4-21 obtenus par  démodulation synchrone ( §  3-4) en  ba layant  

l a  fréquence microonde au vois inage de l a  t r a n s i t t o n  de sonde montrent ,  e n  p lgs  

d 'un  creusement c e n t r a l ,  un élargissement  important du s i g n a l  par  rappor t  à l a  

r a i e  de sonde. De p l u s ,  pour c e t t e  même d i s p o s i t i o n ,  lPacc ro i s semen t  r e l a t i f  

de l ' i n t e n s i t é  du doublet  observé au l a b o r a t o i r e  peut v a r i e r  de 40 pour cen t  

lo rsque  l e  f a i s c e a u  inf ra rouge  e s t  par fa i tement  a l i g n é  l e  long de l ' a x e  du guide 





d'onde à 2000 pour c e n t  lo rsque  l e  f a i s c e a u  n ' e s t  p lus  a l i gné .  Ces r é s u l t a t s  

d i f f è r e n t  nettement de  ceux précédermne:xt c i t é s  e t  ne peuvent ê t r e  i n t e r p r é t é s  

à p a r t i r  de  l a  s e u l e  équat ion  (4-2). 

En u t i l i s a n t  un t ra i tement  thgorique p lus  complet que c e l u i  basé  

s u r  l a  r é p a r t i t i o n  des popula t ions  dans un système à deux niveaux, nos r é s u l t a t s  

expérimentaux pourront  ê t r e  i n t e r p r é t é s  e t  confrontés  à ceux t r è s  d i f f é r e n t s  

proposés p a r  l e s  a u t r e s  a u t e u r s  1841, (86 ) .  

i - 3 .  TRAITEMENT TmORIOUE DU SYSTEME A TROIS NTVEAUX. 

La d i f f é r e n c e  e s s e n t i e l l e  avec l e s  d i s p o s i t i o n s  é tud iées  a n t é r i e u -  

rement en  spec t roscop ie  microonde dans l e  cadre des o s c i l l a t i o n s  e t  des ampli- 

f i c a t i o n s  molécula i res  f160) ,  (51, (1611, {13) ,  I l 62  à 1643, (91,  (191, (18) 

r é s i d e  dans l a  présence d'un é la rg issement  par  e f f e t  Doppler de  l a  t r a n s i t i o n  

d e  pompe beaucoup p l u s  important  que l ' é l a rg i s semen t  pa r  c o l l i s i o n s  molécula i res  

e t  dont nous devons t e n i r  compte dans l e  t r a i t emen t  théorique correspondant .  

Du p o i n t  de  vue quant ique,  l e s  a c t i o n s  des rayonnements de pompe e t  

de sonde ne peuvent plus ê t r e  cons idérés  séparément. Le t r a i t emen t  théor ique  de 

l ' a b s o r p t i o n  en vo ie  de sonde, sans t e n i r  compte de 1 ' e f f e t  Doppler, a  é t é  réa-  

l i s é  par  JAVAN (21)  en  r é so lvan t  l ' é q u a t i o n  d 'évolu t ion  : 

où [ Y  > e s t  un mélange des é t a t s  propres  1 Y > / Y 2  > e t  Y correspon- 

dant  respectivement aux va l eu r s  propres  E l ,  E2 e t  E3 du hamil tonien Ho de 

l a  molécule i s o l é e  : 

3 i Ek ( t - t o )  
= ak (t-t,) exp [- 
k= l "h ] 

Pour résoudre  ce problème, l ' i n t r o d u c t i o n  de l ' o p é r a t e u r  d ' é v o l u t i o n  

{ 191, ( 18) conduit  à un t r a i t emen t  q u i  s u i t  de t r è s  près  c e l u i  de JAVAN mais 

permet de c a l c u l e r  d i rec tement  l e s  p r o b a b i l i t é s  de t r a n s i t i o n  dans un cadre  p lus  

l a r g e  sans  hypothèse p a r t i c u l i è r e  s u r  l ' é t a t  de l a  molécule. C ' e s t  c e t t e  méthode 

que nous u t i l i s e r o n s  pour  déterminer  l ' a b s o r p t i o n  microonde dans l e  cas  p a r t i c u -  

l i e r  de l a  d i s p o s i t i o n  envisagée.  



Dans ce formalisme, les champs électriques sont traités classique- 

ment et le système moléculaire est soumis à un traitement quantique pour le- 

quel on considère que l'espace des états est limité au sous-espace â trois di- 

mensions dé£ ini par la base ] YI  . Y et 1 Y > que nous noterons 1 I . 3 
12 > et 13 > pour alléger l'écriture. 

Calcul de l'o~érateur d'évo%ution, -_-------_--- -------------__---- 
Dans l'approximation dipolaire électrique, le hamiltonien d'une mo- 

-f 

lécule isolée en présence d'un champ électromagnétique total 
ET 

s'écrit sous 

la forme : 

+- 
où désigne l'opérateur vectoriel moment dipolaire électrique. 

Dans les expériences de double irradiation, le gaz est soumis au 
-f +- 

rayonnement de sonde E = Eo sin wt et au 
+- +- 

rayonnement de pompe Et= Eo sin w't 

Le hamiltonien du systgme devient H = Ho + V(t) 
-+ -+ +- 

où V(t) = -p (Eo sin mt + EA sin w't) caractérise l'interaction de caractère 

dipolaire électrique. 

A ce hamiltonien H,  on associe l'opérateur d'évolution U(t,to) 

dont l'équation d'évolution est : 

d 
i45 - U(trto> = [H, + ~(t)] U(t ,to) et qui obéit à la 

dt 
condition initiale : 

Pour passer à la représentation d'interaction { 1651, on introduit 

l'opérateur d'évolution Uo(t,to) associé au hamiltonien Ho, Cet opérateur 

satisfait à l'équation d'évolution correspondante et à la même condition ini- 

tiale. On obtient : 

et U (t,to) peut s'écrire sous la forme { 165) : 



où U' e s t  l ' o p é r a t e u r  d ' évo lu t ion  dans l a  r e p r é s e n t a t i o n  d ' i n t e r a c t i o n  s a t i s -  

f a i s a n t  à l ' équa t ion  : 

e t  à l a  condi t ion  i n i t i a l e  : 

Pour a l l é g e r  l ' é c r i t u r e ,  il e s t  commode d e  poser  : 

'23 
e t  u I 2  son t  les éléments de mat r ice  des  p r o j e c t i o n s  du moment d i p o l a i r e  

responsable  du couplage respectivement avec l e s  champs é l e c t r i q u e s  de pompe e t  
a ~i 

de sonde. Pour l a  t r a n s i t i o n  in f r a rouge  de pompe, c ' e s t  l a  composante - Q qu i  a ? 
d é f i n i t  l e  moment d i p o l a i r e  de t r a n s i t i o n .  

En posant a '  = w ' -  UA e t  a  = w - w o  e t  e n  négl igeant  l e s  termes 

non résonnants  en (w+w,) e t  (w1+w;), l ' é q u a t i o n  d i f f é r e n t i e l l e  (4-5) peut  

s e  développer sous l a  forme : 

I 
O x e  

i a t  1 

du ' - + * - i a t  O 
i a ' t  

-X e  x ' e  U '  = O (4 -7 )  
d t  

,* - i a ' t  
0 -X e  O J 

La r é s o l u t i o n  de c e t t e  équat ion  s e  ramène à l a  r é s o l u t i o n  de 9 équa- 

t i o n s  d i f f é r e n t i e l l e s  q u i  s e  regroupent en t r o i s  systèmes de t r o i s  équat ions  

d i f f é r e n t i e l l e s  f 191, { 18). En désignant  p a r  u j k  
l e s  éléments de ma t r i ce  de 

U t ,  ces systèmes ont  l a  forme : 



w - i a t  i a ' t  
+ U  x ' e  3k 

= O 

2k 

où k prendra l e s  t r o i s  va l eu r s  1 ,  2 e t  3 pour d é c r i r e  l e s  t r o i s  systèmes. 

On recherche pour s e s  systèmes l e s  s o l u t i o n s  sous l a  forme {18) ,  

1 1 9 1  : 

X,e système (4-8) conduit  a l o r s  à l a  r é s o l u t i o n  d'un système l i n é -  

a i  rcr tiarnogène à t r o i s  inconnues dont 1 'équat ion  s é c u l a i r e  e s t  : 

Cet te  équat ion  s e  résout  simplement s i  on considère que, dans l e s  

expériences e n t r e p r i s e s ,  l a  puissance de sonde e s t  tou jours  t r è s  f a i b l e ,  ce  qui  

permet de nég l ige r  e n  première approximation l e s  t e r n e s  du de,uxième ordre  en 

! X I  { ? r i  , et, q u i  rtsridrr?! t aux scl r t ionç : 

ix j i , t  i X R  t 
P,rr. r epo r t an t  Les express ions  u '  = e 1 * j i r ~  e  dans l e s  systèmes 

j k  

(4-8) e t  en  tenant  compte de l a  condi t ion  i n i t i a l e  (4-6), on o b t i e n t  l e s  élé- 

ments de mat r ice  de l ' o p é r a t e u r  d 'évolu t ion  U ' ( t , t o ) .  Ceux-ci, r é c a p i t u l é s  

dans l 'annexe 3 ,  v é r i f i e n t  l e s  r e l a t i o n s  lu jk /  = lukj/. 

Pour l ' a b s o r p t i o n  en voie de sonde, l e s  éléments de mat r ice  qui  

nous i n t é r e s s e n t  s ' é c r i v e n t  : 



Les éléments u t i l e s  de l ' o p é r a t e u r  U ( t , t o )  s ' e n  déduisent  f a c i l e -  

ment, puisque : 

Calcul des  absore t ions  sans e f f e t  Dopgler. ---------------- ------------------- ---- 

En négl igeant  l e s  termes non résonnants ,  s e u l s  i n t e rv i ennen t  l e s  

mécanismes d 'absorp t ion  e n t r e  l e s  é t a t s  connectés pa r  l e s  t r a n s i t i o n s  dont l e s  

fréquences son t  vo i s ines  de c e l l e s  des champs de pompe e t  de sonde. Ceci re -  

v i e n t  à n é g l i g e r  tous l e s  au t r e s  é t a t s  de l a  molécule i s o l é e .  

Une molécule qu i  s e  t rouve dans un é t a t  12 > (ou [ î s )  à l ' i n s -  

t a n t  i n i t i a l  to a  une p r o b a b i l i t é  d ' e f f e c t u e r  une t r a n s i t i o n  v e r s  l ' é t a t  1 I > 

(ou 12 >) e t  de s e  t rouver  dans c e t  é t a t  à l ' i n s t a n t  t qu i  e s t  donné pa r  : 

Une molécule q u i ,  à l ' i n s t a n t  i n i t i a l  to,  s e  t rouve dans l ' é t a t  

1 1  > s e r a  de p a r  l a  présence du champ de sonde dans un mélange des  é t a t s  11 9 

e t  12 >. Mais l a  présence du champ de  pompe de p u l s a t i o n  w '  donne à l a  molé- 

cu l e  une p r o b a b i l i t é  non négl igeable  d ' e f f e c t u e r  une t r a n s i t i o n  ve r s  l ' é t a t  

13 9 .  Cet te  p r o b a b i l i t é  e s t  donnée par  : 

2  2  2  
p13( t - to)  = I <  3 1 ~ ( t , t o )  1 1  > 1  = I u j l ( t > t o )  l = l u ; ] ( t ¶ t O ) l  

2  
= l ~ ; ~ ( t , t , ) l  = p 3 ] ( t - t 0 ) .  

Ces p r o b a b i l i t é s  de t r a n s i t i o n  s ' é c r i v e n t  sous l a  forme : 



2  2  
s i n  (y+Q) t / 2  

2  
s i n  (y-il) t / 2  

P l 2  
( t )  = 1x1 + (1-a) 

2 
(Y+N2 (Y --fi> 

x 1 2  x 2  [s in2(y-i l )  t12 s i n  2  (y+Q) t / 2  
p 1 3 ( t )  = + 

2  2  
Y (Y -a (Y +fi) 

a ' où a = -  e t  où, pour  s i m p l i f i e r  l ' é c r i t u r e ,  t e s t  mis pour t-tO- 

2~  

Ce r é s u l t a t ,  t r è s  v o i s i n  de c e l u i  de JAVAN {21) e s t  i d e n t i q u e  

à c e l u i  obtenu par  MESSELYN f 19) pour une d i s p o s i t i o n  cependant d i f f é r e n t e .  

Pour pas se r  aux puissances  absorbées,  l ' i n s t a n t  to e s t  p r i s  é g a l  à 

c e l u i  de l a  de rn i è re  c o l l i s i o n .  De façon géné ra l e ,  dans ce c h a p i t r e ,  on s e  p l ace  

dans l e  cad re  des c o l l i s i o n s  f o r t e s  que l ' o n  peu t  d é f i n i r  à p a r t i r  des propr ié -  

t é s  su ivan te s  : 

- La durée d 'une  c o l l i s i o n  e s t  supposée t r è s  cou r t e  comparée à l a  

durée  moyenne T qui  s épa re  deux c o l l i s i o n s .  

- La d i s t r i b u t i o n  des molécules q u i  s ' é t a b l i t  e n t r e  l e s  d i f f é r e n t s  

é t a t s  après  une c o l l i s i o n  e s t  c e l l e  de Boltzmann. 

En d ' a u t r e s  termes,  l e  nombre de molécules ayant  sub i  une c o l l i s i o n  

dans l ' i n t e r v a l l e  de temps dt, e t  s e  t rouvant  dans l ' é t a t  l a  > après  une col-  

dto 
l i s i o n  e s t  na y-- où d t o  e s t  un i n t e r v a l l e  de  temps long comparé à l a  durée 

de chaque c o l l i s i o n  m a i s  cou r t  v i s  à v i s  du temps a e t  où 



avec N : nombre t o t a l  de molécules 
ème g; : dégénérescence du i - niveau.  

Nous admettons en  o u t r e  que l a  présence des rayonnements n ' a £  f e c t e  

d t O n i  l e  nombre N - de c o l l i s i o n s  n i  l a  r é p a r t i t i o n  des molécules dans l e s  
T 

d i f f é r e n t s  é t a t s  après  l a  c o l l i s i o n .  

Nous ver rons  que c e t t e  hypothèse des c o l l i s i o n s  f o r t e s  e s t  l o i n  

d ' ê t r e  v é r i f i é e  ; cependant,  e l l e  convient  pour rendre compte des phénomènes 

observés dans l e  cadre des d i s p o s i t i o n s  p r é s e n t a n t  un niveau commun ( 9 1 ,  {2 1 3 ,  

{ 161), ( 1 8  e t  19) .  

Les p r o b a b i l i t é s  de t r a n s i t i o n  de l ' é t a t  I l  > v e r s  l ' u n  des é t a t s  

12 s ou 13 > sont  fonc t ion  de ( t - t o )  , où to e s t  l ' i n s t a n t  de l a  d e r n i è r e  

c o l l i s i o n .  E l l e s  doivent  ê t r e  moyennées s u r  t o u t e s  l e s  va l eu r s  p o s s i b l e s  de 

t-to en i n t é g r a n t  p a r  r appor t  à to. On admet'que l e s  c o l l i s i o n s  s o n t  r é g i e s  

p a r  une d i s t r i b u t i o n  de Poisson c a r a c t é r i s é e  p a r  une va l eu r  moyenne T de l ' i n -  

t e r v a l l e  de temps qu i  s épa re  deux chocs. La puissance  absorbée en  vo ie  de sonde 

s 'exprime donc pa r  : 

2 t-t 
O 

O h+ 
-- 

- O 
P l  - ( n I  - n2) - 'r 

d t O 

'r 

pour l e  processus à un quantum, e t  pa r  : 

2 t-to - -  
O O hv 

1 3  ( -  T 
P2 = ( n l  - n3) - 

2 
d O 

T 

pour l e  processus à deux quan tum.  Ces i n t é g r a l e s  conduisent à : 



a ' 
Lorsque l a  puissance de pompe e s t  n u l l e ,  a s e  r é d u i t  à - - 

e t  l a  puissance absorbée s ' é c r i t  : l a '  1 

q u i  r ep ré sen te  l a  pu issance  s absorbée pour une t r a n s i t i o n  en absence de  sa- 

t u r a t i o n .  

Il e s t  commode d ' i n t r o d u i r e  l e s  grandeurs sans dimension 

e t  de poser ,  pour a l l é g e r  l ' é c r i t u r e  : 



Avec les approximations déjà utilisées : 

les puissances absorbées respectivement pour les processus à un et à deux 

quantums s'écrivent : 

Les caractéristiques de ces absorptions à un et à deux photons 

ont été étudiées en détail dans le domaine microonde { 18 et 19). Afin de montrer 

l'influence de l'effet Doppler, nous comparerons ces résultats à ceux que l'on 

obtient dans le cas où la transition de pompe est essentiellement élargie par 

effet Doppler. 

4-2-3. Absoretion en présence d'effet DOEELA.~. ----- -------- ------------------ 

Dans de nombreux cas, le fonctionnement des masers à trois niveaux 

est obtenu à basse pression ; condition pour laquelle l'élargissement par 

effet Doppler n'est plus négligeable par rapport à l'élargissement par colli- 

sions. C'est pour cette raison que YAJIM f 9) a introduit l'effet Doppler dans 

l'étude des systèmes à trois niveaux avec un rapport d'élargissement des deux 

effets arbitraire. Cependant, comme nous le verrons, le calcul effectué par 

cet auteur reste encore insuffisant pour rendre compte des figures d'absorption 

observées. 

Pour tenir compte de l'effet Doppler, une hypothèse simplificatri- 

ce supplémentaire est nécessaire ; elle consiste à admettre qu' immédiatement 

après une collision, la distribution des vitesses s'effectue sans direction 

privilégiée et suit la loi de distribution de Maxwell. Les processus d'interac- 

tion avec les champs de pompe et de sonde peuvent alors être calculés simple- 

ment en moyennant sur la distribution de vitesse des molécules, considérant 

ainsi les processus qui ont lieu avant et après une collision comme totalement 

Indépendants. 



Pour l 'ensemble des molécules dont l a  composante de l a  v i t e s s e  

su ivant  l ' a x e  de propagat ion  des rayonnements e s t  comprise e n t r e  v e t  v+dv, 

l e s  puissances absorbées P (v) e t  P (v) données pa r  l e s  équat ions  (4-16) 
1 2 .  

e t  (4-17) s ' é c r i v e n t  sous l a  forme : 

où vv e t  v; sont  l e s  fréquences de sonde e t  de pompe vues pa r  l e s  molécules 

animées d'une v i t e s s e  dont l a  composante e s t  -v su ivan t  l ' a x e  du guide d'onde 

o r i e n t é e  posi t ivement  dans l e  sens de propagat ion  comrnun aux rayonnements de 

pompe e t  de sonde : 

v 
En i n t r o d u i s a n t  l e s  grandeurs  sans  dimension 2 ~ r ~ v '  - = u 

c 
v '  e t  R = -  e t  en  posant  encore ( 9  4-2) : v 

l e s  puissances données p a r  l e s  équat ions (4-20) e t  (4-21) prennent  l a  forme : 

où PU dépend de l a  v a r i a b l e  u pa r  l ' i n t e r m é d i a i r e  de Bv e t  de 6, q u i  

s ' é c r i v e n t  maintenant : 

v ' Pour l a  d i s p o s i t i o n  cons idérée ,  l e  r appor t  des fréquences R = - 
v 

e s t  de l ' o r d r e  de 1200. L'approximation R >> 2 q u i  cons i s t e  phénoménologique- 

ment à n é g l i g e r  l ' e f f e t  Doppler pour l a  t r a n s i t i o n  de sonde e s t  donc t o u t  à 

f a i t  j u s t i f i é e .  E l l e  permet de s i m p l i f i e r  notablement l e s  c a l c u l s  r e l a t i f s  à 

l ' e x p r e s s i o n  de  l a  pu issance  absorbée t o t a l e  p u i s q u ' i l  s u f f i t ,  e n  posant  

y = z ' +  u ,  d ' e f f e c t u e r  l e  changement de v a r i a b l e  

z '  -+ y q u i  conduit  aux t ransformat ions  



ei: a d  express ions  de X ' Y ' Z '  e t  N t  dédui tes  des équat ions (4-19). 

Les express  ions (4-20) e t  (4-2 1) deviennent : 

.- (1-a') (1-a')  ( I - ~ ' ) ~ N '  2 2 + - 1 -r (Y-'') dy (4-23) 

4Y ' 42' 2X'Y ' z '  

Remarques : 

Le changement s imultané de z '  en - 2 '  e t  de z e n  -z ne chan- 

ge pas l a  forme de c e t t e  express ion  e t  transforme donc l a  f i g u r e  d 'absorp t ion  

en s a  symétrique pa r  rappor t  à l a  f réquence c e n t r a l e  vo. 

Les i n t é g r a l e s  (4-23) e t  (4-24) peuvent ê t r e  regardées  comme l a  

supe rpos i t i on  d'une s u i t e  de f i g u r e s  d ' abso rp t ion  q u i  correspondent chacune à 

une fréquence de pompe d i f f é r e n t e ,  e t  dont l e s  amplitudes sotit a f f e c t é e s  p a r  

l e  poids correspondant à l a  d i s t r i b u t i o n  de Maxwell. 

4.4. EXPLOITATION DES RESULTATS THEORIOUES. 

4.4.1. Etude d'un-52s p a r t i c u l i e r .  

Dans un premier temps, une e x p l o i t a t i o n  des r é s u l t a t s  précédemment 

é t a b l i s  a é t é  e n t r e p r i s e  en u t i l i s a n t  l e s  approximations i n t r o d u i t e s  par  YAJIM 

f 9 ) .  Pour é t u d i e r  une d i s p o s i t i o n  un peu d i f f é r e n t e ,  c e t  a u t e u r  a u t i l i s é  l e s  

condi t ions  : 

L 
ri' m 2 - - >> ( a )  ; ( ~ - a ) ~  e t  ( ] -a  1 
hv 82 i 

pour n é g l i g e r  l e s  t r o i s  termes du processus à un quantum e t  l e  terme d ' i n t e r -  

f érence 
N' Y 

du processus à deux quantum devant l e s  termes - 1 
e t  - . 

2X1Y ' Z '  4Y' 42 ' 



Ces approximations permettent  d 'exprimer complètement, sous une 

forme re la t ivement  s imple ,  l ' abso rp t ion  en voie  de sonde e n  fonc t ion  des  va- 

r i a b l e s  m, z e t  z T .  On o b t i e n t  dans ce  cas : 

- 2 1 +CO P - k T  m r  - - -  - 2 2 1 2 2  1 -L exp (-4. r (y - & 2] d~ 
S* kiu J;; (1+z2+m2)2 + 4m 2 z 2 -CO 1 +y2 

2 2 
lfrn 

1 1 - m 2  1:: - I+y2 exp[-4m r (y - 2;n "' l2]dY + ~ d j  - *Y exp(-r n (y-a- + 2 2 

1++ rn 

Les i n t é g r a l e s  de c e t t e  express ion  ne possèdent une forme analy- 

t i q u e  simple que pour les v a l e u r s  extrêmes de  r . ( §  annexe 3 ) .  

% Dans l e  cas où r >> F : l a  l a r g e u r  Doppler A v à  
e s t  f a i b l e  devant l a  l a r -  

geur p a r  c o l l i s i o n s  Av-. On suppose que r e s t  suffisamment grand pour que - 
P 

r2m2 >> 1 e t  r2n2 >> 1 .  L 'équat ion (4-26) conduit  a l o r s  à l ' e x p r e s s i o n  : 

Cet t e  exp res s ion  t r a d u i t  l a  pu issance  absorbée r e l a t i v e  au proces- 

sus  à deux photons en absence d ' e f f e t  Doppler. E l l e  e s t  b i e n  ident ique  à c e l l e  

de l ' é q u a t i o n  (4-21) l o r squ 'on  négl ige  l e  terme d ' i n t e r f é r e n c e  de l a  forme 
1 devant l e s  termes - 1 

e t  - . 
2XYz 4Y 42 

% Dans l e  cas où r << 1 : l a  l a rgeu r  Doppler A v i  e s t  grande devant l ' é l a r -  

gissement par  c o l l i s i o n s  Av . En s e  l i m i t a n t  aux va l eu r s  du parametre de pom- 
P 2 2 

page x T  b i e n  i n f é r i e u r e s  à l a  l a rgeu r  Doppler Av ( r  m << 1) , deux cas  doi- d 
ven t  ê t r e  d i s t i ngués  : 



- si r2n2 << 1 ,  l'expression (4-26) devient ( §  annexe 2) : 

- 2 2 2 ' 2  2 2 (-r2n2b+g2]-] 
P kT m(l+z -m ) exp(-r z ) -m (1-2 -m ) exp 
- 'L - r+G - (4-28') 
So hv kf+z-m) 2 2 2  + 4 m z  2 2 

- 
a été réalisée La traduction graphique de l'expression de - 

2 
O 

pour différentes valeurs des paramstres m et z'. Pour éviter le calcul des 

- 
P kT 
- %  - 

intégrales de l'équation (4-26), nous avons utilisé les formes (4-28') et 

2 2 2 ,2  r&m(l+z -m) exp -r z 
+ 

(4-28") en introduisant une commutation de l'une des formes à l'autre lors 

du passage de l'une à 1 'autre des deux conditions r2n2 I et r2n2 > 1. La 

conmutation se traduit par de légères discontinuités dans les courbes au pas- 

sage à la limite. Afin d'en donner une allure plus continue, un "lissage" a 

été tracé en pointillés [fig. 4-31 . 

Ces courbes ont été obtenues pour les constantes relatives à notre 

disposition, à savoir : 

kT - = 269 Avà = 50 MHz 
hv 

Le paramètre d'élargissement par collision pour la transition (3,7) 

a été pris égal à 22 kHz/mT (la valeur trouvée expérimentalement f94}, f 166) 
est de 21,9 kHz/mT) et la pression a été choisie égale à IOmT. Le domaine de 

2 
variation du paramètre m est compris entre 1 (valeur minimale pour respec- 

ter l'inégalité (4-25)) et 1000 (valeur maximale qu'il est possible d'attein- 

dre avec notre installation). 



a : 'sans effet boppîer4r s 1) - 88 

z ' =  O 

- 4 0  -10 O - 2 0  + 4 0  

kT m2 F i g .  4 - 3 .  : Figu re s  d'absorption dans le  cas particulier - - et m2 >> 1 .  hv 4 2  - 

- - - 



Nous avons regroupé s u r  une même f e u i l l e  [fig.  4-31 l e s  courbes 

qui  t r a d u i s e n t  l e s  expressions (4-27) e t  (4-28). En absence d ' e f f e t  Doppler, 
2 

lo rsque  m e s t  supér ie& à 1 ,  l ' exp res s ion  (4-27) t r a d u i t  l ' a b s o r p t i o n  r e l a -  

t i v e  au processus à deux photons qu i  donne l i e u  à une f i g u r e  d ' abso rp t ion  ca- 

r a c t é r i s t i q u e  1211, { 164}, { 19) formée de deux composantes d 'ampli tudes éga- 

l e s  l o r sque  z ' = O e t  séparées  d'une q u a n t i t é  v o i s i n e  de 21 x v  . 
2 

L ' e f f e t  Doppler f a i t  d i s p a r a l t r e  pour l e s  va l eu r s  de m i n f é r i e u -  

r e s  à 100 l e  dédoublement c a r a c t é r i s t i q u e  de l a  f i g u r e  d ' abso rp t ion  [fig.4-3-b] 

dont l a  demi-largeur r e s t e  cependant de  1 'ordre  de kz'1 mais dont 1 'amplitude 

a é t é  for tement  r é d u i t e .  La f i g u r e  s e  s c inde  de nouveau e n  deux composantes l o r s -  

que l e  paramètre  m2 devien t  supé r i eu r  à 100. Le t ro i s i ème  réseau  de courbes 

a é t é  t r a c é  avec l e s  mêmes paramètres expérimentaux que précédemment mais pour  

un é c a r t  z '  = 68,2 qui  correspond pour une p re s s ion  de 1OmT à un décalage 

vl-v; = 15 MHz ; va leu r  que l ' o n  o b t i e n t  fac i lement  par  mod i f i ca t ion  de l a  lon- 

gueur de l a  c a v i t é  l a s e r .  L ' e f f e t  Doppler masque encore l e  dédoublement de l a  

r a i e  mais ces courbes montrent en  p l u s ,  comme on pouvai t  l e  p r é v o i r ,  que l a  

forme de l a  f i g u r e  d ' abso rp t ion  n 'évolue que t r è s  lentement avec l a  f réquence 

de pompe. 

Bien que permettant  une approche des formes observées e n  voie  de 

sonde en  p a r t i c u l i e r  e n  ce q u i  concerne l ' é l a rg i s semen t  de l a  f i g u r e  d'absorp- 

t i o n  p a r  r appor t  à ce que l ' o n  o b t i e n t  lo rsque  l e  rayonnement de pompe e s t  du 

domaine microonde {21} , { 191, { 18) , l ' e x p r e s s i o n  théor ique  obtenue prgcédem- 

ment e s t  t r è s  approximative. En e f f e t ,  l ' a b s o r p t i o n  c e n t r a l e  q u i  correspond à 

l a  v a l e u r  maximale du terme B ( i n f é r i e u r e  à 2s,) r e s t e  de l ' o r d r e  de grandeur 

de l ' i n t e n s i t é  maximale de l a  r a i e  [fig.  4-3-b] pour l e s  paramètres u t i l i s é s  

e t  q u i  correspondent  approximativement aux condi t ions  expérimentales .  

Il e s t  donc n é c e s s a i r e  de t e n i r  compte du terme r e l a t i f  au proces- 

sus  à un photon q u i  e s t  du même ordre  de grandeur.  Ceci r é s u l t e  du f a i t  que 

kT mL - kT L 
m l ' approximat ion  (4-25) : - - - - 112 9> 1 u t i l i s é e  pa r  YAJIMA 

hv i312 2 2 hv (m *y 1 

19) n ' e s t  p lus  v a l a b l e  lorsque  l e s  express ions  à i n t é g r e r  (4-23) e t  (4-24) o n t  

des v a l e u r s  non négl igeables  .dans un domaine d ' i n t é g r a t i o n  important  par  rap- 

p o r t  au  paramètre m. De p l u s ,  comme nous l e  ve r rons ,  nous serons  amenés à u t i -  
2 

l i s e r  des  va l eu r s  faibles du paramètre .m pour t e n i r  compte de lVinhomogénéi té  

du champ de pompe dans l a  c e l l u l e .  Connne nous connaissons m a l  a p r i o r i  l e  do- 

maine de v a r i a t i o n  de ce paramètre dans nos expér iences ,  l a  cond i t i on  m2 .. 1 



peu t  ne pas ê t r e  v é r i f i é e .  A i n s i ,  avons-nous r e p r i s  l e  c a l c u l  sans  f a i r e  les 

approximations (4-25) u t i l i s é e s  précédemment. 

4.4.2. Cas géné ra l .  ---- ------ 
2 

Dans l e  c a s  aù m peut  p rendre  des  v a l e u r s  quelconques,  l e  ca l -  - 
cul  des express ions  de P e t  de P2 es t  donné dans 1 'annexe 4. Comme dans l e  

c a s  précédent ,  une forme ana ly t ique  ne peu t  être développée que pour  l e s  v a l e u r s  

extrêmes de r. 

2 
x S i  l a  l a r g e u r  Doppler e s t  nég l igeab le  devant l a  l a r g e u r  p a r  c o l l i s i o n  ( r  e t  

2 2 
r n 99 l ) ,  on r e t rouve  l e s  termes d ' a b s o r p t i o n  des  processus à un e t  à deux 

quantums e n  absence d ' e f f e t  Doppler : 

expres s ion  i d e n t i q u e  à c e l l e  formulée p a r  l ' é q u a t i o n  (4-20), e t  

exp re s s ion  i d e n t i q u e  à c e l l e  formulée p a r  l ' é q u a t i o n  (4-21). 

'-b P a r  con t r e ,  lo rsque  l a  l a r g e u r  Doppler e s t  net tement  prédominante s u r  l ' é l a r -  
2 

gissement p a r  c o l l i s i o n  ( r  << l ) ,  nous devons a u s s i  d i s t i n g u e r  p l u s i e u r s  ca s .  

Les cond i t i ons  expér imenta les  son t  t e l l e s  que l e  paramètre  x '  e s t  t ou jou r s  

beaucoup p l u s  p e t i t  que l a  l a r g e u r  Doppler Av' il r e s t e  a l o r s  à d i s t i n g u e r  
d ' 

deux cas  s u i v a n t  l e s  v a l e u r s  de r n  = r [ l +lm: ] : 

- s i  r2n2 << 1 ,  les exp re s s ions  (4-23) e t  (4-24) prennent  les fo r -  

m e s  approchées : 



2 2 - s i  r n >> 1 ,  l e s  express ions  (4-23) e t  (4-24) s 'expriment  appro- 

ximativement sous l e s  formes su ivan te s  : 

où u e t  n ont  t ou jou r s  l e s  mêmes s i g n i f i c a t i o n s  que dans l ' e x p r e s s i o n  (4-26) 
1 

e t  où l e s  c o e f f i c i e n t s  B I ,  C l ,  D l ,  B2 ,  C2 e t  D s o n t  d é f i n i s  dans l 'annexe 4. 
2 

L ' e x p l o i t a t i o n  graphique d e  ces  r é s u l t a t s  a é t é  e f f e c t u é e  séparément 

a f i n  de s u i v r e  l ' é v o l u t i o n  des  deux termes d 'absorp t ion  en fonc t ion  des  d i f f é -  

r e n t s  paramètres .  Il e s t  a i n s i  p o s s i b l e  de comparer l e s  courbes r e l a t i v e s  aux 

expressions (4-29), (4-31,') e t  (4-32') pour l e s  processus à un photon e t  l e s  

courbes r e l a t i v e s  aux expressions (4-30), (4-31") e t  (4-32") pour l e  processus 

à deux photons.  

Dans l e s  express ions  (4-29) e t  (4-30) qui  r ep ré sen ten t  r e spec t ive -  

ment l e s  absorp t ions  des  processus à un e t  à deux photons, l e  paramètre m 2 

t r a d u i t  à l a  f o i s  l a  puissance de pompe ~ x ' f  e t  l a  p re s s ion  p.  S i  l a  grandeur 

lx1  1 e s t  f i x é e ,  les courbes r ep ré sen tan t  3 [courbes a des  f i g u r e s  4-4, 
322 ' 

s O 
4-5 e t  4-61 e t  - [courbes a des f i g u r e s  4-7, 4-8 e t  4-91 t r a c é e s  pour d i f -  

so 2 
f é r e n t e s  v a l e u r s  de m correspondent à d i f f é r e n t e s  v a l e u r s  de l a  p r e s s i o n  e t  

inversement,  s i  l a  p r e s s i o n  e s t  f i x é e ,  e l l e s  correspondent à d i f f é r e n t e s  v a l e u r s  
2 

de lx1/  . Il n 'en  e s t  pas  de même en  présence d ' e f f e t  Doppler ; l a  p r e s s i o n  in-  

t e r v i e n t  dans l e s  express ions  (4-3 1)  e t  (4-32) r e l a t i v e s  aux processus à un e t  

à deux photons. Les courbes o n t  é t é  t r a c é e s  pour - d i f f é r e n t e s  v a l e u r s  de 1 x ' l  
P lcourbes b des f i g u r e s  (4-4) e t  (4-5) pour e t  des f i g u r e s  (4-7) e t  (4-8) 

p2  O 
pour - 1 e t  de l a  p re s s ion  [courbes c des  mêmes f i g u r e s  respect ivement  pour 
- so - 



- 
P A 
1 

SO 
- 1 

c :  r < l  , Z ' = O  

m2 = 5 (x' = 15,5 MHz ) 

( p  en m T )  

8 w 

.- 
t 

-16 
1 - 5 

1 

O + 5 
1 + 10 

Pig. 4-4. : Figure d'absorption due au processus à un photon / 5 )  pour r ' = O 
i so 

a : sans effet  Doppler ( r  >> 1 )  ; b e t  c : avec e f f e t  Doppler (r < <  1 )  
( b :  paraBktrexl ; c :  paramètrep). 



Fi*. 4 -  : Figure d libaorpric. au processui 2 un phorai 2) pour 1' = 68,1 
t Bo 

a : sans effet rMppler (r > >  1 )  ; b et c : avec effet Doppler ( r  < 1 )  
(b : p a r a d t ~ e  P' t c : nnr-*-- -1 

- 

- - 



a :  r S  1 , m2 =125 

( P = 10 mT , x' = 15,& MHz) 

vi v i  eh. MHz 

F i .  4-6 .  : Figure d'absorption due au processus à un photon [ :) pour diffërenter 
valeurs de z '  . 
a : sans e f f e t  Doppler (r >> 1) ; b : avec e f f e t  Doppler ( r  1 ) .  

- - 

- 
- 

- - -- 



La correspondance a é t é  é t a b l i e  en  absence d ' e f f e t  Doppler de f a -  
2 

çon que pour m = 500, l a  p re s s ion  p s o i t  éga le  à 5mT. A t i t r e  d'exemple, 

nous avons ind iqué  e n t r e  parenthèses  s u r  l e s  courbes l a  correspondance que 

l ' o n  o b t i e n t  e n  prenant  s o i t  p = lOmT pour l e s  courbes à p r e s s i o n  cons tan te  

(courbes b )  s o i t  [ x '  [=  15,45 pour l e s  courbes où ce paramètre e s t  cons tan t  

(courbes c ) .  Toute a u t r e  correspondance peut  fac i lement  ê t r e  é t a b l i e  à p a r t i r  

de l a  r e l a t i o n  : 
l x '  I 

où p e s t  l e  paramètre d 'é la rg issement  p a r  c o l l i s i o n  de l a  r a i e  mieroonde qu i  

e s t  encore p r i s  éga l  à 22 MHz/Torr { 166).  

kT 
Les a u t r e s  paramètres - 

hv 
e t  Avà conservent encore l e s  v a l e u r s  

f i x é e s  d ' a p r è s  l e s  cond i t i ons  expérimentales  : 

Avi = JO MHz 

Comme précédemment ( O  4-4-1), l a  c o m u t a t i o n  à l a  - l i m i t e  r n  = 1 

P l  de l 'une  à l ' a u t r e  des  expressions (4-31') e t  (4-21") pour - e t  de l ' une  à 
s~ 

P2 , i n t r o d u i t  dans l e  t r a c é  l ' a u t r e  des  express ions  (4-32') e t  (4-32") pour - 
s O 

des courbes des d i s c o n t i n u i t é s .  Un " l i ssage1 '  en  p o i n t i l  l é s  permet,  lo rsque  

c e l a  e s t  n é c e s s a i r e ,  de  donner une a l l u r e  g lus  cont inue aux courbes,  

2 
En absence d ' e f f e t  Doppler, dès  que m e s t  supé r i eu r  à 1 ,  l e  t e r -  

me P donne l i e u ,  comme précédemment, à une f i g u r e  b i en  c a r a c t é r i s t i q u e  42 11, 
1 

{ 1641, { 19) formée de  deux composantes [fig. 4-4a] d 'ampli tudes Egales e t  sé- 

parées  d 'une q u a n t i t é  v o i s i n e  de 21xP/. Ce t t e  f i g u r e  e s t  considérablement modi- 

f i é e  par  l ' e f f e t  Doppler Cfig. 4-4b e t  c l .  La comparaison des  réseaux [a, b e t  

121 montre que,  contrairement  au cas précédent ,  l ' e f f e t  Doppler a f f i n e  l a  f i g u r e  
2 

d ' abso rp t ion  q u i  garde jusqu 'à  des  v a l e u r s  de m = 1000 une l a r g e u r  à mi-hauteur 

de l ' o r d r e  de grandeur de c e l l e  de l a  r a i e  de sonde. Ce r é t r éc i s semen t  a permis 
2 

de t r a c e r  l e s  courbes correspondant à m = 500 e t  1000 s u r  l e  même graphique 

[f ig .  4-4b e t  4-4cl a l o r s  que l e s  v a l e u r s  non n u l l e s  des fonc t ions  correspon- 

dantes  en absence d ' e f f e t  Doppler [ f ig .  4-4a] s e  s i t u e n t  e n  dehors de l ' é p u r e  
2 

respect ivement  en z = I 22,3 e t  2 31,6. Les v a l e u r s  de m c h o i s i e s  pour t r a -  

c e r  l e  r é seau  à paramètre lx' 1 cons tan t  on t  é t é  déterminées a f i n  de correspon- 

d r e  à des v a l e u r s  de l a  p re s s ion  contenues dans n o t r e  domaine de t r a v a i l .  



b :  r-.. 1 , z ' = O  

p =  1QmT , xlenMHz 

c :  r < l  , z ' = O  

x 8 =  15,5MHz , penmT 

Fig. 4-7 .  : F i g u r e  d ' a b s o r p t i o n  due a u  p r o c e s s u s  à deux pho tons  \F,l pour  r '  = O 

a : s a n s  e f f e t  Doppler  ( r  >> 1 )  ; b e t  c : e n  p r é s e n c e  d ' e f f e t  Doppler  ( r  < <  1 ) .  
Ib : n a T R m P ~ r ~  v' - n O - - - - - ' L - -  ' - 



L ' i - ~ l l  ~ ~ M H z  , p =  1OmT 
O 

( x '  en MHz) 

r' î F i g .  4-8. : F I g u r e  d'absorption du processus à deux photons ;- p o u r  z ' = 66 , L  
a (3 

a : sans effet Doppler ; b e t  c : avec e f f e t  a o p p i e r .  

- 

(b  : paramètre x' , c : ~ a r a r n P t r P  7. 
- - - 

- - 



b :  r <  1 , x B =  15,4511tNz 

m2 = 125 ( p  = IO mT ) 

( v ' - v b  en MHz ) 

( z' = 68.2 ) '- 

J P2 \ Fig. 4-9. : Figures  d l ~ b s o r p t i o n  d u  proces u s  à l eux  photons : - \  pour d i f f é r e n t e s  
v a l e u r s  de 2 ' .  t s o  i 

a : sans  e f f e t  Doppler ( r  < <  1, ; b : avec e f f e t  Doppler (r  > >  1 ) .  
- 



La f i g u r e  [hfi] regroupe l e s  courbes t r acées  avec l e s  mêmes para- 

mgtres que précédemment mais pour un é c a r t  z '  = 68,2 ; c e t t e  v a l e u r  correspond 

(5 4-4-1) pour une p re s s ion  de lOmT à un décalage v'-v; de 15 MHz, Ce change- 

ment n ' a l t è r e  que faiblement  l a  forme de l a  f i g u r e  d ' abso rp t ion  e t  montre qu'en 

p lus  du r é t r éc i s semen t ,  l ' e f f e t  Doppler main t ien t  l e  maximum d ' abso rp t ion  au 

vois inage  de l a  fréquence c e n t r a l e  de l a  r a i e  de sonde. Ces r é s u l t a t s  sont  con- 

Slrmés s u r  l a  f i g u r e  su ivante  [fig.  4-61 oti nous avons t r a c é  l e  terme r e l a t i f  

au processus à un photon pour d i f f é r e n t e s  va l eu r s  de l ' é c a r t  v'-v; e n  absence 

(courbes a )  e t  en  présence (courbes b) d ' e f f e t  Doppler. 

Contrairement à ce qu i  a ' é t é  observé pour l e  processus à un photon, 

en  absence d ' e f f e t  Doppler, l a  f i g u r e  d ' abso rp t ion  du terme à deux photons 

[f ig .  4-7, courbes b e t  c l  a une l a rgeu r  à mi-hauteur sensiblement  éga le  à l a  

d i s t ance  2 $ x 1  1 qui  sépare  l e s  deux maximums de l a  courbe [a] obtenue sans t e n i r  

compte de l a  r é p a r t i t i o n  des  v i t e s s e s .  Les courbes ont  é t é  t r a c é e s  avec l e s  

mêmes cons t an te s  que précédemment mais pour des  va leurs  de z comprises c e t t e  

f o i s  e n t r e  -40 e t  +40. L ' e f f e t  Doppler r é d u i t  considérablement l ' ampl i tude  

maximale des  courbes e t  f a i t  encore d i s p a r a î t r e  l a  s é p a r a t i o n  c a r a c t é r i s t i q u e  

en  deux composantes lorsque l e s  v a l e u r s  de m2 r e s t e n t  i n f é r i e u r e s  à 50. La (ZJ 
d i f f é r e n c e  l a  p lus  grande e s t  obtenue lorsque  l a  fréquence de pompe s ' é c a r t e  

de l a  f réquence de résonance V A .  Le paramètre z '  a une grande in f luence  s u r  
- 

l ' ampl i tude  des  courbes qui  t r a d u i s e n t  l ' e x p r e s s i o n  de 
P2 

[ f i g .  4-8a] e n  par-  
2 

t i c u l i e r  lo rsque  m e s t  f a i b l e .  Par con t r e ,  comme on pouvai t  l e  p r é v o i r ,  il ne 
- 

modifie que légèrement l a  forme des courbes 
PZ [f ig .  4-8b e t  c l .  Ces r é su l -  

t a t s  son t  confirmés pa r  l 'ensemble des  courbes t r a c é e s  pour d i f f é r e n t e s  valeurd 
2 

de z '  [fig. 4- 91 . Les paramètres c h o i s i s  sont  m = 125, p = lOmT correspon- 

dant à 15,45 MHz. 

Ce t t e  é tude montre qu 'en géné ra l ,  1 ' e f f e t  I joppler  repousse ve r s  
2 

l e s  v a l e u r s  de m .  é levées ,  l a  s é p a r a t i o n  en  deux composantes des f i g u r e s  d'ab- 

s o r p t i o n  r e l a t i v e s  aux deux processus.  Il r é t r é c i t  c e l l e  q u i  correspond à 
1 

mais é l a r g i t  c e l l e  q u i  correspond à P2. Ceci peut ê t r e  i n t e r p r é t é  comme un 

t r a n s f e r t  de l ' é l a rg i s semen t  Doppler de l a  t r a n s i t i o n  de pompe ve r s  l e  s i g n a l  

de sonde par  l ' i n t e r m é d i a i r e  des  t r a n s i t i o n s  à deux photons. 

P P2 
Remarquons que l e s  amplitudes des  courbes r ep ré sen tan t  2 e t  - 

O O 
sont  dans c e r t a i n s  cas  vo i s ines .  Ceci j u s t i f i e  l a  n é c e s s i t é  de t e n i r  compte de 

ce premier terme. 



- . 1 .  COiiFRONTATION AVEC LES RESULTATS EXPERIMENTAUX. -- 
Nous incerpr6Cerons l a  d i f f é r ence  e n t r e  l e s  r é s u l t a t s  obtenus p a r  

d ' a u t r e s  au t eu r s  CS 4-2) e t  ceux observés au l a b o r a t o i r e  par  l a  divergence du 

f a i s c e a u  inf ra rouge  u t i l i s é  ; c e l l e - c i  s e  t r a d u i t ,  au niveau de l a  molécule en 

i n t e r a c t i o n  avec l e  champ pa r  un é la rg issement  du spece re+du  rayonnement de pom- 

2e.  

Mous commencerons p a r  adapter  l e s  r é s u l t a t s  théor iques  aux deux 

condi t ions  expérimentales  q u i  correspondent ,  successivement à une i r r a d i a t i o n  

in f r a rouge ,  pa r  un f a i s c e a u  de rayons p a r a l l è l e s  à l ' a x e  du guide,  e t  à une ir- 

r a d i a t i o n  p a r  un f a i s c e a u  d ivergent .  

Nous donnerons e n s u i t e  l e s  r é s u l t a t s  expérimentaux q u ' i l  a  é t é  pos- 

s  i b  l e  d ' o b t e n i r  e t  nous l e s  con£ ronterons aux express ions  théor iques .  

4 .5 .1 ,  Formulation des r é s u l t a t s  ......................... 
Expérimentalement, l e s  s ignaux d é t e c t é s  s o n t  observés après  ampli- 

f i c a t i o n  s é l e c t i v e  e t  démodulation synchrone ( §  3-4) à l a  fréquence de cormnuta- 

t i o n  du f a i s c e a u  de pompe. En vo ie  de sonde, on o b t i e n t  a i n s i  l a  d i f f é r e n c e  e n t r e  

l ' a b s o r p t i o n  en présence de pompe e t  l ' a b s o r p t i o n  en  son absence ou encore ,  l a  

v a r i a t i o n  d 'absorp t ion  A I  qu i  correspdnd à l a  va l eu r  théorique P l  + P2 - S. 

En u n i t é s  r é d u i t e s ,  ce s i g n a l  s ' é c r i t  : 

A I  P l  + P2 - s  
- =  
1 

(4-333 
S 

O 

où 1 e s t  l ' i n t e n s i t é  maximale de l a  r a i e  de sonde e n  absence de rayonnement 

i n f r a rouge .  

Av 
Notons également que dans tou te s  l e s  expériences e f f e c t u é e s ,  l e  

2 = r e t  l a  grandeur r m = fi r e s t e n t  tou jours  beaucoup p l u s  
27T Avi 

p e t i t s  que 1 ,  

4.5.1,l. Cas d 'un  f a i s c e a u  p a r a l l è l e .  --------------  
a)  Fa i s  ceau uniforme. 

Expérimentalement, lo rsque  l e  l a s e r  fonct ionne e n  mono- 

mode, l ' u t i l i s a t i o n  d 'un  système a f o c a l  ( §  3-2) permet de rendre  l e  f a i s c e a u  de 

pompe quas i -pa ra l l è l e .  Lorsque, s u r  t ou te  l a  longueur de l a  c e l l u l e  q u i  mesure 

envi ron  3 ,6  m, ce f a i s c e a u  e s t  d i r i g é  para l lè lement  à l ' a x e  du guide d'onde, l e  



pourcentage d ' éne rg i e  r é f l é c h i e  par  l e s  p a r o i s ,  qu i  ne sont  cependant d i s t a n t e s  

que de 4mm, e s t  f a i b l e .  Dans ce ca s ,  une molécule animée d'une v i t e s s e  v l e  

long de l a  d i r e c t i o n  de propagat ion v o i t  l ' é n e r g i e  de pompe t r anspor t ée  p a r  une 

onde quasi-monochromatique. ( l a  l a rgeu r  de l ' émis s ion  inf ra rouge  e t  l e s  i n s t a -  

b i l i t é s  en  fréquences ( S  3-2-1-2) sont  négl igeables  devant Pe paramëtre x ' ) .  

Le t r a i t emen t  théor ique  développé précédemment s ' appl ique  au gaz i r r a d i é  dans 

ces condi t ions  e t  l e  s i g n a l  correspondant e s t  obtenu à p a r t i r  des  express ions  

(4-31) e t  (4-32) : 

n2 + (on + z ' )  
2  

Pour i l l u s t r e r  l a  forme de ces r é s u l t a t s  qu i  correspondent, aux f i -  

gures d ' abso rp t ion  obtenues expérimentalement, l e s  expressions P I  + P2 et 
Fa  + F a  - s O 

on t  é t é  t r a d u i t e s  graphiquement pour lx' 1 = 15,45 MHz, p  = 10 mT 
s  O 

e t  pour z '  = 0 [ f ig .  4- IO^] e t  z '  = 68,18 (VI- v '  = 15 MHz) big. 4-lob]. 
O 



a : z '  = O , X'  = 15,45 MHz 

p = 10 mT m2 = 125 

- I O ?  - 

b : - 68,18 x' = 15,45 MHz 

p 10mT 

i I - 10 -5 

z 
I I 

- 
O 
- + 5  + 10 - 

Pl + P î  Fig. 4-10. : Courbes représentant -- et le signal d é t e c t é  Pl + F2 - s 

O 



Remarquons q u ' i l  nous e s t  p o s s i b l e  expérimentalement à l ' a i d e  de 

1 ' ampl i f i ca t eu r  "décadreur" (5 3 - 4 )  de n 'observer  que l e  s i g n a l  correspondant 
- 

2 * P2 Dans ue cas, nous n'avons jamais pu m e t t r e  e n  évidence de creuse- 
s  O 

ment au c e n t r e  de l a  f i g u r e  d 'absorp t ion ,  mgme pour un paramètre expérimental 

lx '  1 s u p é r i e u r  à c e l u i  adopté pour t r a c e r  l e s  courbes de l a  f i g u r a  [4-101 . 
Comme nous a l l o n s  l e  v o i r ,  c e t t e  d i f f é r e n c e  s ' expl ique  fac i lement  par l e s  ca- 

r a c t é r i s t i q u e s  du champ de pompe. 

b) Faisceau r é e l .  

Du po in t  de vue expérimental ,  nous devons t e n i r  compte 

de l a  d i s tG ibu t ion  de puissance in f r a rouge  à l ' i n t é r i e u r  de l a  c e l l u l e  c a r ,  

de pa r  l a  concept ion de l a  source de pompe, l e  champ e s t  for tement  inhomogSne. 

En e f f e t ,  à l ' i n t é r i e u r  de l a  c a v i t é  l a s e r ,  l a  d i s t r i b u t i o n  du champ é l e c t r i q u e  

dans un p l a n  de s e c t i o n  d r o i t e  pe rpend icu la i r e  à l a  d i r e c t i o n  de propagat ion 

e s t  donnée ( S  3-2) p a r  1 'express ion  (3-6) qu i  s ' é c r i t  lo rsque  m = O 
2 

Dans l e  cas d'un fonctionnement dans l e  mode fondamental TEM ooq ' 
l a  d i s t r i b u t i o n  de puissance e s t  de l a  £orme : 

- PZ v 

P = P  e dL 
max 

OU d e s t  l e  diamètre  du f a i s c e a u  dans ce mode déterminé (5 3-2) à p a r t i r  des 

c a r a c t é r i s t i q u e s  du résonateur  { 1 4 1 1 ,  { 1671, { IOO]  

Puisque l e  couplage ve r s  P ' e x t é r i e u r  s ' e f f e c t u e  s u r  t o u t e  l a  sur fa-  

ce du m i r o i r  de s o r t i e  c o n s t i t u é  p a r  une lame en germanium t r a i t é  a n t i r e f l e t  

s u r  une f a c e  (5 3-21, nous admettrons que l a  r é p a r t i t i o n  de forme gaussienne 

au niveau du couplage avec l ' e x t é r i e u r  s e  conserve t o u t  l e  long du t r a j e t  du 

rayonnement inf ra rouge .  

Pour t e n i r  compte de c e t t e  cond i t i on  expérimentale ,  on peut  consi- 

dé re r  comme indépendants l e s  s ignaux donnés par  chaque élément de volume de gaz 

dX dY dZ dont chaque c ô t é  e s t  t r è s  grand devant l a  longueur d'onde A du rayon- 

nement de pompe, S i  on admet que l a  d e n s i t é  de puissance s e  conserve l e  long de 

l % x e  OZ de l a  c e l l u l e ,  l e  r é s u l t a t  e s t  obtenu en i n t é g r a n t  s u r  t ou t  l e  volume 

de l a  c e l l u l e ,  Les signaux é lémenta i res  s o n t  c a r a c t é r i s é s  p a r  l e  paramstre lx'] 
2 



f o n c t i o n  d e s  v a r i a b l e s  X e t  Y .  Le c a l c u l  c o r r e s p o n d a n t  e s t  t r è s  l o u r d ,  

a u s s i ,  nous  sommes nous l i m i t é s  à l ' a p p r o x i m a t i o n  q u i  c o n s i s t e  à cons idé -  

r e r ,  dans  l e s  deux d i r e c t i o n s  X e t  Y ,  une d e n s i t é  de p u i s s a n c e  e n  p a l i e r s  

comme c e l l e  r e p r é s e n t é e  s u r  l a  ' i g u r e  4 1 1  . La l a r g e u r  R d ' u n  p a l i e r  C -  .3 
q u i  e s t  a u s s i  r è s  grande 

p a r  r a p p o r t  à l a  longueur  

d 'onde du rayonnement,  e s t  

p r i s e  é g a l e  au t i e r s  de l a  

l a r g e u r  à mi-h:uteur de l a  

courbe de G a u s s  (4-35) re-  

p r é s e n t a n t  l a  d i s t r i b u t i o n  

de  p u i s s a n c e  : 

3 
d  /Log 2 = - Y 

2 

Chaque p a l i e r  a  une h a u t c ? l r  i1 

dé te rminée  d e  f a ç o n  à c o u v r i r  

Fig. 4- l lb .  

l a  même a i r e  que l a  p a r t i e  

de l a  s u r f a c e  de  l a  gaüssiîn 

ne q u ' i l  r e p r é s e n t e  [fig. 

4-1 l a ] .  1Jn exemple de c e t t e  

décompos i t ion  à l ' i n t é r i e u r  

du g u i d e  d ' o n d e  e s t  donné SUL- 

l a  f i g u r e  [4-1 lb] .  Le s i g n i l  

s ' e x p r i m e  a l o r s  s o u s  l a  f o r -  

F i g .  4-11. : D i s t r i b u t i o n  d e  l a  p u i s s a n c e  me : 
de pompe. 

-=-=-= -=-=------ - - --=-= ------ - - --=-=- 

(k)  e s t  mis  pour  1 ou 2 a f i n  de r e p r é s e n t e r  r e s p e c t i v e m e n t  l e s  e x p r e s s i o n s  

(4-34')  e t  (4-34") .  

A e s t  l a  s e c t i o n  du g u i d e  d 'onde  ; A .  l a  p a r t i e  de  c e t t e  s u r -  
1 

f a c e  q u i  c o r r e s p o n d  à un p a l i e r  du champ de pompe c a r a c t é r i s é  p a r  l e  paramè- 

1 
( a  > t r e  de pompage m. e t  donnant l i e u  au s i g n a l  S .  , 
1 



z' = O x' = 15.45 MHz n 

p =  10mT m2 = 125 

Fig. 4-12. : Influane de la distribution gaussienne du champ de pompe sur la forme 
de le figure d'absorption. 

a) chanp ~ f o ~ .  

hau&ur du faisceau. 
b à f) champ à répartition pussien= pour &iffirentes 

g) prof i l  lorentzien de la r a i t .  



Le réseau  de courbe [fig. 4-12] t r a c é  pour d i f f é r e n c e s  va l eu r s  

oh b e s t  l a  dimension du p e t i t  c ô t é  du guide (qui  mesure du rapport  - 
ii 

4,318 mm) montre I ' i n f l i i en re  de IYinhomogénéité du champ s u r  l e s  f i g u r e s  d'ab- - 
çorp t ion .  Ces courbes q u i  représenten t  l e  s i g n a l  S donné p a r  l ' e x p r e s s i o n  

(4-36) ont  é t é  t r a c é e s  pour une p re s s ion  de EO mT e t  un paramstre  x '  = 15,45 MHz. 

La  courbe [a] correspond à un champ de pompe uniforme dans t o u t  l e  gu ide .  Les 

courbes [b! à If] ccrrespondent  à des d i s t r i b u t i o n s  en p a l i e r s  de l a  puissance 
b 

inf ra rouge  c a r a c t é r i s é e s  par  l e s  rappor t s  - indiqués s u s  chaque courbe, La 
R 

courbe en p o i n t i l l é s  r ep ré sen te  l a  r a i e  Losentzienne à l a  p r e s s i o n  cons idérée ,  

On o b t i e n t ,  comme on pouvai t  l e  p révo i r ,  un étalement  de l a  f i g u r e  d 'absorp t ion  

e t  une importante  diminut ion du creusement c e n t r a l  e t  de l ' ampl i tude  des s ignaux 

au vois inage  d e  l a  f réquence de résonance. Ce r é s u l t a t  expl ique fac i lement  

l a  d i s p a r i t i o n  rnvoquée au paragraphe précédent  (5 4-5-E-%=â) du creusement 

c e n t r a l  de l ' en reg i s t r emen t  correspondant au s i g n a l  * obtenu expér i -  
O 

mentalement. 

On remarquera, s u r  l e s  courbgs de l a  f i g u r e  1.4.- 121 . que l e s  discon- 

t i n u i t é s  q u i  correspondent à l a  l i m i t e  r n  = 1 (5 4-4-11 sont  re la t ivement  f a i -  

b l e s  e t  j u s t i f i e n t  a i n s i  en p a r t i e  l a  m6thsde u t i l i s é e .  

4 .5.1,2.  Cas d 'un  f a i sceau  d ive rgen t  --------------  
Le t r a i t emen t  précédent  ne convient  p lus  dans l e  cas où l e  f a i s c e a u  

inf ra rouge  n ' e s t  pas  p a r a l l è l e  ou l o r s q u v i l  e s t  Imparfaitement a l i g n é  avec 

l ' a x e  du guide.  En e f f e t ,  dans ces cas, '  l e  rayonnement e s t  r é f l é c h i  mais éga- 

lement d i f f u s é  pa r  l e s  pa ro i s  du guide d'onde q u i  ne son t  pas  "optiquement 

po l i e s "  e t  l a  d i r e c t i o n  de propagat ion vue par  l a  molécule n ' e s t  p lus  unique. 

On o b t i e n t  l e  même r é s u l t a t  lorsque l ' émis s ion  l a s e r  a l i e u  s u r  p l u s i e u r s  modes 

q u i  correspondent non seulement à des fréquences d i f f é r e n t e s  mais a u s s i  à des 

d i r e c t i o n s  de propagat ion légsrement d ivergentes  e t  donc en p a r t i e  d i r i g é e s  

ve r s  l e s  p a r o i s  du guide d'onde. 

Pour t e n i r  compte de c e t t e  d i s p e r s i o n  éven tue l l e  des d i r e c t i o n s  de 

propagat ion,  une méthode élémentaire  c o n s i s t e  2 cons idérer  que c e t  e f f e t  s e  

t r a d u i t  par  un é la rg issement  du s p e c t r e  de  pompe vu par  l a  molécule.  On admet 

qu'un volume é lémenta i re  du gaz e s t  i r r a d i é  par  des rayonnements de même f r é -  

quence v '  mais dont l e s  d i r e c t i o n s  de propagat ion sont  régul ièrement  d i s -  

persées  dans un angle  s o l i d e  Ci que nous considérerons sous l a  forme d 'un 

cône d 'angle  au sommet 2a [fig 4-13] c e n t r é  s u r  l ' a x e  du guide. 

-f 
Une molécule animée d'une v i t e s s e  v dont l a  d i r e e t i o n  e s t  s i t u é e  



en dehors du cône v o i t  un spectre 

de fréquence compris en t r e  

v v ' ( l  - cos ( B  - 

v v * ( I  - ; cos ( B  + a) 1 
1111) La puissance infrarouge 

e s t  a l o r s  répar t i e  su r  un spectre 
v 'v 

Pig. 4-13. : Influence de 18 de largeur 6v ' = 2 - c s i n  8 s i n  a 

da fiisc.u i* fonction de l a  divergence du faisceau.  

Pour obtenir  une valeur  approchée 

de l a  largeur  du spec t re ,  nous supposerons que l e s  m l é c u l e s  dont l a<di rec -  

t ion de l a  v i t esse  e s t  contenue dans l e  cône voient l e  mêan spectre,  [pour 
v cel les-c i ,  l 'é talement du spectre  e s t  bv' = v '  -. f t  * caa(0 + a)) . W t t r  
C 1 ' 

approximation revient  à supposer que a e s t  f a i b l e  e t  permet d 'obtenir  rapi-  

dement la  valeur de l a  largeur spec t ra le  moyennée sur  toutes l e s  v i t e s se s  e t  

sur  toutes  l e s  d i rec t ions  : 

- - 4 v 
6v' = - v' - s i n  a 

A C 

- 
où v e s t  l a  v ï t e s se  quadratique moyenne qui  e s t  de l ' o rd r e  de 630 m/s - 6 pour 1 'ammoniac ce qu i  donne 6v 2 75 10 s i n  a Hz. 

Le phénomène e s t  identique à ce lu i  qui consiste à considérer 

que l ' énerg ie  du fa isceau pa ra l l è l e  e s t  d i s t r ibuée  sur  c e t t e  largeur  spec- 

t r a l e  ; largeur  qui peut facilement a t t e ind re  unevaleur 100 f o i s  plus 

importante que c e l l e  correspondant à l a  divergence propre du fa isceau es- 
-3 timée à 10 radiaas.  

Cette divergence par  d i f fus ion  e t  réf lexion au niveau des parois 

contribue à rendre p l u s  uniforme l a  d i s t r i b u t i o n  de l a  puissance infrarouge 
2 e t  donc le- paramètre m à l ' i n t é r i e u r  de l a  c e l l u l e .  Nous savons que l e  

r é su l t a t  ( 5  4-5-1-1) s e  t r adu i t  par un accroissenrent du s igna l  - au centre 
1 

de l a  t r a n s i t i o n  de sonde [fig. 4- 121 dont mus devons t e n i r  compte. 

En considérant l e  phénodne d'un point de vue c lass ique,  on peut 

admettre que l e  r é s u l t a t  s 'ob t ien t  en prenant l a  sonme, sur  toute  l a  largeur 

du spectre,des lsignaux qui  correspanüent à chacune des valeurs élémentaires 



du parametre de pompage assoc iée  à un 61ement s p e c t r a l  donné. Nous suppose- 

rons que : 

a) l a  d e n s i t é  syec:raIe e s t  eoziséante s u r  t o u t e  l a  l a rgeu r  du spec t r e  

e t  n u l l e  à 11ixt.8.L;0i:, 

i n f é r i e u r e  à l a  l a rgeu r  Doppler 

e) chacun des parcimGtres de' pompage 6 l é m n t a i r e s  peut G t re  cons idéré  comme 
2 

f a i b l e  [d(m ) i; 1 ) .  

Ces suppos i t ions  permet ten t  l ' i n t é g r a t i o n  s u r  tous l e s  éléments 

spec t raux  e t  c ~ n d u i s e n t  fac i lement  ( 5  Annexe 4 )  % : 

AU c e n t r e  de l a  r a i e  de sonde (zoo) ,  ce  r é s u l t a t  e s t  ident ique  à 

c e l u i  qu 'on  o b t i e n t  en  appl iquant  l e  raisonnement précédenç à l ' é q u a t i o n  (4-2) 

gu i  a  é t é  é t a b l i e  par  SHIMIZU e t  sol;  { 8 4 1 ,  Basée s u r  l a  l i n é a r i t é  du s i g n a l  

en f o n c t i o n  du paramètre de pompage ( suppos i t i on  c ) ,  P'expreosion de S '  t end  
2 

v e r s  l ' i n f i n i  avec m e t  ne peu t  donc @ t r e  appl iquée au d o m i n e  des t r 2 s  ' 

f a i b l e s  p re s s ioqs .  

Pour é v i t e r  c e t t e  d i f f i c u l t é  e t  pour i n t e r p r é t e r  l e  désaccord ob- 

s e rvé  e n t r e  l ' e x p r e s s i o n  (4 -2 )  e t  l e s  r é s u l t a t s  expérimentaux obtenus par  

SHIMIZU { 8 4 )  pu i s  p l u s  récemment pa r  KREINER e t  COI { 8 6 ) ,  ces d e r n i e r s  au- 

t e u r s  on t  é t u d i é  l ' i n f l u e n c e  d 'une l a rgeu r  f i n i e  du s p e c t r e  d 'émiss ion  du l a s e r  

à l ' a i d e  d'un argument q u a l i t a t i f  a s sez  s imple,  Celui-ci  c o n s i s t e  à remplacer 

l e  rayonnement de pompe de l a r g e u r  B par  N émissions monochromatiques éga- 
1 

lement espacées t r a n s p o r t a n t  chacune - de l a  puissance t o t a l e .  L ' i n t e r v a l l e  N 
de fréquence séparant  deux émissions e s t  c h o i s i  éga l  à l a  l a r g e u r  d'une r a i e  

Lorentzienne ékargie  pa r  s a t u r a t i o n  p a r  s u i t e  de  Pa présence du champ de l 'une 

de ces N i r r a d i a t i o n s ,  

La forme de c e t t e  r a i e  d ' abso rp t ion  e n t r e  l e s  niveaux a  e t  b  

e s t  donnée pa r  (21) : 



On e n  dédu i t  fac i lement  : 

Cet t e  méthode permet a i n s i  de t e n i r  encore compte du c a r a c t è r e  

s a t u r a n t  du champ de pompe. 

La sommation étendue à t o u t e  l a  l a rgeu r  du s p e c t r e  de l ' e x p r e s s i o n  

(4-2) s  ' é c r i t  a l o r s  686) : 

Cet t e  méthode peut  ê t r e  appl iquée à n o t r e  cas où l ' é l a rg i s semen t  

du s p e c t r e  a  pour o r i g i n e  l a  divergence du f a i s c e a u  in f r a rouge .  

En admettant comme précédemment que l a  d e n s i t é  s p e c t r a l e  e s t  cons- - 
t a n t e  s u r  l ' i n t e r v a l l e  6 v '  e t  n u l l e  à l ' e x t é r i e u r  ( suppos i t i on  a ) ,  l a  modifi-  

c a t i o n  r e l a t i v e  d ' i n t e n s i t é  s ' é c r i t  sous l a  forme d'une somme des s ignaux é l é -  

menta i res  cons idérés  comme indgpendants : 

où s'" e s t  donné par  l e s  équat ions  (4-34 ' )  ou (4-34") su ivan t  que r n  e s t  

p l u s  p e t i t  ou p l u s  grand que 1. 

Expérimentalement, nous ne pouvons o b t e n i r  qu'une v a l e u r  moyenne 

t r è s  f a i b l e  de lx'  1 c e  qu i  permet,  pour l e s  p re s s ions  supé r i eu re s  à î mT, de 



n ' u t i l i s e r  que l ' e x p r e s s i o n  (4-34 '1 

Cet te  e - y r e s s i x  donne en s 'appuyant s u r  l a  supposi taon b e t  
2 

compte tenu de 14 f i . ime de Ç ' I )  ( r >  z ' ,  m ) 

Les express ions  théor iques  (4-36), (4-37) e t  (4-39) s e r o n t  u t i l i -  

s ée s  dans l e s  d i f f é r e n t s  cas pour comparer l e s  expressions thêor iques  e t  l e s  

r é s u l t a t s  expérimentaux. 

4 . 5 . 2 .  Conditions e x ~ é r i m e n t a l e s .  ------------- ----------- 

En p lus  des  condi t ions  d ' i r r a d i a t i o n  pa r  l e  champ de pompe que nous 

venons de cons idé re r ,  i 1 f a u t  n o t e r  que 1 'é tude e s t  l i m i t é e  expérimentalement 

p a r  c e r t a i n e s  c a r a c t é r i s t i q u e s  i nhé ren te s  à l ' a p p a r e i l l a g e  u t i l i s é  e t  p lus  par- 

t i cu l i è r emen t  au l a s e r  qu i  c o n s t i t u e  l a  source de pompe e t  à l a  c e l l u l e  contenant  

l e  gaz i r r a d i é .  

- Pour l e  premier,  l a  v a r i a t i o n  de l a  fréquence émise e s t  l i m i t é e  

au f a i b l e  domaine c o n s t i t u é  p a r  un contour  de mode ; ce lu i - c i  e s t  au maximum 
C éga l  à l a  s é p a r a t i o n  ( - a 5 0  MHz) e n t r e  deux modes. La puissance maximale 2L - 

de pompe émise à l a  f réquence de l ' émis s ion  P du N O e s t  de t r o i s  wa t t s  envi-  
% 3 2 

ron, Dans l e  cas  où l e  f a i s c e a u  e s t  r é f l é c h i  par  l e s  p a r o i s ,  il f a u t  n o t e r  que 

l ' a t t é n u a t i o n  de l a  puissance de pompe e s t  t r è s  importante .  

- Les dimensions de l a  c e l l u l e  l i m i t e n t  l e  domaine de v a r i a t i o n  de 

l a  press ion .  La longueur de c e l l e - c i  a été c h o i s i e  p lus  pa r t i cu l i è r emen t  pour l e s  

é tudes expérimentales  développées dans l e s  c h a p i t r e s  su ivan t s  e t  qu i  p o r t e n t  s u r  

des  systèmes à qua t r e  niveaux. Pour l e  systsme à t r o i s  niveaux cons idéré ,  à hau- 

t e  p re s s ion ,  l ' a b s o r p t i o n  pa r  l e  gaz du rayonnement inf ra rouge  rend for tement  

inhomogène l e  paramstre  de pompage l e  long de l a  c e l l u l e ,  Ce g r a d i e n t  du champ 

de pompe n ' a  pas  é t é  cons idéré  pour é t a b l i r  l e s  expressions précédentes .  De mê- 

me, l ' é t u d e  théorique ne t i e n t  pas  compte des c o l l i s i o n s  cont re  l e s  pa ro i s  q u i  

deviennent prédominantes à f a i b l e  p r e s s i o n  ; l a  l i m i t e  i n f é r i e u r e  de l a  p re s s ion ,  

pour l a q u e l l e  l e u r  i n f luence  e s t  nég l igeab le  devant l e s  c o l l i s i o n s  intermolécu- 

l a i r e s ,  e s t  fonc t ion  de l a  s e c t i o n  du guide d'onde. 



Pour o b t e n i r  un champ de pompe In t ense  et pour r é d u i r e  P'inhomo- 

géné i t é  de ce champ l e  1 ~ n g  du guide d'onde, nous avons u t i l i s é  pour ces é tudes  

La c e l l u l e  de p lus  f a i b l e  s e c t i o n  e t  d e  p lus  cour te  longueur (5 3-1) f a i t e  en  

guide d'onde WR.42, Pour l e s  r a i sons  invoquées pr6cédement ,  l e s  dimensions de 

c e t t e  c e l l u l e  l i m i t e n t  l e  domaine de v a r i a t i o n  de la pres s ion  e n t r e  envi ron  

4 mT e t  40 mT, 

4.5,3,1.  Cas du f a i s c e a u  p a r a l l s l e .  --------- ----  
Les enregis t rements  r é a l i s é s  à une p re s s ion  v o i s i n e  de 8 mT [ f i g e  

4-14 a,b,c] e t  pour une puissance l a s e r  re la t ivement  f a i b l e  r ep ré sen ten t  l e  

s i g n a l  d é t e s t é  en vo ie  de sonde pa r  démodùlation synchrone (5 3-41. La f i g u r e  

d ' abso rp t ion  a é t é  obtenue en ba l ayan t  l a  fréquence microonde au vois inage  de 

l a  frgquence de résonance. La forme 6 n r e g i s t r é e  e s t  beaucoup p l u s  l a rge  que l a  

r a i e  de sonde qui  a é t é  r ep rodu i t e  à l ' a i d e  de lTanrpl l f i .eateuâ "décadreur" 

(5 3-4) s u r  l e  mnême graphique. Chacune des t r o i s  courbes obtenue pour une puis -  

sance l a s e r  d 'eqvi ron  1,5 w a t t ,  accuse un creusement 2 l a  f réquence de résonan- 

ce ,  Pour l a  courbe c e n t r a l e  pig. 4-14bk l a  fréquence d 'accord  de l a  c a v i t é  - 
l a s e r  a é t é  c h o i s i e  de façon à o b t e n i r  une forme symétrique p a r  rappor t  à l a  

fréquence u . Les deux a u t r e s  courbes o n t  été e n r e g i s t r é e s  ap re s  a v o i r  e f f e c -  
O 

-.tua'::une l é g è r e  v a r i a t i o n  s o i t  néga t ive  big. 4 - 1 4  soit p o s i t i v e  p-14cl  

de l a  f réquence de pompe 3 l ' i n t é r i e u r  du p x s f % l  d 'émission.  Cel le -c i  e s t  obte- 

nue par  v a r i N i o n  de la  longueur de l a  c a v i t é  l a s e r  % l ' a s d e  d'une commande f i n e  

. d e  déplacement: (5 3-2) ,  0x1 remarquera d k b o r d  que %a syw6tr ie  p a r  t ransformat ion  

simultanément de z e n  -z e t  de  z '  en - z T  dans les express ions  rhéoriques 

(5 Annexe 4) e s t  b i e n  e n  accord avec l e s  r é s u l t a t s  'obtenus e~p6rilae@nlkaLement~ 

De façon géné ra l eb  -pour p a s s e r  2 l a  con f ron ta t ion  avec l e  modsle 

théor ique ,  il f a u t  c o n n a î t r e  l e s  parametres  i n t e rvenan t  dans l s e x p r e s s i s n  (4-36). 

Ce r t a ins  d ' e n t r e  eux peuvent être détermin6s à g a r t k r  des  x é s u l t a t s  qui s e r o n t  
% 

exposés u l t é r i eu remen t  e t  qu i  t r a d u i s e n t  PPéwoPutisn du s i g n a l  en fonc t ion  de 

l a  p r e s s i o n  ( S  4-5-4) e t  de l a  puissance ( 3  4-5-51 mals a u s s i  de l a  r g p a r t i t i o n  

du champ (S 4-5-1-2) ; < l a  cons t an te  l i g e  ii c e t t e  derni2are c & r a c t g r i s ~ i q u e  e s t  dé- 

fibnia pr inc ipa lement  p a r  l ' ampl i tude  du s i g n a l  au cen t r e  de Pa r a i e .  D 'au t res  

paramètres s o n t  déterminés après  a v o i r  e f f e c t u é  p l u s i e u r s  e s s a i s  pour s 'appro-  

cher  au mieux des r é s u l t a t s  expérimentaux ; c ' e s t  l e  cas  p ~ u r  l ' é c a r t  v ' - u '  
o 

@ui' correspond b z '  en  grandeur r é d u i t e )  pour l e s  courbes de Pa f i g u r e  [4-151. 







Un tres bon accord pig. 4-15a,b,c] avec l e s  enregis t rements  

précédents  e s t  obtenu pour une v a l e u r  moyenne de lx'! = 7,5 MHz e t  l a  r é p a r t i -  

t i o n  du champ correspondant à l a  coürbe [f]  de la: f i g u r e  [4-121, 

Pour l e s  courbes [a] e t  [cl ,un é c a r t  vl-u '  de 15 MHz donne 
O 

approximativement l a  d i ssymétr ie  %oeihait6eo Les courbes d'abord t r acées  pa r  

po in t s  ont  é té  e n s u i t e  "Xisséess' ( 3  4-4-il a f i n  d 'en o b t e n i r  une a l l u r e  cont i -  

nue [f ig .  4- 151 ; on remarquera que c e t  ce c o r r e c t i o n  r e s t e  t r a s  f a i b l e .  . 

4.5.3.2.  Cas du f a i sceau  d ivergent  -------------  
La f i g u r e  d 'absorp t ion  obtenue apr&s dé t ec tnsn  du niveau hyperfrg- 

quenee pa r  démodulation synchrone a 6té e n r e g i s t r é e  en ba layant  Ba frequense de 

sonde lorsque  l e  f a i s c e a u  de rayons "quasi-paralE5Pes" e s t  d i r i g e  l e  long de 

l ' a r e  de l a  c e l l u l e  b i g .  4-16, courbe 4 puis  lorsque Ee f a i sceau  e s t  dévié  

vers  l a  p a r o i  du guide tou te s  a u t r e s  cond i t i uns  iden t iques  p a r  a i l l e u r s  [cour- 

be b]. La courbe [cl représente  l a  r a i e  e n r e g i s t r é e  directement  à l ' a i d e  de 

l ' a m p l i f i c a t e u r  "décadreur" conçu à s e t  e f f e t  ( 8  3-41, La p re s s ion  e s t  vo i s ine  

de 9,5 mT. Ce t te  comparaison met net tement  en évidence l séParg issement  de l ' une  

des f i g u r e s  d ' abso rp t ion  par  rappor t  2. l ' a u t r e ,  En présence d 'un f a i sceau  d i -  

vergent ,  l a  forme obtenue e s t  t r S s  v o i s i n e  de c e l l e  de l a  r a i e  de sonde [cour- 

be c] e t  n 'évolue que t r e s  peu avec Ee pararnstre z ' .  Les caracéiSris t iques 
1 P 

de ce  p r o f i l  en  - sont  en  aeêomd avec l a  forme graphique Lfîg, 4-17, cour- 
11922 

be a] donnée par  l ' e x p r e s s i o n  (4 -37 )  qu i  a é t é  obtenue de façon Cilementaire en  

négl igeant  t o u t  e f f e t  de s a t u r a t i o n ,  Ce l l e  p lus  é laborée  donnée p a r  l ' é q u a t i o n  

(4-39") e s t  r ep ré sen tée  pour d i f f é r e n t e s  va l eu r s  de Pa l a rgeu r  B du s p e c t r e  

[f ig .  4-17, courbes b e t  c] . Dans les deux s a s ,  l e  paramètre z 1  e s t  f i x é  é g a l  

à zéro. 

Pour t e n i r  compte de l ' a t t é n u a t i o n  importante du f a i s c e a u  in f r a rou -  

ge par  l e s  nombreuses r é f l e x i o n s ,  l a  v a l e u r  de l x '  a éti5 p r i s e  éga l e  à 4 MHz. On 

remarquera que l a  l a r g e u r  à mi-hauteur d é c r o i t  Lorsque B augmente. Nous avons 
P 

représenté  en  p o i n t i l l é s  s u r  c e t t e  f i g u r e  l e  p r o f i l  en - de l a  r a i e  Lorent- 

zienne fi 1 * z z  

Les formes expérimenta l e s  ob tenues dépendent évideanment de 1 ' angle 

a qu i  c a r a c t é r i s e  l ' i n c l i n a i s o n  du f a i s c e a u  dans l a  c e l l u l e  m i s  l e s  condi t ions  

de d i f f u s i o n  e t  de divergence de ce f a i s c e a u  r e s t e n t  dans ce cas inconnues - 
e t  t r e s  a l é a t o i r e s .  Il e s t  a i n s i  e rgs  d i f f i c i l e ,  v o i r e  imposs ib le ,  de f a i r e  quan- 

t i t a t i v e m e n t  une é tude  comparative avec l ' i n s t a l l a t i o n  u t i l i s é e .  Cependant, Pa 







confronta t ion  des r é s u l t a t s  théor iques  [ f ig .  4-17] avec l e s  f i g u r e s  d'ab- 

so rp t ion  observées expér i ren ta lement  montre d 'un po in t  de vue q u a l i t a t i f  un 

bon accord quant  à l e u r s  évolu t ions .  En p a r t i c u l i e r ,  ces  r é s u l t a t s  redonnent 

b i e n  dans l e  c a s  de divergence t r è s  f o r t e  l a  m ê r e  forme de Lorentz .  

Af in  de confirmer c e t t e  i n t e r p r e t a t i s n ,  une 6tude p l u s  systématique 

d e  l ' ampl i tude  r e l a t i v e  de l a  v a r i a t i o n  d ' i n t e n s i t é  au  c e n t r e  de l a  r a i e ,  I 
en  fonc t ion  de l ' a n g l e  de r o t a t i o n  8 dans l e  p l an  E ( p a r a l l è l e  au  p e t i t  

c ô t é  de l a  c e l l u l e ) d u  f a i s c e a u  in f r a rouge  pa r  rappor t  à l ' a x e  du guide. a donné 

naissance à une courbe plig. i,-l8!a)7 sensiblement  symétrique p a r  rappor t  à l a  

d i r e c t i o n  p r i n c i p a l e  de propagat ion,  En a b s c i s s e ,  l k n g l e  de r o t a t i o n  e s t  don- 

né en  m i l l i r a d i a n s ,  Mous avons également indiqué,  s u r  c e t  axe,  l e  nombre appro- 

ximatif  de x-éflexhons sub ie s  par  un rayon s e  propageant dans l e s  condi t ions  de 

l ' op t ique  géométrique s u r  t ou te  l a  longueur de l a  c e l l u l e  : ce  nombre e s t  de 
Le l ' o r d r e  de - où a e s t  l a  l a r g e u r  du guide dans l e  p lan  de r o t a t i o n  e t  L 
a 

Une courbe semblable B i g .  4-181b- e s t  obtenue lorsque  l a  r o t a t i o n  

e s t  e f f e c t u é e  dans- l ' a u t r e  p lan  (p l an  M). Cel le -c i  a été r e p o r t é e  e n  p o i n t i l l é s  

su r  l a  même graphique e n  prenant  corne é c h e l l e  en  &b$6%s4$& l e  nombre approxima- 

t i f  de r é f l e x i o n s  s u b i e s  par  l e  f a i s c e a u  a f i n  de comparer l e s  courbes obtenues 

dans l e s  deux cas .  

Lors des  r é f l e x i o n s  dans l e  p l a n  E ,  au niveau du coupleur  d ' e n t r é e  

d e  l a  c e l l u l e  [ f ig .  3-1 e t  3-21, l e  f a i s c e a u  e s t  d i r i g é  v e r s  l a  p a r o i  q u i  

comporte une s é r i e  da t rous  en  cornunica t ion  avec l a  vo ie  dé r ivée  ; il en  r é -  

s u l t e  une f o r t e  a t t é n u a t i o n  de l a  puissance de pompe qu i  expl ique  l a  g o s i t i o n  

r e l a t i v e  des  max imm des  deux courbes 14 e t  [bf . 

a pour l e s  f a i -  L ' i n t e r p r é t a t i o n  de l a  v a r i a t i o n  t r è s  r ap ide  de - 
I 

b l e s  va l eu r s  de 8 e s t  basée s u r  l%ypothèse  exposée précéderment (1 4-5-1-2) 

q u i  c o n s i s t e  à cons idé re r  l a  divergence du f a i s c e a u  comme un étalement  du spec- 

t r e  émis pa r  l a  pompe. Cet é ta lement  peu t  l o r s  d'une premiere r é f l e x i o n  ê t r e  

t r è s  important  é t a n t  donnée l a  f o r t e  r u g o s i t é  de l a  su r f ace  i n t é r i e u r e  du guide 

pour l e s  v a l e u r s  de 0 plus  d'onde. L b r i i g i n e  de l a  décroissance du r appor t  - 
I 

é levées  s ' e x p l i q u e  fac i lement  par  l ' a t t é n u a t i o n  de l a  puissance de pompe. Ce 

g rad ien t  é l e v é  de l a  puissance in f r a rouge  s e  t r a d u i t  directement  s u r  l e  s i g n a l  
2 de  sonde q u i  e s t  dans c e  ca s  approximativement propor t ionnel  à m . 

En jouant  s u r  l e s  deux degrés  de  l i b e r t é ,  il e s t  p o s s i b l e  d ' o b t e n i r  





LS i 
une v a r i a t i o n  r e l a t i v e  d ' i n t e n s i t é  - 

1 
de l ' o r d r e  de 2000 % à f a i b l e  p r e s s i o n .  

Ces r é s u l t a t s  permettent  a i n s i  d 'expl iquer  l ' impor tance  des v a r i a t i o n s  du rap- 

mises en évidence au  l a b o r a t o i r e .  p o r t  - I 

4.5 .4 ,  Etude e n  fonc t ion  de La p re s s ion .  ......................... ------- 

4 , 5 . 4 . 1 .  E.\lolution du s i g n a l  a u  c e n t r e  de l a  r a i e  de sonde. . , . " " - - - - - - - - - - - -  - - --  -- - ---  --  
L a  divergence du f a i s c e a u  inf ra rouge  permet a u s s i  d ' exp l ique r  l ' a l -  

en f o n c t i o n  de l a  l u r e  des courbes r ep ré sen tan t  l ' é v o l u t i o n  du rappor t  - 
1 

p r e s s i o n  à l a  frequence c e n t r a l e  de l a  r a i e  de sonde obtenues pa r  SKPMIZU S L  
l c o l .  [ f ig .  4-19, c o ï r h  a; p u i s  p l u s  récemment par  KREINER e t  c o l .  [cour- 

be  b] . Ces c.ourbes peuvent ê t r e  comparées à c e l l e  que nous avons r epo r t ée  

[courbe  c l  dans l e  cas  d'un f a i s c e a u  d i r i g é  ve r s  l e s  p a r o i s  du guide e t  que 

nous cons idérerons  comme d ive rgen t .  Les t r o i s  courbes s o n t  t r è s  semblables,  l e s  

d i f f é r e n c e s  cons t a t ées  sont  fac i lement  i n t e r p r é t é e s  à p a r t i r  des condi t ions  ex- 

pér imenta les  d i f f é r e n t e s  qu i  peuvent a v o i r  pour o r i g i n e  l a  puissance du l a s e r  

u t i l i s é ,  l a  longueur e t  l a  s e c t i o n  de l a  c e l l u l e ,  mais a u s s i ,  comme nous venons 

de l a  v o i r ,  l ' importance de l a  divergence du f a i s c e a u  ou du désalignement avec 

l ' a x e  du guide d b n d e .  Notons également que ces  é c a r t s  peuvent proveni r  de la  

mesure de l a  p re s s ion  q u i  e s t  t r è s  imprécise  l o r s q u ' e l l e  e s t  obtenue à l ' a i d e  

d 'une Jauge de P i r a n i  (5 3-1). Pour n o t r e  p a r t ,  l o r s  de chaque po in t é ,  nous 

nous sommes basés  dans ce cas s u r  l a  mesure de l a  l a r g e u r  de l a  r a i e  pour e n  

dédu i r e  l a  v a l e u r  de l a  pre'ssion. C e t t e  méthode i n t r o d u i t  de f o r t e s  e r r e u r s  

à basse  p r e s s i o n  où l ' é l a rg i s semen t  p a r  c o l l i s i o n s  n ' e s t  p lus  prépondérant e t  

peut  exp l ique r  1 ' é c a r t  observé dans ce  domaine de  p re s s ion  e n t r e  l a  courbe [cl 

e t  l e s  deux a u t r e s .  

De f a ~ o n  générale ,  ces  courbes d i f f è r e n t  beaucoup de c e l l e  obtenue 

tou jou r s  au c e n t r e  de l a  r a i e  de sonde lorsque l e  f a i s c e a u  inf ra rouge  e s t  

maintenant  c e n t r é  à l ' i n t é r i e u r  de l a  c e l l u l e  [courbe d l .  Contrairement aux  

précédentes ,  e l l e  présente  à p a r t i r  d 'un  minimum s i t u é  v e r s  7 mT une remontée 

lorsque  l a  p r e s s i o n  c r o î t .  

Q Cas du  f a i s c e a u  p a r a l l è l e  : 

L'expression théor ique  qu i  correspond à l a  courbe [dl e s t  f a c i l e -  

ment obtenue en  posant z  = z '  = O dans l ' e x p r e s s i o n  (4-36). On o b t i e n t  

a i n s i  : 



Fig. 4-19. : Modifications relatives de l'intensité de la transition 

de sonde dans le cas de faisceaux infrarouges divergents (courbes a, b, c) 

et d'un faisceau parallèle (courba d). 

courbe a : d'après SHIMIZU et col. { 8 4 }  

courbe b : dlapr&r KREINER et col. { 8 6 }  
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( 2 )  2 .  
QG s'" mL9 z t #  0 )  e t  S r z O son t  donnés p a r  ($Annexe  4) : 

L Y e x p $ o l t a & l s n  graphique de ces  r 6 s u l t a t s  théor iques  a é t é  r é a l i s é e  

[fig, 4-20] pour r '  = O et pour d i f f exen te s  v a l e u r s  du paramètre  ixl\. Les 

courbes é t a n t  t r è s  v o i s i n e s  l e s  unes des a u t r e s ,  s eu l e s  l e s  deux courbes qu i  

correspondens aux v a l e u r s  extrgmes de lxP 1 sont  données à l a  f o i s  "non l i s s é e s "  

(en p o i n t i l l é s )  e t  " l i s s é e s "  ; e n e s  correspondent  à lxt l= PO e t  x' = 40 MHz. 

Pour l e s  a u t r e s  v a l e u r s  de /x8!, s e u l e  l a  d e r n i è r e  forme e s t  donnée a f i n  de con- 

s e r v e r  une c e r t a i n e  c l a r t é  2 %a f ~ g u r e ,  

Ces courbes ont é t é  t r a c e e s  pour  un domaine de p r e s s i o n  q u i  permet 

l a  comparaison avec l e s  r6su l taLs  expGrbmeneaux, EPaZlure génGrâ%e correspond 

b i e n  2 une c ro i s sance  du s i g n a l  avec ia p r e s s i o n  dans l e  domaine cons idéré .  

Pour l e s  p re s s ions  supé r i eu re s  à 8 mT e n v i r ~ n ,  ce r é s u l t a t  peut  

ê t r e  confronté  avec l a  courbe [d] de  l a  f igure  14-19] dont l e s  po in t é s  expéri-  

mentaux o n t  é t é  r epos t é s  sur l e s  courbes théor iques  [ f i g a  4-20] e t  montrent 

un accord r e l a t i vemen t  s a t i s f a i s a n t  ,compte tenu qes eondi t ions  expérimentales  e t  

de l a  mauvaise dé te rmina t ion  de c e r t a i n s  p a r a s t r e s  somme nous l e  ver rons  u l t é -  

rieurement , 

Pour l e s  p re s s ions  i n f é r i e u r e s  à 5 mT., Xa rap ide  remontee du s i g n a l  

lo rsque  Pa p re s s ion  d é c r o î t  ne peut g t r e  expl iquée  que par  Pe r â l e  des c o l l i s i o n s  

cont re  l e s  p a x o s  q u i ,  à f a i b l e  p re s s ion ,  devien t  prédominant 0ri ne connaTt que 

t r è s  mal ce processus de c o l l i s i o n  e t  il n ' e s t  pas poss ib l e  d ' i n t e r p r é t e r  avec 
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courbe [b! correspond à une v a l e u r  de 1 x comprise e n t r e  I e t  2 = En comparant 

c e  r é s u l t a t  avec c e l u i  obtenu dans l e  cas  du f a i s c e a u  p a r a l l S l e ,  l e  champ de  

pompe e s t  a t t énué  d 'un  f a c t e u r  v o i s i n  de 15. Cet te  a t t é n u a t i o n  n ' e s t  pas surpre-  

nante  s i  on considere que l e  c o e f f i c i e n t  de réflexion de l a  su r f ace  du guide 

e s t  re la t ivement  f a i b l e .  Pour une i n c l i n a i s o n  de 20 m i l l i r a d i a n s  du f a i s c e a u ,  

l e s  16 r é f l e x i o n s  l e  long de  l a  c e l l u l e  a t t énuen t  de 99 % La puissance inc iden te  

s i  on admet que l e  c o e f f i c i e n t  de r é f l e x i o n  du cu iv re  e s t  de 75 %. Expérimen- 

ta lement ,  c e t t e  a t t é n u a t i o n  e s t  nettement supé r i eu re  ca r  il f a u t  l u i  a j o u t e r  l e s  

p e r t e s  p a r  l e s  t rous  dans l a  p a r o i  du coupleur microonde d ' e n t r é e  ( 5  4-5-3-2). 

Nous avons également t r a d u i t  graphiquement l ' exp res s ion  moins é l a -  

borée (4-37) pour z = z '  = 0 en  fonc t ion  de l a  p r e s s i o n  ; e l l e  e s t  donnée en  

p o i n t i l l é s  [courbe a] pour l a  va l eu r  x'  = 1,5 MHz déterminée p récedemen t .  

4.5.4.2. Evolu t ion  de l a  forme de l a  f i g u r e  d 'absorp t ion  ---------------  --------  

Q Cas d 'un  f a i sceau  p a r a l l è l e .  

Les enregis t rements  r é a l i s é s  en ba l ayan t  l a  sonde s u r  un domaine 

d ' env i ron  9,6 MHz c e n t r é  s u r  l a  fréquence de résonance [fig. 4-22] montrent 

l e s  f i g u r e s  d ' abso rp t ion  obtenues pour des p re s s ions  de 5, 12, 20 e t  32 mT 

avec l a  puissance maximale d 'émission du l a s e r  u t i l i s é  (environ 3  W ) .  On obser-  

ve  net tement  que l e  creusement c e n t r a l  c r o î t  lo rsque  l a  p re s s ion  diminue sauf  

à f a i b l e  press ion .  

Pour e f f e c t u e r  une comparaison avec l e s  r é s u l t a t s  t héo r iques ,  l ' e x -  

p re s s ion  (4-36) a  é t é  t r a d u i t e  graphiquement [fig.  4-23] pour l e s  mêmes v a l e u r s  

de  l a  p r e s s i o n  e t  s u r  une même gamme de fréquence. Le paramètre i x f i  myen 

correspond au me i l l eu r  accord e s t  de l b r d r e  de 25 à 30 MHz ; il a  é t é  p r i s  

é g a l  à 27,5 MHz mais c e t t e  va l eu r  r e s t e  assez  imprécise ,  La s t r u c t u r e  du champ 

de pompe à l ' i n t é r i e u r  du guide a  t o u ~ o u r s  l e s  c a r a c t é r i s t i q u e s  qu i  correspon- 

dent  à l a  courbe If] de l a  figure[4-1- La courbe r e l a t i v e  à l a  p r e s s i o n  de 

5 mT n ' a  pas  é t é  t r a c é e  c a r ,  comme nous l ' avons  vu precédemment (5 4-54-11,  

l ' exp res s ion  (4-36) u t i l i s é e  ne peut r ep ré sen te r  l a  forme obtenue expérimenta- 

lement à f a i b l e  p re s s ion .  Comme précédemment, l a  courbe théorique a  é t é  t r a c é e  

e n  p o i n t i l l é s  pour guider  l e  " l i s sage"  r é a l i s é  en  t r a i t ' c o n t i n u .  

L ' a l l u r e  généra le  correspond b i e n  aux enregis t rements  expérimentaux 

en  p a r t i c u l i e r  à moyenne p re s s ion  où on note  l e  me i l l eu r  accord. Les é c a r t s  aux 

p re s s ions  i n f é r i e u r e s  e t  supé r i eu re s  s ' expl iquent  faci lement  à p a r t i r  de l ' i n -  

f l uence  des  pa ro i s  e t  du g rad ien t  de l a  puissance inf ra rouge  q u i  c r o î t  avec l a  
k 







pres s ion  e t  condulr à une a t t é n u a t i o n  du paramètre moyen 1 x' / , 

û Cas d 'un  faasceau d ive rgen t ,  

Les cand i t i ons  e t  l ' importance de l a  divergence sont  t rSs  mal con- 

nues ( §  4-3-3-2) e ï  P % ~ u d e  dans ce cas ne peut  ê t r e  que q u a l i t a t i v e .  

La forme e-xpérimentale de l a  f i g u r e  d v a b a s r p t i o n  aedéjà  é t é  donnée 

Efig. 4 - l q  pour une p r e s s i o n  de 9 ,5  m", Dès que l ' a n g l e  d ' i n c l i n a i s o n  a du 

f a i s c e a u  e s t  supér ieur  à quelques m i l l i r a d i a n s ,  l a  forme de Pa f i g u r e  d'absorp- 

t i o n  n 'évolüe plus  avec l a  p re s s ion ,  En p a r t i c u l i e r ,  l a  l a rgeu r  à mi-hauteur 

e s t ,  aux e r r e u r s  expérimentales  p r è s ,  ident ique  à c e l l e  d.e l a  r a i e .  Les cour- 

bes  théor iques  correspondantes ont  c e t t e  forme lorsque B e s t  s u f f i s a m e n t  

grand [ f ig .  4 - 1 4 .  

4 , 5 . 5 .  Etude en f o n c t i o n  de l a  puissance de p 2 - g ~ .  ........................ ------------ 

Nous devons encore d i s t i n g u e r  l e s  deux cas  r e l a t i f s  à l a  forme du 

f a i sceau  de pompe. Dans ce paragraphe, l a  f réquence inf ra rouge  ço?ncide avec l a  

t r a n s i t i o n  correspondante ( z  ' - 0 )  

% Cas du f a i sceau  p a r a l l e l e .  

Les courbes expérimentales  [fig. 4-24a] ont  é të  t r a c é e s  en  mesu- 

r a n t  l e  s i g n a l  au c e n t r e  de l a  r a i e  (z  - O ]  pour t r o i s  va l eu r s  22 l a  p r e s -  

s i o n  c h o i s i e s  pour que l e s  e f f e t s  de p a r o i s  s o i e n t  négl igeables  (5 4-5-4-1). 

Les mesures correspondantes s o n t  peu p r é c i s e s  pour deux r a i s o n s ,  L a  détermi- 

n a t i o n  de l a  puissance à l ' a n t é r i e u r  de l a  c e l l u l e  n ' e s t  pas passable ; e l l e  

d o i t  ê t r e  e f f ec tuée  au niveau de l ' i n t r o d u c t i o n  du f a i s c e a u  dans l a  e e î l u l e ,  

ce  qui  conduit  à n é g l i g e r  a i n s i  l'atténuation e t  l e s  r é f l e x i o n s  à l a  t r a v e r s é e  

de l a  f e n e t r e .  Les p r i n c i p a l e s  causes d ' e r r e u r  pour ces  mesures r é s i d e n t  essen- 

t i e l l emen t  dans l a  d i f f i c u l t é  d ' a t t é n u e r  l e  f a i s c e a u  ( 5  3-2-2-3) progress lve-  

ment sans en changer l a  con f igu ra t ion  e t  Pa d i r e c t i o n  c a r ,  corne nous venons 

de l e  v o i r ,  ces c a r a c t é r i s t i q u e s  m o d ~ f i e n t  t r è s  for tement  P ' ampl~ tude  du s i -  

gnal  au c e n t r e  de l a  r a i e .  La méthode u t i l n s é e  (5 3-2-2-3) cons i s t e  à r e d u i r e  

l ' a l i m e n t a t i o n  en gaz du  l a s e r .  

Le s i g n a l  théor ique  correspond encore ( 5  4-5-4-1) à l ' e x p r e s s i o n  

Les courbes I f i g ,  4-24bj ont  é t é  t r a c é e s  pour d i f f é r e n t e s  va l eu r s  



O 1 
Fig. 4-248. Evolution du signal en fonction de la puissance infrarouge au centre de la 

raie de sonde daas le cas d'un faisceau parallèle pour diverses valeurs de 

O 

Fig. 4-24b. Courbe représentant l'évolution théorique du signal au centre de la raie 
de sonde en fonction de la puissance pour différentes valeurs de la pression. 



de l a  p r e s s i o n  e t  pour un paramètre ! X  A l h  çampxlw e n t r e  0 e t  700, Les courbes 

présentan t  des  d i s c o n t i n u i t é s  sont l a i s s é e s  en point;-Il  és  ( B  4-4-a 1 

La comparaison des deux réseaux de  courbes l a i s s e  appa ran t r e  un 

accord re la t ivement  s a t i s f a i s a n t  compte tenu des er reurs  de mesure e t  de I 'évo-  

l u t i o n  de c e r t a i n s  paramètres  d i f f i c i l e m e n t  con t iS l ab le s  du p o i n t  de vue expé- 

r imenta l .  

En p a r t i c u l i e r ,  l a  16gère remontée qui. apparaz t  avant  l a  retombée 

ve r s  zéro lorsque  l e  champ d é c s o l t  e s t  nettement observee à f a i b l e  press ion .  

En mettant  à p r o f i t  l a  grandeur des  temps de  montée des signaux, on p e u t  con- 

t r ô l e r  en  dynamique c e t t e  évo lu t ionp  Après  l ' impu l s ion  de déparé ,  l e  l a s e r  émet 

une puissance qui  c i o ? t  sensiblement l inéa i rement  avec l e  temps [fig.  4-25d,e] ; 

à l ' o b t u r a t i o n  de l a  c a v i t é ,  c e t t e  piaissance décroâ t  a u s s i  de f a son  l e n t e  b o u r -  

be £]. Pour une p r e s s i o n  vo i s ine  de 15 mT, on observe a l o r s  net tement ,  au c e n t r e  

de  l a  r a i e  d e  sonde, au  dépar t  e t  à I1arr&^t de l a  puissance de pompe [ f ig .  4-25] 

un dépassement du s i g n a l  microonde au-dessus de la valeur  q u ' i l  a lo rsque  La 

puissance l a s e r  e s t  maximale. Ce t t e  évo lu t ion  est détaklbæe [ f igo  4-2Sb e t  cl  

en  échanti1.lonnant l e  s i g n a l  ( 8  3-4)  s u r  500 1s du cyc le ,  à l a  montée ou à l a  k 
descente  d e  la puissance inf ra rouge ,  Celle-ci e s t  donnée en dessous de chacun 

des  signaux [f ig .  4-25e e t  £1. Les f i g u r e s  met ten t  b i e n  en évidence un. maximum 

de s i g n a l  pour une puissance  f a i b l e  e t ,  à puissance glus é l evée ,  une décroissan-  

ce  semblable à c e l l e  des  courbes des  f i g u r e s  [4-241 et 14-251 - - con£ i r m n t  

a i n s i  l e  bon accord avec l e s  express ions  théor iques .  Il f a u t  n o t e r  que l ' i ~ n g u l -  

s i o n  l a s e r  de  dépa r t  n ' e s t  pas observable 2 cause de l a  l a rgeu r  des  Gchant l l lons 

e t  du " j i t t e r "  du, s i g n a l  par  r appor t  au déclenchement ( 8  3 - 4 ) .  

na Cas du f a i s c e a u  d ive rgen t  : 

L 'évo lu t ion  dans ce cas  e s t  toLalement d i f f é r e n t e  comme l e  montrent 

l e s  courbes t r a c é e s  pour des  p re s s ions  de 10 e t  20 mT [fig.  4-26a1 . L'amplitude 

du s i g n a l  c r o î t  maintenant  de façon monotone avec l a  puissance de pompe. 

Les courbes théor iques  [courbes A] de  l a  f i g u r e  L4-26bl corres -  

pondent encore à l ' é q u a t i o n  (4-43) t r a n s e r i c e  c e t t e  fois en  f o n c t i o n  de 

pour l e s  mêmes p re s s ions  que précédemment (10 e t  20 mT) e t  pour une va l eu r  de  B 

Egale à I J 8 % ~ .  Les courbes i:] r e p r é s e n t e n t  l ' é q u a t i o n  (4-37). 

S i  on admet que l "allure incurvée  de I knsenabie $es po in t é s  expé-- 





Fig. 4-2k. 

Fig. 4-26b. 



rbmentaux pour les faibles valeurs de la puissance est due 2 Pa non l~néarité 

du désecteur, la comparaison avec le rgseau de courbes thgori-ques montre que 

les mesures correspondant 5 la puissance maximale du laser restent dans la par- 

tie laneaire de l%volution du srgnal en fonction de Pa ~uissance de pompe- Ce 

résultat contirme a i n s i  la faible valeur du pararnstre expgrimental moyen I x : l  2 

dans le cas d k n  faisceau divergent, 

4 c 5  " 6 ,  Discussion 
-------=--- 

La confrontation des pr6visions th6oriques avec les résultats expé- 

rimentaux est dora@ satl.sfaisante surtout SI on considSre que plusieurs caraê- 

t6rEstbques expGrlmenta1es qui peuvent modifier l'aspect des séauléars ont été 

négligées : 

- Pour conserver une bonne purete du gaz, un léger Gcoulement est 

maintenu à l1is,téa.iea%r de b a  ce klube ( 8  3-1 et 5-3-3-2) ; ce débit s baêcompa- 

gne inévitablement d'un gradient da La pression et donc d 'une  variation du para- 
2 

mætre m le long de la sellule, Cet effet qui peut être introduit au niveau 

des considêrations sur La distribution de la puissance est plus su moins compen- 

sé par EgattEnuatssn de la puissance de pompe le long de la cellule, 

- Bien que rendu aussi paralIsle que possible à l'aide d'un systsme 

afocal, le faisceau infrarouge passSde une légsre divergence et une partie de 

la puissance de pompe e s t  ré f l6ch ie  par les parois du gi~lde, ce qui eritra'fne 

comme nous l'a-~ons vu un affinement de l a  figure dPabsorptisn, 

- S i  l'atténuation du rayonnemeat de sonde peut-Ztre négligée, 

l'importance du eaux d'ondes stationnaires Joue on r ô l e  parti~ulier quE peut 

modifier consid6rablement les RQPEE~ observGe8 : lYabsorption s 'accompagne d'une 

variatian de l'indice du gâz q u i  est. dGc-2abIe si Ta transmission T de la @el- 

1üi.e varie en fonction de cet inabcen C P a s t  le cas en prssence d'un fort taux 

d'ondes stationnaires qui donne na,i.ssaace 2 un signal { 7 ]  e 

aT  pour une varbation An de l 'indice du gaz" Puisque la pente - est en géné- 
ab 

xal constante sur %a largeur de la r a i e ,  on observe la superposition de la figu- 

re de dispersion et de Pa figure d'absorption, En utilisant la cellule en guide 

WR,90 qui permet, grâce à son faible coefficient d'atténuation d'augmenter le 

taux d'ondes seati~nnaires par rapport à celui obtenu dans la cellule en guide 





WR,42, nous avons p l ace  par  modi f ica t ion  de l a  longueur de l a  c e l l u l e  une f o r -  

t e  v a r i a t i o n  de  Pen% au niveau de la  ra ie  de sonde. Dans ces  condi t ions ,  l e  

s i g n a l  hyperfréquence d e t e e t e  a  Et6 enregister6 à l ' a i d e  d 'un  éehant r l lonneur  

(5 3-4) sans  gaz F r  sans .Y .cl-adlataon Infrarouge [f ig .  4-27, courbe B] p u i s  

en  presence de gaz [ cou f ie  21 e t  en pr&senre du gaz i r r a d i e  par  l e  rayonnemenr 

de pompe [courbe - 37, L'importance relcarive din s i g n a l  d 'absorp t ion  pa r  r a p p o r t  

au s i g n a l  de  d i spe r s ion  dépend principalomenr du f a c t e u r  m u l t i p l i c a t i f  - de 
8 n 

c e  d e r n i e r ,  Dani l e  cas présenc ,  c e t t e  grandeur e s t  t e l l e  que l ' importance r e -  

l a t i v e  du terme de d i spe r s ion  n ' e s t  p lus  n6gi igeable"  Par détection synchrone, 

c e t  e f f e t  çopldui~ év~demenf-  .3 des s ignaux dont les formes complexes ne peuvent 

ê t r e  i n t e r p r é r é e s  l a c i l e n e n t .  Pour r é d u i r e  au maximum c e t t e  dé fo rna t ion  des f i -  

s r e s  d k b s o r p t i o n ,  par l e  terme de dispersion,  l e s  enregis trements  p ré sen té s  ont  

é té  e f f e c t u é s  dans l a  c e l l u l e  en guide WR.42 correctement  adaptée e t  m n i e  d 'un 
aa 

déphaseur q u i  permet de modi f ie r  l a  t ransmiçslon a f i n  de rendre l a  va l eu r  - 
an  

l a  p lus  proche poss ib l e  de ze ro ,  Cependant, dans e e s ~ a i n s  cas  l e  s a m a l  r é s i d u e l  

peut  encore modif ier  l e s  r é s u l t a t s  r e l a t i f s  à l a  f i g u r e  d 'absorp t ion ,  

- II f a u t  s i g n a l e r  en p lus  de Irinhornog6néit6 du champ de pompe, 

l a  d i f f i c u l t é  de mesurer précisément l a  puissance es Les i n s t a b i l i t 6 ç  xês idue l -  

l e s  de l a  fréquence d 'émission.  De miSrne, l a  p re s s ion  à %'intGrPeur  de l a  c e l l u -  

l e  n ' e s t  pas  connue préeis6ment ( B  3-11. 

- D'un p s i n t  de vue thgor ique ,  il f a u d r a i t  en t o u t e  r igueur  t e n i r  

compte des  d i f f é r e n t e s  composantes M e t  Borsqu 'el ie  n ' e s t  p l u s  nég l igeab le ,  

de l 'in£ luenee du rayonnement de sonde 168) 

- Dans l e  cas du faxsceau d ive rgen t ,  l 'augmearaaian du s p e c t r e  de 

pompe (de l a rgeu r  B I  s'accompagne iné'vitabEement d'une diminutaon du paramêtre  

lx'/ à cause des nombreuses r é f l a x l o n s  du faisceaip s u r  Ies p a r o i s  e t  des p e r t e s  

au niveau du coupleur ( 5  4-5-3-21, 

Lorsque ' l ' i r r a d i a t i o n  inf ra rouge  e s t  d ive rgen te ,  la remontee v e r s  

l e s  basses  p re s s ions  e s t  en p a r t i e  due à P' inf luence  des p a r o i s ,  Cel le-ci  peu t  

ê t r e  dédu i t e  de façon empirique à p a r t i s  de l a  courbe expiSrimen~ale de Pa f igu -  

re[4-2d. S i  on admet que s u r  ce s  courbes obtenues e n  f a i s c e a u  p a r a l l è l e ,  l e s  

p a r o i s  cont r ibuent  à l a  remontee du s i g n a l  vers  les basses  p re s s ions ,  on peu t  par  

i n t e r p o l a t i o n  en  déduire  que l ' i n f l u e n c e  de ces p a r o i s  peut s e  t r a d u i r e  tres 

approximativement par  une courbe en  forme d'hyperbole. ,  Fig. h-l  Od e t  4-20L 



4-5-6-2. Moment di-polaire.  ----  ---- 
Le m e i l l e u r  accord e n t r e  les  x'êsulkats expéri.wentaux e t  théor iques  

s é té  obtenu pour un paramgtre lx7\ moyen de 27,5 MHz avec une puissance d ' é -  

mksçion du lasen: d z  3 u a L E b .  En admettant une. a t t é n u a t i o n  de 10 X 10~ ;  de l ' i n -  

t roduct ion  du f a i sceau  dans l a  r ~ l l u l ~ ,  l e  champ de pompe l ' i n t é r i e u r  du guide 

peut  fac i lement  ê t re  c a l c u l é  à l ' a i d e  de lB6quatXon : 

o P e s t  l a  puissance par u n i t é  de su r f ace  e t  

où n o  = 377 R 

En admettant  que l a  p - ~ i s s a n c e  in f r a s suge  e s t  d i s t r i b u é e  s u r  l a  
4 - moi%bé de  la s e c t i o n  du guide, on ob t i ené  E - S Q  V/m e t  une v a l e u r  de lqélé- 

ment de ma t r i ce  de la  t r a n s i t i o n  inf ra rouge  cons idéree  de : 

va leu r  q u i ,  compte t enu  des e r r e u r s  de mesures, e s t  e n  accord avec  c e l l e  de 

0,208 D obtenue par SHIMIZU e t  c o l ,  184) 2 p a r t i r  des  mesuras i n f r a rouges  

{ 1 6 % )  e t  avec c e l l e  de  0,2 D u t i l i s é e  pa r  KREIA7EH e t  col .  { 86 ] .  

Le t r a i t emen t  u t i l i . s é  par  SHIMIZU e t  cab ,  i84E puis  par  KRELNER 

e t  c o l ,  :86!, basé s u r  la  dé termina t ion  des popula t ions  d 'un  système à deux 

niveaux, ne  c ~ n w i e n t  pas  pour i n t e r p r g t e r  l e s  f i g u r e s  d ' abso rp t ion  en  présence 

d'une i r r a d i a t i o n  de pompe p a r a l l e l e  à l ' a x e  du guide ,  Bar c o n t r e ,  l ' é v o l u t i o n  

du système cons idéré  e s t  b i en  d e c r i t e  à l k i d e  du t r a i t emen t  théor ique  gênéra l  

des  systèmes à t r o i s  niveaux moyennê s u r  l a  d i s t r i b u t i o n  des v i t e s s e s  moléculai- 

r e s .  L'accord e n t r e  l e s  z é s u l t a t s  t héa r iques  et. expérimentaux e s t  t r e s  bon s i  

on t i e n t  compte des r e s t r i c t i o n s  dissriltées précédemment ec  malgré l a  d i f f i c u l t é  

d ' o b t e n i r  un f a i s c e a u  p a r a l l è l e  s u r  une grande longueur.  

Un t r a i t emen t  p l u s  p r é c i s  peu t  cependant Gtre  é l a b o r é  en  t enan t  cownp- 

t e  des temps de r e l a x a t i o n  d i f f é r e n t s  { 171) e t  18 l), pour é t u d i e r  l a  forme de  



r a i e  d'une t r a n s i t i o n  molécruKaBre m d l f  ?ée par  l a i  présence d 'un cham Paser 

i n t ense  en  résonance avec une a u t r e  t r a n s a t i o n  eouplee avec l a  précédente {ï72] .  

Du p o i n t  de vue expérimental ,  p l u s i e u r s  modsfîcat ions peuvent ê t r e  

envisagées pour amél iorer  Tes r 6 s u l t a t s -  Les signaux é t a n t  impor tan ts ,  on peu t ,  

sans s ' exposer  2 des d i f f x c u l t é s  l i é e s  à un manque do s e n s i b i B i t é ,  diminuer l a  

longueur de l a  c e l l u l e  pour r é d u i r e  l l i n h o m g é n é i t é  du. champ(suivant l 'axe de 

p ropaga t ion )e t  l a  d i f f u s i o n  pa r  l e s  p a r o i s  de l a  f a i b l e  p a r t i e  de l a  puissance 

de pompe qua correspond â l a  divergence s 6 s i d u e l l e  du f a i s ceau .  En u t i l i s a n t  

l e  systgme de s t a b i l i s a t i o n  e t  de balayage de Ya fréquence du Paser (5 3-2-1-2a) 

on peut améliorer  eonsldérablement l a  s t a b i l ~ t e  de c e t t e  source e t  c o n n d t r e  

précisément l a  f réquence émise, 

Nous avons a t t r i b u é  à %a divergence du f a i s c e a u  e t  aux c o l l i s i o n s  

cont re  l e s  p a r s i s  l a  f o r t e  remontge du r appor t  - ve r s  l e s  bas ses  p re s s ions .  
1 

Cet te  i n t e r p r é t a t i o n  s 'oppose 2 c e l l e  de KREINEW e t  c o l .  {86)  e t  en p a r t i e  

à c e l l e  de S H I M I Z U  e t  c o i .  [ 8 4 ) ,  E l l e  esk basée sur l a  comparaison e n t r e  l e s  

signaux obtenus lorsque  l e  f a i s c e a u  de pompe e s t  pa ra%%êie  e t  d i r i g é  su ivant  

l ' axe  du guide e t  ceux obtenus en dévian t  ce f a i s ceau  ve r s  l e s  p a r o i s  a f i n  de 

l e  rendre d ive rgen t ,  L I  f a u t  n o t e r  que dans ce d e r n i e r  c a s ,  c e t t e  divergence 

s 'accompagne d 'une a teenuat ion  de Ya puissance inf ra rouge  e t  cont r ibue  â rendre 
2 

plus  uniforme l e  garamstre  m 2. I 1 i n t 6 r i e u r  du guide,  C e  d e r n i e r  f a c t e u r  modi- 
a r f i e  de f a son  importante l e  r appor t  - 
1 

Du p o i n t  de vue tki6ssique, imn traitement p lus  complet qu i  t i e n d r a i t  

e f fec t ivement  compte du déplacement de Ha molécule dans un champ de pompe de 

divergence uniforme peu t  e t r e  envisagé ,  Cependant, l s t u d e  expérimentale  cor res -  

pondante e s t  l iml tge  pa r  l ' indé termis ia r ion  des paramêtres q u i  c a r a c t é r i s e n t  

l ' i r r a d i a t i o n  de pompe dans se c a s n  



SYSTEmS A QUATRE iVIVEAUX 
- - ----- -= -=-= ---=-;-- - .--= -=--- - - .- 

Le d6si5quiLibre de popula t ion  des niveaux de l a  t r awsc t son  de ppmpe 

par r appo r t  5 l a  d i s t r i b u t i o n  de Boltzmann s e  re?percoite s u r  d ' a u t r e s  nsVearin 

par  IYiatermiSdiaire des c o l l n s i o n s  an termolecula i res  inEPastagues,  Çe;Ses-ca 

peuvent Stre  ana lysées  e n  6tud1ant l e s  v a r i a t i o n s  d 1 i n t e n s i t 6  des CransrnLiong 

m l e r o ~ n d e s  q u i  c o n s t i t u e n t ,  avec Ea t r a n s i t a o n  de pompe, un systzme 2 quatre 

niveaux p a r  oppos i t ion  au  cas prGc6denr des  systèmes à t r o i s  nbveaux où les 

deux t r a n s i t i o n s  ava i en t  un naveau cornuna 

D e  p a r t  l a  na ture  des phiinomènes qua donnent l i e u  aux mod1.f-1viaei~nrs 

dlabsorprlcr,n microonde, nous devons d i s t i n g u e r  deux types de "aystèmea 3 qfisittr 

nlveaûxr'  - 

Dans un premier temps, nous considgrerons ceux pour lesquels r: 

poss ib l e  de pas se r  de l ' u n  des niveaux de Ba t r a n s i t i o n  de pompe 2 L 'un des nx- 

veaux de l a  t r a n s i t i o n  de sonde pa r  lq ln . te rm6dia i re  de l ' u n e  au moans aes  ':.ara- 

s i t i o n s  p r é f 6 s e n t l e % l e s  t e l l e s  q u ' e l l e s  on t  e t 6  d6eouvertes par  OKA % 1 5 ,  . 6 ,  

Dans ses  a~stèmes, l e s  règles de eP,%ection de  type d i p o l a i r e  Cilecérlqi~e Po7lriri- 

t e n t  l e  niveau pompé à l ' u n  des  niveaux ssnd6s. Les s e u l e s  t r a n s i t i o n s  a c c e s 3 ~ -  

b l e s  dans le domaine microonde e t  qui  permet ten t  c e t t e  é tude  sont  coasrstu@eb 

par  les  doub le t s  d ' inuersaon  (7,7) e t  ( 9 , 7 ) ,  Les modi f ica t ions  d Y 2 n b e n a ~ s 6  d c r  

r a i e s  correspondantes  s o n t  Importantes  e t  l e s  s ignaux auxquels e l  les domen t  

na issance  peuvent fac i lement  être analys6s e t  i n t e r p r é t é s  q u a l i t a r t ~ v e r n e ~ ~ ~ ~  

Dans un deuxisene temps, nous ~ons id6reron .s  l e s  systèmes à q u a t r e  

niveaux compl6mentaires des  précédents ,  c ' es t -2-dire  ceux pour Lesque"Ls 11 

n ' e s t  pas poss rb l e  de pas se r  de l ' u n  des naveaux de l a  t r ansn t son  de psilpe 3 

L 'un des niveaux de l a  t r a n s i  t aon  de sonde par  I ' i n t e rméd ia i r e  d 'une trassl L ~ o o  

p r e f E r e n t l e l l e  i n d u i t e  pa r  c o l l i s i o n s ,  Dans l e  domaine microande axplûré, ! e s  

t r a n s i t i o n s  de  sonde son t  a l o r s  conseituGes par  tous l e s  doesblets d'lnveseron a 
I v a x c e p t i o a  é v i d e m e n t  de ceux enuracigés prGeGdenrment, L'amplntude des 5 i g a a ~ ~  

auxquels i l s  donnent na issance  e s t  évldemeopt b i en  i n f s r f e u r e  à c e l l e  d e s  5 :- 



gnaux correspondant  aux systèmes précédents ,  Cependant, l ' é t u d e  de ce deuxième 

type do d i s p o s i t i o n s  a é t é  envisagée car  l e s  décro issances  d ' i n t e n s i t é  obtenues 

s u r  l e s  t r a n s i t i o n s  ( 7 , J )  e t  (9 ,7 ) (vo i s ines  de 2  % e t  de I2  % respect ivement)  

son t  de l ' o r d r e  de 10 à 50 f o i s  p lus  importantes que c e l l e s  obtenues en double 

résonance à deux rayonnements mîcroonde (9 2-5-1) lo rsque  l e  champ de pompe 

e s t  s a t u r a n t  pour l e  double t  (J, KeP) e t  que l a  fréquence de  sonde corncide 

avec l e  double t  (J,K) { 16)" Ces r é s u l t a t s  l a i s s e n t  p r é v o i r  que des phénomènes 

d ' o r d r e  supé r i eu r  peuvent ê t r e  observés sous r é se rve  d ' o b t e n i r  une bonne sen- 

s i b i l i t é  du spectromètre .  C ' e s t  dans ce b u t  que l e s  condi t ions  expérimentales  

opt imales  on t  été recherchées ; c e l l e s - c l  ont  é t é  d é c r i t e s  e t  d i scu tées  dans 

l e  c h a p i t r e  3 q u i  regroupe l e s  c a r a c t é r i s t i q u e s  des  sources ,  des c e l l u l e s  e t  

des  d i f f é r e n t e s  méthodes de d é t e c t i o n  u t i l i s é e s .  La f a i b l e  amplitude des SE- 

gnaux recherchés dans ce ca s  r i s q u e  évidemment de f a i r e  a p p a r a î t r e  des  phCino- 

mènes q u i  ne  s o n t  pas observables  l o r s  de l ' é t u d e  du premier type de systsme 

à q u a t r e  niveaux. 

Après avo i r  d é c r i t  l e s  formes des s ignaux obtenus par  l e s  deux 

techniques u t i l i s é e s  e t  l e u r s  r e l a t i o n s ,  nous é tudierons  l ' é v o l u t i o n  de l ' ab -  

s o r p t i o n  en  fonc t ion  des d i f f é r e n t s  paramstres  expérimentaux, Cer ta ines  d i f f i -  

c u l t é s  expérimentales  r encon t r ées  s e r o n t  exposées avant  d ' i n t e r p r é t e r  l'ensem- 

b l e  des  r é s u l t a t s  qu i  découlent  de l ' é t u d e  expérimentale  de ce deuxferne rype d e  

système à q u a t r e  niveaux. 

5.2.  PREMIER TYPE DE SYSTEME A QUATRE NIVEAUX 

5,2.1.  Desc r ip t ion  des r é s u l t a t s  expérimentaux. ------ ..................... ---------1 

5.2.1.1.  Mise en  évidence des modi f ica t ions  d ' i n t e n s i t é j a r  démodula- . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . .  ------  
t i o n  synchrone. --- ---- 

' C e t t e  technique de  démodulation synchrone à l a  fréquence de commu- 

t a t i o n  de l a  puissance in f r a rouge  donne directement  un s i g n a l  propor t ionnel  2 

l a  mod i f i ca t ion  de l ' a b s o r p t i o n  microonde du gaz sous l ' e f f e t  du rayonnement de 

pompe (9 3-41 .  

L'enregis trement  de c e t t e  d i f f é r ence  e n t r e  l ' abso rp t ion  microonde 

en présence d e  rayonnement inf ra rouge  e t  en absence du rayonnement inf ra rouge  

a  été r é a l i s é  s u r  t o u t  l e  p r o f i l  de chacun des deux doub le t s  de sonde (9,7) 

[ f i g .  5-la] e t  (7,7) [ f i go  5 - ~ b ]  en ba layant  lentement l a  fréquence micro- 

onde. 



F r e q u e n c e  

Fig. 5 - 1 : RofilsdesraLs ( 7.7 ) et (9,7 )et modii3cations 
de leurs intensités. 



La modi f ica t ion  d ' i n t e n s i t é  des  deux double ts  e s t  néga t ive  e t  l ' e n -  

reg is t rement  de A I  e s t ,  à un f a c t e u r  cons tan t  p r è s ,  semblable à c e l u i  de l 6 a b -  

s o r p t i o n  microonde e n r e g i s t r é e  en forme v r a i e  (5 3-4) s u r  l e  même graphique. En 

p a r t i c u l i e r ,  l a  r a i e  e t  s a  modi f ica t ion  p ré sen ten t  l a  même l a rgeu r  à mi-hauteur 

pour chacune des deux t r a n s i t i o n s  de sonde. Ce t t e  remarque s e r a  u t i l i s é e  à ti- 

t r e  de comparaison pour i n t e r p r é t e r  d ' a u t r e s  phénomènes r e l a t i f s  aux deuxi2mes 

types  de systèmes à q u a t r e  niveaux. 

Les modi5icat ions maximales de l ' i n t e n s i t é  r e l evées  aux fréquences 

c e n t r a l e s  des  t r a n s i t i o n s  s o n t  v o i s i n e s  de 12 % e t  de 2 % respectivement 

pour l e s  t r a n s i t i o n s  (9,7) e t  ( 7 , 7 > ,  Ces va l eu r s  s o n t  a s sez  d i f f é r e n t e s  de c e l l e s  

obtenues par  S H I M I Z U  e t  c o l .  ( 8 4  qu i  on t  observé une modi f ica t ion  de 3  % 

de l ' i n t e n s i t é  de ces r a i e s .  E l l e s  sont  également beaucoup p lus  importantes  que 

c e l l e s  dédu i t e s  par  e x t r a p o l a t i o n  des  courbes [fig.  2-11 qui  r é s u l t e n t  des  

é tudes  en double i r r a d i a t i o n  microonde-microonde e f f e c t u é e s  pa r  OKA e t  dont l e s  

r é s u l t a t s  o n t  é t é  rappelés  au c h a p i t r e  2 .  Par  e x t r a p o l a t i o n  de ces  r é s u l t a t s ,  

on dédui t  une va leur  du r appor t  - pour l e  doublet  (7,7) de 0,17 X l o r sque  
1 

l a  pompe e s t  "saturante"  pour l e  doublet  (8 ,7 ) .  Ce t t e  v a l e u r  e s t  envi ron  

12 f o i s  i n f é r i e u r e  à c e l l e  que nous obtenons e n  double résonance infrarouge-  

microonde. 

Ces modi f ica t ions  r e l a t i v e s  (FI a u  c e n t r e  de l a  r a i e  de sonde 
JK 

évoluent  peu en  fonc t ion  d e  l a  p re s s ion .  Pour l e s  deux doub le t s ,  l e s  courbes 

t r a c é e s  [ f i g .  5-21 s o n t  à peu p rè s  des  d r o i t e s  de pente  n u l l e  lo rsque  I a  

p re s s ion  e s t  supé r i eu re  à 5 mT ( l e s  mesures de l a  p r e s s i o n  sont  t r è s  impr6si- 

s e s  e t  peu f i d è l e s  (5 3-11] , Le rappor t  
[%) 9,7 

[ ~ b ~ .  5-27 e s t  approxima- 

7,7 
t ivement cons t an t  e t  v o i s i n  de 5,9 dans l a  gamme de p re s s ion  comprise e n t r e  en- 

v i r o n  20 mT e t  5 mT. En dessous de c e t t e  d e r n i è r e  v a l e u r ,  l a  l égè re  décrolssan-  

ce  avec l a  p re s s ion  q u i  i n t e r v i e n t  expl ique en  p a r t i e  l e s  r é s u l t a t s  obtenus à 

f a i b l e  p r e s s i o n  dans l e  cad re  du système à t r o i s  niveaux (5 4-5-4-1).  

5,2.1.2.  Analzse g a r  échant i l lonnage  : -- - --------- 
L'analyse en  temps r é e l  à l ' a i d e  d'un é c h a n t i l l o n n e ~ ~  "Waveform 

Eductor" (1 3-4) permet d 'observer  en  fonc t ion  du temps e t  pour une fréquence 

microonde f i x é e  à l ' i n t é r i e u r  du p r o f i l  de l a  r a i e  de sonde l a  réponse du gaz 

à un changement b r u t a l  des  paramètres  expérimentaux. De façon généra le ,  c e t t e  

technique montre l ' é v o l u t i o n  dans l e  temps de l a  modif i c a t i o n  d 'absorp tbon m i -  





Temps 
C 

Fig. 5 - 3: Evolution en fonction du temps de 

la variation d'intensité des transirioi?~ 

(7,  7 )  et (9, 7 ) 



croonde qui  r é s u l t e  de l ' a p p l i c a t i o n  ou de l ' a r r ê t  de l a  puissance de pompe. 

Pour des r a i s o n s  qu i  s e r o n t  données au paragraphe su ivant  (5 5-3-1-21, l ' ana -  

l y s e  a é t é  l i m i t é e  à l a  p a r t i e  du cycle  q u i  comprend Pe s i g n a l  correspondant  

à l ' a p p l i c a t i o n  du champ de pompe. 

C e t t e  analyse par  échant i l lonnage  [ f ig .  5-31 - a é t é  r é a l i s s e  s u r  

une durée de 220 vs au tou r  de l ' impuls ion  l a s e r .  Chaque é c h a n t i l l o n  correspond 

donc à une durée de 2,2  p s  ( 9  3-41" La courbe Y r ep r s sen te  l a  puissance émise 

pa r  l e  l a s e r  modulé par  1 ' i n t e rméd ia i r e  du modulateur mécanique p l acé  dans l a  

c a v i t é  ; c e t t e  courbe a é t é  obtenue en appl iquant  Pe s i g n a l  i s s u  du d s t e c t e u r  

Ge-Au à l ' e n t r é e  de l a  chalne de d é t e c t i o n  u t i l i s é e  pour t r a i t e r  habi tue l lement  

l e s  signaux en  vo ie  de sonde. L'impulsion émise lorsque l ' une  des pa l e s  du modu- 

l a t e u r  découvre l e  m i r o i r  e s t  p lus  importante  que c e l l e  q u i  a é t é  e n r e g i s t r é e .  

Les i n s t a b i l i t é s  du déphasage e n t r e  l ' impuls ion  l a s e r  e t  l e  s i g n a l  de ré férence  

u t i l i s é  pour déclencher  l ' é chan t i l l onneur  (5 3-4) son t  à l ' o r i g i n e  de c e t t e  ré- 

duc t ion  d 'ampli tude.  

La courbe n o  2 a é t é  obtenue en ana lysant  l e  temps de montée du 

s i g n a l  microonde à 1 ' a p p l i c a t i o n  de l a  puissance de pompe lorsque l a  fréquence 

de sonde e s t  résonnante avec l a  t r a n s i t i o n  (8 ,7 ) .  

Les courbes numérotées 131 e t  [4] q u i  correspondent à une diminut ion 

d '  i n t e n s i t é  r ep ré sen ten t  l e s  signaux obtenus à l ' app l i ca t ion  de l a  puissance de 

pompe lorsque l a  fréquence de sonde e s t  a j u s t é e  respectivement au c e n t r e  des 

t r a n s i t i o n s  (7 ,7)  e t  (9 ,7 ) .  

Tous l e s  temps de montée de ces  signaux sont  i den t iques  e t  indépen- 

dan t s  de l a  p re s s ion  du gaz dans l e  domaine é t u d i é  qu i  e s t  compris e n t r e  1 e t  

50 mT. I l s  correspondent a u  temps de réponse de n o t r e  appa re i l l age  l i m i t é  essen- 

t ie l lement  p a r  l e s  i n s t a b i l i t é s  de déclenchement de l ' é c h a n t i l l o n n e u r  p a r  rappor t  

à l ' a p p l i c a t i o n  du rayonnement de pompe. 

5.2.1.3. Evolu t ion  du s i g n a l  en fonc t ion  de l a  ~ u i s s a n c e  de sonde. ------------------- --------- 
Pour é t u d i e r  l ' é v o l u t i o n  des s ignaux en  fonc t ion  de l a  puissance de 

sonde, l e  niveau hyperfréquence d é t e c t é  e s t  gardé cons tan t  pa r  l ' i n t e r m é d i a i r e  

des deux a t t é n u a t e u r s  p l acés  à chaque ex t r émi t é  de l a  c e l l u l e  (5 3-1). Les mesu- 

r e s  de l ' i n t e n s i t é  1 de l a  t r a n s i t i o n  e t  de l a  v a r i a t i o n  A I  s o n t  données sous 

forme graphique [fige 5-41 pour chacune des t r a n s i t i o n s .  Ces q u a n t i t é s  dgcrois-  

s e n t  t r è s  v i t e  avec l a  puissance microonde. P a r  c o n t r e ,  lorsqu 'on a t t e i n t  l e s  



Fig. 5 -- 4 :  Evolutiondesmodifications 

relatives d'intensite des transitions 

(7,7)et(9,7) en fonction de la 

puissance microonde. 



phénomènes l i é s  à l a  s a t u r a t i o n ,  l e s  rappor t s  (s] évoluent t r e s  peu, mon- 
J ,K 

t r a n t  a i n s i  que c e t t e  " sa tu ra t ion"  microonde a f f e c t e  de l a  même façon l ' i n -  

t e n s i t é  de l a  t r a n s i t i o n  e t  s a  modi f ica t ion .  

Ces r é s u l t a t s  s ' i n t e r p r è t e n t  fac i lement  s i  on u t i l i s e  l e s  r è g l e s  

de s é l e c t i o n  p r é f é r e n t i e l l e s  q u i  r é g i s s e n t  l e s  c o l l i s i o n s  in t e rmolécu la i r e s  

dans l'ammoniac pur  ( a  2-5-P), OKA a  montré que d 'un poinr: de vue s t a t i s t i q u e ,  

l a  t r a n s i t i o n  que peut  e f f e c t u e r  une molécule l o r s  d'une c o l l i s i o n  avec une au- 

t r e  molécule s ' e f f e c t u e  de façon p r é f g r e n t i e l l e  su ivan t  l e s  r è g l e s  de s é l e c t i o n  

de type d i p o l a i r e  é l e c t r i q u e .  Dans no t r e  c a s ,  en  négl igeant  t ou te s  l e s  a u t r e s  

c o l l i s i o n s ,  c e t t e  p r o p r i é t é  peut  ê t r e  r ep ré sen tée  [ f i g o  5-51 par  des  f l eches  

notées  : 

Q a pour l e s  t r a n s i t i o n s  q u i  correspondent à A J  = $: 1, BK = 0 ,  + c-t - 
Q B pour l e s  t r a n s i t i o n s  q u i  correspondent à A J  = O ,  AK = 0 ,  + - - 

P a r t a n t  d'une popula t ion  en é q u i l i b r e  de Boltzmann, lo rsqu 'on  appl i -  

que l e  champ de pompe, l e  dépeuplement du niveau (8 7 -) s e  t r a d u i t  donc au pre- 

mier ordre  par  un e f f e t  q u i ,  moyenné s u r  l 'ensemble des c o l l i s i o n s ,  correspond 

à une diminution des t r a n s i t i o n s  du niveau (8 7 -) v e r s  l e s  niveaux (9 7 +) e t  

(7 7  +) pour l e s  t r a n s i t i o n s  de  type a e t  ve r s  l e s  niveaux (8 7 6) pour l e s  

t r a n s i t i o n s  de type B .  

Par  cont re ,  c e t t e  pe r tu rba t ion  n ' a ,  par  1 ' intermédi  a i  r e  des  c o l l i -  

s i o n s ,  que des e f f e t s  i n d i r e c t s  s u r  l e s  t r a n s i t i o n s  inverses .  Ces d e r n i è r e s  

repeuplent  l e  niveau (8 7  -) à p a r t i r  des niveaux (9 7 +) e t  ( 7  7 +) pour l e s  

t r a n s i t i o n s  de type a e t  à p a r t i r  du niveau (8 7  +) pour l e s  t r a n s i t i o n s  de 

type B .  I l  en r é s u l t e  directement  une diminut ion des populat ions n i  des ni-  

veaux des double ts  (9 7  +) e t  (7 7  9). 

Les popula t ions  ns des niveaux supé r i eu r s  des  double ts  de  sonde 

ne s o n t  per turbées  qu ' indirectement  puisque ces  niveaux sont  l i é s  à c e l u i  posnpé 

par  au  moins deux t r a n s i t i o n s  success ives ,  l ' u n e  de type a ,  l ' a u t r e  de type 8 .  

L ' é c a r t  de popula t ion  n i  - ns s u b i t  donc une modi f ica t ion  négat ive q u i  s e  

t r a d u i t  par  une diminut ion d ' i n t e n s i t é  des deux r a i e s  sondées. 

La d i scuss ion  r e l a t i v e  à c e t t e  i n t e r p r g t a t i o n  s e r a  e f f e c t u é e  en  

même temps que c e l l e  r e l a t i v e  aux a u t r e s  systèmes à quat re  niveaux qu i  corres-  
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p r é €  érentielles indu1 t e s  pax c o l i x s   on. 

por,di-?nt à ?'ensemble des a u t r e s  dcribf. a.- ç,>r~ue t i?< , .sc  ~ b i .  .S  ?c. d%-cr;i 

ne  microonde. (§  7-2) . 

5.3. DEUXIME ïYPE  DE SYSTEME A QUATRE NIVEAUX. 

5.3.1 .  D e s c r i ~ t i o n  des r é s u l t a t s  eqé r imen taux .  ------ ------------------- ---------- 

Les signaux obtenus l o r s  de  l 'analyse des  mod! f - - *  ' - - a > - L:.-- 

s i t é  des double ts  d e  sonde q u i  carat-rérrsent et: d e i ~ ~  -sa. - \ , ;sL <a 

s T quat re  niveaux dépendent non seulement de Ea y ~ ~ s s i . ~ , ~  ,; .r 1s L T L L ) S ~  C L O ~  ,, 

sonde é t u d i é e  mais aussi de l a  f réquence à l ' i n t é r i e u r  di1 n r n f i l  .a- 13  -a' 

de sonde e t  de la puissance microonde. Nous a l l o n s  u t i l i s o r  d i ~ ~ r : ~ ~  p r L  

p r i é t e s  pour  d é c r i r e  l e s  signaux obtenus p a r  12s ~ F > I J W  wi3thnr2-  y f lCri"ctiar  

avant d ' é t a b l i r  l a  r e l a t i o n  qu i  l e s  l i e  e t  di? zrir .~r,r  - -LLt-ïe c o q  i .- 
m n t a i r e .  



5,3.1.1. Enregistrements par démodulation synchrone : 

Cette technique permet d'enregistrer la modification de l'intensi- 

té des-transitions de sonde due à l'irradiation de pompe. 

Pour une pression donnée et à faible puissance de sonde, on obtient 

des figures qui traduisent des modifications d'absorption très différentes en 

fonction de la transition de sonde examinée. En particulier, on peut obtenir : 

% Une diminution d'intensité sur toute la largeur du profil comme, par exemple, 

pour les transitions ( 1 , 1 )  [fig. 5-6- et (6,41 [fig. 5-6b] . Pour la première 
on notera que les raies satellites correspondant à la structure quadripolaires 

sont également affectées. 

% Une augmentation d'intensité : les deux enregistrements présentés sont rela- 

tifs aux transitions (3,3) pig. 5-7a] et (7,6) big. 5-7b] . Sur la première, 
on notera aussi la modification d'intensité des satellites qui correspondent à 

la structure quadripolaire. 

% A la fois une diminution d'absorption dans le pied de la raie et une augmen- 

tation au centre : les deux exemples [fig. 5-8a et b] correspondent respecti- 

vement aux transitions (2,2) et (4,4). 

% Une modification d'absorption qui n'est pas sym6triq.ue par rapport au centre 

de la raie ; un creusement de l'enregistrement apparaît dans ce cas, soit en 

basse fréquence soit en haute fréquence par rapport au centre de la raie. L'asy- 

métrie pour la transition (5,5) [fige 5-9a] est inverse de celle relevée pour 

la transition (6,6) [fig. 5-9b]. 

Les différents enregistrements présentés [fig. 5-6 à 5-91 ont 

été réalisés en balayant la fréquence de sonde au voisinage des doublets d'in- 

version qui donnent des signaux intenses caractéristiques mais ces résultats 

restent assez généraux ; pour un bon nombre de raies étudiées, on obtient, lors- 

que les conditions expérimentales sont bien choisies, des modifications d'absorp- 

tion correspondant à une augmentation ou à une diminution ou encore à une asymé- 

trie du signal, 

En fonction de la pression, et pour un doublet donné, le signal 

peut évoluer dans les mêmes proportions. Un exemple est donné par la transition 

(4,4) [fig. 5-10a, b et c] dont la modification d'intensité peut passer d'une 



F r e q u c n c c  

Fig. 5 - 6 : Modification d'intensité des transitions ( 1. I ) et ( 6,4 ) . 



Fig. 5 - 7 : Modification #intensité des transitions ( 3,3 ) et ( 7.6 ). 



F r e q u c n c c  - 

Fig. 5 - 8 : Modification d'intensité des transitions ( 2.2 ) et ( 4.4 ). 

- 



Fig. 5 - 9 : Modification d'intensitd des transitions ( 5,s ) et ( 6.6 ). 

- 

- 

- - 
- - - - -  



augmentation sur tout le profil de raie pour une pression faible [fig, 5-10a] 

à une diminution de cette absorption sur toute la largeur de ce mzme profil 2 

pression élevée [fig. 5-10~1. 

Les figures d'absorption dépendent également d'autres paramstres 

expérimentaux comme la puissance microonde ou la puissance infrarouge, Leur 

évolution ne peut être interprétée à partir des seuls enregis trements obtenus 

par détection synchrone. Les formes relativement complexes qui ont été enregis- 

trées apparaissent, dans certains cas, comme le résultat de la composition de 

plusieurs signaux dont les amplitudes relatives sont très dlverses. Pour essayer 

de séparer et de suivre l'évolution des différentes parties qui composent ces 

enregistrements, une étude complémentaire basée sur l'observation du temps de 

montée des signaux a été entreprise, 

5,3.1.2. Analyse par échantillonnage. 

L'analyse en temps réel à l'aide de l'échantillonneur "Waveform 

Eductor" (5 3-4) permet d'étudier, en fonction du temps et à une fréquence mi- 

croonde fixée à l'intérieur du profil de la raie de sonde, la modifieatlon d'ab- 

sorption microonde qui résulte de l'application ou de l'arret de la puissance de 

pompe. Comme pour les enregistrements obtenus par démodulation synchrone, les 

signaux observés dépendent de façon importante des conditions expérimentales : 

- Pour les transitions (P,l), (6,4), (3,3), (7,6), (2,2) et (4,4) 

étudiées précédemment, l'enregistrement de la modification de l'absorption mi- 

croonde en fonction du temps sur la durée du cycle de modulation de la puissance 

de pompe a été réalisé [fig. 5-1 1 1  lorsque la fréquence de sonde coincide 

avec la fréquence centrale de la transition d'inversion. La ligne de base cornu- 

ne aux enregistrements correspond au niveau microonde en absence d'irradiation 

(noté "sans" sur la figure 5-1 1). La modification de l'absorption en présence 

du champ infrarouge (noté "avec") est négative pour les transitions (1,1) et 

(6,4), positive pour les transitions (3,3) et (7,6) mais dépend de l'instant 

considéré à l'intérieur du cycle pour les transitions (2,2) et (4,4). Pour ces 

dernières, on voit apparaitre une forme composée qui ne pouvait être décelée par 

"démodulation synchrone". 

- En fonction de la fréquence à l'intgrieur du profil de raie, et 

sous certaines conditions expérimentales, les enregistrements évoluent également 

comme on pouvait le prévoir à partir des figures 5-6 à 5-9. Un exemple [fig. [ I L I  
5-12] est donné pour la transition (3,3) lorsque la pression est d'environ 

22 millitorrs. La modification nulle de 'L'absorption est représentée par la ligne 
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Fig. 5 - 10 : Evolution en fonction de h pression de la modification d'intensité de la transition ( 4,4 ). 
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zéro ; elle correspond à l'absence de champ infrarouge. Pour la fréquence cen- 

tale w = u, du doublet, on obtient un accroissement de l'intensité de 1% raie ; 

pour les fréquences w = ~ ~ 2 3 4 8  kHz, la modification moyenne dans le temps 

est nulle ; elle est fortement négative pour v = vo k 696 kHz mais dGcroît 
lentement lorsqu'on continue à s'écarter de la fréquence centrale de la raie ; 

les dernières courbes correspondent 5 u = vo t 1440 kHz. La forme du signal 

ainsi obtenu évolue donc considérablement en fonction de la fréquence de sonde. 

Pour compléter la série d'exemples donnés et pour établir un paral- 

lèle entre les deux méthodes de détection utilisées, nous donnons l'évolution 

des formes enregistrées en fonceion de la pression. La série d'enregistrements 

[fig. 5-13] effectués à faible puissance microonde et à Pa fréquence centrale 

de la transition de sonde ( J , K )  = (3,3) est caractéristique des évolutions des 

signaux en fonction de ce paramstre : au signal rapide positif qui correspond 

à une augmentation de l'absorption microonde et qui apparaît seul à faible pres- 

sion vient s'ajouter lorsque la pression croît un signal plus lent dont l'am- 

plitude augmente pour annuler puis inverser à haute pression la modification 

d'intensité initiale. 

Ces premiers résultats montrent que, de façon générale, les modifi- 

cations d'absorption apparaissent comme la résultante d'au moins deux phénomènes 

qui entrent en compétition pour modifier soit positivement soit négativement 

l'amplitude de la raie microonde. Ces phénomènes se cara.ctérisent par des si- 

gnaux dont les temps de montée sont différents et dont le rapport des amplitu- 

des dépend beaucoup des conditions expérimentales. 

La description des phénomènes que nous venons de donner tient d é ~ 5  

compte d'une classification de ceux-ci en fonction de leurs caractéristiques. 

De nombreux enregistrements ne suivent pas l'évolution décrite précédemment. 

Enparticulier, pour certaines transitions, on n'observe jamais de signal posi- 

tif (correspondant à un accroissement de l'absorption microonde) ; pour d'autres, 

qui donnent naissance à des figures d'absorption fortement asymétriques, les 

signaux échantillonnés diffèrent nettement de ceux présentés. Cependant, pour 

garder une certaine clarté dans la description des phénomsnes, nous ne présen- 

tons que les résultats qui ont joué un rôle prédominant dans 1161aboration de 

l'interprétation qui sera proposée, 

Avant de faire le lien entre ces résultats préliminaires obtenus 

par les deux techniques, nous remarquerons, à partir des figures [5-111, 15-12] 

et [5-13]¶ qu'à l'arrêt de la puissance de "pompe", les signaux sont sensiblement 



Fig. 5 - 13 : Evolution du signal enregistré 

par 6chantilionnage au centre de la transi- 

tion ( 3,3 ) en fonction de la pression. 
(celle-ci cro?) du haut vers le bas) 



Fig.5 - 14: Enregistrements des 

temps de montée de la puissance laser 

et de h modifit ion d'intensité des 

transitions (8,7),(3,3) et (4.4 ) 



inverses  de ceux obtenus à son a p p l i c a t i o n .  La forme Imparfaitement rectangu- 

l a i r e  de l a  puissance in f r a rouge  en f o n c t i o n  du temps e s t  à l ' o r i g i n e  de l v a s y -  

mét r ie  de l a  f i g u r e  r é s u l t a n t e .  En e f f e t ,  l e  temps d 'é tab l i ssement  de l a  per- 

t u r b a t i o n  d o i t  ê t r e  négl igeable  par r appor t  au temps de montée du s i g n a l  q u i  en 

r é s u l t e .  Dans c e r t a i n s  c a s ,  c e t t e  cond i t i on  n ' e s t  pas remplie 2 l ' a n n u l a t i o n  de 

l a  puissance de pompe cas  c e l l e - c i  e s t  obtenue par  ob tu ra t ion  progress ive  de 

l a  c a v i t é  Laser (5 3-2). On observe nettement s u r  l e s  figuresL5-13b] e t  r5-13cl 

e t  s u r  c e r t a i n s  enregis t rements  des  figures[5-ll]et  [5-121 une réponse e n  esca- 

l i e r  beaucoup p lus  l e n t e  à l a  coupure de l a  puissance de pompe q u ' à  son app l i -  

c a t i o n .  Ce mauvais f r o n t  de descente  de l a  p e r t u r b a t i o n  conduit  p a r f o i s  à l a  

d i s p a r i t i o n  d 'une p a r t i e  des  informations [ f i g .  5-33d] . Pour c e t t e  r a i s o n ,  

l ' a n a l y s e  en temps r é e l  d o i t  ê t r e  l i m i t é e  à l ' é t u d e  de l ' é v o l u t i o n  du s i g n a l  

à l ' a p p l i c a t i o n  du rayonnement inf ra rouge .  Il e s t  a l o r s  avantageux, pour amé- 

l i o r e r  l a  d é f i n i t i o n  de ce, s i g n a l ,  de c a n d e n s % ~  ,les 100 po r t e s  de l ' é c h a n t i l l o n -  

neur dans une p a r t i e  re la t ivement  r e s t r e i n t e  du cyc le  comprenant l ' a p p l i c a t i o n  

de l a  pe r tu rba t ion ,  Cans ce ca s ,  l e  " j i t t e r "  de l a  modulation in f r a rouge  qui  

l i m i t e  l e  temps de réponse d e  l 'ensemble (5 3-4) peut  ê t r e  t é d u i t  dans l e  mei l leur  

des e;is à 8 V S  envi ron .  Les temps de montée des signaux [ f i g .  5-14] ont  é t é  

e n r e g i s t r é s  dans ces  condi t ions  au c e n t r e  des t r a n s i t i o n s  (3,3)  e t  (4,4) [res- 

pectivement courbes c  e t  d l .  I l s  peuvent ê t r e  comparés au temps de  montée de l a  

puissance de pompe [courbe a] e t  à c e l u i  de l a  modi f ica t ion  d ' i n t e n s i t é  obte- 

nue en  voie  de sonde s u r  l a  t r a n s i t i o n  (8,7) [courbe b] lorsque l e s  s ignaux 

correspondants son t  t r a i t é s  par  l a  même chaîne de dé t ec t ion  e t  d ' ampl i f i ca t ion .  

Les 100 p o r t e s  de  l ' é chan t i l l onneur  sont  a l o r s  condensées e u r  une l a rgeu r  t o t a l e  

de 220 us qu i  correspond à l a  p a r t i e  i n t é r e s s a n t e  du cycle  (5 3-41, On consta- 

t e  faci lement  que ces  qua t r e  temps de pontée son t  ident iques .  I l s  son t  dus 2 l a  

v a r i a t i o n  a l é a t o i r e  v o i s i n e  de 8 ps de l a  phase de l a  ré férence  (5 3-4) pa r  

r appor t  au déclenchement de  l ' impuls ion  d ' ouve r tu re  de l a  c a v i t é  l a s e r .  Cecî 'ex-  

p l ique  pourquoi c e t t e  impulsion inf ra rouge  émîse s e  trouve for tement  é l a r g i e  e t  

a t ténuée .  

5.3.1.3. Re la t ions  e n t r e  l e s  s ignaux obtenus.  ------------------ 
La r e l a t i o n  q u i  e x i s t e  e n t r e  l e s  s ignaux obtenus par  l e s  deux tech- 

niques d 'ana lyse  s e  dédu i t  fac i lement  des  r é s u l t a t s  d é c r i t s  précédemment, En ef -  

f e t ,  de ceux obtenus par  démodulation synchrone, 11 r e s s o r t  que de façon généra- 

l e  l ' accro issement  r e l a t i f  d ' i n t e n s i t é  s e  confine au cent re  de l a  r a i e  de  sonde 

e t  d é c r o î t  avec l a  p re s s ion  ; c e t t e  évo lu t ion  e s t  ident ique  à c e l l e  subie  par  

l e  s i g n a l  échantil lonni5 q u i  soairespond &,une augmentation d ' abso rp t ion  e t  dont 

l e  teffigs de montée a i n s i  observé e s t  l e  pl- r ap ide .  De Gme, l a  diminut ion 









relatrve d'intensité enregistrée par démodulation synchrone croît avec Pa pres- 

sion et est obtenue plus nettement sur les flancs de la raie de sonde comme Ye 

signal qui se présente par échantillonnage avec le temps de montée le plus lent 

et dans le sens d'une décroissance de l'absorption. 

Une suite de montages [fign 5-15, 5-16, 5-1 71 groupant les résul- 

tats de ces deux techniques, a été réalisée en balayant la fréquence de sonde 

pour décrire la raie (2,2) à différentes valeurs de la pression. Le parallèle 

que nous pouvons ainsi établir montre que les enregistrements obtenus par dé- 

tection synchrone résultent de la composition d'au moins deux phénomènes qui 

sont, grâce à leurs temps de montée respectifs différents', nettement séparés 

par la méthode d'échantillonnage 

L'utilisation, sous forme complémentaire de ces deux techniques 

de traitement du signal microonde détecté, sera mise à profit pour compléter et 

détailler l'évolution des formes de variation de l'absorption microonde en fonc- 

tion des paramètres expérimentaux. 

5.3.2, Etude en fonction des différents earamètres. ................................. --------- 

Les résultats obtenus et décrits grécédernent ont montré qu'en 

fonction de différents paramstres expérimentaux, la modification d'intensité 

peut correspondre soit à une augmentation soit à une dimînution de l'absorption 

microonde. Une étude précise complémentaire en fonction de ces paramètres doit 

donc être entreprise, Celle-ci devrait permettre de vérifier, sur d'autres tran- 

sitions de sonde, la correspondance que nous avons établie entre les signaux 

rapîdes et l'accroissement d'intensité mais aussi,de mieux pr6ciser l'évolution 

de l'asymétrie du signal pour laquelle l'étude par échantillonnage n'apporte 

pas de renseignements supplémentaires. 

5.3.2.1. Evolution en fonction de la press-ion. 
- m - - - - - - - - - - - - - -  -- 

Puisque les différentes transitions.donnent lieu à des signaux trSs 

variés, l'étude en fonction de la pression a été qéveloppée pour une série de 

doublets choisis parmi ceux qui donnent naissance 2 des figures d'absorption 

caractéristiques. La série d'enregistrements obtenus par d6modulation synchrone 

[fig. 5-18 à 5-22] concerne les transitions ( 1 , 1 ) ,  (2,2), (3,3), (4,4) et ( 4 , 3 ) . .  

Elle montre l'évolution des différentes parties qui composent les figures d'ab- 

sorption en fonction de la pression comprise entre 0,2 et 30 millitorrs. 

Bien que la variation d'intensité en fonction de la pression soit 







Maification du profil des iransitions ( 1 , l  ), 
(2,2),(3,3),(4,4kt (4,3) et &&ution en fonc- 

tion de la pression. 

Fi. 5 - 22 



caractéristique de chaque transition de sonde, on peut dégager des points mm- 

muns : 

- L'asymétrie du signal évolue en amplitude avec la pression m i s  
garde toujours le même sens [fig, 5- 19, 5-2 1, 5-22] . 

- L.a composante négative de la figure d'absorption croît avec la 
pression ; elle est présente sur tous les enregistrements effectués lorsque 

la pression est supérieure à 30 millitorrs., 

- L'importance relatlve de cette composante négative croît beaucoup 
moins vite en fonction de la pression pour les doublets (3,3) et ( 4 , 3 )  que pour 

les autres. Ce résultat semble s'étendre à tous les doublets pour lesquels 

K = 3n et J - a I< car nous avons aussi observé cet effet eur les transi- 

tions de sonde (6,6), (7,6) et (9,9). 

- La composante positive apparaît principalement à faible pression, 

son amplitude décroît relativement 5 celle du signal négatif lorsque la pression 

augmente , 

- La largeur à ml-hauteur de cette composante positive reste ïnfé- 

rieure, aux erreurs expérimentales prss, à la largeur de la raie correspondante 

[fig. 5-19, 5-20, 5-21, 5-22]. 

503.2.2. Evolution en fonction de Pa transition de sonde. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . .  
L'étude par démodulation synchrone des figures d'absorption obser- 

vées sur un grand nombre de transitions mïcroondes accessibles avec la source 

hyperfréquence dont nous disposons est résumée dans le tableau[5-l]. Pour chaque 

transition, la puissance microonde détectée a été choisie suffisamnent basse 

pour ne pas perturber, par sa présence, les populations des niveaux sondés .On 
a I 

réalise cette condition en vérifiant que le rapport - 
1 

n'évolue pas en fonc- 

tion de la puissance microonde autour du point choisi ( 5  5.3.2.3. et 5"3.2.4,). 

La pression est maintenue aussi stable que possible vers: 10 millitorrs. Les ré- 

sultats de l'analyse par échantillonnage effectuée au centre du profil de chaque 

raie de sonde sont également résumés dans le tableau : la présence d'une augmen- 

tation d'intensité est représentée par le signe + ; celle d'une décroissance 

par le signe - ; à côté de ces signes, se trouve l'indication concernant le 

temps de montée en microsecondes du signal loksque celui-ci a pu être déterminé 

par échantillonnage. L'asymétrie de l'enregistrement, lorsqu'elle est observée, 

est notée par les lettres B ou H suivant que le creusement introduit est en 



TABLEAU 5-1. 

Résumé des signaux observés sur différents doublets, 

+ ' Y *  + f c 8 i i s  --------- 7 



basse  ou en  haute  fréquence par  rappor t  au c e n t r e  de l a  r a i e .  

Pour l 'ensemble des t r a n s i t i o n s  de sonde, on dégage dans ces  condi- 

t i o n s  expérimentales ,  l e s  observa t ions  su ivantes  : 

- Les  temps d e  montee des signaux q u i  t r adu i sen t  un accroissement 

d ' i n t e n s i t é  son t  tous i n f é r i e u r s  au temps de réponse de l ' a p p a r e i l l a g e .  

- Inversement, l e s  signaux rapides correspondent tous à un accro is -  

sement de l ' a b s o r p t i o n  microonde sauf pour l a  t r a n s i t i o n  ( 2 , l ) .  

- Le s i g n a l  p o s i t i f  n ' appa ra î t  que s u r  des  t r a n s i t i o n s  p r i v i l é g i é e s .  

- Le s igna l  n é g a t i f  e s t  tou jours  l e n t  (T > 50 u s ) ,  sauf évidemment 

s u r  l a  t r a n s i t i o n  (J,K) = (2 ,1 ) ,  

- L'asymétrie n lappara? t  que su r  c e r t a i n e s  t r a n s i t i o n s  e t  ne semble 

pas l i é e  à une modi f ica t ion  d ' abso rp t ion  p o s i t i v e  ou négat ive .  On trouve l e  creu- 

sement du c ô t é  haute fréquence pr incipalement  s u r  l e s  f i g u r e s  obtenues pour l e s  

t r a n s i t i o n s  de f a i b l e  v a l e u r  du nombre quantique K.  

- Nous avons v é r i f i é  que pour tous l e s  doublets  correspondant à 

J < 6,  l e  s i g n a l  néga t i f  l e n t  appa ra î t  2 haute p re s s ion .  Pa r  cont re ,  pour l e s  

double ts  correspondant à un niveau d ' éne rg i e  é l e v é ,  l a  modi f ica t ion  r e s t e  l e n t e  

mais devien t  p o s i t i v e  lorsque  l a  p re s s ion  c r o î t  : c ' e s t  l e  cas  des t r a n s i t i o n s  

(7,P), (10,5) ,  (10,8) ,  (10 ,9) ,  (11,7), (11,8) e t  (11,9) ; c e t  e f f e t  e s t  repré-  

s e n t é  par  une f l èche  montante dans l e  tab leau  5-1. 

5.3.2.3.  Etude en f o n c t i o n  de l a  puissance microonde. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . .  
C e  paramètre a également une in f luence  importante  comme l e  montrent 

l e s  enregis trements  [ f i g .  5-23] e f f e c t u é s  à une p re s s ion  d 'environ 10 m i l l i -  

t o r r s  en ba layant  l a  f réquence de sonde au vois inage  de l a  résonance du double t  

(4 ,4 ) .  Afin de conserver l e s  memes c a r a c t é r i s t i q u e s  de l a  chai'ne de d é t e c t i o n  

e t  d ' ampl i f i ca t ion ,  e t  pour  comparer l e s  signaux e n t r e  eux, l e  niveau hgperfré-  

quence moyen d é t e c t é  d o i t  r e s t e r  cons tan t  au cours  des d i f f é r e n t e s  mesures. Dans 

ce  bu t ,  il e s t  ramené pour chaque mesure à s a  v a l e u r  i n i k i a a e  pa r  l ' i n t e m é -  

d i a i r e  d 'un second a t t é n u a t e u r  à l ' e x t r é m i t é  dC l a  c e l l u l e  ( S  3-4). 

L'accroissement de puissance e n t r e  chaque enregis trement  e s t  de 6 dB. 

L ' évo lu t ion  du s i g n a l  peu t  ê t r e  comparée à c e l l e  de l a  r a i e  qu i  a  é t é  e n r e g i s t r é e  

dans chacun des t r o i s  ca s .  



O d b  

Freauenee v 

Fi: 5-23: Emlutitm du cf de L nie (4,4) en function de b puissance m i c r o a d .  



o d b  

Fig.5-24: Evolu tion en fonction 

de L puissance microonde du si- 

gnal échantlonné au centre de la 

transition (4.4 ) 



De ces enregistrements, il résulte que : 

- L'asymétrie du signal ne change pas de sens avec la puissance ml- 
croonde . 

- La largeur de la composante positive de la figure d'absorption res- 
te toujours inférieure à celle du signal, 

- L'amplitude de cette composante positive décroît plus vite que 
l'amplitude de la raie. 

- La composante négative semble décroître un peu moins rapidement 
que la raie, 

Ces deux derniers points sont nettement confirmés [fig. 5-24] par 

l'analyse en fonction du temps au centre de la raie de sonde. Les résultats ob- 

tenus après échantillonnage sur 220 us du cycle montrent que l'amplitude de 

1 'impulsion positive décrort beaucoup plus vite que la composante négative qui 

correspond au temps de montée le plus lent, Ces résultats cqnfiment l'importan- 

ce du rôle joué par la puissance mfcroonde puîsqu'il est possible, par son inter- 

médiaire d'inverser la modification moyenne initiale de l'intensité de la raie. 

Les résultats expérimentaux que nous venons de décrire sont très dif- 

f érents de ceux .ob tenus sur les transi tions (J ,KI= (7,7), (8,7) ou (9,7) ; en par- 

ticulier, les signaux observés par démodulation synchrone ou par êehantillonnage 

[figo 5-21, 5-23, 5-24] montrent qu'un accroissement de la puissance de sonde ou 

une augmentation de la pression agissent dans le même sens sur Ya forme de la fi- 

gure d'absorption. 

Le comportement particulier de la composante posj-tive du signal nous 

conduit à étudier sa largeur à mi-hauteur par rapport à la largeur de la raie cor- 

respondaqte en fonction de la pression. 

5.3.2.4. Etude complémentaire: Mesure de la largeur de la figure d'absorp- -------------------  -------------  
tion en fonction de la pression et de la puissance de pompe. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . .  

Nous avons déjà remarqué (Si 5-3-1-1 et 5-3-2-1) que Pa largeur à mi- 

hauteur Avs de la composante positive de la figure d'absorption est, dans cer- 

tains cas, nettement inférieure à celle AuQ de la raie correspondante [fig. 

5-7 à 5-10 ; 5-12, 5-15 à 5-17 et 5-19 à 5-22] . Pour entreprendre une étude en 
fonction de la pression de cette largeur, la transition (3,3) est particulièrement 

favorable pour plusieurs raisons : 





- l e s  s ignaux p o s i t i f s  auxquels e l l e  donne naissance ne s o n t  pas  

a f f e c t é s  pa r  l a  présence  d'une asymétr ie ,  

- l a  modi f ica t ion  d 'absorp t ion  e s t  importante e t  l a  l a rgeu r  à m ï -  

hauteur  de l a  f i g u r e  r e s t e  mesurable à f a i b l e  p re s s ion .  

- l e  s i g n a l  néga t i f  q u i  rend impr6cise l a  déterminat ion de l a  mi -  

hauteur  de l a  composante p o s i t i v e  seu le  apparaTt pour ce doublet  à une p re s s ion  

re la t ivement  é levée ,  ce q u i  permet d 'é tendre  l e  domaine des mesures Jusqu 'à  

20 m i l l i t o r r s .  

Comme nous venons de l e  v o i r  (5 5-3-2-31, c e t t e  composante p o s i t i v e  

de l a  modi f ica t ion  d 'absorp t ion  peut  ê t r e  for tement  per turb6e pa r  l a  présence 

d'un champ hyperfréquence de sonde t rop  in t ense .  Une méthode simple permet d'é- 
A 1 

v i t e r  c e t  e f f e t  ; e l l e  cons i s t e  à t r a c e r  la  courbe r ep ré sen tan t  l e  rappor t  - 
1 

en fonc t ion  de l a  puissance de sonde à t r S s  basse p re s s ion  e t  à c h o i s i r  l a  puis-  

sance microonde de t r a v a i l  dans l e s  l i m i t e s  de l a  p a r t i e  ho r i zon ta l e  de l a  cour- 

be.  Les mesures des  va l eu r s  - " doivent ,  comme précédemment, ê t r e  e f f ec tuées  
1 

pour un niveau microonde d é t e c t é  moyen cons tan t  a f i n  de ne pas mod i f i e r  l e s  @a- 

r a c t é r i s t i q u e s  de d é t e c t i o n  e t  d ' a m p l i f i c a t i o n  du s i g n a l .  La courbe donnée 

[ f ig .  5-25] a  é t é  obtenue à l a  fréquence c e n t r a l e  de l a  t r a n s i t i o n  de sonde 

pour une p re s s ion  de 2  mT. 

Les va leurs  expérimentales des  l a rgeu r s  Avs e t  AuR sont  obtenues 

pa r  mesure d i r e c t e  s u r  l e s  enregis trements  de l a  f i g u r e  d ' abso rp t ion  r 6 a l i s é s  e n  

ba layant  l a  f réquence de sonde. Les deux exemples donnés [ f ig .  5-26] cor res -  

p ~ n d e n t  respect ivement  à des p re s s ions  de l ' o r d r e  de 1 e t  10 m i l l i t o r r s .  

La courbe obtenue en r epor t an t  l a  va leur  du rappor t  

t i o n  de  l a  p r e s s i o n  [f i g ,  5-27] tend ve r s  une va l eu r  de l ' o r d r e  de 1 lorsque 

l a  press ion  tend ve r s  zéro  e t  décroTt de façon sensiblement asymptotique vers  Ta 

va l eu r  0,5 lo rsque  l a  p re s s ion  augmente. Les e r r e u r s  de mesure s u r  l a  détermi- 

n a t i o n  des p o i n t s  à mi-hauteur du s i g n a l  e t  s u r  l a  l a rgeu r  correspondante con- 
A\js  

du i sen t  à une e r r e u r  r e l a t i v e  est imée à 15 X s u r  l e  rappor t  - . Ces e r r e u r s  
A V R  

s o n t  donc t r è s  i n f é r i e u r e s  à l a  v a r i a t i o n  du rappor t  dans l e  domaine de p re s s ion  

exp l o r é  . 

La l a rgeu r  Aus e s t  pa r  con t r e  indépendante de l a  puissance de pom- 

pe. Les enregis t rements  [ f i g .  5-28] ont  é t é  e f f e c t u é s  s u r  l e  même doublet  (3,3) 

e t  montrent l ' é v o l u t i o n  du s i g n a l  en  fonc t ion  de l a  puissance ; c e l l e - c i  e s t  don- 



Fig. 5 - 26 : Profil de la raie (3,3) et rnodiFrcation de ce prof2 pour des pressions de 1 et 1 0 mT. 



Fig. 5 - 27 : Evolution du rapport des largeurs du siglial et de la rd ie 

en fonction de la pression pour la transition (3,3) 

Pression en mi l l i to rs  
I 





née en  unat6s a r b i t r a i r e s  pour chaque courbe. Dans l e  domaine de puissance d i s -  

ponib le  e t  aux e r r e u r s  expérimentales  p rè s ,  Avs e s t  une constante .  Ce r é s u l t a t  

s e r a  u t i l e  l o r s  de l ' i n t e r p r é t a t i o n  des phénomènes q u i  s e r a  donnée ap rès  l a  

d e s c r i p t i o n  de c e r t a i n s  s ignaux "paras i  t e s "  e t  des précaut ions  à prendre a f i n  

d "éviter l e s  e r r e u r s  expérimentales  qu i  en  découlent .  

5 ,3.3,  D i f f i c u l t é s  -----------.--- exgérimentales .  

E t a n t  donné l e  Saib l e  rapport  s i g n a I l b r u i  t de nombreux en reg i s  t r e -  

ments r é a l i s é s ,  e t  a f i n  de s k s s u r e r  de l ' o r i g i n e  des signaux, un grand nombre 

de v é r i f i c a t i o n s  on t  é t é  r é a l i s é e s .  Les sources  d ' e r r e u r s  expérimentales  o n t  

é t é  con t r â l ees  e t  l e u r  importance comparée au s i g n a l  obtenu ; e l l e s  concernent ,  

en  p a r t i c u l i e r  : 

- l e s  modulations p a r a s i t e s  de l a  source microonde qu i  a u r a i e n t  pu 

exp l ique r  l ' a symé t r i e  de c e r t a i n e s  f i g u r e s  d ' abso rp t ion  (5 5-3-4-2). 

- l a  s t a b i l i t é  de l a  puissance de pompe, 

- l ' impor tance  du temps de réponse de l ' a p p a r e i l l a g e  q u i  a u r a i t  pu 

également expl iquer  l ' a symé t r i e  de c e r t a i n e s  f i g u r e s .  ' 

- l a  l i m i t e  de s a t u r a t i o n  des cha înes  de d é t e c t i o n  u t i l i s é e s .  

- l ' impor tance  du s i g n a l  d é t e c t é  en voie  de sonde provenant de l a  

p a r t i e  du champ microonde r é f l é c h i e  par  l e  modulateur mécanique. Celui-ci ,  p l acé  

i n i t i a l e m e n t  e n t r e  l e  l a s e r  e t  l e  système a f o c a l  [ f ig .  3-11 m o d i f i a i t  l e  t aux  

d'ondes s t a t i o n n a i r e s  à l a  fréquence de déf i lement  des  pa l e s  devant l a  f e n ê t r e  

d ' i n t roduc t ion  du rayonnement inf ra rouge  dans l a  c e l l u l e .  Cet te  modulation du 

s i g n a l  microonde synchrone avec l a  commutation de l a  pompe a pu ê t r e  rendue né- 

g l i g e a b l e  en p l açan t  l e  modulateur à l ' i n t é r i e u r  de l a  c a v i t é  l a s e r  du cOté l e  

p lus  é lo igné  de l a  c e l l u l e  [f ig .  3-IL 

Cependant, un c e r t a i n  nombre de d i f f i c u l t é s  expérimentales q u ' i l  n ' a  

pas é t é  poss ib l e  de contourner  son t  à l ' o r i g i n e  de p l u s i e u r s  formes de s ignaux 

observés en  vo ie  de sonde, I ls  s o n t  r e l a t i f s  à l a  v a r i a t i o n  d ' i n d i c e  du gaz e t  

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

5 ,3 ,3 .1 ,  V a r i a t i o n  d ' i n d i c e  du gaz .  
--------a-- - 

Nous avons d é j à  montré ( O  4-5-2) qu 'au  vois inage  de l a  t r a n s i t i o n  

de sonde (8,7) possédant  un niveau commun avec l a  t r a n s i t i o n  de pompe, l a  va r i a -  
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t i o n  ne peut  ê t r e  à l ' o r i g i n e  de ce s i g n a l .  Pa r  con t r e ,  l a  fréquence correspon- 

dante  coyncide exactement avec c e l l e  de l a  t r a n s i t i o n  de r o t a t i o n  523 6 ~ 6  
de l a  molécule d 'eau.  En ba l ayan t  l a  f réquence de sonde e t  en "échant i l lonnant"  

s u r  un grand nombre de passages (1 3-4 [ f i g .  3-8b]), il a  é t é  p o s s i b l e  de met- 

t r e  en évidence une r a i e  envi ron  100 f o i s  p lus  f a i b l e  que c e l l e  correspondant au 

doublet  ( J , K )  = (3,1) de l'ammoniac 

L ' évo lu t ion  en  fonc t ion  du temps de l a  modi f ica t ion  du niveau m i -  

croonde à l ' a p p l i c a t i o n  du champ de pompe a  é té  analysée par  échant i l lonnage  

($  3 - 4 ,  [ f ig .  3-8a] ) . Le temps de montée du s i g n a l  e s t  éga l  à 8 ps e t  eor res -  

pond donc à l a  l i m i t e  du temps de réponse de l ' a p p a r e i l l a g e .  

Pour i n t e r p r é t e r  ces  r é s u l t a t s ,  11 f a u t  admettre que l a  t r S s  f a i b l e  

q u a n t i t é  d 'eau contenue dans l'ammoniac e s t  s u f f i s a n t e  pour donner l i e u  2 ce 

s i g n a l  e t  que l a  présence du rayonnement i n f r a rouge  a g i t  s o i t  d i rec tement ,  s o i t  

par  l ' i n t e r m é d i a i r e  de 1 'ammoniac, s u r  l ' i n t e n s i  t é  de l a  t r a n s i  t i o n  5 
23 666 

de l ' e a u  avec un temps de  réponse i n f é r i e u r  à 8 ps .  

Les mesures inf ra rouges  e f f e c t u é e s  s u r  l a  moléeule d 'eau i l 731  

exc luent  t o u t e  coïncidence avec 1 'émis s i  on 
13 du N20. L ' e f f e t  observé d o i t  

donc ê t r e  l i é  à l a  présence de l'ammoniac, Ce t t e  hypothsse e s t  confirmée expé- 

rimentalement pa r  l a  d i s p a r i t i o n  du s i g n a l  en absence d'ammoniac. En a j o u t a n t  

volontairement  de l ' e a u  au gaz,  on modif ie  l ' ampl i tude  des v a r i a t i o n s  d'absosp- 

t i o n  des r a i e s  de l'ammoniac. En p a r t i c u l i e r ,  l a  présence d 'eau a c c r o î t  l e s  va- 

l e u r s  des rappor ts  - r e l a t i f s  aux mesures des  t r a n s i t i o n s  (7,7) e t  ( 9 , 7 ) .  
1 

Pour l a  t r a n s i t i o n  (8,7) , l a  présence d 'eau a jou tée  volontairement a c c r o î t  l e  

r appor t  - l o r sque  l e  f a i s c e a u  in f r a rouge  e s t  c e n t r é  dans l a  c e l l u l e  (5 4) 
1 

mais par  cont re  diminue s a  va l eu r  lo rsque  l e  f a i s ceau  inf ra rouge  e s t  d ivergent .  

Pour t e n i r  compte de l a  r a p i d i t é  du temps de montée du s i g n a l  e t  du 

sens de ce lu i - c i ,  l ' i n t e r p r é t a t i o n  d o i t  ê t r e  basée s u r  une mod i f i ca t ion  d i r e c t e  

des  niveaux de l a  t r a n s i t i o n  
523 + 616 

p l u t ô t  que s u r  des r e l a x a t i o n s  pa r  
11 cascades" e n t r e  p l u s i e u r s  niveaux. E l l e  d o i t  en o u t r e  conduire s o i t  à une aug- 

mentat ion de popula t ion  du niveau 6 1 6 j ~ ~ i t  à une diminution de popula t ion  du 

niveau 5  s o i t  simultanément aux deux modi f ica t ions ,  
25? 

En t e n a n t  compte du f a i b l e  é c a r t  e n t r e  l a  fréquence de  l a  t r a n s i t i o n  

523 -+ 616 de l ' e a u  e t  l a  f réquence des double ts  de l'ammoniac, on peut  émettre  

l 'hypothsse  d'une r e l a x a t i o n  du niveau 
523 

ve r s  l e  niveau 616 pa r  c o l l i s i o n s  

avec l e s  molécules d'ammoniac qu i  s u b i r a i e n t  une t r a n s i t i o n  e n t r e  l e s  niveaux 



des double ts  e t  p lus  par t icu l iZrement  du doublet  (8,71. Cependant, on ne peut. 

dans ce cas  expl iquer  fac i lement  l e  sens des modi f ica t ions  des  r appor t s  [%] 
r e l evés  pour l e s  doublets  (7 ,7)  ,. ( 9 , 7 >  e t  (8,7)  dans l e s  deux cas du f a i sceau  

p a r a l l e l e  e t  du f a i sceau  d ive rgen t .  

Pour t e n t e r  une I n t e r p r é t a t i o n  p lus  satisfaisante, nous avons re-  

cherché s u r  l a  molécule d 'eau  l e s  niveaux connectés à l ' u n  des niveaux 5  ou 
2  3 

616 p a r  des  r e g l e s  de s é l e c t i o n  correspondant 2 une t r a n s i t i o n  dipolaire élec-  
. . 

t r i q u e .  Ceux-ci [ f i g a  5-31] son t  résumés dans l e  tab leau  5-2. La va l eu r  algé-  

br ique  de l ' é c a r t  en  fréquence { 173) avec l ' u n  des niveaux de l a  t r a n s i t i o n  
- 1 

23 
+ 6  e s t  donnée en cm . 

16 

TABLEAU 5-2. 

Niveaux d  ' énerg ie  de l 'eau l i é s  à l 'un des  niveaux 5  
2  3 

ou 616 par  une t r ans i -  

t i o n  de type d i p o l a i r e  é l e c t r i q u e  ; l e s  é c a r t s  s o n t  donnés en cm-], 

D e  façon s i m i l a l r e , ' n o u s  avons recherché l e s  t r a n s i t i o n s  d i p o l a i r e s  

é l e c t r i q u e s  de l'ammoniac ( 9  2-6) dont l e s  fréquences sont  v o i s i n e s  de l 'une  de 

c e l l e s  données dans l e  tab leau  5-2 e t  dont  un niveau e s t  commun avec l a  t r a n s i -  
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Fig. 5 -  31: 

Niveaux d'énergie des molécuies d'eau et d'ammoniac intervenant 

pour l'in terpré ta tion des phénomènes observés. 



t i o n  inf ra rouge  de pompe a s  Q(8,7)  e n t r e  l ' é t a t  fondamental e t  l ' é t a t  e x c i t é  

u Cel les -c i  [ f ig .  5-31], obtenues à p a r t i r  des fréquences des double ts  d ' i n -  2 "  
ve r s ion  { 1741,  des  t r a n s i t i o n s  de r o t a t i o n  de l ' é t a t  fondamental 996) e t  des 

t r a n s i t i  ons de v i b r a t i o n  de l ' é t a t  v 2  i 9 8 )  son t  résumées dans l e  t ab l eau  5-3 
- P 

où l e s  va l eu r s  s o n t  également exprimées en  cm 

TABLEAU 5-3, 

T r a n s i t i o n s  de l'ammoniac ayant  un niveau commun avec l a  t r a n s i t i o n  asQ ( 8 , 7 )  ; 
- 11 

l e s  & a r t s  sont  donnés en  c m  . 

I 
commun fondamental 

La comparaison des fréquences de ces  deux tab leaux  permet de formu- 

l e r  une hypothèse basée s u r  l e  f a i b l e  é c a r t  d ' éne rg i e  e n t r e  la tx-ansbition 
Y 

505 - 616 
de l ' e a u  e t  l a  t r a n s i t i o n  de r o t a t i o n  (7,7,-)  - (8,7,+)* dans l'é- 

- 1 t a t  v de l'ammoniac s i t u é e s  respectivement à 121,905 e t  122,73 cm . P a r  2 
l ' i n t e r m é d i a i r e  de c e t t e  co ïnc idence ,  en présence de rayonnement i n f r a rouge ,  l e  

* ?# 
dépeuplement d u n i v e a u  (8,7,+) a u p r o f i t  d u n ï v e a u  (7 ,7 , - )  e s t  f a v o r i s é  pa r  

l e s  molécules d 'eau [ f ig .  5-31] . 

La t r a n s i t i o n  d e s  molécules de l ' é t a t  5 ve r s  l ' é t a t  6 pouvant 
05  16 

avo i r  l i è u  s o i t  au cours  d 'une c o l l i s i o n  dont l e  processus peut ê t r e  r ep ré sen té  

schématiquement [f i g  . 5-32al s o i t  par  t r a n s f e r t  r a d l a t i f  que nous représenrons 

un peu différemment [f ig .  5-32b] . Etant  donné l ' é c a r t  en fréquence e n t r e  l e s  

deux t r a n s i t i o n s  cons idérées  e t  l a  p re s s ion  de t r a v a i l ,  c e  deuxième phénomsne 
Y 

ne p e u t p a s  i n t e r v e n i r .  Le repeuplement du niveau (7 ,7 , - )  a été mis e n  évlden- 

ce par  a i l l e u r s  { 175) grâce  à l ' e f f e t  maser auquel  il donne na issance  s o i t  en- 
?# * ,  

t r e  l e s  niveaux (8,7,*)  e t  (7,7,-)* s o i t  e n t r e  l e s  niveaux du doublet  ( 7 , 7 )  .i ,751 



f i g .  5-32a f i g .  5-32b 

Cet t e  i n t e r p r é t a t i o n  permet d ' exp l iquer  1 'augmentation du r appor t  

- " obseervée s u r  c e r t a i n e s  t r a n s i t i o n s  . D'après no t r e  hypothèse,  l a  présence 1 
d 'eau  q u i  a  pour e f f e t  d'augmenter l a  r e l a x a t i o n  du niveau s u p é r i e u r  de l a  

t r a n s i t i o n  de pompe, a c c r o î t  1' " e f f i c a c i t é  de pompage" e t  augmente a i n s i  

l ' é c a r t  de popula t ion  du niveau 8,7,- de 1 ' é t a t  fondamental p a r  rapport  à 

l ' é q u i l i b r e  de Boltzmann. I l  en  r é s u l t e  un accroissement du taux  de t r a n s i -  

t i o n s  par  c o l l i s i o n s  des  n i e a u x  (7,7,+) e t  (9 ,7 ,+ )  ve r s  l e  niveau (8,7,-)  

de l ' é t a t  fondamental l o r squ 'on  a j o u t e  volontairement  de l ' e a u .  

S i  c e t t e  i n t e r p r é t a t i o n  permet d ' exp l ique r  l e s  phénomènes obser- 

vés ,  e l l e  n ' e x c l u t  pas d ' a u t r e s  phénomènes p l u s  complexes correspondant pa r  

exemple à deux t r a n s i t i o n s  pa r  c o l l i s i o n s  success ives .  

Un gaz de grande pu re t é  e s t  donc néces sa i r e  pour l e s  é tudes  de 

r e l axa t ion .  Nous avons v é r i f i é  que l e s  q u a n t i t é s  d 'eau  à a j o u t e r  pour observer  

des modi f ica t ions  s u r  l e s  mesures e f f e c t u é e s  s o n t  beaucoup p lus  importantes  

que l e s  t r a c e s  d ' impureté  contenues dans l e  gaz.  De p lus ,  un écoulement cont i -  

nu du gaz e s t  a s s u r é  à l ' i n t é r i e u r  de l a  c e l l u l e  ( S  3-1) pour en  g a r a n t i r  

l a  pu re t é .  Cependant, l e  g rad ien t  de p re s s ion  qui  main t ien t  c e t  écoulement 

e s t  r é d u i t  c a r ,  comme nous l ' avons  vu ( 5  5-3-2-l) , l e s  f i g u r e s  d ' abso rp t ion  

des "systèmes à qua t r e  niveaux" dépendent de façon importante de l a  p re s s ion  

e t  une homogénéité convenable de ce paramètre e s t  néces sa i r e .  

5 . 3 . 3 . 3 .  R é s u l t a t s  complémentaires. -------------  

2, TOUS l e s  enregis t rements  présentés  ont é t é  r é a l i s é s  dans l a  c e l l u l e  en guide 

WR.42. Ceux r é a l i s é s  dans l e  guide de p l u s  grande s e c t i o n  ( 5  3-1) sont  en t o u t  



point semblables compte tenu d'un abaissement du rapport signal sur bruit. 

La diminution relative du signal s'explique facilement par la réduction de 

la portion de volume irradié par le faisceau infrarouge. En particulier, l'asy- 

métrie et la largeur de la partie positive des figures d'absorption gardent les 

mgmes caractéristiques. 

% On peut accroître les signaux en réglant la cavité du laser pour obtenir 

une émission sur deux modes d'oscillation simultanés (5 3-2-1) ou en déviant 

le faisceau laser vers les parois de la cellule ( 5  4 ) .  Cependant, afin dvob- 

tenir des résultats réproductibles, nous avons utilisé un faisceau de rayons 

parallèles à l'axe du guide lors des enregistrements précédemment décrits. 

On peut également accroître les signaux de double irradiation en 

renvoyant, par l'intermédiaire d'un miroir, le faisceau infrarouge qui a 

traversé la cellule dans la direction incidente, ce qui permet d'effectuer un 

deuxième passage au sein du gaz. Cependant, cette méthode supprime la possibi- 

lité de contrôler l'alignement du faisceau infrarouge avec la cellule. 

5 . 3 . 4 .  ----- Interprétation. -------- 

5 .3 .4 .1 .  Caractéristiques des signaux enregistrés : . . . . . . . . . . . . . . . . . . . .  
Les enregistrements effectués ont permis de mettre en évidence 

des figures d'absorption dont la forme résulte de la composition d'au moins 

deux signaux évoluant différemment et perturbés par une "asymétrie". 

Les principales caractéristiques qui permettent de distinguer ces 

deux composantes peuvent se classer en deux parties : 

% La première concerne la composante positive qui 

- est prédominante à basse pression, 

- correspond à un phénomene rapide (dont le temps de montée est 

inférieur à gus, valeur qui est égale au temps de réponse de L'appareillage), 

- décroît très vite en fonction de la puissance microonde et de 
la pression, 

- existe principalement sur les doublets d'inversion pour lesquels 
K est peu différent de J, 

- est plus étroite que la raie. 



I. Par  cont-ze, l e  deuxième s i g n a l  l e n t  

- a p p a r a î t  de façon prédominante lorsque l a  p r e s s i o n  c r o î t ,  

- e s t  n é g a t i f  s u r  l e s  double ts  s i t u é s  à un niveau d ' éne rg i e  bas  

e t  p o s i t i f  s u r  l e s  doublets  s i t u é s  à un n'?veau d 'énerg ie  , é l e v é ,  

- évolue beaucoup moins v i t e  que l a  composante précedente avec l a  

puissance microonde, 

- e s t  au moins a u s s i  l a r g e  que l a  r a i e ,  

L 'asymétr ie  e s t ,  p a r  oppos i t i on  aux deux s ignaux pr6cédemment 

é t u d i é s ,  indépendante de l a  p r e s s i o n  e t  de l a  puissance microonde. E l l e  e s t  

cependant fonc t ion  des t r a n s i t i o n s  é tud iées  mais p lus  pa r t i cu l i è r emen t  

( 5  5.3.2,2.)  semble changer de sens  lorsque  K e s t  s u p é r i e u r  ou éga l  à 6 .  

Ce t t e  asymétr ie  ne dépendant pas  des  mêmes paramètres que l e s  deux:.ahtues s i -  

gnaux,,,en p a r t i c u l i e r  pour l a  p r s se ion ,  nous s ~ ~ l r ~ s s  cfl~nduit6 à a t t k i b u e r  son 

o r i g i n e  à un t ro i s i ème  phénomène p lus  probablement l i é  à l ' i n t e r a c t i o n  e n t r e  

l e s  champs e t  l a  molécule i s o l é e .  

Ce t t e  hypothèse condui t  donc à admettre qu'un t ro i s i ème  s i g n a l  

s e  compose avec l e s  deux précédents  pour e n  donner une forme r é s u l t a n t e  asymé- 

trique. 

5 .3 .4 .2 .  Asymétrie du s i g n a l .  - --------  
Puisque dans l e  domaine microonde, l e s  r a i e s  s o n t  e s sen t i e l l emen t  

é l a r g i e s  p a r  c o l l i s i o n ,  l ' a symé t r i e  ne peut ê t r e . a ~ % r & b i i é e &  un e f f e t  s é l e c t i f  

aUy:.bes vitesses. 

On peut  supposer ,  d ' ap rè s  ce  q u i  précède,  que l e  s i g n a l  correspon- 

dant d o i t  a v o i r  l a  forme d'une r a i e  d i f f é r e n c i é e  analogue à c e l l e  qu i  r é s u l t e  

de l a  d i f f é r e n c e  e f f e c t u é e  pa r  l ' i n t e r m é d i a i r e  de l a  démodulation synchrone 

e n t r e  deux r a i e s  légèrement déca l ées  en fréquence.  Ce décalage peut  p roven i r ,  

s o i t  d 'une modulat ion de l a  f réquence v de  l a  Wurce  microonde d'une quant i -  

t é  f a i b l e  devant l a  l a rgeu r  d e  l a  r a i e  d e  sonde (comme dans l e  cas  des techni-  

ques de double  modulat ion) ,  s o i t  d 'un l é g e r  déplacement 6v0 de l a  fréquence 

c e n t r a l e  de, résonance v, de l a  r a i e .  Il d o i t  évidemment ê t r e  synch;one avec 

l a  f réquence  (e commutation de l a  pu issance  inf ra rouge .  

Nous avons vu précédemment l ' impor tance  des v a r i a t i o n s  d ' i n d i c e  e t  

ind iqué  les p récau t ions  p r i s e s  pour annu le r  l e u r s e f f e t s  ( 5  5-3-3-1) ; e l l e s  

ne peuvent exp l ique r  l e  s i g n a l  observé q u i  e s t  en  o u t r e  indépendant de l a  ce l -  



l u l e  u t i l i s é e  e t  du n i v e a u  du t aux  d ' o n d e s  s t a t i o n n a i r e s  que l ' o n  p e u t  modi- 

f i e r  p a r  l ' i n t e d d i a i r e  d ' u n  déphaseur  (1 3-1 e t  4-5) ou p a r  déplacement 

d e s  p i s t o n s  de c o u r t  c i r c u i t  [ f i g .  3- 11 . L' importance du s i g n a l  q u i  r é s u l t e  

de l a  modula t ion ,  p a r  l e  modulateur mécanique p l a c é  dans l a  c a v i t é  l a s e r  

( 5  3-2- l ) ,  du champ microonde rayonné ( §  5-3-3) p a r  l e  t r o u  de couplage de l a  

c e l l u l e ,  e s t  f a c i l e m e n t  c o n t r ô l a b l e  e n  a r r ê t a n t  l ' é m i s s i o n  i n f r a r o u g e  p a r  

s u p p r e s s i o n  de l ' u n  des  gaz  d ' a l i m e n t a t i o n  du l a s e r .  De même, t o u t  e f f e t  de 

" t r a î n a g e "  é l e c t r o n i q u e  d o i t  ê t r e  é c a r t é .  

Un c a l c u l  e f f e c t u é  pa r  GLORIEUX (176)  s u r  l a  p o l a r i s a b i l i t é  du 

gaz montre que l e  déplacement r e l a t i f  à ce phénomène ne p e u t  d é p a s s e r  quelques  

h e r t z .  Cet e f f e t  ne peut  donc ê t r e  d é t e c t é  à l ' a i d e  de n o t r e  a p p a r e i l l a g e .  

P a r  c o n t r e ,  l e s  déplacements  des n iveaux  d ' é n e r g i e  sous  l ' e f f e t  

d ' u n  champ r a p i d e n e n t  v a r i a b l e  o n t  d é j à  é t é  observés  dans de nombreux domaines 

l o r s q u e  l a  f r é q u e n c e  du champ e s t  v o i s i n e  d 'une  t r a n s i t i o n  du gaz.  Dans n o t r e  

c a s ,  c e s  déplacements  peuvent ê t r e  c a u s é s  pa r  l a  p résence  du champ i n f r a r o u g e  

de pompe don t  l a  f r é q u e n c e  s e  s i t u e  d a n s  l e  domaine cor respondan t  à l a  v i b r a -  

t i o n  
v2  ' 

La comparaison de l a  f r é q u e n c e  l a s e r  ( §  annexe 1) avec l e s  données 

i n f r a r o u g e s  de  l 'ammoniac (961,  {98 }  montrent  e n  e f f e t  que l e s  d o u b l e t s  

(J',Kf) q u i  donnent  n a i s s a n c e  à une f i g u r e  d ' a b s o r p t i o n  avec  un creusement du 

c ô t é  h a u t e  f r é q u e n c e ,  possèden t  un n i v e a u  en c o m u n  avec l a  t r a n s i t i o n  aQ 

( J ' , K ' )  e n t r e  l ' é t a t  fondamental  d e  v i b r a t i o n  e t  l ' é t a t  e x c i t é  
v 2  La f réquen-  

c e  de c e l l e - c i  e s t  proche mais s u p é r i e u r e  à c e l l e  v '  du rayonnement de pompe 

c o n s t i t u é  p a r  l ' é m i s s i o n  
'13 

à 927,74 cm-' du N O .  Inversement ,  l e s  d o u b l e t s  
2 

(JM,K") donnant l i e u  à une f i g u r e  d ' a b s o r p t i o n  q u i  accuse  un creusement du c ô t é  

b a s s e  f réquence  possèden t  un niveau e n  commun avec  une t r a n s i t i o n  i n f r a r o u g e  

aQ (J",KW) de  f r é q u e n c e  i n f é r i e u r e  à c e l l e  de c e t t e  même émiss ion  du Pu' O .  Un 
2  

déplacement de chacun de c e s  niveaux communs v e r s  l e  bas  s i  v ' < V A  ( J  ' , K t )  

e t  v e r s  l e  h a u t  s i  v '  > V A  (J",Kf') e n  p r é s e n c e  du rayonnement de pompe con- 

t r i b u e  à donner ,  p a r  l a  méthode de d é t e c t i o n  u t i l i s é e ,  un s i g n a l  a y a n t  l a  f o r -  

me d 'une r a i e  d i f f é r e n c i é e .  Ce lu i -c i  s e  compose, avec l e s  s i g n a u x  de  r e l a x a -  

t i o n  p a r  c o l l i s i o n  d e s  sys tèmes é t u d i é s  pour  donner  l e s  formes e n r e g i s t r é e s .  

La j u s t i f i c a t i o n  de c e t t e  hypothèse  s e r a  s u r t o u t  conf i rmée p a r  

l ' e x c e l l e n t  a c c o r d  e n t r e  l e s  r é s u l t a t s  t h é o r i q u e s  e t  l e s  r é s u l t a t s  expérimen- 

taux {177} q u i  s e r o n t  ob tenus  dans l e  c a s  où l e s  deux a u t r e s  s i g n a u x  ( q u i  cor-  



resnondent conme nous a l l o n s  l e  v o i r  à des  phénomènes l i é s  à l a  mod i f i ca t ion  

de4 des  niveaux)non négligeables. C e t t e  condi t ion  e s t  fac i lement  

r é a l i s é e  en u t i l i s a n t  un rayonnement de pompe dont l a  fréquence n ' e s t  p lus  en 

~ o ï n c i d e n c e  avec une t r a n s i t i o n  dv gaz. 

La mise en  évidence du s i g n a l  uniquement dû à c e t  " e f f e t  S t a rk  

rapide" par  un choix  jud ic i eux  des d i s p o s i t i o n s  des  t r a n s i t i o n s  de sonde e t  

des fréquences d e  "pompe" :177! ,  l ' é t u d e  de s e s  c a r a c t é r i s t i q u e s  e t  l a  con- 

f r o n t a t i o n  avec les p rév i s ions  théor iques  s e r o n t  exposées dans l e  c h a p i t r e  s u i -  
/- 

vant  . 

5.3.4.3. Phénomène l e n t  : - - ------  
La prédominance du s i g n a l  cor respondant ,  lo rsque  l a  p r e s s i o n  c r o î t ,  

condul t  à rapprocher  ce phénomène de ceux observés (5 2-5-2) l o r s  des é tudes  

de double i r r a d i a t i o n  du bromure de méthyle e t  du protoxyde d ' a z o t e  { 75)  , . 7 6 )  . 
Un échauffement du gaz e n t r a î n e  une mod i f i ca t ion  de l a  d i s t r i b u t i o n  des  popu- 

l a t l o n s  des d i f f é r e n t s  niveaux ; c e l l e - c i  s e  r épe rcu te  su r  l ' i n t e n s i t é  des 

r a i e s  correspondantes .  

A f o r t e  p r e s s i o n ,  l e s  chocs i n t e r m o l é c u l a i r e s  sont  nombreux e t  l a  

désexc ica t ion  des  molécules de l ' é t a t  v s ' e f f e c t u e  pr incipalement  au s e i n  2 
du gaz.  L 'énerg ie  s é l e c t i v e  de v i b r a t i o n  est a l o r s  r e d i s t r i b u é e  s u r  l 'ensemble 

des molécules e n  éne rg i e  de  t r a n s l a t i o n  e t  de r o t a t i o n .  L 'accroissement  de 

l ' é n e r g i e  i n t e r n e  du gaz s'accompagne d'une mod i f i ca t ion  de l a  d i s t r i b u t i o n  

s t a t i s t i q u e  des  popu la t ions  des é t a t s  à l ' i n t é r i e u r  du gaz. Cel le -c i  co r r e s -  

pond à une d iminut ion  de l a  popula t ion  des niveaux de f a i b l e  éne rg i e  e t  au con- 

traire à un accroissement  des  popula t ions  des é t a t s  for tement  e x c i t é s .  

C e t t e  i n t e r p r é t a t i o n  permet donc d ' exp l ique r  l e  sens des v a r i a t i o n s  

d ' i n t e n s i t é  des  doub le t s ,  l e u r  prédominance à f o r t e  p re s s ion  e t  l e u r  évo lu t ion  

en f o n c t i o n  de l a  pu issance  Mcroonde.  

5 . 3 . 4 . 4 .  S i g n a l j o s i t i f  rap ide .  - - ----  - -  
Les s ignaux mis e n  évidence correspondent  à un accroissement  de 

l ' i n t e n s i t é  de l a  t r a n s i t i o n  Mcroonde de sonde en  présence du rayonnement de 

pompe q u i ,  du p o i n t  de vue des  popu la t ions ,  dépeuple l e  niveau (8,7,-) de l ' é t a t  
3k 

fondamental au p r o f i t  du n iveau  (8,7 ,+) . Les phénomènes qu i  con t r ibuen t  à ce 

s i g n a l  ne peuvent ê t r e  liés à l ' i n t e r a c t i o n  du champ de pompe avec l a  molécule 

i s o l é e  c a r  ce ca s  correspond à " l ' e f f e t  S t a rk  rap ide"  auquel nous avons a t t r r -  



bué l a  forme asymétrique des enregis t rements ,  Nous ver rons  en e f f e t  (O 6-2) 

que l e s  phénomsnes qu i  r é s u l t e n t  de l ' i r r a d i a t i o n  par  l e  champ de pompe e t  

l e  champ de sonde de l a  molécule peuvent ê t r e  d é c r i t s  approximativement avec 

l e s  r é s u l t a t s  du système à t r o i s  niveaux é t u d i é  au c h a p i t r e  4 ,  

Les phénomsnes de relaxagaon au s e i n  du gaz s e  t r a d u i s e n t  par  me 

r é p a r t i t i o n  des  populat ions en présence  de rayonnement i n f r a rouge  d i f f ê r e n t e  

de c e l l e  d é f i n i e  par  l ' é q u ï l f b r e  de Boltzmann, L ' i n t e n s i t é  d'une t r a n s i t i o n  

de  sonde e s t  p ropor t ionne l l e  à n; - n, oG n i  e t  ns r ep ré sen ten t  respec- 

t ivement les popula t ions  du niveau i n f é r i e u r  e t  du niveau supé r i eu r  du doublet  

de sonde. La v a r i a t i o n  de  l ' i n t e n s i t é  de c e t t e  t r a n s i t i o n  e s t  a i n s i  propor- 

t i o n n e l l e  à l ' é c a r t  bni - 6n de popula t ïon  qu i  r é s u l t e  de l ' a p p l i c a t i o n  du 
S 

rayonnement de pompe en résonance avec l a  t r à n s i t i o n  in f r a rouge  a s  Q (8 ,7 ) .  

On peut  donc conçevoir s o i t  un accroissement de n i  s o i t  une dimi- 

n u t i o n  de ns s o i t  l 'ensemble de ces  deux phénomsnes pour  i n t e r p r é t e r  l q a u g -  

mentarion d ' i n t e n s i t é  des t r a n s i t i o n s  de sonde é tud iées .  

La rapidit-5 des s ignaux ( O  5-3-4-1) ana lyses  e n  fonc t ion  du temps 

nous i n r i  t e  à exc lu ré  l e s  r e l a x a t i o n s  v i b r a t i o n n e l l e s  e t  les phénodnes  f a i -  

s a n t  i n t e r v e n i r  p l u s i e u r s  r e l a x a t i o n s  r o t a t i s n n e l l e s  succes s ives .  En s e  l i m i -  

t a n t  a i n s i  à l ' é t a t  fondamental de  v i b r a t i o n ,  l a  pompe i n t r o d u i t  un f o r t  dé- 

peuplement du niveau (8,7,-) dont  il f a u t  déterminer  comment s ' e f f e c t u e  l a  ré- 

pe rcu t ion  s u r  l e s  popula t ions  des  niveaux des  t r a n s i t i o n s  de sonde, Les t r an -  

s i t i o n s  i n d u i t e s  pa r  co l l i s ions ,  r e s p e c t a n t  de façon p r é f é r e n t i e l l e  l e s  r e g l e s  

de s é l e c t i o n  d i p o l a i r e  (O 2-5) ne permet ten t  pas de pls~&r~,atl;e l ' u n  des 

niveaux de sonde à l ' u n  des niveaux du doublet  (8 ,7) .  Puisque l e s  doublets  de 

sonde p r é s e n t a n t  c e t  accroissement d ' i n t e n s i t é  son t  t r s s  d i v e r s ,  l e s  t r a n s f e r t s  

de popu la t ion  du niveau supé r i eu r  du double t  de sonde v e r s  l ' u n  des niveaux 

du double t  ( 8 , 7 )  ne peuvent correspondre à aucune r è g l e  de s é l e c t i o n  préféren-  

t i e l l e  s u r  l e s  nombres quant iques J e t  K. 

Une i n t e r p r é t a t i o n  basée  s u r  l a  v a r i a t i o n  du taux  de c s l l i s i o n s  v a  

nous pe rme t t r e  de rendre  compte des c a r a c t é r i s t i q u e s  de l 'ensemble des s ignaux 

observés . 

En négl igeant  l e s  chocs in t e rmolécu la i r e s  à p l u s  de deux molécules ,  

on peut  r e p r é s e n t e r  ces  col1isi.on.s par des graphes [ f ig ,  5-33] q u i  carac té -  

r i s e n t  l e s  é t a t s  des deux molécules avant  e t  après  l e  choc,  L v a p p l i c a t i o n  du 

champ de pompe s e  t r a d u i t  pr incipalement  p a r  l e  remplacement d 'une molécule 



* 
de l ' é t a t  fondamental (8,7,-) par  une molécule de l ' é t a t  e x c i t é  noté  (8,7,+) . 
Parmi tous les graphes poss ib les ,  nous a l l o n s  donc considérer  ceux f a i s a n t  

i n t e r v e n i r  une molécule de l ' é t a t  (8,7,-) avant l a  c o l l i s i o n  en absence de 

rayonnement de pompe. L e s  t r a n s i t i o n s  correspondant à A J  = 0, + 1 ; AK = O 

e t  + ++ - sont  l e s  plus probables ( ô  2-5- 1 )  au cours de ces c o l l i s i o n s  { 16}  

e t ,  c e l l e s  pour l e s q u e l l e s  A J  = O prédominent su r  c e l l e s  pour l e sque l l e s  

A J  = + 1 .  En se l i m i t a n t  à c e l l e s  qui  correspondent à A J  = O ,  on se  l imi te  

aux t r a n s i t i o n s  d 'un niveau à 1 ' au t re  d'un &me doublet ; l e  raisonnement 

qui  s u i t  r e s t e  ident ique  s i  on considère l e s  t r a n s i t i o n s  AJ = 5 1 .  Les gra- 

phes qui t raduisent  les é v o l u t i k s  les p lus  probables au cours d'une c o l l i -  

s ion  sont  a l o r s  r é d u i t s  [fig. 5-33] à ceux qui  correspondent à une tran-  

s i t i o n  AJ = O pour chacune des molécules. 

(8,7,-1 

f i g .  5-33a f i g .  5-33b 

Cesprocessus moyennés s u r  l 'ensemble des c o l l i s i o n s  doivent  

conserver l a  r é p a r t i t i o n  de Boltzmann en absence de tou te  i r r a d i a t i o n  ; en 

p a r t i c u l i e r ,  l e s  processus précédents sont é q u i l i b r é s  par  ceux représentés  

par l e s  graphes de l a  f i g u r e  [5-34)qui fon t  i n t e r v e n i r  une molécule dans 

l ' é t a t  (8,7,-) après  l a  c o l l i s i o n .  

(8,79+) (J' , R '  ,+) (8,7,+) ( J '  , K t  s - 1  
f i g .  5-34a f i g .  5-34b 

En présence de rayonnement de pompe, c e r t a i n s  de ces graphes 
* doivent  ê t r e  modifiés en remplaçant l ' é t a t  (8,7,-) par  l ' é t a t  (8,7,+) pour 

t r a d u i r e  l ' e f f e t  du r a y o ~ e m e n t  de pompe. Nous admettrons, pour s i m p l i f i e r  



l ' i n t e r p r é t a t i o n  qua l i t a t i ve ,  que l a  modification de population du niveau 

(8,7, +) e s t  en première approximation inchangée par la présence de ce rayon- 

nement (supposition 1 ) .  D'après ce t t e  première supposition, l e s  probabi l i tés  

de co l l i s i on  représentées par l es  graphes de l a  figure[5-341restent a in s i  

également inchangées. Par contre, les  graphes de la  f igure [5-331 doivent 

ê t r e  remplacés respectivement par ceux de l a  figurei5-351 qui correspondent 

f i g .  5-35 

en géneral à des processus tout à f a i t  d i f f é r en t s .  

Notre i n t e rp ré t a t i on  e s t  basée sur  une hypothèse supplémentaire : 

on admet (supposition 2) que l e s  processus l es  plus probables correspondent 

à une var ia t ion  minimale au cours du choc de l 'énergie  interne de l'ensem- 

b l e  des deux molécules. Cette hypothèse s e  t radu i t  par une prédominance 

des processus correspondant aux graphes [b] su r  ceux r e l a t i f s  aux graphes 

[a] des figures[5-33]et b - 3 ,  e t ,  compte tenu Q la disposi t ion des di f fé-  

ren t s  niveaux de l ' é t a t  fondamental e t  de l ' é t a t  exc i té ,  par un t r è s  f a ib l e  

taux des co l l i s i ons  ca rac té r i sées  par l e s  graphes de l a  f igure  [5-351 

On en déduit  a i n s i ,  à l ' a ide  des deux suppositions envisagées, 

que l a  présence du rayonnement de pompe a f f ec t e  essentiellement l e  nombre 

des processus d e  co l l i s i ons  ca rac té r i sés  par  l e  graphe [5-33b]. I l  en résu l te  

donc principaleleeut une diminution du nombre des t rans i t ions  par  co l l i s i on  

(J,K,-) - ( J , K , + ) .  Ce  r é s u l t a t  peut ê t r e  résumé par l e s  schémas de l a  

f igure  [5-36). En absence de tout rayonnement [ f ig .  5-36a] , l e s  évolutions 

l e s  plus probables l o r s  des co l l i s ions  sont représentées par l e s  processus 

1 e t  2 qui ca rac té r i sen t  l es  co l l i s i ons  avec var ia t ion minimale de l 'éner-  

g ie  interne de l'ensemble des deux niolécules envisagées précédemnent. 



f i g .  5-36a f i g .  5-36b 

L'importance r e l a t i v e  & ces deux processus e s t  d é f i n i e  par 

l a  r é p a r t i t i o n  de Boltzmann. En présence de rayonnement, le processus 2  

représenté  en p o i n t i l l é s  [fig. 5-36b] e s t  devenu moins probable a l o r s  

qu'en première approximation, l e  taux des t r a n s i t i o n s  représentées par  l e  

processus 1 n'a p a s  change (supposi t ion  1 ) .  Il en r é s u l t e  un nouvel équ i l i -  

b r e  dikferent de  ia r é p a r t i t i o n  de Boltzmann e t  qui  correspond à une dimi- 

nution de l a  population ns du niveau supér ieur  du doublet de sonde au pro- 

f i t  de l a  populat ion n i  du niveau i n f é r i e u r  de ce doublet {178} .  

Globalement, on peut i n t e r p r é t e r  l a  modificat ion des r a i e s  d'ab- 

so rp t ion  par  l a  réduction du taux de t r a n s i t i o n s  indu i t e s  par  c o l l i s i o n s  

du niveau ( J , K , + )  vers  l e  niveau (J,K,-) . 

C e  r é s u l t a t  permet d 'expl iquer  l a  plus grande p a r t i e  des carac- 

t é r i s t i q u e s  des signaux e n r e g i s t r é s  { 1781. 

- La durée du passage d 'un é q u i l i b r e  à l ' a u t r e  n ' e s t  en e f f e t  

l i é e  qu 'au paramètre qui  c a r a c t é r i s e  l a  r e l axa t ion  e n t r e  l e s  niveaux d'un 

même doublet  (ou au paramètre de re l axa t ion  r o t a t i o n n e l l e  dans l e  cas où 

on considère que l e s  t r a n s i t i o n s  indu i t e s  par  c o l l i s i o n s  sont  du type 

A J  = + 1 ) .  E l l e  explique donc l a  r a p i d i t é  des signaux e n r e g i s t r é s  au cent re  

de l a  r a i e  de sonde (5 5-3-1-2, fig. 5-14). 

- L'accroissement de c e t t e  dernière  observée à f a i b l e  pression 
.. - - 

AI (5 5-3-2-l) , l ' évo lu t ion  de l a  v a r i a t i o n  r e l a t i v e  d ' i n t e n s i t é  en fonc- 
1 

t i o n  de l a  puissance microonde (1 5-3-2-3), l a  f a i b l e  la rgeur  2Avs du s i -  

gnal comparée à c e l l e  de l a  r a i e  correspondante (§  5-3-2-4) e t  l ' é v o l u t i o n  



A v 
s 

du rapport  - en fonct ion  de l a  press ion  e t  en fonction de l a  puissance 

de pompe ( ô  5-3-2-4) peuvent ê t r e  i n t e r p r é t é s  à p a r t i r  d'un même raisonne- 

ment (178). Nous ferons i n t e r v e n i r  l e  paramètre moyen T qui peut ê t r e  

regardé comme une c a r a c t é r i s t i q u e  du temps moyen qui  sépare deux c o l l i s i o n s  

success ives .  On peut  représenter  [f ig.  5-37] 1 'évolut ion  dans l e  temps - 
d'une m l é c u l e  q u i  subit p lus ieur s  c o l l i s i o n s  successives dont l ' une  avec 

* 
une molécule de l ' é t a t  (8,7,-) ou (8,7,+) en juxtaposant des graphes iden- 

t iques  à ceux des f igures  [5-331 e t  [5-351 . 

f i g .  5-37. 



Dans l e  b u t  de s i m p l i f i e r  l ' i n t e r p r é t a t i o n  que nous proposons, 

nous admettons que : 

- l e  temps q u i  sépare  l e s  d i f f é r e n t e s  c o l l i s i o n s  e f f e c t i v e s  e s t  

unique e t  correspont  à B ~ .  

- l e s  rencont res  e n t r e  une m d é c u l e  dans l ' é t a t  fondamental 
* 

( J , K , + )  e t  une molécule de l ' é t a t  (8,7 ,+) s o n t  totalement  " ine f f i caces"  

e t  ne correspondent donc pas à une co%Pis ion .  Ce t t e  suppos i t i on  peut  ê t r e  en 

p a r t i e  J u s t i f i é e  p a r  l'importance de l a  v a r i a t i o n  d 'énerg ie  de l 'ensemble 

des molécules n é c e s s a i r e  à un changement d ' é t a t  d ' au  moins l ' une  +s deux molé- 

cu l e s  ( suppos i t ion  2 ) .  

- l a  c o l l i s i o n  q u i  s u i t  c e l l e  q u i  a eu  l i e u  avec une molécule de , 

l ' é t a t  (8,7,-) ne f a i t  p l u s  i n t e r v e n i r  une mol6cule dans l ' u n  des é t a t s  (8,7,-)  
* 

ou (8,7,+) . 

L'accroissement  d Y n t e n s i t é  de l a  r a i e  de sonde lorsque  l e  rayon- 

nement de pompe e s t  appl iqué  s ' i n t e r p r è t e  donc par  un accroissement de popu- 

l a t i o n  du niveau ( J , K , + )  dû au  remplacement des  c o l l i s i o n s  "e f f i caces"  p a r  

des  c o l l i s i o n s  " ine f f i caces"  pour l e s  molécules de ce  niveau i n f é r i e u r  du dsu- 

b l e t ,  Ces molécules p r é s e n t e n t  a i n s i  un temps d ' i n t e r a c t i o n  avec l e  rayonnement 

de sonde p lus  long [ f ig .  5-37] e t  con t r ibuen t  a l o r s  à un s i g n a l  de double 

i r r a d i a t i o n  dont  l a  l a r g e u r  à mi-hauteur e s t  i n f é r i e u r e  à c e l l e  de l a  r a i e  de 

sonde correspondante.  Ce temps d ' i n t e r a c t i o n  expl ique  également l P 6 v o l u t f o n  

du s i g n a l  en f o n c t i o n  de  l a  puissance de sonde. En e f f e t ,  l a  s a t u r a t i o n  in-  

t e r v i e n t  p lus  v i t e  s u r  l e s  phénomènes qu i  correspondent  au  paramëtre T l e  

p l u s  grand e t  l a  diminut ion du s i g n a l  p o s i t i f  a a i n s i  l i e u  pour une puissance  

de sonde i n f é r i e u r e  à c e l l e  n é c e s s a i r e  (S 5-3-2-3 [ f ig .  5-24 e t  5-25]) pour 

obpenir  une décro issance  de  l ' i n t e n s i t é  1 de l a  r a i e  ou du s i g n a l  l e n t .  Ces 

r é s u l t a t s  sont  à opposer à ceux obtenus s u r  l e s  double ts  (7,7) e t  ( 9 , 7 )  pour ' 

l e sque l s  nous avons n o t é  que l e  s i g n a l  a v a i t  même l a rgeu r  que l a  r a i e  (S 5-2-1-1) 

e t  que l a  puissance de sonde ne mod i f i a i t  pas  en premiere approximation l e  rap- 

p o r t  (%) (1 5-2-1-3). Puisque pour ces  deux t r a n s i t i o n s  l e  s i g n a l  s ' e x p l i q u e  

pa r  un t r a n s f e r t  des molécules des niveaux i n f g r i e u r s  des double ts  de sonde 

v e r s  l e  niveau pompé, un t r a n s f e r t  de c e t t e  forme d o i t  ê t r e  exe lu  pour exp l ique r  

l e s  s ignaux é t u d i é s  dans ce  paragraphe ce q u i  e s t  un accord avec l 'hypothëse  

proposée. 

En u t i l i s a n t  l e s  schémas de l a  f igure[5-3 7]  e t  l e  raisonnement pré-  

cédent ,  on expl ique  également l ' indépendance de l a  l a r g e u r  du s i g n a l  28vs p a r  

r appor t  à l a  pu issance  de pompe. Puisque l e  nombre de remplacementsde c o l l i s i o n s  



"ef f icaces"  par  des  c o l l i s i o n s  " ine f f i caces"  c r o l t  avec l a  pu issance  de 

pompe, l e  s i g n a l  c r o î t  avec c e t t e  puissance,  mais correspond toujours  au &me 

temps d ' i n t e r a c t i o n  a avec 1% rayonnement de sonde ( éga l  à 2~~ s u r  l e  
P 

schéma de l a  f i g u r e  55- 3 7 j )  e t  donc à l a  même l a rgeu r  du s i g n a l  [f ig. 5-28] . 
2Av 

L ' i n t e r p r é t a t i o n  de l ' é v o l u t i o n  du rappor t  - en  fonc t ion  de 
~ A v  

l a  p re s s ion  d o i t  t e n i r  compte des d i f f é r e n t s  é la rg issements  q u i  con t r ibuen t  

à l a  l a rgeu r  t o t a l e  du s i g n a l  e t  de la  r a i e .  A f a i b l e  p re s s ion ,  l ' é l a r g i s s e -  

ment des r a i e s  p a r  c o l l i s i o n s  in t e rmolécu la i r e s  peut  ê t r e  négl igé  devant l e s  

é la rg issements  p a r  e f f e t  Doppler e t  pa r  c o l l i s i o n s  cont re  l e s  p a r o i s ,  Ces deux 

de rn i è re s  causes con t r ibuen t  à un é la rg issement  t o t a l  2Av' i den t ique  pour 

l e  s i g n a l  e t  pour l a  r a i e  e t  expl ique donc l a  v a l e u r  vo i s ine  de 1 du r appor t  

des  l a rgeu r s  à f a i b l e  p re s s ion  : 

A p l u s  haute  p re s s ion  lorsque  l ' é la rg issement  par  c o l l i s i o n  in-  

te rmolécula i re  Avc e s t  prédominant, on peut  n é g l i g e r  l ' é l a rg i s semen t  2Av' 
B 

e t  cons idérer  que l a  l a r g e u r  de l a  r a i e  e s t  donnée par  AvR 2 Avc = - . Par  

cont re ,  s i  on nég l ige  encore l ' é l a rg i s semen t  Av', l a  l a rgeu r  du s i g n a l  s e  

t r a d u i t  d ' ap rè s  n o t r e  hypothèse pa r  l ' é l a rg i s semen t  pa r  c o l l i s i o n s  In t e rno lé -  

c u l a i r e s  correspondant  à T d'où : 
P 

II A v  
2Avs - 2Avcl = - Le r appor t  6 Q k obtenu expérimentalement e s t  voi- 

T T 7 ~  
Av - 

P 
s i n  de 0,5 ; il correspond donc b i en  à un temps d ' i n t e r a c t i o n  deux f o i s  p l u s  

long en présence du champ de pompe. 

Ces r é s u l t a t s  aux v a l e u r s  extrêmes de l a  p re s s ion  s o n t  b i e n  e n  

accord avec l e s  mesures expérimentales  [ f i g .  5-27] , Pour l e s  v a l e u r s  intermé- 

d i a i r e s  de ce  paramètre ,  nous avons t r a s é  [ f i g .  5-27, courbe b] l ' é v o l u t i o n  

*"s du r appor t  - c a l c u l é  avec l e s  suppos i t ions  su ivantes  : 
Av 0 x. 

1 /2  

- l a  l a rgeu r  de r a i e  e s t  donnée p a r  

- l a  l a r g e u r  du s i g n a l  obtenue en prenant  a = 2 ' ~ ~  s  'exprime par  : 
P 

1 /2  

s  



- l a  l a rgeu r  A u b e s t  ident ique  à l a  l a rgeu r  AvR lorsque l a  

p re s s ion  e s t  i n f é r i e u r e  à l a  va l eu r  de O,] mT l u e  s u r  l a  jauge de P i r a n i  

(5 3-1)" 

Pour chacun des  enregis t rements ,  nous avons mesuré l a  l a rgeu r  Av R 
e t  dédui t  l d  va leur  ALI l a  v a l e u r  de Av ca l cu lée  a a l o r s  é t é  r epo r t ée  

h: y S 

s u r  l a  f i g u r e  15-27] . 

De l a  c ~ m p a r a i s o n  e n t r e  l a  courbe expérimentale  e t  c e l l e  obtenue 

à p a r t i r  des  va leurs  c a l c u l é e s ,  T semble r e s t e r  un peu p lus  p e t i t  que l a  va- P 
l e u r  2a, ; mais,  l e  manque de p r é c i s i o n  dans l a  mesure des l a rgeu r s  de r a i e  

e t  dans l e  modèle peuvent fac i lement  expl iquer  s e t  é c a r t ,  

D'un poin t  de vue q u a l i t a t i f ,  l e s  r é s u l t a t s  sont  donc en bon accord 

e t  confirment l e s  hypothèses u t i l i s é e s .  

Pour l e s  t r a n s i t i o n s  p a r  c o l l i s i o n s  de type A J  = I 1 ,  l e  ra i son-  

nement précédent  peut  ê t r e  e x p l o i t é .  Suivant l e  même cheminement, on peut  ad- ?;,, @ 
m e t t r e  que l e s  t r a n s i t i o n s  pa r  c o l l i s i o n  l e s  p lus  probables  son t  c e l l e s  q u i  Lj i i . ;  

correspondent encore à une v a r i a t i o n  minimale de l ' é n e r g i e  i n t e r n e  de l'ensem- 

b l e  des deux molécules avant  l a  c o l l i s i o n  ; c e l l e s  f a i s a n t  i n t e r v e n i r  une molé- 

c u l e  dans 1 ' é t a t  (8,7,-) s o n t  représentées  s u r  l e  f i g u r e  [5-381 . En présence du 

rayonnement de pompe, l e  dépeuplement du niveau (8 ,7 ,  -) r é d u i t  l e  nombre des 

t r a n s i t i o n s  pa r  c o l l i s i o n  (8 + 1 ,  K ,  +) -4 (8,K,-)  r eprésentées  en  p o i n t i l l é s  

s u r  l a  f i g u r e  [5-381. I l  en  r é s u l t e  une diminut ion de l a  popula t ion  du niveau 

s u p é r i e u r  des  doublets  (8,K) au p r o f i t  de l a  popula t ion  des niveaux i n f é r i e u r s  

des  doublets  (9,K) e t  (7,K). Ces modi f ica t ions  de populat ions cont r ibuent  a i n s i  

à un accroissement d ' i n t e n s i t é  des  t r o i s  ensembles de double ts  ( 9 , K ) ,  (8,K) e t  

(7,K) avec K # 7 .  

Il f a u t  remarquer que l e  raisonnement p ré sen té  e s t  basé s u r  l a  

v a r i a t i o n  minimale d ' éne rg i e  de l a  "b ig i s l é~u le"  au  cours  du choc ; pour 

c e t t e  r a i son ,  nous n k v o n s  cons idéré  que l e s  cas  où l a  v a r i a t i o n  d 'énerg ie  

i n t e r n e  qui  r é s u l t e  des deux t r a n s i t i o n s  subies  p a r  l e s  deux molécules au cours  

de  l a  c o l l i s i o n  r e s t e  f a i b l e .  En p a r t i c u l i e r ,  nous avons supposé que l e s  pro- 

cessus  r ep ré sen té s  par  l e s  graphes a  des f i g u r e s  15-32 ] e t  15-33] q u i  cor- 

respondent à une v a r i a t i o n  d ' éne rg i e  de l a  bimolécule éga l e  à 2h\jS - % h ( v l  * v2) ,  

( v l  e t  v2 sont  l e s  f réquences des t r a n s i t i o n s  des deux doublets  mis en j eu  

dans l a  c o l l i s i o n )  s o n t  beaucoup moins probables  que ceux des graphes b des 

mêmes f i g u r e s  pour l e s q u e l s  l a  v a r i a t i o n  d ' éne rg i e  e s t  h l v l  - v 2 /  2 O ,  C e t t e  



- 1 différence d'énergie mise en jeu (= 2hus 'L 1,5 cm ) entre les deux proces- - 
sus est très faible devant l'énergie cinétique moyenne caractérisée par kT 

( 200 cm-'). Cependant, la mise en évidence de la différence de probabilité 

entre les deux processus, par l'intermédiaire du signal positif rapide, 

n'est observée que dans le domaine des basses pressions qui correspond pour 

les collisions envisagées à des paramètres d'impact grands. 

Le modèle proposé est élémentaire puisqu'il ne fait intervenir 

que les phénomènes principaux en négligeant totalement les effets moins im- 

portants. Cette interprétation schématique permet cependant d'expliquer la 

plupart des caractéristiques des signaux relevés mais d'autres questions res- 

tent posées. Elles sont relatives, par exemple, à l'évolution de l'amplitude 

du signal en fonction de la pression ou en fonction des nombres quantiques 

J et K. 

Après avoir étudié le phénomène d' "effet Stark rapide", nous 

donnerons dans le chapitre 7 les résultats d'une étude plus systématique pour 

les deux types de transitions AJ = O et AJ = I l .  



EFFET S RAPIDE 
-=---=->=-=-=---=-= 

6,1, INTRODUCTION 

L4e déplacement des niveaux d ' éne rg i e  sous l ' a c t i o n  d 'un champ 

non résonnant semble a v o i r  é t é  observé i n i t i a l e m e n t  dans l e  domaine des ra -  

diofréquences p a r  AUTLER e t  TOWIVES { 179) , Plus  r é c e m e n t ,  ap rè s  l e s  r é s u l t a t s  

obtenus dans l e  cas  d'une i r r a d i a t i o n  résonnante par COHEN-TANfiIOUDJI f 1801, 

c e t  e f f e t  a é t é  observé dans l e  domaine opt ique  pr inc ipa lement  à l ' a ide  d'im- 

pu l s ions  l a s e r  de grande puissance ! 181 2 1842, Bans l e  domaine microonde, 

il a é t é  mis en  évidence pa r  GLOl?IEUX e t  s e s  co l l abo ra t eu r s  { 1851, { 1761 ,  

1869, 

Dans n o t r e  cas  { 1 7 9 5 ,  l e  f o r t  rayonnement que nous cont inuerons  

à appe le r  comme d ' a u t r e s  au t eu r s  i l 8 5  à 187) rayonnement de pompe p a r  exten-  

s i o n  du langage u t i l i s é  précédemment, e s t  du domaine in f r a rouge  e t  l e  rayonne- 

ment de sonde e s t  du domaine h e r t z i e n .  

6.2, ASPECTS THEORIQUES 

6,2,1. Trai tement  d 'un  sxstème à t r o i s  niveaux.  ----------------- ..................... 
Le t r a i t e m e n t  du déplacement des  niveaux dû à un champ de fréquen- 

ce é levée  peut  e t r e  obtenu dans l e  cadre d 'un systsme à t r o i s  niveaux à p a r t i r  

des r é s u l t a t s  du c h a p i t r e  4. On cons idère  que l e  champ in f r a rouge  e s t  non ré- 

sonnant mais v o i s i n  de l a  t r a n s i t i o n  2-3 pig. 4 - 1 1 .  L 'éca r t  I v v  - V A [  e s t  

supposé beaucoup p lus  grand que l a  l a r g e u r  Doppler Avd e t  que l e  parametre 

1 X '  1 q u i  c a r a c t é r i s e  l ' i n t e r a c t i o n  avec l e  champ de pompe : 

Ces cond i t i ons  exprimenr que l e  rayonnement de pompe a un e f f e t  nég l igeab le  

s u r  l e s  popula t ions  des niveaux. 



En u t i l i s a n t  l ' approximat ion  : 

l ' abso rp t ion  P2  due au  processus  à deux quantum e t  exprimée p a r  l ' exp re s -  

s i o n  (4-2 P ) devien t  nég l igeab le .  

En cons idéran t  que : 

le  terme d ' i n t e r f é r e n c e  q u i  i n t e r v i e n t  dans l ' a b s o r p t i o n  due au processus 5 

un quantum (donnée p a r  l ' é q u a t i o n  4-20) peu t  a u s s i  ê t r e  nég l igé .  De même l ' u n  

B 
des  deux termes - 

42 
e t  - ' est nég l igeab le  respect ivement  l o r sque  z '  es t  

4Y 

p o s i t i f  ou néga t i f  e t  l s a b s o r p é i o n  P I  s e  r é d u i t  à : 

L 
an 

dont  l a  vabeur  maximale donnée par  - - z correspond à l a  nouvel le  pu l sa -  
z " 

t i s n  de résonance déplacée  de l a  fréquence c e n t r a l e  de l a  q u a n t i t é  : 

Ce x é e u î t a t  n ' e s t  a p p l i c a b l e  que pour l a  d i s p o s i t i o n  donnée p a r  

la f i g u r e  [4-11 e t  n é c e s s i t e  pour d ' a u t r e s  d i s p o s i t i o n s  l e  c a l c u l  p r é a l a b l e  

( 8  4-3) de X 'abss rp t ion  r e l a t i v e  au  processus 2 un quantum (211, ( 9 1 ,  Qi81, 

{ 199,  { 1881. En o u t r e ,  c e t t e  methode f a i t  appe l  à p l u s i e u r s  approximations e t  

est  l i m i t é e  aux systèmes à t r o i s  niveaux c a r  e l l e  ne  permet pas  de t e n i r  compte 

de  l a  p résence  d ' a u t r e s  t r a n s i t i o n s  permises de fréquences v o i s i n e s  de c e l l e  

de %a "pompe". 



6,2.2. Traitement c s m ~ l e t .  -------------- --- 
Un a u t r e  t r a i t emen t  thgorique p l u s  s t r i c t  du déplacement des n i -  

veaux d '6nerg ie  p a r  un " e f f e t  Stark rap îde"  dû 5 un champ non résonnant  a  

é t é  développé dans un cadre  beaucoup p l u s  géné ra l  par  GLORIEUX e t  s e s  co l l a -  

bo ra t eu r s  a185 e t  'a76i en  i ï t i l i s a n t  Pe formalisme des opéra teurs  h a b i l l é s  

{ 189 ec 190 i ,  Ce E o m l i s r n e  e s t  par t  kculiSrernen8: b i en  adapté 2 l ' é t u d e  des 

phénomSnes l i é s  à l a  présence du champ non résonnant  e t  permet de t r a i t e r  ce  

problème en t enan t  compte de tous l e s  niveaux dlGnergie  de  l a  mol6cule. 

En désignant  p a r  li :. l e s  é t a t s  propres  du hamil tonien Ho de 

l a  molecule i s o l é e  e t  par  jn l e s  é t a t s  propres  du haml l t sn ien  H '  du champ 

de pompe, l a  molécule h a b i l l é e  peut ê t r e  d é c r i t e  dans l ' espace  obtenu par  pro- 

d u i t  t e n s o r i e l  des  deux espaces  d é c r i t s  pa r  l e s  k e t s  1i > e t  ln > ; l e s  

é t a t s  propres 1 i 8 1 n > se ron t  no tés  1 l ,n s , 

Les é t a t s  propres  de Ho e t  de H'  {165) sen t  t e l s  que : 

f 
a e t  a dés ignent  l e s  opéra teurs  de c rEa t ion  e t  d ' a n n i h i l a t i o n  d 'un  pho- 

ton 45 w ' .  

En absence d ' i n t e r a c t i o n  e n t r e  Pa molésule e t  Be champ, l e s  niveaux 

d ' é n e r g i e  de l a  molécule h a b i l l g e  sont  donnés pa r  : 

Le hamil tonien H du spstSme t o t a l  s ' é c r i t  : 

où HI c a r a c t é r i s e  l ' i n t e r a c t i o n  e n t r e  l e  champ de pompe e t  l a  molécule.  

-f 

u e s t  l e  moment d i p o l a i r e  é l e c t r i q u e  a s s u r a n t  l e  couplage e n t r e  l e  champ de 

pompe e t  l a  molécule., 

p l a  composante de ce moment d i p o l a i r e  su ivan t  l ' a x e  Z. 



E '  = 2 X  dn e s t  l ' ampl i tude  du champ n o n , r é s o m a n t  p o l a r i s é  l inéa i rement  e t  

dont l a  d i r e c t i o n  s e r t  à f i x e r  l ' a x e  Z,  

4- 
L'opéra teur  correspondant HI = -A $ ( a  + a  ) e s t  formé à p a r t i r  

de fl : opé ra t eu r  de l a  composante du moment d i p o l a i r e  couplée au champ é l ec -  

t r i q u e  de  pompe e t  
9 

de A(a * a ) : opéra teur  amplitude du champ é l e c t r i q u e  de pompe. 

La cor rec tnon  d ' éne rg i e  é t a n t  évidemment n u l l e  au  premier  o r d r e ,  

il e s t  n é c e s s a i r e  de pousser l e  c a l c u l  de p e r t u r b a t i o n  au  deuxizme ordre .  Ce 

c a l c u l  e f f e c t u é  en tenant  compte de tous  l e s  niveaux d ' éne rg i e  de l a  moP6cule 

donne : 

où on a  posé E(") = E ~ Q )  + n &  
i,M,n a 

e t  où 1 , M I  d é f i n i t  un é t a t  de r o t a t i o n  v i b r a t i o n  correspondant au nombre 

quantique M qu i  c a r a c t é r i s e  l a  p r o j e c t i o n  du moment c i n é t i q u e  s u r  l ' a x e  Z .  

Le champ de pompe é t a n t  p o l a r i s é  l inéa i rement  su ivan t  c e t  axe L ,  
+ 

l e s  éléments de ma t r i ce  de l a  composante u t i l e  de sont  diagonaux e n  M e t  

l e  déplacement du niveau s  ' é c r i t  1 77) : 

E t a n t  p o l a r i s é  parallGlememt au champ de pompe, l e  champ de sonde 

c&ple deux é t a t s  de mgme nombre quant ique  M. Le déplacement des niveaux s e  

t r a d u i t  a l o r s  p a r  un décalage de  la fréquence de 1% t r a n s i t i o n  de sonde e n t r e  

deux niveaux 1 i , M  > e t  1 -j ,M > q u i  s  "écrit : 



Cet te  express ion  peu t  s e  développer sous l a  forme : 

où on a  posé  
'k,i,M 

= < i,Ml;lk,M , 

Pour une base donnée, il n 'y  a  que t r è s  peu d 'é léments  
'k,i,M 

d i f f é r e n t s  de  zéro e t ,  l e  second membre de l ' é q u a t i o n  (6-3) condui t  à un nombre 

r é d u i t  de termes. 

Le cas  p a r t i c u l i e r  où on s e  l i m i t e  aux s e u l s  é t a t s  li > e t  I j  > 

a v a i t  d é j à  é t é  é t a b l i  pa r  AUTLER e t  TOW2VES (179)  à l ' a i d e  de  la méthode des 

c o e f f i c i e n t s  de Dirac  ; il l u i  correspond uniquement l e  premier terme de l ' e x -  

p re s s ion  (6-3) . 

P l u s i e u r s  c a s  doivent  ê t r e  envisagés  : 

a )  S i  o '  [ f ig .  6-la] e s t  é lo igné  de l a  f réquence de t o u t e  t r an -  

s i t i o n  du gaz (w' t r è s  d i f f é r e n t  de o  que l s  que s o i e n t  k  e t  i ) ,  tous 
k  i 

l e s  termes non nuls  de l a  somme s o n t  t r è s  f a i b l e s  e t  s e  compensent p lus  ou 

moins. 'C1est  ce  q u i  expl ique  pourquoi aucun e f f e t  n ' a  é t é  obtenu dans l e  ca s  

de l ' anhydr ide  s u l f u r e u x  i r r a d i é  par  un rayonnement du domaine in£  rarouge { 1851, 



Fig. 6 - 1 . . 
DispoaéonÉe- pour gondes des transitions dont Les niveaux 

sont déplids prr a effet S t r k  rapide B . 



b) Lorsque l a  f réquence du rayonnement de pompe, b i e n  que tou jou r s  

non résonnante ,  e s t  v o i s i n e  de l a  fréquence de l a  t r a n s i t i o n  de sonde [ f ig .  

6-lb] , l e  premier terme e s t  prédominant. La d i s p o s i t i o n  correspondante a é t é  

éti:diée dans l e  doraine xir-oonde en u t i l i s a n t  p lus  par t icul iGrement  l a  t r an -  

s i t i o n  
615 + 514 

de l ' anhydr ide  su l fu reux  { 1851, 176). Cependant, l a  sé- 

p a r a t i o n  des rayonaements de pompe e t  de sonde dont l e s  f rsquences sont  v s i -  

s i c e s ,  n é c e s s i t e  un système de f i l t r e  e t  un p r inc ipe  de d é t e c t i o n  du s i g n a l  

t r è s  é l abo rés  qu i  rendent  c e t t e  é tude d i f f i c i l e  e t  peu p r é c i s e .  

c i  Si par  con t r e ,  w '  e s t  t r è s  d i f f é r e n t  de w . .  mais proche de 
11 

l ' une  des v a l e u r s  w 
k ' i  

ou w [f igo 6 - 4  , l a  c o r r e c t i o n  due au terme cor-  
k j 

respondant e s t  prédomin,ante. C ' e s t  c e t t e  d i s p o s i t i o n  que nous rencontrons dans 

l e  cas  des  systSrnes à qua t r e  niveaux (5 5) é tud ié s  en  double i r r a d i a t i o n  in-  

frarouge-microonde : l a  f réquence v '  du champ non résonnant ( v '  2 30 THz) 

e s t  v o i s i n e  de l a  fréquence de l ' u n e  des t r a n s i t i o n s  inf ra rouge  du gaz e t  l a  

f réquence de sonde (v . . 23 GHz) c o h c i d e  avec une t r a n s i t i o n  du domaine mi- 
J I  - 

croonde 4177). 

Lorsqu'on s e  l i m i t e  aux s e u l s  niveaux i , j  e t  k ,  on r ev ien t  au c a s  

énoncé précédemment e t  t r a i t é  approximativement à l ' a i d e  des r é s u l t a t s  du cha- 

p i t r e  4. En e f f e t ,  en nég l igean t  l a  dégénêrescence en M,  l ' e x p r e s s i o n  (6-3) 

s e  r é d u i t  à : 

r é s u l t a t  i den t ique  à c e l u i  donné p a r  l ' exp res s ion  (6-1) lo rsque  w '  % w - kj ' 

6.3. FORME DES SIGNAUX 

Le s i g n a l  obtenu p a r  démodulation synchrone à l a  f réquence de modu- 

l a r ~ o n  d e  La puissance de pompe r ep résen te  (5 3-4) l a  d i f f é r e n c e  e n t r e  l ' ab -  

s o r p t i o n  microonde Ii (o ; wo + 6 w  ) e t  IM (w ; wo ) respect ivement  e n  
j ,i ,M 

présence e t  e n  absence de champ in f r a rouge .  Compar6s à l a  l a r g e u r  des r a i e s  de 

sonde, l e s  déplacements 6 0  sont  t r è s  f a i b l e s  e t  l e  s i g n a l  observé peu t  
j , i , M  

s e  développer sous l a  forme : 



Dans l e  cas  d'une r a i e  de sonde ayant un prof il Lorentz ien  : 

u : p u l s a t i o n  du rayonnement de sonde. 

O, : p u l s a t i o n  de résonance e n  absence de pompe. 

a : paramètre de l a r g e u r  de r a i e .  

Puisque Bo 1 
e s t  beaucoup p l u s  p e t i t  que - , on ne peut  

j A M  2r-c 
observer qu'un déplacement moyenné s u r  t o u t e s  l e s  va l eu r s  de M : 

" 
où on a posé f(wo-u) = 

2 q u i  c a r a c t é r i s e  l a  forme du s i g n a l  

[l+(wo-u)2T2] 

observé. Celui-ci  a donc l ' a s p e c t  d 'une f i g u r e  de d i s p e r s i o n  don t  l e  sens dépend 

du s igne  de 60 mais ne dépend pas  de M. La d i f f é r e n c e  AA des  ordonnées 
j 

des extrémurns du c e t t e  courbe e n  forme de r a i e  d i f f é r e n c i é e  s ' é c r i t  1 7 )  : 

La mesure de c e t t e  grandeur f o u r n i t  donc l a  v a l e u r  du décalage 

moyenné s u r  t o u t e s  l e s  va l eu r s  de M de l a  r a i e  de sonde. 

Expérimentalement, l ' ampl i tude  de ce déplacement peu t  ê t r e  d é t e r -  

minée de p l u s i e u r s  manières, : 

a )  e n  comparant l e  s i g n a l  à c e l u i  obtenu l o r s  de l ' en reg i s t r emen t  

de  l a  même r a i e  de sonde par  double modulation. 

b)  e n  u t i l i s a n t  une méthode de zéro q u i  c o n s i s t e  à moduler l a  f r é -  



quence microonde en  créneau à l a  f réquence de commutation du champ de pompe 

avec une amplitude e t  une phase convenable e n  vue d 'annuler  l ' e f f e t  du champ 

non résonnant .  L 'annula t ion  du s i g n a l  e s t  observée: (5 3-4) s o i t  par  d é t e c t i o n  

synchrone s u r  t ou te  l a  l a rgeu r  de l a  r a i e  de sonde s o i t ,  par  une technique 

d 'échant i l lonnage  e n  un poin t  f i x e  de l a  r a i e  (de préférence  au  maximum de 

l a  dé r ivée  de l ' a b s o r p t i o n  en  fonc t ion  de  l a  fréquence de sonde)"  

Les p r é c i s i o n s  de mesure q u i  son t  sensiblement équ iva l en te s  par  

ces deux méthodes s o n t  l i m i t é e s  par  l a  forme de l a  puissance in f r a rouge  e n  

fonc t ion  du temps ; ce  s i g n a l  n ' e s t  pas  un créneau p a r f a i t  (5 4 e t  5)  e t  son  

e f f e t  ne peu t  donc ê t r e  par fa i tement  compensé par  l a  modulation e n  c a r r é  de 

l a  fréquence de sonde. 

Dans l a  s u i t e ,  pour é v i t e r  c e t t e  source d ' e r r e u r ,  nous ne mesure- 

rons  pas l e  décalage mais,  nous comparerons l e s  v a l e u r s  AA1 e t  AA2 co r re s -  

pondant à deux d i s p o s i t i o n s  p a r t i c u l i è r e s  convenablement c h o i s i e s .  

Notons que, contrairement  au cas  du système à t r o i s  niveaux ( 5  4-5- 

1-1) ,  au  premier  o r d r e ,  l ' inhomogénéi té  du champ de pompe n ' a f f e c t e  pas l a  forme 

de l a  f i g u r e  d ' abso rp t ion  e t  ne modif ie  pas l ' ampl i tude  du s i g n a l .  En e f f e t ,  en  

considérant  comme précédemment ( 9  5-4-1-1) que l e  s i g n a l  e s t  obtenu e n  sommant 

tous l e s  s ignaux r e l a t i f s  à chaque élément de volume dV du gaz, on o b t i e n t  A I  

donné pa r  l ' e x p r e s s i o n  (6-5) sous l a  forme : 

où on a posé : 
" * " 

6w (X,Y,Z) dépend des coordonnées X , Y , Z  du p o i n t  cons idéré  dans l a  c e l l u l e  J , L M  
par  l ' i n t e r m é d i a i r e  du champ de pompe E1(X,Y,Z) en c e  po in t .  La r e l a t i o n  e n t r e  

6w e t  E" e t a n t  donnée par  l ' e x p r e s s i o n  (6-3), il e s t  f a c i l e  de v o i r  que 
j , i , M  

pour o b t e n i r  S u  il s u f f i t  de remplacer l e  champ E 1 2  p a r  s a  va l eu r  moyen- 
j , i ,M - 

ne dans t o u t  l e  guide E ' ~ .  Ce r é s u l t a t  n ' e s t  évidemment v a l a k l e  que s i  

I (E l2  ) << - 1 
6 w j , i , ~  max où - e s t  l a  demi-largeur de  l a  r a i e  de sonde e t  où 
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E .  e s t  l a  va l eu r  maximale du champ de pompe à l ' i n t é r i e u r  du guide.  
max 



c . 4 .  RESULTATS EXPERIMENTAUX 

Pour confirmer l 'hypothèse  f a i t e  s u r  l ' o r i g i n e  de l ' a symé t r i e  des 

signaux d é c r i t s  précédemrnen~, nous a l l o n s  e f f e c t u e r  s u r  l'ammoniac l ' é t u d e  ex- 

pér imenta le  de l l c f ? e + ,  S~ayl;  dans un champ v a r i a n t  rapidement.  

Ce t t e  molécule q u i  p ré sen te  une bande d ' abso rp t ion  correspondant 

à l a  v i b r a t i o n  v2  (D 2-6)  dans l e  domaine d 'émission du l a s e r  à CO ou à 
2 

X20 { 9 8 ! ,  { 9 6 ] ,  { e l ) ,  se p r ê t e  b i e n  à l a  v é r i f i c a t i o n  des r é s u l t a t s  précédents .  

L 'expres ion  (6-3) montre que l e  déplacement e s t  p ropor t ionnel  à 

l a  puissance du rayonnement de pompe. Il en  e s t  de même de l ' ampl i tude  des s i -  

gnaux obtenus par  démodulation synchrone puisque c e l l e - c i ,  donnée par  l ' exp res -  

s i o n  ( 6 - 6 )  e s t  p ropor t ionne l l e  au  déplacement moyenné s u r  t o u t e s  l e s  v a l e u r s  

du nombre quant ique M e  Pour v é r i f i e r  expérimentalement l e s  r é s u l t a t s  développés 

précédemment, il e s t  donc i n t é r e s s a n t  d ' u t i l i s e r  l e s  émissions du CO q u i  son t  
2 

envi ron  5 à 10 f o i s  p l u s  pu i s san te s  que c e l l e s  du N O .  
2 

6 . 4 . 1 .  Sens des  déca lages  

Nous v é r i f i o n s  d 'abord l e  retournement de l a  forme des signaux e n  

inve r san t  l e  sens des déca lages .  

E tan t  données l e s  f réquences u t i l i s é e s  ( v '  - % 30 THz e t  

v ~ v . .  23 GHz), l ' i n f l u e n c e  du premier terme dans l ' e x p r e s s i o n  (6-3) qu i  
J I  - 

donne 6 w  e s t  nég l igeab le  ( 5  6-2). Considérons a l o r s  deux cas  : 
j A M  

a )  S i  l a  f réquence l a s e r  w '  e s t  v o i s i n e  de l a  f réquence W k t i  

d 'une t r a n s i t i o n  du gaz ayant même niveau i n f é r i e u r  que l e  doublet  de sonde 

[f ig .  6-2a1, c ' e s t  un terme de l a  première somme de (6-3) q u i  e s t  prédominant 

e t  6w s 'exprime approximativement par  : 
j 

w 
2 

- w  ' 2  
k ' i  

Le déplacement de l a  f réquence de l a  t r a n s i t i o n  e t  l a  q u a n t i t é  

1 6 u j , i p b ~  
sont  p o s i t i f s  s i  w '  < w k ' i mais n é g a t i f s  s i  w '  > w k V i .  

M 

S i  on compte posi t ivement  l ' a b s o r p t i o n  microonde, l e  s i g n a l  e s t ,  à 



cm- 

> O 

Fig. 6 - 2 : Dispositions correspondant aux termes prédominants dans 

I ' e x ~ o n  du déplacement par effet « Stark rapide » . 



une cons tan te  néga t ive  p r è s ,  éga l  à l a  dé r ivée  de l a  r a i e  ( s ' e s t - à - d ~ ~ e  e s t  po- 

s i t i f  s u r  l ' a i l e  haute  fréquence de c e t t e  r a i e )  lorsque a' r M ~ T ~  m"di Sgal  à 

l 'opposé de c e t t e  dé r ivée  ( p o s i t i f  sur  L ' a i l e  basse fréquence)  SI. CJ' s w 
k Y i "  

Pour v 6 r i F i e r  ce retourxiement des formes lorsque I a  q u a n t ~ t g  

W '  - W k ' i  change de s igne ,  nous avons i r r a d i é  l e  gaz successivement avec %es 
- 1 émissions R6 = 966,25 1 cm-' e t  R8 = 967,708 un (9 annexe 1) de l a  bande 

00'1 - 10'0 du CO2 { 19 1 1 . Ces émissions encadrent  l a  f réquence u de l a  k 9 i  
t r a n s i t i o n  s a Q ( 3 , J )  = 96!,35 cm-' 198) de  l a  bande i de l'ammoniac e t  la  2 
t r a n s i t i o n  de sonde s e  s i t u e  e n t r e  l e s  niveaux du doublet  d 9 , w e s s i o n  (3,3)  rie 

l ' é t a t  fondamental de v i b r a t i o n  [ f ig .  6 -24  . 

Les r é s u l t a t s  expérimentaux If i g  , 6-3 1 scmfirrnent l e  retourx~e-  

ment des formes. Les s ignaux d ' e f f e t  S t a rk  r a p i d e ,  ~ b t e n u s  pa r  d é t e c t i o n  çyn- 

chrone, o n t  é t é  e n r e g i s t r é s  pour deux émissions l a s e r  correspo~ldant  à deux va- 

l e u r s  de w ' q u i  encadrent  w ; i l s  sont  superposés à I 'enxegisarement de k ' i  
l a  r a i e  microonde en forme v r a i e  (9 3-4) e f f e c t u é  su r  îa ni6me g m e  de fréquen- 

ce en absence de  t o u t e  pe r tu rba t ion .  

On remarquera que l e s  formes d i f f é r e n c i é e s  enregastrées ne sont  

pas  é l a r g i e s  par  l e s  d i f f é r e n t e s  composantes M ou par  LvlnhomogEnéité du 

champ de pompe. Ce r é s u l t a t  e s t  en accord avec l e s  expressrons tb&orfques 

données au paragraphe 6-3, 

b )  S i  l a  fréquence in f r a rouge  w '  e s t  W Q P S I O ~  de la fréquence 

w d'une t r a n s i t i o n  du gaz ayant pour niveau i n f é r i e u r  l e  nlveau superbeur 
k , J 

du doublet d e  sonde [ f i g .  6-2b], c ' e s t  un terme de l a  deuxième somme de l k x -  

p re s s ion  (6-3) q u i  dev ien t  prédominant : 

l a  q u a n t i t e  \- des  décalages.  Le déplacement de l a  f réquence ô w  -j ,i,M' H ' 0 , ~  S w j a 1 8 ~  

e t  l e  s i g n a l  s u r  l ' a i l e  haute  fréquence de. l a  r a i e  microonde sons n é g a t i f s  s i  

W '  w 
k i 

e t  inversement,  

Ce deuxième renversement des  signaux, symétrique du renversement pré- 

cédent ,  e s t  b i e n  observé expérimentalement [ f i g .  6-41 en i r r a d i a n t  l e  gaz avec les  
- 1 - 1 émissions P36 = 929,018 cm e t  Pg4 = 931,002 cm (9 annexe 1 )  de La bande 

- -  1 00'1 - 10'0 du CO2. Celles-ci encadrent  l a  t r a n s i t i o n  asC(l,!) = 933,:; c c  - 
{ S S ]  de l a b a n d e  v de  l f a m a c  [ f ig .  2 - . Corne prScédement ,  l a  raie  





Fig. 6 - 4 : Verification expérimentale du 
retournement.de la forme du signai en fonction 
du signe de w u  - w' et en fonction du terme 
prédominant 



de  sonde e s t  cons t i t uée  par  l a  t r a n s i t i o n  e n t r e  l e s  niveaux d ' i n v e r s i o n  

J = K = 3 de l ' é t a t  fondamental de v i b r a t i o n  ; e l l e  a également é t é  enregis -  

t r é e  en  forme v r a i e  e n  dessous des signaux d ' e f f e t  S ta rk  rap ide  en  ba layant  

une deuxième f o i s  l a  f réquence de sonde s u r  'Le même i n t e r v a l l e  s p e c t r a l .  

6 ,4 .2 .  Etude en fonc t ion  de l a  puissance.  ........................ -------- 
a )  I r r a d i a t i o n  par  une émission du l a s e r  à CO a 

2  " 

Une f a i b l e  p a r t i e  du f a i s c e a u  inf ra rouge  dévié  v e r s  une 

thermopile de Mol1 f o u r n i t  l e s  va l eu r s  r e l a t i v e s  de Pa puissance de ce champ 

non résonnant .  Pour o b t e n i r  un décalage e n  fréquence de l a  r a i e  observée ne t -  

tement mesurable,même à f a i b l e  puissance du champ non résonnant ,  il f a u t  choi- 

s i r  une d i s p o s i t i o n  b i e n  adaptée à c e t t e  é tude.  Ce choix f a i t  i n t e r v e n i r  : 

- l ' é c a r t  de fréquence e n t r e  l a  t r a n s i t i o n  in f r a rouge  du 

gaz e t  l e  rayonnement de pompe. 

- l a  puissance de c e t t e  émission l a s e r .  

- l ' i n t e n s i t é  de l a  r a i e  de sonde correspondante.  

L 'é tude expérimentale  a é t é  r é a l i s é e  e n  observant  l e  déplacement 

de l a  r a i e  d ' i nve r s ion  J = K = 3 lorsque l e  gaz e s t  i r r a d i e  par  l ' émis s ion  

P34 de l a  bande 00'1 - 10'0 du CO2 qu i  e s t  t r è s  v o i s i n e  de l a  t r a n s i t i o n  

inf ra fouge  a s  Q(3,3) de l'ammoniac (5  6-4-lb). 

Les r é s u l t a t s  obtenus [fig. 6 - 4  montrent ,  en  accord avec l ' e x -  

p re s s ion  (6-3) donnant l e s  déplacements 6 w  e t  avec l e s  r é s u l t a t s  anté-  
, i ,N - -  " 

r i e u r s  { 185) que l e  décalage e s t  p ropor t ionnel  à l a  puissance moyenne de pom- 

pe. 

b) I r r a d i a t i o n  par  une émission du l a s e r  à NZO.  

Moins pu i s san t  que l e  l a s e r  2 CO2' l e  l a s e r  à N O présen- 
2 

te l ' avantage  d'un s p e c t r e  d 'émission t r è s  dense, ce  qu i  permet dans c e r t a i n s  

cas  de mieux encadrer  l e s  t r a n s i t i o n s  inf ra rouges  de l'ammoniac. En r édu i san t  - 

2 2 
l e s  é c a r t s  w - w '  , on compense au moins en  p a r t i e  l a  diminut ion de pu i  ssan- 

ki 
ce des émissions correspondantes  e t  des déplacements de l ' o r d r e  de p l u s i e u r s  

KHz s o n t  encore fac i lement  obtenus pour une puissance  l a s e r  de l ' o r d r e  du wa t t .  

Les enregis trements  [ f i g ,  6-61 t r a d u i s e n t  l e  déplacement pa r  e f f e t  S t a r k  rap i -  

de de la r a i e  de sonàe J = K = 5 de l ' é t a t  fondamental de v i b r a t i o n  lo r sque  
- P 

l e  gaz e s t  i r r a d i é  successivement par  l e s  émissions P p l  = 929,489 cm e t  
- 1 

P I 2  = 928,617 cm (5 annexe 1) du N O q u i  encadrent  l a  t r a n s i t i o n  a s  Q(5,5) = 
2 

928,74 cm-' 198) de l a  bande v 
2"  



Fig. 6 - 5 : Vériftcation expérimentaie de la 
lincarité du décatrgë & la résonance de sonde 
en famtien de la puissance de a pompe » . 





6.4.3. Mesure des  d é ~ l a c e m e n t s  de fréquence : ------------- ---------------- ------- 

Nous avons vu (6-2-2c) que dans no t r e  cas  l e  premier  terme dans 

l ' e x p r e s s i o n  (6-3) du développement de 6w e s t  tou jours  négl igeable  e t  
J , i , M  

que les s e u l s  termes à cons idérer  sont  ceux pour l e sque l s  w 
kJ 

e t  W k v î  son t  

v o i s i n s  de w ' .  Les s e u l s  éléments de ma t r i ce  non nu l s  dei moment d i p o l a i r e  

é l e c t r i q u e  sont  donnés par l e s  r è g l e s  de s é l e c t i o n  des t r a n s i t i o n s  d i p o l a i r e s  

é l e c t r i q u e s  e n t r e  l ' é t a t  fondamental e t  l ' é t a t  e x c i t é  
v2 La p o s i t i o n  des 

t r a n s i t i o n s  inf ra rouges  correspondantes  par  rappor t  aux émissions l a s e r  u t i l i -  

sées  peut  ê t r e  déterminée à p a r t i r  des s p e c t r e s  é t a b l i s  & 98 1 ,  {96) ,  Cet exa- 

men montre qu'en première approximation, l e  déplacement en  fréquence s e  r é d u i t  

à un s e u l  terme : 

Les mesures expérimentales  du rappor t  des  décalages 

pour l e s  deux r a i e s  l a s e r  qu i  encadrent  l a  t r a n s i t i o n  in f r a rouge  considérée 

e t  du r appor t  de l e u r s  puissances r e spec t ives  

donnent l a  v a l e u r  de w : 
k j  1 / 2  [ w i 2  +  PR.^;^ 

W = 
kJ 1 + PR 

Les t r o i s  mesures des  t r a n s i t i o n s  s a  Q(3,3),  a s  Q(3,3)  e t  a s  Q(5,5) 

sont  en p a r f a i t  accord avec l e s  données inf ra rouges  obtenues par  spec t roscopie  

convent ionnel le  (98) dont l a  p r é c i s i o n  e s t  de 0,03 c m ' .  Les r é s u l t a t s  son t  

donnés dans l e  t ab l eau  6-1. 



TABLEAU 6-8 . 

T r a n s i t i o n  

Comparaison des fréquences obtenues p a r  "Effe t  S ta rk  rapide" avec  
- B 

c e l l e s  obtenues en spec t roscop ie  c l a s s i q u e ,  Les v a l e u r s  son t  données e n  cm . 

On peut donc envisager  d 'appl iquer  c e t  e f f e t  S ta rk  rap ide  à l a  me- 

s u r e  des t r a n s i t i o n s  in f r a rouges .  Il e s t  pour c e l a  néces sa i r e  de p r é c i s e r  l e s  

p o s s i b i l i t é s  de c e t t e  méthode. 

6 .5.  APPLICATION A LA SPECTROSCOPIE INTRAROUGE. 

La spec t roscopie  S t a rk  é t a i t ,  jusqu 'à  ce s  de rn i e re s  années,  r é s e r -  

vée au domaine microonde c a r ,  son a p p l i c a t i o n  à l ' i n f r a r o u g e  é t a i t  l imi t ée  p a r  

l a  r é s o l u t i o n  t rop  médiocre des spectromètres  convent ionnels  comparée aux dépla-  

cements S t a rk  a c c e s s i b l e s .  Depuis l a  mise au p o i n t  des  l a s e r s ,  c e t t e  technique 

d 'abord développée dans l a  r ég ion  des longueurs d'onde vo i s ines  de 3pm {82) ,  

s ' e s t  t r è s  rapidement étendue à l ' i n f r a r o u g e  l o i n t a i n  avec l e s  l a s e r s  à CO2 et 

à N20 {8i 1 ,  f 192 e t  193). E l l e  c o n s i s t e  à déplacer  l e s  niveaux d 'énerg ie  de l a  

molécule é tud iée  par  un champ s t a t i q u e  a f i n  de me t t r e  e n  cozncidence une t r an -  

s i  t i o n  du gaz avec l ' une  des émissions l a s e r .  SHIMIZU a a i n s i  mesuré avec 

p r é c i s i o n  l e s  é c a r t s  e n t r e  un grand nombre de t r a n s i t i o n s  de l'ammoniac e n  ab- 

sence de champ e t  l e s  émissions des l a s e r s  à CO e t  à N O l e s  p lus  proches 
2 2 

48 1 ) .  D ' a u t r e  p a r t ,  c e s  fréquences l a s e r  on t  é t é  mesurées avec p r é c i s i o n  par  b a t -  

tements s u c c e s s i f s  e n t r e  un é t a l o n  de fréquence microonde e t  l e s  r a i e s  des la- 

s e r s  à H O e t  à HCN (annexe 1 ) .  
2 

Af in  de comparer nos r é s u l t a t s  avec ceux de SHIMIZU,  nous a l l o n s  

é t u d i e r  l a  p r é c i s i o n  des mesures e f f e c t u é e s  en ana lysan t  l e s  d i f f é r e n t e s  sour-  

ces  d ' e r r e u r .  



- Le p r i n c i p e  de l a  dé te rmina t ion  de w e s t  basé s u r  l a  mesure 
k i  

par  d é t e c t i o n  synchrone du rappor t  des amplitudes des s ignaux obtenus pour 

deux émissions l a s e r  q u i  correspondent à des sens  opposés des déplacements. 

C e t t e  méthode, qu i  é v i t e  l a  mesure d i r e c t e  des déca lages ,  r é d u i t  e n  grande par-  

t i e  l e s  e r r e u r s  dues à l a  forme de l a  puissance l a s e r  e n  fonc t ion  du temps e t  

aux termes d ' o rd re  supé r i eu r  dans l e  c a l c u l  du déplacement moyen dans un champ 

inhomogène (5 6-3). 

- Nous avons supposé un p r o f i l  Lorentz ien  pour l a  r a i e  d e  sonde ; 

c e t t e  approximation n ' e s t  pas ind ispensable .  Dans l e  cas  d 'un  p r o f i l  Gaussien 

-k (w-w,) 
2 

A1(o) = A i  e  , l a  d i f f é r e n c e  des  ordonnées des  extrémums 

e s t  encore p ropor t ionne l l e  à Sw e t  q u e l l e  que s o i t  l a  forme v r a i e  de l a  
j , i , M  

r a i e  d i f f é r e n c i é e ,  on peut  admettre  q u ' i l  en s e r a  de même. 

- Le déplacement de  l a  r a i e  e s t  p ropor t ionne l  à l a  puissance l a s e r  

dont  l e s  i n s t a b i l i t é s  à cour t  terme son t  de l ' o r d r e  de 3 % { 100), { 155 1 ,  (156).  

Cependant, l a  d é r i v e  moyenne à long terme n'excède généralement pas 1 % au  cours  

d e  l a  durée  d 'un  enregis t rement .  Nous avons e s t imé  à 2 %, avec l e  l a s e r  à CO 2 
e t  à 4 %, avec l e  laser à N O l e s  i n c e r t i t u d e s  expérimentales  dont l a  p r i n c i -  2 
p a l e  o r i g i n e  e s t  l a  mesure de l a  puissance inf ra rouge .  

En négl igeant  l e s  i n c e r t i t u d e s  s u r  l e s  fréquences des  émissions l a -  

s e r  ( §  annexe 1 )  , l ' e r r e u r  s u r  w peut  s ' é c r i r e  : 
k i 

où a e t  B sont  l e s  e r r e u r s  r e l a t i v e s  s u r  R e t  P .  Ce q u i  condui t  à une 
- 1 

i n c e r t i t u d e  i n f é r i e u r e  à 0,005 cm pour l e s  t r o i s  t r a n s i t i o n s  envisagées pré-  

cédemment ( §  6-4-3). Le c a l c u l  d e  w k '  i e f f e c t u é  e n  s e  l i m i t a n t  à un s e u l  terme 

de  l ' e x p r e s s i o n  de bu ne s u f f i t  p lus  e t  il f a u t  t e n i r  compte des approxi- 
j , i , M  

mations q u i  on t  é t é  f a i t e s  pour o b t e n i r  l ' e x p r e s s i o n  s i m p l i f i é e  de  6w. 
J ,i SM' 

La sommation 
'OM , i , M  

a v a i t  é t é  r é d u i t e  aux s e u l s  termes qu i  correspon- 
M 

den t  à une t r a n s i t i o n  in f r a rouge  a+s (ou s-ta). Parmi l e s  termes é l iminés  l e s  

p l u s  importants  son t  ceux qu i  correspondent à l a  p a r i t é  opposée s+a (ou a-ts), 



Fig . 6 - 7 : inBireiee des différents tamcs consSdCrCs lors du 
cale\il du déplacement des niverur . 



i l s  s e r o n t  notés  seconds termes [ f ig .  6-73 . Dans l ' o r d r e  déc ro i s san t  d'impor- 

tance ,  l e s  t rois iSmes termes correspondent aux t r a n s i t i o n s  du type  as  R(J,K) 

e t  s a  R(J,K). I l s  déplacent  l e s  niveaux de sonde dans l e  même sens  e t  on t  donc 

des  e f f e t s  s u r  l e  décalage de  fréquence q u i  s e  d é t r u i s e n t  presque exactement 
ème [ f i g .  6-71. L 'e r reur  co rn i se  e n  l e s  négl igeant  f a i t  p a r t i e  des  4 termes ( l e s  

t r a n s i t i o n s  de type P n ' e x i s t e n t  pas dans no t r e  c a s ,  l o r s q u ' e l l e s  e x i s t e n t ,  

e l l e s  donnent l i e u  à des  termes s i m i l a i r e s ) .  

L, ' i n t rodus  t lon  des  "seconds termes" condui t à é c r i r e  : 

Les modules des éléments de mat r ice  du moment d i p o l a i r e  pour l e s  

t r a n s i t i o n s  a+s e t  s+a de même nombre quantique J , K , M  son t  i den t iques .  

I = l u i a k '  3 M 
et. 

ce  qu i  permet d ' é c r i r e  : 

On en  dédu i t  l a  c o r r e c t i o n  apportée par  l e s  seconds termes { 197) : 



Cette correct ion e s t  posi t ive  s i  w > w 
kJ k ' i  

e t  inversement. Dans 

l e  tableau 6-2: l e s  va l e i~ r s  a i n s i  corrigées des fréquences des t r o i s  t rans i -  

t ions  p:rGcÇdemment envisagées sont comparées à ce l l e s  obtenues par SHIMIZU 

en spectroscopie par e f f e t  Stark 4811. 

TABLEAU 6-2. 

Transit ions 

967,341 - + 0,006 

928,755 - + 0,003 

Comparaison des mesures obtenues par d i f fé ren tes  méthodes de cer ta ines  t r ans i -  

t ions  infrarouges de l a  bande v de l'ammoniac. 2 

+ Valeur donnée par SHIMIZU : ce t t e  valeur a é t é  calculée en fonction de 

l ' é c a r t  avec l a  r a i e  R37 du 14 O dont l a  fréquence 938,000 cm-' a é t é  2 
obtenue par spectroscopie conventionnelle i l 9 4  e t  195). 

+ Valeurs calculées en fonction des écar t s  donnés par SHIMIZU respectivement 

avec l e s  émissions R8 de l a  bande 00'1 - 10'0 du CO2 {191}, PIO e t  P 12 
de l a  bande 00'1 - 1o00 du N,O { 196). Les fréquences de ces émissions sont 

L - - 1 connues avec une précis ion de 0,001 cm ( 5  annexe 1) 



6.6. CONCLUSION 

Du p o i n t  de vue théor ique ,  pour une p lus  grande r i g u e u r ,  il fau- 

d r a i t  moyenner l e s  décalages 6w s u r  l a  d i s t r i b u t i o n  des  v i t e s s e s  des  
, i , M  

moléciiies a c i  correspond à l ' e f f e t  Doppler e t  t e n i r  compte de  l ' i n t e r a c t i o n  

e n t r e  l a  mo1écnl.e e t  l e  champ de sonde q u i  donne l i e u  à un déplacement de  

fréquence de 1 ' o rd re  de grandeur de 1 'é largissement  par  s a t u r a t i o n  { 168) . 

Exp6r1-meneafsment, l a  première c o r r e c t i o n  e s t  n é g l i  geable c a r  l a  
- W ' I  largeur Doppler est  tou jours  t r è s  p e t i t e  devant l ' é c a r t  lwk i  , l a  secon- 

2lT 
de ne peut  ê t r e  observée par  l a  technique de démodulation synchrone u t i l i s é e  

c a r  l e  déplacement q u ' e l l e  i n t r o d u i t  r e s t e  l e  même e n  présence e t  en  absence 

de champ de pompe { 168). Ains i ,  l e s  r é s u l t a t s  théor iques  e t  expérimentaux dé- 

c r i t s  dans ce c h a p i t r e  sont  e n  t r è s  bon acco rde  I l s  confirment l ' i n t e r p r é t a -  

t i o n  q u i  a é t é  donnée de l ' a symé t r i e  des s ignaux de r e l a x a t i o n  obtenus e n  vo ie  

de sonde l o r s  des é tudes  des systèmes à q u a t r e  niveaux e t  montrent que Iâ mo- 

d i f i c a t i o n  de l a  f réquence de l ' a b s o r p t i o n  he r t z i enne  d'un gaz ,  due à l a  pré- 

sence d 'un  champ non résonnant ,  peut  ê t r e  u t i l i s é e  pour c o n s t i t u e r  une méthode 

de spec t ros  copie i n £  rarouge . 

Cet te  techniqiie,  l i m i t 6 e  aux domaines d 'émission des  l a s e r s ,  e s t  

soumise à un c e r t a i n  nombre d ' i m p é r a t i f s  l i é s  s u r t o u t  à l ' e x i s t e n c e  d'une t ran-  

s i t i o n  microonde r e l a t ivemen t  i n t e n s e ,  dans l e  domaine couvert  par  l e s  sources  

hyperfréquences d i s p o n i b l e s  e t  ayant  un niveau comun avec l a  t r a n s i t i o n  i n f r a -  

rouge é t u d i é e .  E l l e  n é c e s s i t e  également une connaissance approximative du spec- 

t r e .  

Cependant, l o r s q u ' e l l e  e s t  app l i cab le ,  c e t t e  technique p ré sen te  

un c e r t a i n  nombre d 'avantages : 

- basée s u r  l e s  mesures des  émissions l a s e r ,  l a  p r é c i s i o n  obtenue 

e s t  de l ' o r d r e  de 0,005 cm-' 

- par  s o n  p r i n c i p e  même, l o r s  du retournement de l a  forme des  s i -  

gnaux l i é  au  changement du sens des  déca lages ,  c e t t e  méthode f o u r n i t  l ' i d e n -  

t i f i c a t i o n  de l ' u n  des  niveaux de l a  t r a n s i t i o n  in f r a rouge .  

Moins f a c i l e  à met t re  e n  oeuvre que l a  spec t roscop ie  par  e f f e t  

Stark e t  moins p r é c i s e  que l a  spec t roscop ie  à deux photons {37)  q u i  permet 

de me t t r e  e n  êvidence l e  "Lamp d ip"  inve r se  {38) ,  c e t t e  technique  p ré sen te  

néanmoins c e r t a i n s  avantages.  E l l e  peut  n o t a m e n t  encore ê t r e  u t i l i s é e  lorsque  



l a  na issance  d ' a r c s  é l e c t r i q u e s  e n t r e  l e s  p la teaux  l i m i t e  l ' a p p l i c a t i o n  d 'un 

champ S t a r k  à des  va l eu r s  t r o p  f a i b l e s  pour amener une composante de  l a  r a i e  

en coïncidence avec l ' émiss ion  l a s e r  ou encore, lorsque l e  sens de déplacement 

S tark  ne permet pas  c e t t e  co?ncidence. La spec t roscopie  à deux photons néees- 

s i t e  des  sources microondes pu i s san te s  ; c e l l e s - c i  couvrent généralement des 

gammes t r è s  r e s t r e i n t e s  a l o r s  que l e  rayonnement h e r t z i e n  u t i l i s é  i c i  pour 

e x p l o i t e r  c e t  " e f f e t  S ta rk  rap ide"  e s t  un rayonnement de  sonde de t r è s  f a i -  

b l e  puissance.  

Notons e n f i n  que l a  p r é c i s i o n  des mesures peut  ê t r e  améliorée : 

- s o i t  e n  u t i l i s a n t  un modulateur é lec t ro-opt ique  à l ' e x t é r i e u r  

de l a  c a v i t é .  Celui-ci ,  en  découpant l a  puissance émise sous l a  forme d'un 

créneau b i e n  d é f i n i  à une fréquence f  beaucoup p lus  é levée ,  r é d u i r a i t  l e  

b r u i t  d é t e c t é  qu i  e s t  p ropor t ionnel  à - Af 03 1 e s t  l e  courant qu i  t r a -  
f  

ve r se  l e  c r i s t a l ,  e t  Af l a  bande passante  de l a  vo ie  du s i g n a l  de sonde. 

- s o i t  e n  améliorant  l a  s t a b i l i t é  de l ' émis s ion  l a s e r  par  l ' i n t e r -  

média i re  du système de  s t a b i l i s a t i o n  prévu à c e t  e f f e t  ( 5  3-2-P-2d). 



ETWE CQMPLEMEflTAXRE 

SLJB LES $HENOMEUES DE RELAXATION 

7 " 1  , INTRODUCTION 

Dans ce  c h a p i t r e ,  une étude expérimentale  p lus  d é t a i l l é e  des phéno- 

mènes q u i  r é s u l t e n t  des  r e l a x a t i o n s  par  c o l l i s i o n s  va soulever  c e r t a i n s  proble- 

mes que nous n'envisageons pas de rgsoudre i c i .  Nous proposerons seulement ee r -  

t a i n e s  ana lyses  pour permet t re  de mieux s i t u e r  c e s  problèmes. 

Nous commencerons pa r  r appe le r  quelques r é s u l t a t s  théor iques  qui  

s e r o n t  u t i l e s  l o r s  de l a  d i scuss ion  q u i  s u i v r a  l a  d e s c r i p t i o n  des  r é s u l t a t s  

expérimentaux, Ces rappels  s e r o n t  r e l a t i f s  aux taux  de t r a n s i t i o n s  par  ê o l l i -  

s i o n s e t  à l a  symétr ie  des  niveaux de l a  molécule NH 
3  

Pour ç l a sSe r  l e s  phénomènes de' r e l a x a t i o n ,  il f a u t  remarquer que 

l o r s  de  l ' i n t e r p r é t a t i o n  q u a l i t a t i v e  des  signaux r ap ides  ( O  5-3-4-41, nous nous 

sommes basés  s u r  l e s  r è g l e s  p r é f é r e n t i e l l e s  de s é l e c t i o n  mises en évidence par  

OKA { 16) e t  s u r  l a  prédominance des c o l l i s i o n s  avec une t r è s  f a i b l e  v a r i a t i o n  

de  l ' é n e r g i e ,  En accord avec c e s  suppos i t i ons ,  pour ne me t t r e  en  évidence que 

l e s  phénomènes l i é s  aux c o l l i s i o n s  e n t r a î n a n t  pour l a  molécule p a r t e n a i r e  une 

t r a n s i t i o n  de type AJ = 0, il f a u t ,  l o r s  de l ' é t u d e  expérimentale ,  é v i t e r  l e s  

t r a n s i t i o n s  de sonde qu i  pour ra i en t  ê t r e  a f f e c t é e s  au  moins au  premier o rd re  

pa r  des  c o l l i s i o n s  en t r aânan t  une t r a n s i t i o n  de type AJ = i 1 .  Cel les -c i  cor-  

respondent  aux double ts  J = 7 ,  8 ou 9 e t  aux doubbets K = 7 rf ig. 7-11 . 
Inversement,  il f a u t  s e  l i m i t e r  aux t r a n s i t i o n s  c a r a c t é r i s é e s  par  J = 7, 8 ou 9 

s i  on veu t  é t u d i e r  p l u s  spécifiquement l e s  phenomènes l i é s  aux c o l l i s i o n s  de 

type  AJ = + 1. 

Nous séparerons donc en deux p a r t i e s  l a  d e s c r i p t i o n  des r é s u l t a t s  

expérimentaux. Pour l e s  c o l l i s i o n s  de type  AJ = O ,  nous nous l imi t e rons ,  pour 

des  r a i s o n s  de s e n s i b i l i t é ,  aux t r a n s i t i o n s  l e s  p l u s  i n t e n s e s  q u i  correspondent 

à K É J -6 6 .  Pour l e s  t r a n s i t i o n s  de type  AJ = 1 ,  l ' appa re i l l age  e x p é r i m n t a l  

l i m i t e r a  également l e  nombre d e s , t r a n s i t i o n s  de sonde a c c e s s i b l e s ,  

Nous terminerons p a r  quelques remarques r e l a t i v e s  au  s i g n a l  n é g a t i f ,  



Fig. 7 - 1 : Transitions induites par coiiisiow pour ks mokules partenaim. 



7.2, RAPPELS DES R&SULTATÇ THEORIQUES ET APPLICATIONS 

7.2.1.1. Résultats de la théorie d'ANDERSON { 121, - - - - - - - - - - - -_-_- - -  
L'élargissement des raies d'absorption de l'ammoniac a été étudié 

théoriquement et expérimentalement par un grand nombre d 'auteurs { 121, { 1661 ,  

(198 à 2 0 2 ) .  En particulier, ANDERSON a appliqué les résultats de l'analyse 

théorique très développée qu'il a effectuée dans le cadre de l'approximation 

d'impact à la détermination de l'élargissement par collisions des raies de 

l'ammoniac afin de comparer ses résultats avec les largeurs déterminées expé- 

rimentalement par BLEANEY et PENROSE { 198) . Ce traitement théorique, repris 
plus récemment par TSAO et CURNUTTE { 199), a servi de base à BIRNBAUM 1200) 

pour exposer les prin.cipaux aspects de ce développement, 

Dans notre domine de pression, les approximations introduites 

par ANDERSON sont tout à fait justifiées ; elles sont basées sur les supposi- 

tions suivantes : 

- la durée de la collision est courte devant la durée qui sépare 
deux chocs. 

- les collisions sont binaires. 
- le mouvement de translation peut être traité classiquement : le 

paquet d'onde associé à la particule est supposé suffisamment petit pour être 

assimilé à un point. 

- le spectre est supposé complètement résolu : il n'y a pas de re- 
couvrement des raies, 

Dans ces conditions, ANDERSON a déterminé la demi-largeur d'une 

raie d'inversion de 1 "ammoniac sous. la forme : 

nvo 
A V  = avec o = 1 a(J2K2) 

JOK, 
b L 

n est le nombre de molécules par cm 3 

v la vitesse relative moyenne, et 

o(J K ) est la section efficace de la collision avec la molécule partenaire (J K ) 2 2 2 2 

où b est le paramètre d'impact et où S(b) peut être regardé comme un fac- 

teur de poids qui caractérise l'efficacité de la collision (200). S (b) ne 

peut être supérieur à 1 ; S(bo) = 1 signifie que la collision avec le paramètre 



d'impact bo interrompt complètement le processus de radiation, Par contre, 

S(b) = O lorsque le paramètre d'impact est grand ou lorsque le hamiltonien 

d'interaction est nul. 

En Çe pla~anb dans Ic ccdre d'une interaction dipôle-dipôle, et en 

adoptari t  l'hypothèse des trajectoires rectilignes, ANDERSON a obtenu la proba- 

bilité d'une complète interauption du processus de radiation due aux collisions 

moléculaires sous la forme de deux Ils correspondent, suivant la dénomi- 

nation introduite par cet auteur, à un ''effet Stark" et à une "résonance 

Pour une molécule dans un état rotationnel (J,K), la section effi- 

cace due à l'interaction du type effet Stark est donnee par 4126, (166)  

où C est une constante comprise entre 0,885 et 1 , B 1  et qui dépend de la forme 

d'interpolation utilisée ; 

u est le moment dipolaire de la molécule d'ammoniac, 

v est la vitesse relative moyenne 

p (J K ) est le poids statistique de la distribution de population 
B 2 2  

pour le niveau (J K ) .  2 2 

L'effet de "résonance rotationnelle" consiste à considérer en 

plus un terme qui correspond à une collision au cours de laquelle la molécule 

effectue une transition J + JI1 et la partenaire effectue simultanément une 

transition J+1 + J ; cet échange qui correspond à une variation très faible 

de l'énergie d'ensemble des deux molécules se traduit par un terme supplémen- 

taire dans l'expression de la section efficace de collision {12), { 166) : 



où les termes d'effet Stark, précédés du signe - ont été introduits pour 

compenser ceux correspondant à JI1 et déjà pris en compte dans l'expression 

(7-1). 

Ces résultats permettent d'écrire les probabilités de différents 

types de transitions par collision$ {15,  161 sous la forme suivante pour la- 

quelle nous avons gardé les appellations données par OKA {15 ]  : 

Le facteur 2 doit être ôté de l'expression donnant ks pour 

(J2, K ) = J , K  et des expressions k pour K2 = K. 
2 C1 

Une interprétation semi-classique de ces résultats peut être repré- 

sentée sous une forme donnée par LEGAN et col. ( 1  66). La rotation d'une toupie 

symétrique peut être décrite comme une rotation de la toupie autour de son axe 

de symétrie avec précession de cet axe autour d'une direction fixe de l'espace. 

Celle-ci porte le moment angulaire total de rotation [fig. 7-21 . Pour 1 ' in- 



teraction dipôle-dipôle, la gran- 

deur importante est la composante 

moyenne non nulle du moment dipo- 

laire ; elle est dirigée le long 

de l'axe fixe. Cette composante 

parallèle u,, peut être exprimée 

par : 

Fig. 7 - 2 

c'est elle qui intervient dans les 

collisions qui induisent une tran- 

sition A J = 0 .  

La composante perpendiculaire est oscillatoire et ne contribue 

pas de façon notable à l'expression de la section efficace sauf si les deux 

molécules "tournent" ensemble { 166 } .  Ce cas correspond à : 

et traduit la résonance rotationnelle. C'est cette composante qui intervient 

pour les transitions de type AJ = +1 

p L =  u sin a = p 

7 . 2 . 1 . 2 .  Ap~lication au calcul des variations relatives d'intensité - . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . .  

J (J+ 1 ) 

des transitions (9 7) et (7 7) - - - - - - , A  - - - -  '-2 

Les résultats précédents peuvent être appliqués au calcul du rapport 

est la variation relative d'intensité du doublet 

d'inversion (J,K). La méthode, appliquée par OKA à de nombreux systèmes ( 1 5 1 ,  

(161, 159 à 61}, consiste à déterminer l'état stationnaire des populations 

en fonction des différents taux de transitions représentés par les flèches 

a B y fl et 5 sur la figure [7-31. 



Fig. 7 - 3: Types de transitions 

par collisions considérées pour la 

détermination des modifications relatives 

d'intensité. 

Dans un premier temps, parmi ces transitions, nous négligerons 

celles qui ne respectent pas les règles de sélection dipolaire électrique 

(les seules à considérer sont représentées par a et B ) .  

Les taux de transition et les populations du niveau supérieur ( 2 )  

et inférieur ( 1 )  d'une transition d'inversion ou de rotation induite par 

collision sont reliées à l'équilibre de Boltzmann par une relation de micro- 

réversibilité : 

où E est mis pour a ou pour 6 .  

En présence du rayonnement de pompe, cette relation devient : 

soit par différence : 

6n k - 6 n  k = O  
1 ~f 2 E S  (7-8) 

En appliquant cette relation à chacun des niveaux du doublet 



- 2 3 3  - 

(7,7) pour toutes les transitions a ou !3 et en sommant, on obtient : 

ou on a remplacé k et k B  respectivement par o et B pour alléger 
a 

1 'écriture. 

Pour obtenir ce résultat, nous avons supposé que 8-f = 61 et que 

cr -f = a+ où s et i indiquent respectivement le 
(P);, (P+]) S (P)~>(P+~)~ 

niveau supérieur et inférieur d'un doublet ; ces approximations sont justi- 

fiées par leurs expressions théoriques (7-3) et (7-4). 

En admettant aussi que a+ = a+ (express ion 
(P)~,(P+~)~ (PI i, (p-1 Is 

7-5), on obtient pour l'intensité de la transition (9,7) : 

Nous avons supposé, pour obtenir cette expression, que 

6n1~i 
- 6nIos = O ; la modification d'intensité du doublet (10-7) correspond 

à un effet d'ordre supérieur et peut donc être négligée. Ceci est justifié par 

l'expérience car nous n'avons noté qu'une diminution très faible (de l'ordre 

de grandeur du bruit) de cette raie. 

On déduit de l'ensemble de ces relations : 

Expression pour laquelle nous avons utilisé l'approximation : 



7 Le rappor t  - peut ê t r e  c a l c u l é  à p a r t i r  des express ions  (7-3, 
Y7,a  ' . 

,T-4, 7-5 e t  7-1 1 ) .  Les popula t ions  p (J,K) son t  données pa r  : 

S(1,K) e s t  p ropor t ionnel  à 1 pour K = O e t  K P: 3n 

e t  à 2 pour K=3n avec n  f O ,  

- 1 
B = 9,96 cm A = 6,29 cm-' (961, (101) 

v = 25715 MHz 
7,7 

V 
9,7 

= 20735 MHz 

Y9 7  Le c a l c u l  théor ique  donne a l o r s  -I- = 2,3. 
y7,7 

Sauf à t r è s  bas se  p re s s ion  oG l e s  p a r o i s  ont  une in f luence  non né- 

g l igeab le ,  on o b t i e n t  une va l eu r  cons t an te  v o i s i n e  de 5,9 s o i t  envi ron  deux 

f o i s  e t  demie supé r i eu re  à c e l l e  donnée p a r  l e  c a l c u l .  Ce de rn i e r  e s t  donc en 

désaccord t r è s  n e t  avec l e s  r é s u l t a t s  expérimentaux. 

Dans l ' e x p r e s s ï o n  (7-1 l ) ,  l e  r appor t  "' e s t  é g a l  à 1,24 e t  l e  v 
937 

a+ + 2B7 
terme 7,8 7 e s t  peu d i f f é r e n t  de - c a r  l e s  taux B voi- 

+ 289 $9 1 " ' 9 , ~  + "'9,lO 

s i n s  e n t r e  eux t son t  très, supé r i eu r s  aux taux a. L ' é c a r t  e n t r e  l e s  r é s u l t a t s  

théoriques e t  expérimentaux semble donc s e  t r a d u i r e  pr incipalement  au niveau 

du rapport  "'9,8 7 
x - 0  

ct 4- 
7,8 B9 

On p e u t  t e n i r  compte des t a u x  k de t r a n s i t i o ~ s  de type  quadrlpo- 
Y 

l a i r e  ( p a r i t é  + + e t  - - -). Les t r a n s i t i o n s  notiies a B e t  y  sont  l e s  

p l u s  probables { 16) <: l e s  f l èches  ,n e t  5 [ f i g .  7-31 résument 1 'ensemble des 

autres . -  En adoptant  encore l e  p r inc ipe  de m i c r o r é v e r s i b i l i t é  donné pa r  l 'équa- 

t i o n  (7-6) pour le$  t r a n s i t i o n s  y ,  on .ob t ien t  : 



En utilisant les remarques faites précédernent sur l'importance 

des termes a ,  y et 5 devant les termes B on peut écrire : 

On voit appa~aîbre le rôle des transitions de type quadripolaire 

sous la forme d'un teme soustractif aux taux a 
7 , 8  et "9,8@ 

11 peut donc I 

les valeurs trouvées expérimentalement. Ces suppositions confirment celles pro- 

posées par OKA { 16) et tendraient à prouver'que, sous certaines conditions, - 

les molécules d'ammoniac effectueraient simultanément une transition a et une 

transition B dont le résultat est une transition de type y . ( 1 6 ) ,  

7 . 2 , 2 .  Considérat~g~h-sur la synGgn~g-des niveauxa 

7 . 2 . 2 . 1 .  Détermination de la symétrie des niveaux de la molécule d'ammoniac. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . .  
La symétrie des niveaux peut être déterminée (203)  en utilisant le 

groupe d'invariance du problème réel proposé par LONGUET-HIGGINS ( 2 0 4 } .  La 

méthode qui consiste alors à effectuer le classement des niveaux à un orare 

donné de l'approximation repose sur la détermination d'une base de l'espace cor- 

respondant adaptée à sa décomposition en représentations irréductibles du groupe 

réel. La détermination du groupe d'invqriance du problème réel repose sur : 

- l'invariance par inversion par rappgrt à G : centre du référen- 

tial galiléen confondu avec le centre de la masse de la molécule. Le groupe cor- 

respondant possède les deux éléments E et E' qui correspondent respectivement 

à l'opération identité et à l'inversion par rapport à G. 

- llinterchangeabil,ité de particule8 identiques jouant des rôles 
équivalents. Le groupe csrrespondant est donc le groupe de permutations de ces 

particules. 
,i" 

Il reste alors à considérer le produit de ces deux groupes, Le pre- 

mier qui comprend E et 8' est isomorphe eu groupe S2 ; le second qui eor- 

I respond au groupe des 3,pemutations des trois atomes H est isomorphe aux 

groupes S3*  C3v et D et possède les éléments E, (123) ,  ( 1 3 2 ; ~  ( 1 2 ) ,  (13) 
3  

et ( 2 3 ) .  Le groupe complet isomorphe au groupe D3h est caractérisé par les 
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s i x  c l a s s e s  qu i  peuvent ê t r e  no tées  E, (1231, (12) ,  E*, (123)' e t  ( 1 2 ) ~ .  

Dans l ' approximat ion  de BORN-OPPENHEIMER, l e s  mouvements de r o t a t i o n  

d'ensemble sont  séparés  des mouvements de v i b r a t i o n  q u i  sont  cons idérés  comme 

de p e t i t s  déplacements des noyaux autour de  l e u r  p o s i t i o n  d ' é q u i l i b r e .  Dans 

c e t t e  hypothèse, parmi l e s  douze opéra t ions  d é f i n i e s  p l u s  hau t ,  s i x  d ' e n t r e  

e l l e s  donnent une nouvel le  conf igura t ion  d x q u i l i b r e  qu i  ne peut ê t r e  superpo- 

s é e  à l a  con f igu ra t ion  i n i t i a l e  pa r  simple r o t a t i o n  au tour  de G e t  l e s  s e u l e s  

c l a s s e s  à conserver  dans l e  c a s  d'une molécule r i g i d e  sont  c e l l e s  q u i  conser- 
% 

ven t  c e t t e  r i g i d i t é  de l a  molécule,  s o i t  E ,  (123) e t  (12) . Par c o n t r e ,  dans 

l e  ca s  de  l'ammoniac, l e  franchissement de l a  b a r r i è r e  de p o t e n t i e l  l o r s  du 

passage de l 'atome d ' azo te  d 'un cô té  à l b u t r e  du p l an  d é f i n i  par  l e s  t r o i s  

atomes d'hydrogène permet l a  déformation de l a  molécule e t  conduit  à l a  levée  

de dégénérescence q u i  donne l i e u  au s p e c t r e  d ' i nve r s ion .  L'hypothèse d e s i p e t i t s  

mouvements e s t  donc i n s u f f i s a n t e  c a r  l a  molécule d o i t  ê t r e  considérée comme non 

r i g i d e  9203) e t  l e s  douze opé ra t ions  contenues dans l e s  s i x  c l a s s e s  E ,  (1231, 

(12)', E: (123)' e t  (12) son t  t ou te s  des opéra t ions  d ' i nva r i ance  de c e t t e  mo- 

l é c u l e  non r i g i d e .  La recherche d 'une base adaptée à l a  décomposition en repré-  

s e n t a t i o n s  i r r é d u c t i b l e s  de c e  groupe complet permet de t e n i r  compte de c e t t e  

non r i g i d i t é  de l a  molécule e t  du passage de l ' u n e  à l ' a u t r e  des deux configu- 

r a t  ions d ' é q u i l i b r e .  t -  

Pour chacun des  é t a t s  de v i b r a t i o n  correspondant à l l a p p r o x ~ m a t i o n  

des p e t i t s  mouvements, l a  dégénérescence l i é e  à l ' e x i s t e n c e  des deux i s ~ m G r e s  

d o i t  ê t r e  e x p l i c i t é e .  Puisque ces  deux isomère8 ont  exactement l e s  mêmes é t a t s  

de  v i b r a t i o n ,  on i n t r o d u i t  un "pseudo nombre quantique" qui  pourra prendre 

l e s  va l eu r s  1 ou 2 a f i n  de c a r a c t g r i s e r  chacun des  énantiomères {203Q. Pour 
a i  chaque ensemble de nombres quant iques v .  c a r a c t é r i s a n t  une v i b r a t i o n ,  nous 
1 a i  > 

aurons a l o r s  deux é t a t s  p o s s i b l e s  qu i  s e ron t  désignés par  l e s  vec t eu r s  ( 1 ,  v .  
1 

e t  12, v i i  La base  du sous-espace à deux dimensions obtenue en prenant  

les combinaisons l i n é a i r e s  : 

e s t  adaptée à l a  décomposition en r ep ré sen ta t ions  i r r é d u c t i b l e s  du groupe 

p u i s q u ' e l l e  e s t  c o n s t i t u é e  p a r  deux vec t eu r s  propres  r e l a t i f s  à t o u t e s  l e s  

opéraf i ons  du groupe. 

Pour d é f i n i r  l a  base de l ' e space  t o t a l ,  on peut a l o r s  s e  r e p o r t e r  



aux r é s u l t a t s  r e l a t i f s  à l a  molécule r i g i d e  1203) qu i  correspondent  dons 

à un s e u l  isomère. Dans l e  ca s  d 'une v i b r a t i o n  non dégénérée,  l e  sous-espace 

d ' o r d r e  deux engendré par  l e s  vec t eu r s  : 

peut ê t r e  r appor t é  à l a  base  orthonormée adaptée à l a  décomposl t ian en  repré-  

sentatSons i r r é d u c t i b l e s  : 

Pour l a  molécule non r i g i d e  e t  tou jours  dans l e  ca s  d'une v i b r a t i o n  

non dégénérée,  il f a u t  donc env i sage r  un sous-espace à qua t r e  dimensions sous 

tendu pa r  l e s  vec t eu r s  1 I s u  2, v ,  > @ J ,+K,M >.  
1 

En composant l e s  vec t eu r s  a i n s i  dé f i+ ,  on o b t i e n t  une base ortho- 

normée de  l a  forme : 

On peu t  montrer (203) que c e t t e  base  e s t  adaptée à l a  décqmposition 

en r e p r é s e n t a t i o n s  i r r é d u c t i b l e s  du groupe r é e l .  Les vec t eu r s  s e r o n t  no t é s  

I v i , l ~ I ,  E ' ,  E ,  J, M i Pour a l l é p e r  l ' é c r i t u r e .  

En s 'appuyant  s u r  l a  t a b l e  d e . c a r a c t è r e s  du groupe, l a  recherche 

des v a l k r s  propres  des vec t eu r s  de c e t t e . n o u v e l l e  base pour l e s  opé ra t eu r s  du 

groupe de symét r ie  permet l e  cIaÇsement des niveaux d ' é n e r g i e  de l a  molécule 

en f o n c t i o n  des r e p r é s e n t a t i o n s  i r r é d u c t i b l e s  du groupe. 

Pour déterminer  l e s  opé ra t eu r s  de l ' e space  des  é t a t s  q u i  correspon- 

dent  dans 1 'espace physiquc aux d i £  f é r e n t e s  opé ra t i ons  du groupe, on u t i i l i s e  

pour chacvne d ' e l l e s  des opé ra t i ons  é lémenta i res  équ iva l en t e s  ( r o t a t i o n ,  chan- 

gement de sens du t r i q d r e )  dontP'on connaî t  b i e n  l e s  opé ra t eu r s  correspondants  

dans l ' e s p a c e  des  é t a f ç  du problème approché (2031, 

De c e t t e  façon, e t  en u t i l i s a n t  c e r t a i n e s  p r o p r i é t é s  des  composan- 

- 



t e s  du moment c iné t ique  e t  des cos inus ' d i r ec t eu r s ,  l e s  va l eu r s  propres  des 

véc t e u r s  d é f i n i s  précédemment peuvent ê t r e  ' c a l cu l ées  e t  l e  classement qui  e n  

r é s u l t e  e s t  donné dans l e  t ab l eau  [7-11 12051. Le p r i n c i p e  d 'exc lus ion  de 

P a u l i  r e l a t i f  à un ensemble de fermions a  é t é  appl iqué pour é l iminer  de ce t a -  

b leau  l e s  r ep ré sen ta t ions  i r r é d u c t i b l e s  A; e t  A I  dont l e  poids s t a & s t i q u e  

e s t  nu l .  

7,2.1.2.  A p ~ l i c a t i o n  aux c o l l i s i o n s  molécula i res  {205\ , - - - - - - - - - - - - - - - - - - -  
Les é t a t s  des  molécules qu i  in te rv iennent  dans l a  c o l l i s i o n  se ron t  

c a r a c t é r i s é s  pa r  / V ~ . I K ~ / ,  E ; ,  c l ,  JI, M l  . e t  par  I V ~ , I K ~ I ,  E;, c2 ,  J ~ ,  M~ >. 

Le mouvement r e l a t i f  en absence d ' i n t e r a c t i o n  peut ê t r e  d é c r i t  62051 dans une 

base orthonormée de k e t s  no té s  [ E ,  R ,  m . où : 

E e s t  une va l eu r  propre du s p e c t r e  cont inu de l ' é n e r g i e  c iné t ique  relatiiive. 

R e s t  un nombre quantique qu i  c a r a c t é r i s e  l e  nodule du moment angu la i r e  r e l a t i f .  

I l  e s t  exprimé, en mécanique c l àqs ique ,  par  R = p v b ,  où y e s t  l a  masse ré -  
m. m, 

L L d u i t e  - v l a  v i t e s s e  r e l a t i v e  e t  b  l e  paramètre d ' impast .  m +m ' 
1 2  

m e s t  un nombre quantique qui  c a r a c t é r i s e  l a  composante du moment angula i re  

r e l a t i f  s u r  une d i r e c t i o n  F i x e  de l k s p a c e .  

La bade complète d é f i n i e  par  l e s  k e t s  : 

e s t  b i e n  adaptée à l a  réduct ion  en r ep ré sen ta t ions  i r r é d u c t i b l e s  du groupe d ' i n -  

var iance .  

Puisque l e s  k e t s  I E ,  R ,  m > son t  vec teurs  propres  &ec la va l eu r  

( - 1  pour l ' i n v e r s i o n  par  rappor t  à G ,  on peut  déduire  l e s  r è g l e s  de sé lec-  

t i o n  q u i  correspondent à l a  conservjit ion des r ep ré sen ta t ions  i r r é d u c t i b l e s  du 

groupe. Cel les -c i  f205) sont  donnëes sous f o h e  de diagrammes [fig. ?-2a e t  b] 

pour l e sque l s  l ' u n  des deux ' é ta t s  d ' e n t r é e  (canal  de gauche) correspond au n i -  

veau pompé c a r a c t é r i s é  par  (J,K) = ( a , ? )  e t  appa r t i en t  donc à une représen- 

t a t i o n  E ' .  Quatre  cas  ont  S t é  cons idérés  su ivant  que l a  molécule p a r t c h a i r e  

e s t  dans un é t a t  E [£ig. 7-41 ou A [ f i g .  7-51 e t  que A R  q u i  c a r a c t é r i s e  

l a  v a r i a t i o n  du module du moment c iné t ique  r e l a t i f  e s t  p a i r  [figo 7-4a e t  

7-5a] ou impair  [ f ig .  7-4b e t  7-5b]. C ' e s t  à p a r t i r  de ces  considér 'ations 
théor iques  que WERTHEIMER {205) a  j e t é  l e s  bases  d'une méthode de c l a s s i f i c a t i o n  

de ces  processus in t e rmolécu la i r e s .  



Tableau 7 - 1: Identification des niveaux d'énergie de la molécule d'ammoniac. 

AE pair AQ impair I A llpair A 2  impair 

E' 

E" E')+ 1; , 1;g7< A'2 :,jqA'2 E' E' E' A", A", 

E' E" E, l' < E'* 

E ' E'" E' E" 

E' F E" 

E' E' E' 

Fig. 7 - 

1.J - * -  < A'2 
"'2 

Diagrammes de ciasifkation des collisions molécuiaires considérées. 

- - - 
-- - --- - -- 

1 '4'2 A'2 



7.3. ETUDE DE TRANSITIONS DE TYPE AJ = O INDUITES PAR COLLISIONS 

7.3.1. Description ------ des résultats expérimentaux. ---------- 

% En fonction de la transition de sonde. 

Nous avons enregistré, par démodulation synchrone ( 5  3-4); le 

signal A L  sur toutes les raies de sonde K < J < 6 po.ur une pression de 

l'ordre de 10 millitorrs, Sur lam"$érie dlenregistremdnts obtenus, Identiques 
l 

à ceux des figures 15-15] à 15-'221, il est possible de mesurer les amplitu- 

des relatives - des modifications d'intensité qui correspondent à la par- 
1 

tie positive des signaux. Celles-ci sont reportées [fig. 7-61 en fonction du 

nombre quantique J a 

- 
Malgré les incertitudes de mesure qui vont de 10 % pour les meil- 

leurs pointés, à 50 % pour les faibles valeurs de - ce graphique met en 
1" 

évidence que : 

- la variation'relative - des transitions de même nombre quan- 
-7 1 < 

tique K décroît lorsque J -cro'ît et devient négligeable dès que J 2 .K+3. 

- aucune augmentation d'intensité n'est observable sur les doublets 
d'inversion dont le nombre quantique K est égal à 1. 

des transitions K = 3n sont net- - les variations relatives - 
1 

tement plus importantes que les autres, 

% En fonction de la pression. 

Pour étudier e~~ériméntalement l'influence de la pression, il est 

nécessaire de choisir des transitions qui accusent une modificgtion AT > O 

encore nettement observable à faible pression. Nous avons ainsi effectué une 

série d'enregistrements de 1 et de AI à différentes valeurs de la pression 

pour les doublets (J,K) = (6,6) ; (6,5) ; (5,s) ; (5,3) ; (4,4) ; (4,3) ; (3,3) ; 

(3,2) et (2,2). Afin de réduire les erreurs expérimentales, tous les enregistre- 

ments sur l'ensemble de ces doublets sont effectués pour une,'mGme valeur de la 

pression correspondant à un réglage donné du débit gazeux ( O  3-15. Cette valeur 

n'est changée qu'une fois effectbées toutes les mesures sur tous les doublets, 

Les amplitudes relatives des-Çignaux obtenus peuvent ainsi être comparées entre 

elles,même si l'étalonnage en pression n'est ni fidèle ni précis ( O  3-1). En 

contrepartie, puisque les mesures sont effectuées à des fréquences différentes, 

cette méthode nécessite, avant chacun des enregistrements, un réglage de l'adap- 



Fig. 7 - 6 :  Ampli* d. s i g d  positif polr d i f f b b  doublets de sonde C h i d i h  (P= 10 mT). 

- - 
-- - -- 



Fig. 7 - 7: Evoiution en fonction de h pression de h modification d'intensitb de différentes 
transitisne. 

- - - 



t a t i o n  du d é t e c t e u r  e t  du n iveau  hyperf  r-équence. Le r e p è r e  de 1 ' a t  t é n u a t e u r  

n é c e s s a i r e  à c e  d e r n i e r  a jus tement  e s t  u t i l i s é  pour  v é r i f i e r  que l 'optimum de  

l ' a d a p t a t i o n  e s t  b i e n  r é a l i s é  pour chacune des  r a i e s  de sonde.  Les f a i b l e s  

é c a r t s  q u i  r é s u l t e n t  d ' u n  l é g e r  changement de l ' a c c o r d  s o n t  minimes e t  n ' i n t e r -  

v iennen t  q u ' à  un o r d r e  s u p é r i e u r  c a r  l e s  mesures son t  t o u j o u r s  r é a l i s é e s  pour 

une p u i s s a n c e  microonde cor respondan t  à l a  p a r t i e  l i n é a i r e  d e s  phénomènes 

Fig. 5-25]. Dans c e s  c o n d i t i o n s ,  nous avons e f f e c t u é  une s é r i e  d ' e n r e g i s t r e -  

m e n t s  i d e n t i q u e s  à ceux p r é s e n t g s  précédemment [ f i g .  5- 15 à 5-22] e t  nous en 

avons d é d u i t  l ' e n s e m b l e  des courbes  p r é s e n t é e s  s u r  l a  f i g u r e  [7 -71 .  C e l l e s - c i  

s o n t  l i m i t é e s  e n  h a u t e  p r e s s i o n  p a r  l ' a p p a r i t i o n  des  s ignaux n é g a t i f s  e t  en  

b a s s e  p r e s s i o n  p a r  l a  s e n s i b i l i t é  de l ' a p p a r e i l l a g e .  

B ien  que nous  ayons c h o i s i  d e s  t r a n s i t i o n s  de sonde q u i  donnent l e s  

p l u s ' g r a n d s  s i g n a u x ,  les e r r e u r s  e x p é r i m e n t a l e s  r e s t e n t  i m p o r t a n t e s  c a r  l e s  me- 

s u r e s  e f f e c t u é e s  à p a r t i r  des  e n r e g i s t r e m e n t s  s o n t  peu p r é c i s e s  à cause  de l a  

dé format ion  d e s  courbes  à b a s s e  p r e s s i o n  p a r  e f f e t  S t a r k  r a p i d e  e t  à h a u t e  p res -  

s i o n  p a r  l a  p r é s e n c e  du s i g n a l  l e n t  q u i  a p p o r t e  une c o n t r i b u t i o n  n é g a t i v e .  Ce- 

pendant ,  l e s  mesures o n t  é t é  conf i rmées  p a r  l a  méthode d ' é c h a n t i l l o n n a g e  ( §  3-4) 

en a n a l y s a n t  l a  forme du s i g n a l  en f o n c t i o n  du temps au c e n t r e  de l a  r a i e .  De 

c e t t e  f a ç o n ,  on é l i m i n e  au moins p a r t i e l l e m e n t  l e s  e r r e u r s  dues à l ' e f f e t  S t a r k  

r a p i d e  e t  o n  p e u t  s é p a r e r  l e  s i g n a l  p o s i t i f  du s i g n a l  n é g a t i f  l e n t .  

On r e t r o u v e  s u r  l e  graphique [ f i g .  7-71 une g é n é r a l i s a t i o n  en 

f o n c t i o n  de l a  p r e s s i o n  des  r é s u l t a t s  ob tenus  à 10 mT [ f i g .  7-61, En p a r t i c a -  

l i e r ,  pour une même v a l e u r  de K y  l ' a m p l i t u d e  r e l a t i v e  des  v a r i a t i o n s  d ' i n t e n s i -  

t é  d é c r o î t  l o r s q u e  J c r o î t  pour  ne p l u s  ê t r e  o b s e r v a b l e  dès  que J 3 K + 3 .  On 

observe  e n  p l u s  un comportement ne t t ement  d i f f é r e n t  pour l e s  deux t y p e s  de dou- 

b l e t s  : 

- s i  K f 313, l e  r a p p o r t  7 c r o î t  lo r sque  l a  p r e s s i o n  d é c r o î t .  

- i n v e r s e m e n t ,  s i  K = 3n, l e  r a p p o r t  - v a r i e  peu e t  t end  à dé- 
1 

c r o î t r e  à t r è s  b a s s e  p r e s s i o n .  

z L ' é v o l u t i o n  e n  f o n c t i o n  de l a  t r a n s i t i o n  de sonde ( f i g .  7 - 6 1  e s t  ca rac -  

t é r i s é e  p a r  une augmentat ion du s i g n a l  l o r s q u e  l a  q u a n t i t é  (J-K) d é c r o î t .  La 

l a r g e u r  des  raies é v o l u a n t  de l a  même f a ç o n ,  on peu t  e s s a y e r  d ' a p p l i q u e r  l e s  ré-  

s u l t a t s  r a p p e l é s  précédemment ( §  7 . 2 . 1 . 1 . )  pour  l ' i n t e r p r é t a t i o n  des  o b s e r v a t i o n s  

e x p é r i m e n t a l e s .  Cependant,  comne on p e u t  l e  p r é v o i r ,  l e s  e x p r e s s i o n s  t h é o r i q u e s  

(7-3 à 7-5) donnant ka e t  k 2  , { 5 , { 1 6 }  ne  peuvent pas  r e n d r e  compte B 



des modifications d'intensité observées sur les doublets (J,K) où K f 7. Nous 

tenterons seulement d'expliquer l'origine des différences observées, Nous con- 

sidérons ici plus particulièrement les transitions par collision de type 

AJ = O mais la ligne générale du raisonnement pourrait être développée de façon 

identique pour les transitions AJ = 21. 

En accord avec l'interprétation donnée précédemment et basée sur 

une variation minimale de l'énergie, on admet que c'est la modification du taux 

de collisions qui est responsable des signaux observés. Pour cette raison, nous 

nous baserons sur les suppos"itions suivantes : 

a) Les perturbations apportées aux populations des niveaux de sonde sont faibles : 

6n et 6n n O 
pi 

(7-13) 
P s P 

b) La population de 1 'ensemble des deux niveaux du doublet de sonde n'est pas 

modifiée : 

c) On admet que la variation d'énergie AE doit être inférieure à hvinv' 
la relation (7-3) donnant les taux k doit alors permettre de distin- 

B 
guer kg+ de k qui s'écrivent donc sous la forme : 8 + 

où nous avons posé pour simplifier l'écriture : 

et où p(J K ) caractérise la population du niveau (J2KZ-) lorsque 
2 2 kB = k 

et celle du niveau (J2K2+) lorsque kg = k 
B + 

B + "  

d) Les variations 
6kB 

qui doivent être introduites sont faibles : Sk << k0 B B " 
(7- 16) 

e) Ces variations 
!kB 

sont dues aux seules modifications des populations des 

niveaux (8,7,+) et (8,7,-) : 

Nous poserons : 6k = a 6k 
B + B + (7-18) 



hv 
avec O ,< a ,< 1 + - pour t e n i r  compte d'une modi f ica t ion  de  popula t ion  du kT 
niveau (8 ,7 ,+)  i n f é r i e u r e l à  c e l l e  du niveau (8,7,-) .  

E n  s e  l i m i t a n t  au  premier ordre  (condi t ions  données pa r  l e s  équa- 
4 

t i o n s  7- 13 e t  7- 16) e t  e n  d i£  £ é renc ian t  1 'express ion  (7-71, on ob t i e n t  f a c i l e -  

ment : 

q u i  condui t ,  en  tenant  compte des équat ions (7-14) e t  (7-18) à : 

En u t i l i s a n t  l e s  équat ions  (7-15) e t  (7-17), on montre imrnédia- 

tement que : 

peut  ê t r e  cons idéré  comme indépendant de J e t  de K ,  e t  il r e s t e  : 

Pour l e s  v a l e u r s  de a  comprises e n t r e  O e t  1 + - hv l e  r appor t  
kT ' 

(5) v a r i e d e :  
J ¶ K  

mais, compte tenu  des v a l e u r s  de v . e t  V J l , K t  q u i  sont  t o u t e s  assez  proches 
J , K  



pour l e s  double ts  é t u d i é s  (20 GHz 8 v e t  
Y~ ,K 

J , K  . v  , < 2 5 G H z ) ;  - -  J 'K 
r e s t e  

tou jours  v o i s i n  de 1 .  
Y~ ' , K t  

On peut chercher  à remplacer l a  cond i t i on  AE z hvinv ( cond i t i on  c )  

par  une condi t ion  moins s t r i c t e  en  donnant à AE l a  p o s s i b i l i t é  d ' ê t r e  de 

l ' o r d r e  de 2hvinv mais en prenant  a l o r s  ks+ ? ks i  2 kg on re t rouve  encore 

dans ce  cas  : 

S i ,  par  c o n t r e  on admet que l e  c o e f f i c i e n t  a  e s t  grand ( v o i s i n  

de  1) ,  mais dépend de J e t  K ,  l a  q u a n t i t é  
- 1 

quer l e s  va l eu r s  expérimentales  des  rappor ts  Y~ ,K 

Y ~ '  ,K1 

% Les symétr ies  des  niveaux de l a  molécule d'ammoniac données p a r  l e  t a -  

b leau  7-2 peuvent ê t r e  u t i l i s é e s  pour proposer ,une e x p k i i a t i o n  de l a  d i f f é r e n -  

ce  observée e n t r e  l e s  deux types de double ts  K = 3n e t  K f 3n l o r s  de 1 'é tude  

en  fonc t ion  de l a  p re s s ion .  Le niveau pompé e s t  de bymétrie E '  a l o r s  que l e s  

niveaux K = 3n sont  de symétr ie  AS ou A;. Par l e s  nombreuses d i s p o s i t i o n s  

é tud iées ,  OXA a t r è s  net tement  confirmé {60} que 1 e s . t r a n s i t i o n s  A +-+ A 

e t  E ++ E sont  'ipermises" a l o r s  que l e s  t r a t i s i t i o n s  ' A ++ E son t  i n t e r d i -  

t e s .  Ces r è g l e s  ne permettent  donc pas l e s  t r a n s i t i o n s  d'un niveau K = 3n v e r s  

l ' u n  des  niveaux du double t  pompé même à f o r t e  press ion .  L'augmentation d ' i n t e n -  

s i t é  observée s u r  l e s  r a i e s  K = 3n r é s u l t e  donc uniquement du d é s é q u i l i b r e  

i n t r o d u i t  par  l e  remplacement d 'un  c e r t a i n  nombre de molécules p a r t e n a i r e s  d e  

1' é t a t  (8,7,-) par  d ' a u t r e s  moins "e f f i caces"  ( 5  5-3-4-4). Par  c o n t r e ,  l e s  ' 

t r a n s i t i o n s  de l ' u n  des  niveaux K f 3n de  symétr ie  E v e r s  l ' u n  des 'deux n i -  
,.' 

veaux du doublet  pompé s o n t  permises.  E l l e s  on t  pr incipalement  l i e u  à p r e s s i o n  

é levée  où l e s  chocs correspondent  à des paramètres  d' impact p lus  f a i b l e s  e t  J 

peut  a l o r s  changer de p l u s i e u r s  u n i t é s  au cours  de ces  c o l l i s i o n s  190).  Ceci 

peut  a i n s i  expl iquer  l a  décro issance  des courbes lorsque  l a  p re s s ion  c r o î t  



pour  K ? 3n.Cependant, l e s  expér iences  d é c r i t e s  p a r  OKA o n t  montré  que c e s  

t r a n s i t i o n s  o b é i s s a i e n t  à l a  r è g l e  de s é l e c t i o n  AK = 3n ( 6 0 ) .  Dans n o t r e  c a s ,  

l e s  s ignaux  observés  s u r  l e s  d o u b l e t s  J = K = 5 e t  J - K = 4 s o n t  ç e n s l -  

b lemrnr i denta g ~ + s ,  i l  f a u d r a i t  donc a d m e t t r e  que l e s  e f f e t s  q u i  a f f e c t e n t  a u  

t r a n s i t i o n  5 ,5  pour l a q u e l l e  Ak = 12 s o n t  v o i s i n s  de ceux q u i  m o d i f i e n t  l e  

s i g n a l  du d o u b l e t  4 , 4  pour l e q u e l  Ak = 3 .  Ce r é s u l t a t  l a i s s e  p e n s e r  que d ' a c  - 

treç p'nénom5ne s d o  ivent  i nter~retai.r. 

7 . 4 , 1 ,  R é s u l t a t s  exgér imentaux,  ---------- 

Pour l e s  d o u b l e t s  J = 7,8 e t  9,  l ' é t u d e  expér imenta le  e s t  beau- 

coup p l u s  d i f f i c i l e  que dans  l e  c a s  p r é c é d e n t  c a r  l e s  i n t e n s i t e s  d e s  r a i e s  

s o n t  généralement  f a i b l e s .  Pour des  r a i s o n s  de s e n s i b i l i t é ,  l ' u t i l i s a t i o n  d e  
i 

l a  p e t i t e  c e l l u l e  du s p e c t r o m è t r e  e s t  n é c e s s a i r e  e t  c e r t a i n e s  t r a n s i t i o n s  n ' o n t  

pu ê t r e  é t u d i é e s  c a r  l e s  f réquences  c o r r e s p o n d a n t e s  s e  s i t u e n t  e n  dessous  de  l a  

f réquence  d e  coupure  du gu ide  d 'onde ( ~ ~ ~ 4 2 )  q u i  c o n s t i t u e  c e t t e  c e l l u l e .  Tou- 

j o u r s  pour d e s  r a i s o n s  de  s e n s i b i l i t é ,  nous avons dû l i m i t e r  n o t r e  é t u d e  à une 

s e u l e  v a l e u r  d e  l a  p r e s s i o n ,  v a l e u r  q u i  cor respond  au maximum d e  s i g n a l  s a n s  pour 

c e l a  f a i r e  a p p a r a î t r e  de  f a ç o n  t r o p  i m p o r t a n t e  l a  composante n é g a t i v e  a t t r i b u é e  

précédemment ( O  5-3-4-3) à l a  d é s e x s i t a t i o n  au s e i n  du gaz des  molécu les  p o r t é e s  

dans  l ' é t a t  v2 p a r  l e  rayonnement i n f r a r o u g e .  

Les m o d i f i c a t i o n s  d ' i n t e n s i t é  d e s  r a i e s  pour une p r e s s i o n  de  10 m i l -  

l i t o r r s .  e n v i r o n  s o n t  données dans l e  t a b l e a u  s u i v a n t  : 

TABLEAU 7-2. 

e n  no - 3  Valeurs  e x p é r i m e n t a l e s  de - 
1 



Comme prdcédemment, c e s  m o d i f i c a t i o n s  r e l a t i v e s  d ' i n t e n s i t é  d e s  

r a i e s  d ' a b s o r p t i o n  s o n t  mesurées à p a r t i r  d ' u n  n i v e a u  hyperfréquence d é t e c t é  

i d e n t i q u e  pour  t o u t e s  l e s  t r a n s i t i o n s ,  Ce n iveau  es t  maintenu à quelques  micro- 

w a t t s  à l a  s o r t i e  d e  l a  c e l l u l e  pour é v i t e r  l e s  e f f e t s  de  s a t u r a t i o n .  Ceux-ci 

peuvent  cependant  ê t r e  i m p o r t a n t s  pour l e s  r a i e s  d o n t  l a  f réquence  e s t  v o i s i n e  

d e  l a  f r é q u e n c e  de  coupure  d e  gu ide  d 'onde,  Dans c e  c a s ,  comme nous l ' a v o n s  vu 

précédemment (5 5 . 3 , 2 . 3 . ) ,  l e  s i g n a l  l e n t  n é g a t i f  e s t  f a v o r i s é  p a r  r a p p o r t  aux 

s i g n a u x  r a p i d e s  e t  c o n t r i b u e  à en  donner une ampl i tude  p l u s  f a i b l e .  

Les m o d i f i c a t i o n s  d ' i n t e n s i t é  r e l e v é e s  r e n d e n t  compte du r ô l e  d e s  

c o l l i s i o n s  de  type AJ = '1 e t  de  type  AJ = O .  S i  l ' i n f l u e n c e  de c e s  d e r n i è r e s  

p e u t  ê t r e  n é g l i g é e  pour  J >> K ( O  2-5-11, il n ' e n  e s t  pas  de même pour J % - K, 
Les v a l e u r s  données dans  l a  p a r t i e  extrême d r o i t e  du t a b l e a u  s o n t  de c e  f a i t  

f a v o r i s é e s .  

Le t a b l e a u  7-2 est  t r a d u i t  sous  forme graphique [ f ig .  7-81 e n  

f o n c t i o n  du nombre q u a n t i q u e  K.  Les courbes  e n  t r a i t s  p l e i n s  r e p r é s e n t e n t  les 

v a l e u r s  c o r r i g é e s  ob tenues  e n  r e t r a n c h a n t  la  c o n t r i b u t i o n  d e s ' c o l l i s i o n s  de  

t y p e  f3 aux  v a l e u r s  d e  - mesurées.  C e t t e  c o n t r i b u t i o n  e s t  obtenue p a r  ex- 
1 

t r a p o l a t i o n  d e  l a  f i g u r e  [7-61 en  supposant  que,  pour  les t r a n s i t i o n s  de  t y p e  

AJ = O ,  l ' é v o l u t i o n  du r a p p o r t  - e n  f o n c t i o n  de  J e s t  i d e n t i q u e  pour  K = 3 
1 

e t  K = 6 d 'une  p a r t ,  e t  K = 5 e t  K = 2 d ' a u t r e  p a r t .  

La l a r g e u r ,  à mi-hauteur Av d e s  s i g n a u x  e n r e g i s t r é s ,  d i f f è r e  
s 

A v  s a s s e z  f o r t e m e n t  d 'une  t r a n s i t i o n  à l ' a u t r e .  Les r a p p o r t s  - où AvR e s t  

l a  l a r g e u r  à mi-hauteuc d e  l a  r a i e  ( t a b l e a u  7-3) n ' é v o l u e n t  pas  simplement e n  

f o n c t i o n  d e s  nombres q u a n t i q u e s  J e t  K e t  témoignent  de la  complex i té  d e s  

phénomènes q u i  s e  composent s u r  un même d o u b l e t .  

TABLEAU 7-3 



Fig. 7 - 8 : Amplitude da signal positif pour différents doublets de sonde étudiés. 



7.4.2, Discussion des r é s u l t a t s .  ........................ 
s Sur l e  graphique de l a  f i g u r e  [7-tT], l e s  v a r i a t i o n s  r e l a t i v e s  

d ' i n t e n s i t é  pour l e s  double ts  K = 4 ,  J = 7, 8  e t  9, tendent net tement  ve r s  l e s  

va l eu r s  néga t ives .  Cet é c a r t  d o i t  ê t r e  rapproché de l 'anomalie  c o n s t a t é e  s u r  l a  

t r a n s i t i o n  J = 2, K = 1 l o r s  des é tudes  des  c o l l i s i o n s  de type A J  = O 

(5 5-3-2-2). La r è g l e  de s é l e c t i o n  AK = 3n observée par  O U  pr inc ipa lement  

dans l e s  mélange NH - gaz r a r e  { 60) peut  expl iquèk l a  diminut ion d ' i n t e n s i  t é  3 
observée s u r  ces  doub le t s ,  Cet e f f e t  correspond à une diminution de l a  popula- 

t i o n  de l a  colonne K = 4 e t  donc à une diminut ion de l ' i n t e n s i t é  des  t r a n s i -  

t i o n s  en accord avec l e s  observa t ions  expér imenta les .  

'L Sur l e  graphique de l a  f i g u r e  67-81, on peut a u s s i  c o n s t a t e r  

que l a  courbe 3 = 7 a une a l l u r e  c r o i s s a n t e  lorsque  K d é c r o î t  a l o r s  que l a  

courbe J = 9 semble d é c r o î t r e .  Ceci peut  s ' i n t e r p r é t e r  en  imposant à l a  va- 

r i a t i o n  d ' éne rg i e  AE au  cours de l a  c o l l i s i o n  d ' ê t r e  minimale pour l e s  d i f f é -  

r e n t e s  va l eu r s  de K.  

Pour l a  colonne K = 6 [ f ig .  7-91, c e t t e  conditiori  s e  t r a d u i t  p a r  

une modi f ica t ion  p l u s  importante  du processus no té  A. Ce r é s u l t a t  dépend de l a  

v a l e u r  de K e t  s ' i n v e r s e  pour K 4 4 [ f i g .  7-91 . Afin de comparer c e t t e  va r i a -  

t i o n  d ' éne rg i e  AE pour l e s  deux processus,  nous avons r ep ré sen té  [£ ig. 7-9 ] 
l e s  niveaux d ' éne rg i e  de r o t a t i o n  pour l e s  nombres J = 7, 8  e t  9. Pour p lus  de 

c l a r t é ,  l e s  é c a r t s  e n t r e  l e s  doublets  3 = 8,  K = 7 ont  é t é  omis. Pour l e s  t r an -  

s i t i o n s  par  c o l l i s i o n  J = 7 t-t J = 8,  l e  processus  A s e r a  i 0 u j o b r s  prédomi- 

nan t  p u i s q u ' i l  correspond toujours  à l a  p l u s  p e t i t e  va leur  de AE'*'(AE~ c AEB) 

Pa r  cont re ,  pour l e s  t r a n s i t i o n s  J = 8 -tt J = 9,  l e s  processus B 'deviennent 
I 

prédominants lo rsque  AEB 4 ~ ~ .  En s e  basant  s u r  l e s  spec t r e s  dé r o t a t i o n  calcu-  
4 

lés {96),  c e t t e  i n v e r s i o n  a l i e u  dès que Kg 4. 

Le t ab l eau  7-4 donne l e s  r e l a t i o n s  e n t r e  J = 9 e t  

BEA, AEb e t  1 A E ~ ~ ,  - I A E  / pour l e s  t r a n s i t i o n s  de r o t a t i o n  J =:8 t-t J = 9. A ? .  % .  

On c o n s t a t e  que change de s igne  dès que K 6 5 s o i t  pour 
J-9 

une va leur  de K gupér ieure  de une u n i t é .  Malgré c e t  é c a r t ,  il sem6le assez  c l a i -  ., 
rement que l a  va l eu r  de AE joue un rô1e.non négl igeable  dans l ' e f f i c a c i t é  des 

c o l l i s i o n s ,  Cependant, ce  r é s u l t a t  devra ê t r e  confirmé par  une é tude  de tous l e s  

double ts  J = 9 à 1 ' a i d e  ,d'une i n s t a l l a t i o n  expérimentale  mieux adapree.  



Fig. 7 - 9: Ecarts relatifs entre les niveaux J = 7, 8 et 9. 



TABLEAU 7-4. 

- 1 
Comparaison des écarts d'énergie (valeurs en cm ) entre les processus A et B 

et les variations relatives d'intensité. 

m 
Pour le doublet K = 8 qui donne un signal positif, l'enregistrement est for- 

tement perturbé par 1 'effet Stark rapide. 

7-5. REMARQUES RELATIVES AU SIGNAL LENT. 

Nous ne donnerons ici que des résultats qualitatifs relatifs au si- 

gnal lent qui montre également le rôle des symétries. 

La loi de variation de l'intensité des raies microondes en fonction 

de la température est approximativement de la forme : 

où T est la température absolue et E llénergLe des niveaux considérés. L'ex- 

posant x dépend de la nature de la molécule et est généralement compris entre 
3 2 et 

7 C 

- f206 à 2091. Pour les toupies symétriques, on admettre que 1 'évo- 
2 

lution s'exprime sous la forme { 9 4 )  : 

Lors d'une élévation de température, on obtient facilement la limite 

qui correspond à l'annulation de la variation relative d'intensité ; le calcul 

donne : 
5 - 1 E = - kT, soit environ 520 cm 2 

- 



Cette valeur correspond par un pur hasard à l'énergie du doublet 

8,7 (96).  Lors du phéhomène de "chauffage" du gaz que nous avons rendu res- 

ponsable des signaux négatifs lents (5 5-3-4-3), l'intensité $es doublets situés 

en dessous de cette énergie doit décroître alors qu'elle doit cro~iie pour les 

doublets situés au-dessus. Ce résultat explique les signes ou les flèches indi- 

quant, dans le tableau 5, les variations dynfensité obtenues à forte pression. 

Celles-ci sont en accord avec les résultats décrits par KREINER et JOIES 1881, 

Cependant, à pression plus faible, on peut montrer que les phénomè- 

nes ne sont pas aussi simples. 

Sur chaque enregistrement effectué à 10 mT ( $  7-3-1) ,  il est possi- 

ble de mesurer aussi l'amplitude du signal négatif, Ces mesures ont ainsi donné 

lieu aux courbes de la figure [7-101 qui représentent les variations relatives 

d'intensité correspondant. au signal negatif en fonction de J pour Les diffé- * 
rentes valeurs de K. Pour la transition de sonde J = 2, K - B ,  nous avons déjà 

signalé que l'analyse par échantillonnage montrait un signal rapide négatif ; 

dans ce graphique, nous n'avons reporté que l'amplitude du signal négatif lent. 

On constate une évolution uniforme du rapport - en ionctioz de J et de K 
1 

qui est très différente de celle donnée par la loi de variation en fonction de 

la température (7-21). De plus, on peut constater une anomalie en ce qui con- - i 
cerne la courbe K = 3n. En effet, pour cette valeur, les pointés se situent 

entre les courbes relatives à K = 4 et 5 au lieu de se situer entre celles 

correspondant à K = 2 et 4, montrant ainsi que les symétries jouent aussi un 

rôle dans ce cas et que le phénomène lié au signal lent ne peut être consideré 

à faible pression comme un simple "chauffage" du gaz (88). 

7.5. CONCLUSION. 

A ce niveau, les études expérimentales sont rendues difficiles par 

la multiplicité des phértomènes d'ordres de grandeur voisins q6i se greffent 

sur une même transition microonde (collision~de type AJ = 0, collisions de type 

AJ = il, effet Stark, règle de' sélection AK = 3) mais permettent cependant 

d'apporter certains renseignements qualitatifs sur les phénomènes de relaxation. 

Les résultats semblent montrer l'importance du rôle de la variation 

de l'énergie lors des collisions à grand paramètre d'impact. Ils mettent aussi en 



FB. 7 - -1 0 :Amplitude du signal lm t pour diffCnnta doublets de sonde Ctudies. 



évidence l ' impor tance  des symétr ies  des niveaux l o r s  des c o l l i s o n s  dans l'am- 

moniac pur .  En p a r t i c u l i e r ,  l e  s i g n a l  r ap ide  obtenu pour l e s  molécules pa r t e -  

n a i r e s  e s t  p l u s  important pour l e s  double ts  dont l a  symétr ie  e s t  d i f f é r e n t e  de 

c e l l e  du niveau pompi. On re t rouve  a u s s i  une dépendance en fonc t ion  de l a  

symétrie des  niveaux d 'un même doublet  de sonde pour l ' ampl i tude  du s i g n a l  

l e n t .  



C O N C L U S I O N  
- - - - - -  - - - ----------=-=-=- 

Lors de lyrradiation de l'ammoniac pur à faible pression par 

l'émission infrarouge P I 3  du N O en résonance avec la transition asQ(8,7), 2 
nous avons pu étudier par l'intermédiaire d'un deuxième rayonnement (rayonne- 

ment de "sonde" du domaine microonde) des phénomènes caractéristiques de la 

molécule isolée et d'autres liés aux intetactions moléculaires. Dans les deux 

cas, nous avons eu accès à des effets du premier ordre et à des effets d'ordre 

supérieur. 

Les études des effets du premier ordre qui résultent de l'irra- 

diation de la molécule isolée et que nous avons regroupé sous le titre "Sys- 

tèmes à trois niveaux" ont nécessité un calcul adapté aux conditions expéri- 

mentales inhérentes aux domaines des deux rayonnements,à la disposition des 

différents niveaux d'énergie de la molécule et à l'appareillage utilisé. Les 

expressions théoriques correspondantes ont été établies pour un élargissement 

inhomogène par effet Doppler de la transition de pompe beaucoup plus important 

que la largeur homogène. Malgré certaines difficultés liées à la répartition 

du champ infrarouge, qui nécessite un accroissement du nombre des paramètres, 

un très bon accord a été obtenu avec les résultats expérimentaux. 

C'est grâce aux qualités géométriques du faisceau de pompe qu'il 

nous a été possible d'obtenir ces résultats expliquant ainsi le désaccord entre 

les phénomènes .décrits par d'autres auteurs et les expressions théoriques: Le 

soin apporté à l'élaboration de l'installation expérimentale, en particulier en 

vue d'atteindre une sensibilité élevée, nous a permis également d'obtenir des 

effets du deuxième ordre. 

Les phénomènes correspondants dit d' "effet Stark rapide" se carac- 

térisent aussi par un très bon accord entre les résultats expérimentaux et les 

calculs théoriques des déplacements des niveaux ; calculs obtenus à partir du 

formalisme de la molécule habillée, Cet accord, extrêmement précis, permet de 



retrouver les fréquences de certaines transitions infrarouges voisines de 
-3 - 1  

1000 cm-' avec une erreur absolue inférieure à 5 10 cm . Une méthode de 
spectroscopie infrarouge dans le domaine d'émission des lasers puissants, 

mais non continûment accordable, peut ainsi être basée sur la mesure de ces 

déplacements des niveaux en présence d'un champ rapidement variable, 

Par contre, les phénomknes qui résultent des relaxations moléculai- 

res n'ont pu être étudiés que de façon qualitative. Une observation assez appro- 

fondie des signaux auxquels ils donnent naissance a permis d'attribuer à diffé- 

rentes origines les modifications d'intensité des transitions de sonde qui ré- 

sultent de l'irradiakion du gaz. Les transitions par collision mises en éviden- 

ce respectent de façon préférentielle les règles de sélection B J  = O ou 

AK = O et parité + t-t - qui sont celles do l'interaction dipolaire mais des 

transitions AK - 3x1 dans l'ammoniac pur sont: probablement à l'origine de 

certains signaux observés, Grâce à la sensibilité de l'appareillage, il a aussi 

été possible d'effectuer une série de mesures sur les transitions subies par 

les molécules "partenaires", transitions qui, à notre connaissance, n "avaient 

jamais été vues auparavant et pour lesquelles nous avons observé une dépendance 

en fonction de la symétrie des niveaux, La varîatign de l'énergie interne DE 

lors de la collision est à la base de nos interprétations et joue donc certai- 

nement un rôle important dans ces processus collisionnels. 

Un résultat important à tirer de ces expériences effectuées dans 

le domaine des interactions moléculaires réside dans la puissance de ces tech- 

* niques de double irradiation utilisant un rayonnement infrarouge associé à une 

analyse en temps réel des phénomènes. Les lasers moléculaires de ce domaine per- 

mettent d'obtenir des déséquilibres plus importants que les sources hyperfré- 

quences et ces expériences apportent des renseignements plus précis emplus dé- 

taillés que celles basées sur les mesures de largeur de raies. De plus, par rap- 
. 1 # "  

port aux expériences microonde-microonde, elle permet giinéralemént d'atteindre 

la population de l'un seulement des niveaux d'un même état de vibration évitant 
V r 

ainsi les difficultés d'une modification simultanée de deux niveaux, 

Ces expériences sont cependant conditionnées par les sources infra- 

rouges disponibles. Nous pouvons espérer un développement considérable de celles- 

ci dans ces prochaines années, en particulier en ce qui concerne les lasers con- 

- - -- 
-- -- 

- 
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tinûment accordables q u i  sont  d 'un grand i n t é r ê t  pour l e s  recherches dont il 

e s t  ques t ion  i c i .  I l s  pe rme t t r a i en t  d ' é t u d i e r  de nombreuses a u t r e s  d i s p o s i t i o n s  

e t  également de "sonder" des t r a n s i t i o n s  in f r a rouges .  

Les co?ncidences e x p l o i t a b l e s ,  e t  par  s u i t e  l e s  d i s p o s i t i o n s  envi-  

sageables  présencement au  l a b o r a t o i r e ,  sont  malheureusement t r è s  r e s t r e i n t e s  

de par  l a  na ture  de l a  source inf ra rouge  a c t u e l l e .  
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0 l y  - n , ,  &b% sc txouver  dan6 le dcmaale rniçraande aù sa 

mesure 9 b " 3 l . ~ ~  ? O C  po$::b e, L'6é~ape stdivanb; <*ansaste 2 d é t e - m i ~ e r  de la mcme 

facon l a  frGcjnï=nr.~~ . d 'un m i r e  i açz i  q u ~  se  ktcsiuvr. p r o ~ h s  de elc alf ia i  

do s u i t e  La p r s n s i p a l e  3 ; f E ~ c r i : t . O  se  s a t ~ e  a11 nlveail des mélangeurs qc?n don- 

vens travaJ3Pee à des frsqwerjces de p i o s  e n  p l u s  GievGesn 

Ides peemxgsç battemezts snrt-rc l e  rziyornsment nnfraxouge e u l a  f r c -  

guençe ha r rnsn iq~~ i  d ' u n  klystrca anr 6 ~ 6  abcenus 2 l'aide d'une &ode aa s i r i -  

êium , 2 ! 0 ' ~ ,  faurnxssant a i n s r  les  p r e m r S ~ e s  mesares prCic~ses des ë r n l s ü ~ o n s  du 

laser  à HCN Ce laser  p e u t ,  2 1 'a lde de c e t c e  technaque, ê t c e  verrouillé au , 2È?me 
hamonaqiiie d k n  Klys t ron  15 GHz s t a b r l i a &  ' 2 1 1 1 ~  Les f s6quences  n i z r ~ o n -  

Ses obtenues p a r  gén6ra t ian  dfharmonbques de p lus  en g l u s  e le tes  of i t  permis  

d s s t t e j - ~ d r e  ainsi l a  raie  à I90u  du iaser 2 D,@ :2B2r9 p u i s  %a r a i e  à 1882 du 
6 

iaser à H O :213\  La frgqcence de & e l l e - c i  a ati5 mesurge par  rnPiaage d ~ z e c t  
2 

avec l 'harmonique de rang 1 7 d 'un ks9y.ç t rcn de i a bande G g 150 GHz) - E exten- 

s h s ~  de t e l l e s  m ~ 1 1 t i p l ~ c a t a o n s  présence de nomb~euses diffhcu*b6s e t  une rov- 

v e l l e  étape a et6 f ranchie  en  util~saat des baeremencs en t re  les émissiuns eon- 

venablsmenr chois;-es de deux l a s e r s  i a f r a r s u g e s ,  Les f séyuençea  des  rares ' 9 0 ~  

du i a s e r  à D2Q, 1 1 8 ~  du laser à H O  , 2 1 4 :  et 84;i du l a s e r  à D O !215)  o n t  
2 2 

a i n s r  éc6 détermin6ea p a r  ba t tements  avec= xsepectivement les harmoniques de  rang 

2 ,  3 et 4 du laser  à H C N -  La  fxGqueace d 'un  klystron y est a jou t se  pour  combler 

les d i f f é r e n c e s ,  L a  mesure par xnterf6æamétr1e de La longueinr d Y o n d e  de ces 

ra ies  a daan6  une valeur  er2s precrse de i a  vLtesse de ia Luniêre ; 2 1 6 ' .  

Une nouvelle methode de deteetl~n u t i l a s a n t  les dkodes obtenues paz  

sosnract m é t â I - m P , t a l  i 213 ;  a p e m i e  d v E t e ~ d r e  ke dEveloppcmene de ces mes*res 

absolues dans wa domaine de  f r e q u e n x  encore p l u s  6leué, La d i f f i 5 ~ e n ç e  de 5re- 

quence ent re  deux r a i e s  adjacenzea du l a s e r  Z CO, appartient au dumaSne rnhcro- 
L 

onde, Certaans de ces 6cartx peuvent Ztre mesuri5s par hatteme~ts avec un klys- 

t r o n  5 4  GHz sux des d iodes  t u n g s t e n r - a r g e n t  ou tungstène-aster  {2181 A Grace à 

l a  r a p i d i t é  de  ces d iodes,  dies nnesutes absolues da fréqusnceç sZtu6es darts d z s  



domaines de p; -LS p l u s  é l e v é s  s e  s o n t  suce6dées ,  DAN.FO e t  c o l .  o n t  détermnné 

l e s  f réquences  des  émiss ions   RI^ e t  R i 2  de  l a  bande 00'1 - 02'0 du l a s e r  

à CO2 e n  p r e n a n t  pour r é f é r e n c e  l a  r a i e  à 2SMm du l a s e r  â H O : 2 19 1 2 

0 
u (00'~ - 02 0 )  - 3 ,. - 19950 + 20 MHz 

5 0  b28 
- 

u ( 0 0 ~ 1  - 02'0) - 3 v + 2 3866 + 12 MHz 
Ib1 2 2 8 - 

SOKCLOEF e t  

u l a s e r  à C O ,  l e s  

rayomiement d ' un  k 

c o l  o n t  obse rvé  un ba t t ement  e n t r e  l a  r a i e  

raies 
5 3  

R8 OU 
de l a  bande 00' 1 - i0'0 du CO2 

l y s t r o n  d e  la  bande S ou W ,220i . .  Enf in ,  EVEflPBN e t  

s e s  c o l l a b o r a t e u r s  ; 2 2 1 !  o n t  mesuré l a  f requeace  di1 ba t t ement  obtenu p a r  me- 

l a n g e  s u r  une d iode  tungs tene-n icke l  de l a  r a l e  
R30 

d e  l a  bande OO"! - i0'0 

du laser à CO Te rayonnement d'1.m k l y s t r o n  48 GHz e t  l a  r a i e  â 3,39p du l a s e r  2 * 
He - N e  o s c i l l a n t  2 l a  fréquence d ' a b s o r p t i o n  du méthane , 2 2 2 ; -  

P a r a l l e l e m e n t ,  ces a u t e u r s  a n t  cherché à. a m e l i o r e r  l a  p r é c r s i s n  d e s  

mesures ,  En u t i l i s a n t  un d i s p o s i t i f  a s s e z  é l a b o r é  c o n s t i t u é  pax  un l a s e r  à HCN, 

un l a s e r  à H O e t  deux k l y s t r o n s  s t a b ï b r s é s  l ' u n  de l a  bande E (70 GHz) e t  2 
l ' a u t r e  d e  l a  bande M (22 GHz) , 11s mesilrent simultanément p a r  d e s  mélanges 

r e l a t i v e m e n t  complexes 1 2 2 3 i  : 

- l a  r a i e  à 3 3 7 ~  de HCN 

V 
3 3 7 = 0,8907606 THz - 0,1 MHz - 

- l ' é e a r t  e n t r e  les rdlas 3371; e t  3 7 3 ~  de HCN e 

\) - v 
337 373 

= 3 r. 29 + 0,030 GHz 

- l a  r a i e  à 782 d e  H20 : 

\ J ~ ~  = 6 x v 
33 7 

- 2 x LI + 3 x 2 9  GHz = 3,821775 THz + 3 MHz 
37 3 - 

- l a  raie 2 28p de H O : 
2 

- , l Z 8 =  12 x i  * 29,055 G H z =  : 0 , ? 1 8 0 9 3 T H z +  2MHa 337 

En u t i l i s a n t  un d i s p o s i t i f  analogue avec u n  l a s e r  à H O e t  un i â s e r  
2 

à CO2, c e s  mGmes a u t e u r s  ont obtenu  l a s  f r é q u e n c e s  d e s  r a i e s  
et d e  

l a  bande 00'1 - 10'0 du CO2 ' 2 2 4 ' .  



v = 3 x v  - v 
2 8 + v 

C02 78 ' vk lys  t r o n  b a t  tement 

v = 28,359800 THz 18 et u = 28,306251 THz 20 

La p r é c i s i o n  s u r  c e s  mesures e s t  l a  somme des e r r e u r s  r écap i tu -  

l é e s  c i -dessous  : 

- Centrage s u r  l a  courbe d e  ga in  du laser à CO 
2 

+ 4 m  

- P r é c i s i o n  de la  r a i e  à 10,7 THz (3 x 2 M H z )  6 &  

- P r é c i s i o n  d e  la r a i e  à 3,8  THz ( + 3 MHz) I 3 M E z  

- Centrage s u r  l a  courbe de  g a i n  à 10,7 THz -+ 6 MHz 

- Mesure de  l a  f réquence k l y s t r o n  (non v e r r o u i l l é )  i 3 MHz 

- P r é c i s i o n  de l ' a n a l y s e u r  de  s p e c t r e  $: 0,s M H z  

Para l lè lement  à c e t t e  technique de  d iode  métal-métal ,  l e s  pro- 

p r i é t é s  opt iques  non l i n é a i r e s  d e  mi l ieux  c r i s t a l l i n s  son t  u t i l i s é e s  pour 

o b t e n i r  des  d i f f é r e n c e s  de  fréquences dans l e  domaine des  microondes e t  

d e  l ' i n f r a r o u g e  l o i n t a i n  f225 e t  226). U n e  r a d i a t i o n  cohérente  de t r è s  f a i -  

b l e  i n t e n s i t é  a a i n s i  été obtenue par  a d d i t i o n ,  dans un c r i s t a l  A s  Ga 

d'une émission du l a s e r  à CO avec une fréquence microonde f227) .  Le mélange 2 
d e  deux émissions a d j a c e n t e s  du l a s e r  à CO pu l sé  peut  ê t r e  p rodu i t  dans c e  2 
même cristal A s  G a  qui r empl i t  un guide d'onde f 228) . Celui-ci  permet l a  

propagat ion e t  l a  d é t e c t i o n  du battement q u i  s e  s i t u e  dans l e  domaine microon- 

d e  (compris e n t r e  50 e t  70 GHz). 

Enfin,  c e t t e  expérience r e p r i s e  avec deux l a s e r s  s t a b i l i s é s  

a permis à BRTDGES e t  CHANG (229) de d é f i n i r  avec une p r é c i s i o n  supé r i eu re  

à 0,5 MHz les écarts e n t r e  37 couples de r a i e s  du CO Cea r é s u l t a t s  son t  
2 ' 

u t i l i s é s  par  ces a u t e u r s  pour o b t e n i r  des  cons t an te s  moléculaires  du CO 
2 

25 à 200 f o i s  p l u s  p r é c i s e s  que l e s  va l eu r s  a n t é r i e u r e s  {230 à 232).  

La mesure absolue  des fréquences des b i s s i o n s  du l a s e r  à CO 
2 

peut  a l o r s  se résumer SOUS l a  forme d'un schéma pig. A. 1 .] . En u t i l i s a n t  

la fréquence des  t r a n s i t i o n s  
R1O et R12 de  l a  bande 0 0 ~ 1  - 02O0 du CO2 

f2191 mesurées à p a r t i r  d e  l a  r a i e  à 28p de H20 1223) et l e s  nouvel les  cons- 

t a n t e s  molécula i res  {229], CHANG a déterminé l e s  f réquences des  raies de 

c e t t e  ba-e @3& D e  même, à p a r t i r  des  fréquences des  t r a n s i t i o n s  P18 

e t  PZ0 de l a  bande 00'1 - loOO 1224). il a pu donner a i n s i  avec une pré- 

c i s i o n  da 0,001 &' la  p l u s  grande p a r t i e  du s p e c t r e  du CO 
2 



Spectre du laser l-----l 
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A - 1 :  Methode de mesure directe des frCquences des 6mbions des lasers B CO2 et A N20. 



Pour déterminer l e s  fréquences des r a i e s  du l a se r  à N O ,  
2  

SOKOLOFF e t  JAVAN ont p r o f i t é  de l ' in te rpéné t ra t ion  de ce spectre  avec 

c e l u i  de l a  branche P de l a  bande 00'1 - 1 0 ~ 0  du l a se r  à CO pour mesu- 
2 

r e r  l a  différence de fréquence en t re  deux r a i e s  convenablement chois ies  

l ' une  de N20, l ' a u t r e  de CO par battement avec une fréquence microonde 2 
{234) .  I l s  ont a in s i  obtenu une grande p a r t i e  du spectre d'émission du 

N O avec une précis ion de l ' o rd r e  de 0,001 cm-'. 
2 

Pour l e s  études envisagées, nous n ' u t i l i s e rons  que ce r ta ines  

des émissions du CO ou du N O .  Les fréquences de cel les-c i  sont résumées 
2 2 

dans l e  tableau A 1'  

- 1 
La précis ion (0,001 cm ou 30 w)  de ces mesures e s t  tout  

, , 

à f a i t  s a t i s f a i s an t e  pour l e s  études envisagées e t  l e s  valeurs absolues 
O 

des fréquences des r a i e s  R I O  de la bande 001 - 02 O e t  R30 de l a  bande 

001 - 100  du CO2 a i n s i  obtenues sont en accord avec ce l l e s  trouvées par 

EIrENSON et col. I23.S) l o r s  de l a  mesure de l a  fréquence d'émission du la-  

s e r  He N e  s t a b i l i s é  sur  l a  r a i e  du méthane e t  de l a  v i t esse  de l a  lumière. 

Pour ces mesures, la chaîne e s t  t r è s  d i f fé ren te  ; e l l e  u t i l i s e  cinq types 

d i f f é r en t s  de l a se r  e t  cinq klystrons s t a b i l i s é s  en phase dans un processus 

de mesure en t r o i s  étapes.  Un compteur p i l o t é  par une horloge au Cesium dé- 

termine l a  fréquence d'un klys t ron de l a  bande X à l a  base de l a  chaîne. 

Ce klys t ron e s t  ve r rou i l l é  à un klystron 74 GHz lui-même ver rou i l l é  à un 

l a se r  à H C I  Libre. L'harmonique de rang 12 de l 'émission de ce l ase r  e s t  

à 29 G& de la r a i e  à 28p du lase r  à H O  [zig. ~ . 2 a ] .  La fréquence d'un 
2 

battement dont l a  valeur e s t  voisine de I O  MHz e s t  mesurée par un analyseur 

de spectre.  Le troisième harmonique de l a  r a i e  de H O t e e  à 19 GHz au des- 2 
sus de l a  raie RIO de l a  baade 0 0 ~ 1  - 02'0 du COy Le l a se r  à CO2 e s t  

s t a b i l i s é  sur l e  creusement centra l  (Lamb dip)  d'absorption saturée du CO 2 
à f a i b l e  pression {236], (78) . Tous l e s  battements obtenus sont mesurés 

simultanément e t  c e t t e  première étape conduit à l a  fréquence de l a  r a i e  R 
1 O 

du CO2 v = 32,134 266 891 THz + 24 kHz. L ' in t e rva l l e  en t re  c e t t e  r a i e  e t  

l'émission R de l a  bande 0 0 1  - 100 du CO2 e s t  mesuré à p a r t i r  du troisième 
30 

harmonique du l a se r  à HCN additionné de 19,s GHz [fig. ~ . 2 b h  La fréquence ré- 

su l t an t e  de la r a i e  R e s t  v = 29,442 483 315 THz + 25 kHz. C'est  à p a r t i r  
30 

du troisième harmonique de c e t t e  fréquence e t  à l ' a i de  d'un klystron 49 GHz 

que l a  r a i e  d'absorption sa turée  du méthane a é t é  trouvée à 



TABLEAU A . 1 .  

Emi ss ions  Fréquences 

en MHz en cm - 1 (dans l e  v ide)  

N,O 

- 

en MHz en cm - 1 (dans l e  v ide)  

N,O 

10 32 134 270,7+ 107 1,88374' 

32 134 266,891* 1071,88377247* 

Fréquences des  émis s ions  du N O e t  du CO u t i l i s é e s .  
2 2 

x : obtenues  à p a r t i r  de l ' é c a r t  avec l e s  r a i e s  du CO les p l u s  proches 
2 

1234) et les mesures des  émissions CO données par  CHANG (233). 
2 

+ : données pa r  CMNG (2333. 

- 1 * : données p a r  EVEÇSOfl e t  c o l .  1235). La va l eu r  en  c m  est  c a l c u l é e  

en  prennant  la  v a l e u r  de c obtenue par  ces  au t eu r s  : 





Les r a i e s  
O 

(OOOI - 0 2  O) e t  R~~ (00'1 - IOOO) d u c o p  

ob tenues  p a r  l e s  deux méthodes s o n t  données dans  l e  t a b l e a u  A . ] .  L ' é c a r t  
-3 - 1  e n t r e  l e s  v a l e u r s ,  i n f é r i e u r  à 10 cm , conf i rme  l a  p r é c i s i o n  arinoncée 

p a r  C M N G  {233) s u r  l e s  mesures données p a r  c e t  a u t e u r  pour l e s  deux 

bandes OoO1 - 10'0 e t  0 0 ~ 1 . -  02'0 du CO2 e t  c e l l e s  du N O donnés p a r  
2 

S3KOLOFF e t  c o l .  { 2 3 4 )  ; p r é c i s i o n  s u f f i s a n t e  pour l e s  mesures e n v i s a g é e s .  



ANNEXE 2 e 

-----=-=- - - 

VALEURS DES INTEGRALES DE LA FORME : 

Considérons l'intégrale : 

oc (H) (u) est 1. a fonction d 'erreur : 

Cette intégrale n'a pas d'expression analytique. 

Les développements de f(u) pour u i- 1 et pour u -.\ 1 
I 

s'obtiennent à partir des développements de (H) (u) et de [ l  - (H) (u) / 

pour u .,- Y 

pour u * - *  1 

En se limitant aux premiers termes, on obtient respectivement : 

G f (u) = - u et £(u)=IT 

valeurs que l'on obtient également de la façon suivante : 

1 e -uLyL 
si u ~b Y ,  la fonction varie peu dans le domaine où a une 

1 + J72 1 + y2 



valeur  notable  e t  : 

1 
f Cu) 2 I L y  l i l  

'y=3 - 1 

(A- 1 1 

2 2 e 
-uLyL 

-U Y v a r i e  peu dans l e  domaine où s i  u  c c  1 ,  l a  fonc t ion  e  a  une 

va leur  notable  e t  : 

f (u)  Q e dY = 71 - 
1 + y2 

De l a  même façon, on o b t i e n t  : 

2 
exp -u (y-a) 

2 
1 

hCa,u) = 
DG 

dY 14 - 
1 + y2 1 + a2 

U 



EI.E>E:iTS DE ?LATRICE DE L 'OPERATEUR U ' ( t  , to) - --., -- 

avec X l j  = a 
X 2 j  = 0 X,j = - a 1  

g = 
* I*  -x X 

exp (-iat)+(n-Y) .exp i (L 3 1 
2y ( ~ , 2 - ~ 2 >  

[ 2 + Y ) t ) - ( f i + y ) e x p  



ANNEXE 4 .  

--=-a-=- 

EXPRESSION DES TERMES D'ABSORPTION A UN ET A DEUX QUANTUMS. 

Les équations 4-23  et 4-24 peuvent être développées sous la 

forme : 

2 
(A-5) 

En écrivant - (m , y, z) sous l a  forme : 
*O 

L et - sous la forme : 
O 

avec : 

A, = 22 - a -  Cl = 2 z - a +  Trl + awS 
02 + a 5  



2 2 
où on a posé : a = 2z(1  + z - m ) 2 2 2  2 

et b = 
( 1  + z - m )  + 4 m  

( 1  + z2) 1 + 22 

a(w - c2) + r,z 
et avec - r,(c2- w) + waz 

A2 - - 
02 + a% B2 - 02 + a2w 

où on a posé : C 2 = 3 + 3 m + z  2 2 

Ces expresssions permettent d ' é c r i r e  : 

exp - r2n2 - o - - 
+ [ O  J;; ] 1- n 

-OD 

(A-8) 

1 + y2 



Le changement simultané de z en -2 e t  de z '  en z ne 

change pas l a  va leur  de ces expressions ; l a  f igure  d 'absorpt ion  se  t rans-  

forme en s a  symétrique par  rapport  à l a  fréquence cen t ra le  vo de l a  t ran-  

s i t i o n  de sonde. 

En remplaçant l e s  i n t é g r a l e s  par  l eu r s  va leurs  approchées données 

dans l 'annexe 3, on ob t i en t  : 

Ces expressions sont ident iques  à c e l l e s  obtenues à p a r t i r  des 

équations (A-6) e t  (A-7) après changement de y en z '  . E l l e s  t raduisent  

l e s  absorpt ions  en voie  de sonde en absence d ' e f f e t  Doppler dé jà  é tudiées  

dans l e  domaine microonde. 



2 2 2 2 s i  r2 et r m << 1 mais r n >> I 

Cas ~ a r t i c u l i e r s  : ---- ---------- 
% s i  4m2 << I 
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