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A V E R T I S S E M E N T  
-=-=-=--=-=- =-=-=-=-=-=- 

Le t r a v a i l  que nous présentons est  essentiellement expé- 

rimental. Aussi l e s  d i f f é r en t s  aspects de la r éa l i s a t i on  ont é té  par- 

t i c u L i a t  détaillés ainsi que l e s  j u s t i f i c a t i ons  des solut ions  

retenue9; b t f e  souci  a été de r e t e n i r  des solutions simples e t  de 

facihiter leur mise en oeuvre par d 'au t res  u t i l i s a t eu r s .  D e  &me, 

lpas menas smmn~s attaîdtés à donner des ordres de grandeur &no lors- 

qaae les p t t é d n e s  sont  assez m a l  connus (largeur par  co l l i s i on  molé-  

cnLe-paroL, par erireple) . 

En revanche, l es  aspects théoriques ont é t é  développés 

aaiqaement dans des cas simples lorsque des argunients s d - q n a n t i -  

tatifs n'étaient pas suf f i san ts  pour in te rpré te r  l e s  r é su l t a t s  expé- 

ri=-. En p a r t i c u l i e r ,  aucun développement théorique n'a é t é  donné 

hrscp'une 9nafyse qual i t a t ive  perreettai t d ' in te rpré te r  cowenable- 

nent les élénu'nts expérimentaux e s sen t i e l s  . 

Ces aspects théoriques n'ont cependant pas été négligés 

au sein de notre équipe e t  fon t  l ' ob je t  de développements publiés 

W es cours- 



I N T R O D U C T I O N  

-=-=-=-=-=-=-=-=-=-=-=- 

Notre t r a v a i l  s ' i n s c r i t  dans l e  cadre de l ' a c t i v i t é  d 'une 

équipe du Labora to i re  de Spectroscopie her tz ienne  de LILLE, qui déve- 

loppe para l lè lement  des é tudes  de spectroscopie microonde à haute ré-  

s o l u t i a n  et & spectroscopie en temps résolu .  

La spectroscopie à haute  r é s o l u t i o n ,  dans l e  domaine micro- 

o d e ,  cowiste 2 rédui re ,  s inon supprimer, l ' é la rg isse~l ient  dû à 1 ' e f f e t  

Doppler qui, à basse  p ress ion  e t  à haute  fréquence, est la cause pré- 

daminante d'élargissenaent des r a i e s  d 'absorption.  Cet élargissement,  

qu i  devient  rapidement très important à mesure que l a  fréquence c r o î t ,  

rend impossible t ou te  mesure p réc i se  des  paranStres de s t r u c t u r e  d e s  

m~lecules ainsi que de l eu r  e f f e t  S tark  (ou Zeeman). 

Nous nous sommes i n t é r e s s é s ,  pour supprimer l ' i n f luence  de 

l'effet Doppler, à des phénomènes xmn l i n é a i r e s  de double résonance 

tels que le "mûde crossing" e t  les croisements de  niveaux observés, 

dans le damaine infrarouge,  respectivement par  SCHLOSSBERG e t  JAVAN 

f 1)  et  par  BREUER e t  A l  ( 2 ) .  

Ces phénomènes non l i n é a i r e s  se produisent lorsqu'on e x c i t e  

siniultonément deux t r a n s i t i o n s  ayant  un niveau connain e t  pouvant se 

recouvr i r  par élargissement Doppler. 

Ils se t r adu i sen t  par  l ' a p p a r i t i o n  de  signaux fins en su r -  

impression sur le s igna l  é l a r g i  par  e f f e t  Doppler. La l a rgeur  de c e s  
* 

signaux f i n s  correspond à l a  la rgeur  homogène des t r a n s i t i o n s  p a r t i -  

c ipan t  au phénosne .  

* 
Im la rgeur  homogène comprend l e s  cont r ibut ions  à la l a rgeur  l i é e s  aux 

phénomènes de colXision e t  de s a t u r a t i o n  ( p r o f i l  généralement lorent -  

z i en ) .  L ' e f f e t  Doppler e t  les élargissements dus à l 'inhomogénéité du 

champ Stark (ou Zeeman) dé f in i s sen t  l a  la rgeur  inhomogêne. C e  vocabu- 

l a i r e  e s t  consacré par l 'usage en r a i s o n  d 'analogies avec c e r t a i n s  

pkié~mènes de résonance ma grtg t ique .  



Ces s ignaux f i n s  n ' appa ra i s sen t  que dans la  mesure où l a  

largeur IIomogSne des  t r a n s i t i o n s  e s t  très i n f é r i e u r e  à l e u r  é l a r g i s -  

sement Doppler e t  Zgalemnt  dans la =sure  où l e s  t r a n s i t i o n s  sont  

e x c i t é e s  avec uns puissance i n c i d e n t e  s u f f i s a n t e  pour provoquer une 

f a i b l e  s a t u r a t i o n .  O n  en tend ,  par  f a i b l e  s a t u r a t i o n ,  une s a t u r a t i o n  

proiroquant un couplage e n t r e  t r a n s i t i o n s  sans e n t r a î n e r  d q é l a r g i s s e -  

ment no tab le  en comparaison avec l ' é l a rg i s semen t  Doppler. 

Ces phéno&ries f i n s  o n t  permis l ' é l a b o r a t i o n  d e  méthodes 

de  nesure haute r é s o l u t i o n  de s p e c t r e s  complexes e t  de mesure pré-  

cise d'effet S t a r k  (au Zeemân). I ls  permettent  également l ' é t u d e  de 

la  largeur homgèae des  t r a n s i t i o n s  é l a r g i e s  par  e f f e t  Doppler. 

C e s  methodes ont  connu un développement cons idé rab le  en  

spectroscapie snoléculaire  i n f r a rouge ,  mais, à no t r e  connaissance,  

aucun phénomène f i n  de double résanance n 'a  encore é t é  m i s  en év i -  

& m e  dans l e  domaine microonde. 

La spec t roscop ie  en temps r é s o l u  recouvre une grande d i -  

versité de  phénoSnes ,  E l l e  c o n s i s t e  à observer  l a  réponse t r a n s i -  

t o i r e  d'un systèaie molécula i re  soumis à une v a r i a t i o n  r a p i d e  de se s  

c o n d i t i o n s  d ' e x c i t a t i o n .  

Les premières  expér iences  de c e  type on t  é t é  r é a l i s é e s  

par DICKE et ilOMER 13) .  E l l e s  o n t  m i s  e n  évidence l ' é m i s s i o n  cohé- 

r e n t e  d 'un  6 c h a n t i l l o n  gazeux soumis à 1 ' a p p l i c a t i o n  d 'une impulsion 

microonde résonnante  de grande puissance .  

Plus récemment, des signaux de &nie type on t  pu ê t r e  ob- 

s e rvés  par une technique de déplacement STARK 4 4 1 ,  {5).  

Ce t t e  technique de déplacement S t a rk  c o a s i s  t e  à amener 

l e s  molécules  successivement e n  e t  ho r s  résonance avec un champ m i -  

crooade permanent, par  a p p l i c a t i o n  d ' impulsions S ta rk  r é c u r r e n t e s .  

L'exarnea des  phGnon&neç t r a n s i t o i r e s  a l o r s  observés  four-  



nit des i n d i c a t i o n s  s u r  les d i f f é r e n t s  processus con t r ibuan t  à l ' é l a r -  

gissement des r a i e s  d ' absorp t ion .  

Dans l e  cadre  des é tudes  que nous venons de d é l i m i t e r ,  un 

problème important  é t a i t  l e  développement: de c e l l u l e s  d ' abso rp t ion  b i e n  

adap tées  à ces deux types d 'expér iences .  Notre t r a v a i l  c o n s i s t e  eçsen- 

t i e l l e m e n t  e n  la r é a l i s a t i o n  d'une t e l l e  c e l l u l e  e t  son u t i l i s a t i o n  

dans chacun de ces deux domainp. 
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C e t t e  r é a l i s a t i o n  e s t  p r inc ipa lement  condit ionnée par l a  

p o s s i b i l i t é  qu 'on a t t end  d ' e l l e  de pouvoir observer  des s ignaux f i n s  

d e  double résonance.  C e t t e  p o s s i b i l i t é  impose à l a  c e l l u l e  d 'absorp-  

t i o n  un c e r t a i n  nombre de c a r a c t é r i s t i q u e s  q u ' i l  convient de p réc i -  

ser. 

Notons tou t  d 'abord qu 'en modulation S tark  i l  e s t  néces- 

s a i r e ,  dans la  p lupa r t  des  ca s ,  pour o b t e n i r  deux t r a n s i t i o n s  ayant 

un niveau commun e t  s e  recouvrant  par  e f f e t  Doppler,  que l e s  r è g l e s  

de s é l e c t i o n  permet ten t  des  t r a n s i t i o n s  de type AM = 5 1 . Ceci in-  

pose, qu 'à  l ' i n t é r i e u r  de la c e l l u l e ,  ------ Le c h ~  - é l e c t r i q ~ e  ------- %g,wr+é- 
--Li- 

quence -______ s o i t p o  _-___ - Zar isé~erpendicuk irement  ____I_____-______-___ au c i z a z  __________ é Lectros mtiq-g. 

Nous avons vu, d ' a u t r e  p a r t ,  que l a  c o n t r i b u t i o n  à l a  l a r -  

geur  de l ' e f f e t  Doppler d o i t  ê t r e  t r è s  supé r i eu re  à l 'ensemble des 

a u t r e s  c o n t r i b u t i o n s .  A t i t r e  d'exemple, l a  l a rgeu r  Doppler à 102 GHz 

pour l e  monof luorométhane (CH3F) e s t  de 220 KHz ( c e t t e  l a r g e u r  e s t  

c a l c u l é e  en  cons idé ran t  que l a  r é p a r t i t i o n  des v i t e s s e s  s u i t  l a  l o i  

de  d i s  t r i b u t i o n  de Maxwell-Bol tzmann) . 

ce ZZuZe d o i t  6~n.e t r a n s m t t r e  l e s  f réqwnces  é Levées . ................................ -- -------------- J 

mis c e t t e  c o n d i t i o n  n ' e s t  pas s u f f i s a n t e ,  l a  c e l l u l e  d o i t  également 

permettre  de r é d u i r e  au  maximm l ' i n f l u e n c e  des causes d ' é l a r g i s s e -  

ment a u t r e s  que l ' e f f e t  Doppler e t  l a  s a t u r a t i o n  ; c ' e s t - à - d i r e  l e s  

é la rg issements  par  c o l l i s i o n  molécule-molécule, par  c o l l i s i o n  molécu- 

le-paroi  e t  p a r  inhomogénéité de champ S t a r k .  

De l à ,  l a  n é c e s s i t é  : 

- de t rava i l l e r  i' t r è s  basse_eression ( Tor r )  avec ......................... ----- 
une bonne p u r e t é  de  gaz, c ' e s t - à -d i r e  en  écoulement gazeux. Ceci né- 

c e s s i t e  une i n s t a l l a t i o n  à vide  t r è s  soignée ayant  une p re s s ion  l i m i -  

t e  t r è s  basse .  

- d ' a q n e n t e r  au  inaximum l e s  dimensions de 'h sert iov,  aro-i- --- ----- ............................. 
t e  de l a  zone d ' i n t e r a c t i o n  de lu c e l l u l e .  -- ------------- 

- d 'avo i r  ---------------------g--i~-------- m e  b o n ~ ~  homo éno4té de ~ h a ~  ------ Stark dans l a  zone 

d ' i n t e r a c t i o n .  



La d e r n i è r e  cond i t i on ,  n é c e s s a i r e  pour observer  des  signaux 

f i n s  de double résonance, e s t  de s a t u r e r  l e s  t r a n s i t i o n s .  Ceci peut 

n é c e s s i t e r ,  a p r i o r i ,  des  puissances importantes  dans l a  zone d ' i n t e r -  

a c t i o n .  Co- aux fréquences supé r i eu re s  à 80 GHz, nous ne d isposons ,  

comme source ,  que de généra teurs  d'harmoniques à "ca t  wisker"  d é l i -  

v r a n t  peu de puissance hyperfréquence, i l  nous f a u t  compenser, au n i -  

veau de l a  c e l l u l e ,  c e  manque de puissance  des  sources p a r  : 

- une fa ib le  z t tdnuat ion pa r t i cu l i è r emen t  au n ivezu  du --, ----------------' 
couplage d ' e n t r é e .  Ce t t e  f a i b l e  a t t é n u a t i o n  s e  j u s t i f i s  a u s s i  p a r  

l'impératif d f h o m g & s é i t é  de champ hyperfréquence.  

- une densité d 'énergie l a  p lus  i ~ o r t n n t e  poss ib l e  2 --------------- - - ------- 
puissance i n c i d e n t e  donnée. 

Enf in ,  l e s  sipauin escomptés pouvant avo i r  une f a i b l e  am- 

p l i t u d e ,  i* e s t  important d ' a v o i r ,  à p r e s s i o n  donnée, un maximum 

d 'absorbeurç ,  c ' e s t  - à -d i r e  d ' avo i r  une ce ZZuZe de gran& Zcn-uem. ------------- ------A--- 

L e s  exigences des  expér iences  de spec t roscopie  e n  temps 

résolu  correspondent  en p a r t i e  aux exigences d é j à  d é c r i t e s  précé- 

demment. Ce type d 1 c x ~ 6 r i e n c e s  n é c e s s i t e ,  de p l u s ,  l a  p o s s i b i l i t é  

d ' app l ique r  sur les Glectrodes des  i q u l s i o n s  S ta rk  de grande ampli- 

tude ayant des texps de montée e t  de descente  t r è s  c o u r t s  ( % 100 n s ) .  

Ceci n ' e s t  p o s s i b l e  que s i  Zc ca>cit& de l a  c e l l u l e  ~ ' ~ s t  ---- --- ----- 
~ - ~ ~ o ~ ~ r n o r t n z n t e  -&---Y-- (qilelques cen ta ines  de p F ) .  

C e t t e  d a r a i e r e  c a r a c t é r i s t i q u e  n ' e s t  pas spéc i f ique  aux 

expér iences  de spec t rosecp ie  en temps r é s o l u ,  e l l e  pour ra i t  s ' i n s c r i -  

r e  à c a t é  d ' a u t r e s  c a r a c t é r i s t i q u e s  q u ' i l  s e r a i t  souha i t ab l e  que l a  

c e l l u l e  possédâ t  a f i n  d e  l u i  permettre  une u t i l i s a t i o n  t r è s  générale. 

Ces c a r a c t é r i s t i q u e s  s o n t  : 

- l a  p o s s i b i l i t é  de suppor te r  Z ' a a l i c a t i o n  de tens ions  -- ------------------ 
élevSes (quelques n i l l i e r s  de  Vo l t s ) ,  ---- 



- une bonne t r ansmis s ion  s u r  une gamme de fréquences Za --- ----_-- - -----_ 
G u s  M e  possible. - 

L'ensemble des c a r a c t é r i s t i q u e s  que nous venons de d é c r i r e  

va nous s e r v i r  de guide l o r s  de l a  r é a l i s a t i o n  de  l a  c e l l u l e .  En  pre- 

mier l i e u ,  il va nous permet t re  de d é f i n i r  l a  forme e t  l e s  dimensions 

de la c e l l u l e  d ' abso rp t ion .  

II. - CHOIX DE LA FORME ET DES DIMENSIONS DE .T Z CELLULE. 
-- 

A )  P O R E  

A p r i o r i ,  p l u s i e u r s  s o l u t i o n s  sont  p o s s i b l e s  ; nous avons 

r e t e n u  les c i n q  q u i  son t  schématisées  su r  l a  f i g u r e  1,  Dans chacun 

de c e s  c inq  c a s ,  les champs é l e c t r i q u e s  s t a t i q u e  e t  hyperfréquence 

sont  pe rpend icu la i r e s .  Notons, de p lus ,  que quelque s o i t  l a  s o l u t i o n  

q u i  sera re t enue ,  l a  c e l l u l e  devra fonc t ionner  l e  p l u s  souvent à hau- 

t e  f réquence,  c ' es t -à -d i re  que dans l a  p lupa r t  des  c a s  l a  propagat ion 

se f e r a  dans un mode largement surdimensionné. 

La s o l u t i o n  ( a )  semble a p r i o r i  s édu i san te  parce que simple. 

E l l e  c o n s i s t e  à propager une onde hyperfréquence, p o l a r i s é e  perpendi- 

cu la i rement  a u  champ s t a t i q u e ,  dans une c e l l u l e  S t a r k  t r a d i t i o n n e l l e  

de  type  HUMES e t  WILSON ( 6 ) .  On peut e s p é r e r  o b t e n i r  ce r é s u l t a t  

e n  e x c i t a n t  la c e l l u l e  dans un mode TE du guide s tandard q u i  en 
on 

c o n s t i t u e  l ' é lément  de base.  Ce t t e  e x c i t a t i o n  s e  f a i t  par  l ' i n t e rmé-  

d i a i r e  de  t r a n s i t i o n s  s p é c i a l e s  provoquant une " r o t a t i o n  de 90" de 

l a  p o l a r i s a t i o n  de l 'onde hyperfréquence". De t e l l e s  t r a n s i t i o n s ,  pos- 

s édan t  d e  p l u s  une f a i b l e  a t t é n u a t i o n  ( 1  dB par  t r a n s i t i o n )  ont  é t é  

réalisées au  l a b o r a t o i r e  ; l a  f i g u r e  2 f o u r n i t  un schéma de c e s  t ran-  

s i t i o n s .  Malheureusement, l a  présence de l ' é l e c t r o d e  c e n t r a l e  pe r tu r -  

be, de  façon  importante ,  l a  propagat ion de l 'onde à l ' i n t é r i e u r  de l a  

c e l l u l e .  C e t t e  ~ e r t u r b a t i o n  s e  mani fes te  d'une p a r t  au  niveau de l a  

t ransmiss ion  en  provoquant une a t t é n u a t i o n  t r è s  importante  ( supér ieure  

à 20  dB à 50 GHz pour une c e l l u l e  de 3x1 en guide RG 5 2  U (bande x) )  e t  

d ' a u t r e  p a r t  au  niveau de la p o l a r i s a t i o n  où e l l e  s e  t r a d u i t  par  l ' ap -  

p a r i t i o n  d'une composante non négl igeable  du champ é l e c t r i q u e  hyper- 
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FIGURE - 2 - 

T b  Direction du champ électrique 

hyperfréqu- 

Schorna d'une transition pyramidale permemm d'exciter u n  callule de Hugher et Wilson 

avec une onde hypsrfr6qtience polaride perpendiculairement a~ champ statique. 



fréquence p a r a l l é l e  au  champ s t a t i q u e .  Pour ces  deux r a i s o n s ,  nous 

avons dû env i sage r  d ' a u t r e s  s o l u t i o n s .  

La s o l u t i o n  (h)  a é t é  proposée par  BAIRD e t  A l .  { 7 }  en 

1950. C e t t e  c e l l u l e  e s t  c o n s t i t u é e  par  un guide d'onde r e c t a n g u l a i r e  

s tandard  p r é s e n t a n t  une coupure au  mi l i eu  des grands c ô t é s  de s a  sec- 

t i o n .  Dans c e t t e  c e l l u l e ,  i e  champ hyperfréquence e s t  pe rpend icu la i r e  

simltanérnaent au  grand c ô t é  du guide d'onde e t  au  champ s t a t i q u e .  E l l e  

ne n é c e s s i t e  donc pas l ' u t i l i s a t i o n  de t r a n s i t i o n s  s p é c i a l e s .  

Cette s o i u t i o n  ne p ré sen te  pas, ail po in t  de vue hyperfré-  

quence, 3cs inconvénients  dus à l a  presence de l ' e l e c t r o d e  c e n t r a l e  

dans i a  sobntion ((a) ; l a  coupure rasrespond à une l i g n e  de courant  

nul e t ,  par 12 &mep ne gêne en r i e n  la  propagat ion de l ' onde .  S i  

c e t t e  so l i r t i nn  est. s a t i s f a i s a n t e  en  ce q u i  concerne La propagat ion,  

e l l e  e s t  c a r a c t é r i s b o  p z -  une grailde. inhomogénéité de champ Stark  

q u i  la rend i n u t i l i s a b l e  pour nos expér iences .  

La s o l u t i o n  (e), q u i  p r é s e n t e  l ' avantage  de pouvoir ê t r e  

r é a l i s é e  de façon re la t ivement  simple à p a r t i r  d 'un guide s t anda rd ,  

d o i t  e t re  écartée ; en e f f e t ,  la coupure ne correspondant  pas i c i  à 

une l i g n e  de courant  niil ne peut que provoquer une f o r t e  a t t é n u a t i o n .  

La s a l u t i a n  de l a  c e l l u l e  à p la t eaux  p a r a l l è l e s  (d)  déc r i -  

te pour La premi2ze fois par GOHDY { 8 )  a connu di? nombreuses appl i -  

c a t i o n s  du f a i t  Grne q u ' e l l e  permet d ' o b t e n i r  une t r è s  grande howgé- 

c g i t ë  de champ s t a t i q u e  13) e t  q u ' e l l e  peut ê t r e  u t i l i s é e  sur une 

large gamme de fréquences.  Pour c e  type de c e l l u l e ,  l e  problème l e  

p lus  délicat reste l e  couplage hyperfréquence q u i  s e  f a i t  p a r  l ' i n t e r -  

médiaire  de c o r n e t s  g lacés  en  regard de l a  c e l l u l e .  Malgré une a t t é -  

nua t ion  propre,  a s s e z  modérée, de l a  c e l l u l e ,  ces  d i s p o s i t i f s  de cou- 

plage conduisent  à une t rai ismission de l 'ensemble r e l a t i vemen t  médio- 

c r e  {IO}. 

Reste donc 1%. s o l u t i o n  ( e )  proposée en  1964 par  LIDE { 11 ) ,  

{12) ,  f 13 ) ,  { 1 4 ) .  C e t t e  c e l l u l e  e s t  une modi f ica t ion  de l a  c e l l u l e  de 

BAIRD. E l l e  en  possède l e s  avantages au  p o i n t  de vue hyperfréquence 

e t  e l l e  permet a i n s i  d'obtenir une d i r e c t i o n  de p o l a r i s a t i o n  b i en  dé- 



f i n i e  avec, d e  p l u s ,  une f a i b l e  a t t énua t ion .  Selon LIDE { 131, l a  

t ransmiss ion  d e  ce type de c e l l u l e  - est e x c e l l e n t e  s u r  une l a r g e  gamme de 
- - 

f réquences  ; des  tests o n t  é t é  e f f e c t u é s  par  l u i  jusqu 'à  80 GHz e t  

il n 'envisage  pas & d i f f i c u l t é s  pour l e s  f réquences supé r i eu re s .  

D ' a u t r e  p a r t ,  e n  a l longean t  l e  c ô t é  du guide p a r a l l è l e  au  champ é lec-  

t r i q u e  hyperfréquence, on peu t  o b t e n i r  une bonne homogénéité de champ 

s t a t i q u e ,  l e s  e f f e t s  de bord ayant  une importance r e l a t i v e  p l u s  f a i -  

b l e .  C e t t e  homogénéité du champ s t a t i q u e  s e r a  d ' a u t a n t  me i l l eu re  que 

l e  r a p p o r t  des  dimensions du guide (grand c ô t é  s u r  p e t i t  c ô t é )  s e r a  

p l u s  grand. Dans ces  cond i t i ons  on peut  e spé re r  o b t e n i r  des homogé- 

n é i t é s  comparables à c e l l e s  obtenues avec une c e l l u l e  à p la t eaux  

p a r a l l ê l e s  t o u t  e n  conservant  l e s  avantages de l a  propagat ion  guidée. 

En d e r n i e r  l i e u ,  le problème du couplage hyperfréquence semble m i n s  

d é l i c a t  que dans l e  ca s  de  l a  c e l l u l e  à p la t eaux  p a r a l l è l e s  ; en  e f f e t  

l a  forme de la c e l l u l e  permet d 'envisager  son couplage par  l ' i n t e r & -  

d i a i r e  de  t r a n s i t i o n s  qu i  l u i  s o n t  i n t é g r é e s .  

En résumé ce d e r n i e r  type de c e l l u l e  à m d u l a t i o n  S tark  

e s t ,  a p r i o r i ,  c e l u i  qu i  s a t i s f a i t  l e  mieux aux exigences p r i o r i t a i r e s  

que nous avons d é c r i t e s ,  à s a v o i r  champs c r o i s é s ,  f a i b l e  a t t é n u a t i o n ,  

bonne homogénéité de champ s t a t i q u e .  E l l e  peut ,  de p l u s ,  ê t r e  u t i l i s é e  

s u r  une l a rge  gamme de fréquences.  L a  p l u p a r t  des  a u t r e s  exigences 

s e r o n t  s a t i s f a i t e s  dans l a  mesure du poss ib l e  au niveau du choix  des  

dimensions de l a  c e l l u l e .  

DIMENSIOiVS INTERIELIRES DE LA CZLLULE. 

L e  choix de  l a  longueur a  é t é  guidé par  l e  souc i  d'aug- 

menter a u  maximum l e  nombre d 'absorbeurs  à pres s ion  donnée, ce  qu i  d o i t  

e n t r a î n e r ,  en d é f i n i t i v e ,  une augmentation de l a  s e n s i b i l i t é  du spec- 

t romèt re .  Nous avons donc c h o i s i  l a  p l u s  grande longueur compatible avec 

l e s  p o s s i b i l i t é s  d 'us inage .  C e t t e  longueur a  é t é  f i x é e  de t e l l e  s o r t e  

que l e  spec t romètre  ne dépasse pas 3 mètres ,  c e  qu i  correspond à une 

longueur t o t a l e ,  t r a n s i t i o n s  comprises,  de 2,95 mètres .  

2. Section. ------ 
Pour des  r a i s o n s  d e  commodité, on impose au ~ e t i t  



c ô t é  du guide d 'avoi r  l a  dimension du grand c ô t é  d ' u n  guide s tandard .  

Ce choix  permet l ' u t i l i s a t i o n  de t r a n s i t i o n s  pyramidales n 'ayant  

qu'une s e u l e  "pente", donc techniquement p lus  f a c i l e s  à r é a l i s e r .  

Le choix des  dimensions de l a  s e c t i o n  de l a  c e l l u l e  d o i t  

t e n i r  compte du f a i t  q u ' i l  e s t  néces sa i r e  d ' a v o i r  : 

- une l a rgeu r  par  c o l l i s i o n  molécule-paroi f a i b l e ,  

- une bonne homogénéité de champ S t a r k ,  

- une amplitude de champ é l e c t r i q u e  microonde l a  plus 

importante  p o s s i b l e  à puissance i n c i d e n t e  donnée. 

- une c a p a c i t é  modérée, 

- des  champs é l e c t r i q u e s  s t a t i q u e s  importants  sans  app l i -  

quer de t ens ions  t rop  é l evées  su r  l e s  é l e c t r o d e s .  

Ces impéra t i f s  s o n t  c o n t r a d i c t o i r e s .  Alors  que l e s  deux 

premiers  imposent, dans l 'ensemble,  de grandes dimensions, l e s  t r o i s  

a u t r e s  on t  tendance à n é c e s s i t e r  de f a i b l e s  dimensions. 

Le choix des dimensions ne peut donc r é s u l t e r  que d 'un  

compromis q u i  t i e n t  compte de l ' impor tance  r e l a t i v e  de ces  impéra- 

t i f s .  

Rappelons l ' o r d r e  de grandeur des  d i f f é r e n t e s  cont r ibu-  

t i o n s  à l a  l a rgeu r  des  t r a n s i t i o n s  a f i n  de dé te rminer  dans q u e l l e  

mesure on peut  e s p é r e r  observer  des  phénomènes f i n s  non l i n é a i r e s ,  

c ' e s t - à - d i r e  dans q u e l l e  mesure l a  cond i t i on  s u r  l e s  con t r ibu t ions  

à l a  l a r g e u r  ( A v ~ o p p l e r  >> Av ) s e r a  r e spec t ée .  On peut es- c o l l i s i o n  
t imr que c e t t e  cond i t i on  s e r a  s a t i s f a i t e  s i  l a  l a r g e u r  par  c o l l i s i o n  

e s t  de  l ' o r d r e  de grandeur de 10 % de l a  l a rgeu r  Doppler. 

S i ,  pour f i x e r  l e s  i d é e s ,  nous reprenons l 'exemple du mono- 

f luotométhane à 102 GHz pour l e q u e l  l ' é l a r g i s s e ~ n t  Doppler e s t  de 

220 KHz, l a  l a rgeu r  par  c o l l i s i o n  devra ê t r e  de l ' o r d r e  de 20 KHz. 

Les dimensions de l a  c e l l u l e  devront  donc ê t r e  t e l l e s  que 

l a  l a r g e u r  p a r  c o l l i s i o n  molécule-paroi s o i t  nettement i n f é r i e u r e  à 

20 mz. 



C e t t e  d e r n i è r e  c o n t r i b u t i o n  à l a  l a r g e u r  peut ê t r e  e s t i -  

mée dans l e  cadre  de l a  t h é o r i e  c i n é t i q u e  des  gaz { 15) 

où A V  e s t  l a  demi-largeur à mi-hauteur, S e t  V s o n t  respect ivement  

l a  s u r f a c e  i n t é r i e u r e  e t  l e  volume de l a  c e l l u l e ,  R e s t  l a  cons- 

t an t e  des  gaz p a r f a i t s ,  M e s t  l a  masse molaire  du gaz e t  T e s t  l a  

tenpéra t u r e  absolue  . 

Cet t e  formule appl iquée a u  c a s  d 'un  guide r e c t a n g u l a i r e  

donne : 

où L e t  k son t  respect ivement  l e  grand e t  l e  p e t i t  c ô t é  du guide. 

Appliquée au cas  d 'une c e l l u l e  pour l a q u e l l e  X = 10,66 mm 

(grande dimension du guide RG 53 U) e t  L = 411, c e t t e  r e l a t i o n  permet 

d ' a b o u t i r  à une l a r g e u r  t o t a l e  (2Av) pa r  c o l l i s i o n  molécule-paroi 

de 8 KHz suffisamment f a i b l e  en regard des 20 KHz r equ i s .  

Augmenter l a  dimension 11 p e r m e t t r a i t ,  c e r t e s ,  de r édu i r e  

c e t t e  l a r g e u r ,  mais n é c e s s i t e r a i t  l ' a p p l i c a t i o n  de tens ions  t r o p  é l e -  

vées s u r  les é l e c t r o d e s .  

L Le choix  du r appor t  - = 4, suggéré par  LIEE ( 13),  permet II 
d ' o b t e n i r ,  s e lon  l u i ,  une homogénéité s u f f i s a n t e  pour ne pas e n t r a î n e r  

d  ' é la rg issement  no tab le .  

A t i t re  i n d i c a t i f ,  nous donnons à l a  f i g u r e  3 une c a r t e  de 

r é p a r t i t i o n  des l i g n e s  de champ é l e c t r i q u e  dans une maquette à l ' é che l -  

le 10 de c e t t e  c e l l u l e .  Cet te  c a r t e  montre que l e s  inhomogénéités de 

champ s t a t i q u e  s e  l o c a l i s e n t  s u r  seulement 15 2 de l a  s e c t i o n  de l a  

c e l l u l e ,  ce qu i  e s t  re la t ivement  peu. Cependant, i l  e s t  à n o t e r  que 

ces inhomogénéités correspondent  à des  champs hyperfréquence impor- 

t a n t s ,  ce q u i  a  pour e f f e t  d'augmenter l ' i n f l u e n c e  de c e s  inhomogé- 

n é i t é s  . 
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Dans ces  cond i t i ons ,  on peut raisonnablement e s p é r e r  que 

l ' e f f e t  des irihonmg6aéités, sans  ê t r e  nég l igeab le ,  n 'en s e r a  pas moins 

a s s e z  mdGr.5 e t  que l ' é l a rg i s semen t  q u ' e l l e s  e n t r a î n e n t  s e r a  f a i b l e  

dans la mesure où l ' é c a r t  de  fréquence par  r appor t  à l a  fréquence en 

champ n u l  sera l u i  a u s s i  f a i b l e .  Ce t t e  s i t u a t i o n  s e  rencont rera  dans 

la  p l u p a r t  des  cas  puisque l e s  t r a n s i t i o n s  modulées par  e f f e t  S ta rk  

do iven t  se r e c o u v r i r  par  é la rg issement  Doppler. 

Ce choix du  r appor t  L/R = 4 q u i ,  à n o t r e  g ré ,  n ' e s t  pas 

pleinement  s a t i s f a i s a n t  nous a &té d i c t é  par  l e  souc i  de ne pas aug- 

r e n t e r  par t r o p  la c a p a c i t é  de  l a  c e l l u l e  e t  s u r t o u t  par  l a  nécessi-  

t é  d e  ne pas r é d u i r e ,  dans des  propor t ions  impor tan tes ,  l ' ampl i tude  

d u  champ mîcrcmnde à puissance  i ~ i d e n t e  donnée. 

En r é s u é ,  l e s  dimensions de guide que nous avons c h o i s i e s  

s o n t  donc : 

grand côcé (L) = 42,64 mm 

p e t i t  cô t é  (%) = 10,66 mm 

avec une loogueur t o t a l e ,  pyramidaux compris, de 2,95 mètres .  

III. - REAL E A  JmlTO!i TECTi"JIQLlE 
--------- ------- 

L'ensemble de l a  r é a l i s a t i o n  e s t  c o n s t i t u é  par  une c e l l u l e  

de type Lide placée  à 1 ' i n t é r i e u r  d'une e n c e i n t e  à vide cy l ind r ique .  

Cette e n c e i n t e  d o i t  permet t re  d ' o b t e n i r ,  d 'une p a r t ,  un v ide  poussé e t ,  

d ' a u t r e  p a r t ,  un bon écoulement de gaz t o u t  au long de l a  c e l l u l e .  

La  c e l l u l e  proprement d i t e  e s t  c o n s t i t u é e  de deux é l e c t r o d e s  

i d e n t i q u e s  en a l m i n i u m  AU 4 G p lacées  en regard  l ' u n e  de l ' a u t r e  e t  

dont  l q u s i m g e  a éLé a s s u r é  pa r  l e s  Etab l i ssements  E .  Wat te l le  (Roubaix). 

La  forme de tes é l e c t r o d e s  e s t  p réc i sée  par  l a  f i g u r e  4 .  L a  p a r t i e  cen- 

t r a l e  a un p r o f i l  en  U avec une p a r t i e  i n f é r i e u r e  t r è s  é p a i s s e .  Ce t t e  

é p a i s s e u r ,  g u i  est: de 25 m., permet de l i m i t e r  l e s  f léch issements  e t  

l e s  t o r s i o n s  au moment de 1 Vnsinage. 





L'épaisseur des parois la térales  ou "lèvresM, qa i  est 

rk 3 rira, a é t E  choisie de façon à l imiter au maximum la capacité de 

la ce1 2&, -te-tenu des problèaes d'usinage (ltinffua%ce de ce t t e  

époiissetm sur la capacité e s t  importante puisqu'elle correspcmd à des 

surfaces en regard t r è s  proches l'une de l ' au t re ) .  

Enfin, chacune des électrodes présente à ses ex.tr%t&s 

s i t i ons  pyramidales qui permettent de coupler directement 

ïa cellule mcec r ~ r i  guide RG 53 U (Bande K ) .  Les  p y r d d ; u n  suat  inta- 

grfis 2 L a  ce l lu l e  dans l e  but de l imiter  au maximum les  pertes au ni- 

vmu & couplage. 

Ces deux électrodes sont placées en regard 1'- de l ' au t re  

de telle sorte que l ' écar t  entre  les  lèvres la té ra les  soit de 1 ma. Cec 

écart est c h k s i  de façon à ce q u ' i l  perturbe l e  mimi possible la pro- 

pagation hyperfréquence tout en perniet tant 1' application & tensions 

t + t  éi;ev&s. Patr favoriser ce t te  application, les sutfaces ai regard ont 

été plies et les arêtes  ont é t é  abattues. 

Dcs t e s t s  préliminaires ont é t é  réal isés ,  à l'air l ibre ,  

stn uae maquette où l e s  lèvres la té ra les  sont maintenues à 1 mra l 'une 

de I'autre par des cales  isolantes. Ces t e s t s  ont marné que ce t  écart  

de 1 ma perreet l 'appl icat ion de tensions pouvant a l l e r  jusqtt'à 25ûû V 

(soit am niveau des lèvres 25000 ~ / c m ) .  L a  présence alcs caks ent re  le0 

1èPzea favorisant l 'apparit ion d'arcs électriques entre électrodes, un 

&hpsitif de maintien par l ' i n t e d d i a i r e  de cales extérimzres à la 

cellule a été r é a l i s é  af i n  d 'augmenter l a  tension limite applicable en- 

tre les électrodes tout en maintenant l ' écar t  entre lèvres à 1 na. 

Ce dispcrsitif de bridage se f a i t  à p a r t i r  des surfaces extérisnres qui 

doivent donc ê t r e  des surfaces de référence ; plus p r t i cu l i è remmt ,  l e  

pa-rpll&lisirpe antre l e s  surfaces intér ieures  e t  extérieures corrrspon- 

dant cnt grand c8té du guide doi t  ê t r e  soigné af in  de Be pais provoquer 

me augmentation de l'inhomogénéité du champ statique. 

Ce  parallélisme e s t  réa l i sé  avec un écart  moyen de 0,03 m. 

Im dispos i t i f  de bridage, schématisé sur l a  figure 5, com- 

-te deux type de brides : 

- l es  premières réal isées  en matériau i so lant  (leacoflex) 

e s m a t  la mise en regard des deux électrodes,  C@ bridage e s t  rréces- 
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saire pour r a t t r a p e r  l e  f léchissement  l a t é r a l  des  p i èces  i n t r o d u i t e s  

au  momrrnt de l 'usinage.  

- l e s  secondes, r é p a r t i e s  tous l e s  25 cm, maint iennent  

un é c a r t  cons t an t  e n t r e  l e s  é l e c t r o d e s .  Ces b r i d e s  s o n t  c o n s t i t u é e s  

p a r  des  p l a q u e t t e s  m é t a l l i q u e s  f i x é e s  s u r  les p a r o i s  e x t é r i e u r e s  de 

la c e l l u l e  e t  par  des  berceaux en matér iau i s o l a n t  ( l euco f l ex )  éga- 

lement f i x é s  s u r  l a  c e l l u l e .  L'écartement e n t r e  l e s  deux demi-cel lules  

e s t  a s su ré  pa r  des  c a l e s  i s o l a n t e s  en leucof lex .  

Dans ces  cond i t i ons ,  l e  p a r a l l é l i s m e  e n t r e  l e s  su r f aces  

e n  regard  dans l a  zone d ' i n t e r a c t i o n  e s t  a s s u r é  avec un é c a r t  de O,] mm, 

s o i t  une p r é c i s i o n  de 1 % de l ' é c a r t  e n t r e  c e s  s u r f a c e s .  

C e  d é f a u t  de p a r a l l é l i s m e  provoque une inhomogénéité de champ 

s t a t i q u e  dont  l ' impor tance  r e l a t i v e  e s t  f a i b l e  en  comparaison des inho- 

magénéi tés  dues à l a  s t r u c t u r e  géométrique de la c e l l u l e .  

Les berceaux i s o l a n t s  reposant  su r  l a  s u r f a c e  i n t e r n e  de 

l ' e n c e i n t e  cy l ind r ique  a s s u r e n t  un positionnement symétrique de l a  c e l -  

l u l e  à l ' i n t é r i e u r  de c e l l e - c i ,  sans q u ' i l  y a i t  de c o n t a c t  é l e c t r i q u e  

e n t r e  l e s  deux é l e c t r o d e s  e t  l ' e n c e i n t e .  

B) ENCEINTE A VIDE.  

Cet t e  ence in t e  à v ide  r ep ré sen tée  s u r  l a  f i g u r e  6 e s t  cons- 

t i t u é e  p a r  un tube c y l i n d r i q u e  e n  a c i e r  inoxydable (nuance AIS1 304 L 

pour v ide )  de diamètre  125 mm e t  de longueur 3 m. E l l e  a é t é  r é a l i s é e  

p a r  l e s  Etabl issements  A .  Libbrecht  (Roubaix). 

D e w  embouts de grand diamètre  ( Q 48 mm) s e rven t  l ' u n  

pour l e  pompage e t  l ' a u t r e  pour l e  passage sous v i d e  des connexions 

é l e c t r i q u e s ,  

Les t r o i s  a u t r e s  embouts de p l u s  p e t i t  diamètre  ( a 27 m) 

s o n t  u t i l i s é s  d 'une  p a r t  pour l ' i n t r o d u c t i o n  du gaz e t  d ' a u t r e  p a r t  pour 

l a  connexion de jauges de mesure de press ion .  

Les é t a n c h é i t é s  s e  f o n t  par  l ' i n t e r m é d i a i r e  de j o i n t s  t o r i -  

ques souples  en  v i t o n  ( J o i n t  F r a n ç a i s ) .  
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Les flasques f ixés  aux extrémités de 1 ' enceinte présentent 

un passage cylindrique af in de permettre l e  couplage de l a  cellule 

avec 1' extérieur de 1 'enceinte. 

Cl 3ISPGSIl'IF DE COUPLAGE DE LA CELLULE AVEC L 'EXTERIEUR DE 

L 'ENCEINTE. 

Ce dispos i t i f  d o i t  permettre : 

- d'introduire l'onde hyperfréquence à l ' i n t é r i eu r  de l a  

ce l lu le  . 
- d'assurer l 'étanchéité de l 'enceinte par rapport à l 'ex- 

tér ieur .  

- de maintenir l ' i s o l a t i o n  électr ique entre  les  deux élec- 

trodes. 

Ces t ro i s  fonctions sont assurées par une pièce unique re- 

présentée en coupe sur la figure 7 .  

L ' isolat ion électrique e s t  assurée par une f eu i l l e  de 
t 

P.T.F.E. ( ~ a f l o n  P las t i c  Omnim), d'épaisseur 0,5 mm, placée entre l a  

bride niétallique e t  les  deux électrodes. Cette bride e s t  fixée sur 

l a  ce l lu le  par des vis  isolantes en quartz à fo r t e  tension de claquage 

(Héraeus France Orsay). Ce disposi t i f  permet d'appliquer, entre l a  b r i -  

de e t  l'une ou l ' au t re  des électrodes, des tensions pouvant a l l e r  jus- 

qu'à 4500 V ( s o i t  un champ électrique de 9000 V/cm). C e  résul ta t  a 

été  obtenu au cours de t e s t s  effectués sur maquette dans l ' a i r  à l a  

pression amsphér ique .  Ces t e s t s  ont montré que la  présence de chan- 

freins sur les surfaces d t a l l i q u e s  en regard, au niveau du passage 

des vis, permet de faire passer l a  tension l imite  de 3000 à 4500 Volts. 

Le  couplage hyperfréquence de la  ce l lu l e  avec 1 'extérieur 

e s t  assuré par un guide d'onde RG 53 U f ixé  sur l a  bride métallique. 

Le positiomement de ce t t e  dernière par rapport à l a  cel lule  e s t  as- 

suré pa r  quatre tétons de centrage isolants  en quartz (Héraeus France). 

Les logements de ces tétons de centrage sont également chanfreinés. 

Enfin, l 'étanchéité au vide e s t  assurée par l a  feu i l le  

P.T.F.E. e t  par  deux joints toriques. 

n 
Po ly té t ra f  luoroé thy lène . 
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FIGURE - 7 - 

1. Celhrle 7. Guide d'onde RG 53U 
2. Lame de PTFE (e = 0,5 mm) 8. Bride standard (Bande K) 
3. Bride de coupiage 9. Joints toriques 
4. Tube cylindrique 10. Tige filetée en quartz 
5. Flasque d'extrémité de l'enceinte à vide 11. Téton de centrage 
6. Contre fiasque 

COUPE uJ DISPOSITIF DE COUPLAGE DE LA CELLULE AVEC L8EXTERIEUR 

DE L'ENCEINTE A VIDE 



D) COflAEXXOIyTS ELECTRKQUES 

Par cons t r a c  ti.on, aucune des é l ec t rodes  n'est r e l i é e  é lec-  

t r i q u e ~ - n t  B i ' enceinte ou au d i s p o s i t i f  de couplage. C e t t e  d ispos i -  

ïion e s t  cc-nlîervëe au niveau des cannexi.ons é l e c t r i q u e s  avec l ' e x t é -  

rieur de l ' ence in te .  

1,'ci.r.ceinte ct los br ides  de couplage çont r e l i é e s  à la  

nasse, chacune des élact rodes  e s t  r e l i g e  à une f i che  B.N.C. haute 

tension (Radial1 R. 9500) qu i  p e u t  s i ippsrter  des tens ions  continues 

de IQ.QQO Volfs. 

Ceci perw.t de conserver la sym5tri.e du montage e t  d'ajou- 

ter  coarmodfmnt deux tensions ap@Liquées e n t r e  3 9  masse c t  chacune 

des  GIectrodes . 

ZqétanckélcG des passages sous vide des connexions élec- 

tri.ques e s t  assurëe pap EG j o in t  de r é s i n e  époxyde (Arald i te)  . 

L' introdixct lon d e  gaz doit g e m e t t r e  de réaliser des écou- 

lexentç de gaz a basse epression. E l f e  s e  Sa i t  à une ex t rémi té  de l a  

cellule, par ltint-.ei-m&~.?lairc ,t 'un rcbi-net pointeau (HBKE 14 15 M 4Y) 

e t  d 'un  2i.n c a p i . i ! a i r ~ ~  La rescrve  de gaz e s t  piongée dans un mélange 

réf;iPgi5ranc,-dont la temperature. e s t  +el le  que l a  press ion  de vapeur 

saturante du gaz B O L $  de Z'ardre du Tasr .  

Le paxpage s 'effectue, à P ' su t re  ext rémité  de 1 'enceinte,  

p a r  une p ~ q e  à d i t f u s i o n  d'huile (Edwards Speedivac Modèle 403) de 
- 7  vide lircite 5, EO Torr, associee à un groupe de pompage c las s ique .  

Les =sures de r>ressii?n sont  e f fec tuées ,  en deux po in t s  

d i f f e r e n ~ s  de l'enceinée, d'une p a r t  p a r  une jauge de P i r a n i  (L.K.B. 

Type_ 32% R I  e: d'aimtrc p a r t  nar rlne jauge de Mac f,éod (Le %eu£) e t  

p a r  une secondr jauge  de ?i.ranl (Edwarda G.5 .C .2 . ,  Coff re t  Speedivac 

modèle 8 / 2 )  .. 

Ceri permet, apres étalonnage r e l a t i f  en s t a t i q u e ,  de con- 

trôler l e  gradient d e  ~ r e s s i o n  dans l ' ence in te .  Grâce à l ' écar tement  

e n t r e  les deux deEni--ce3luLes, on peut considérer  que l e  gradient  de 



press ion e n t r e  l ' enceinte  e t  l a  c e l l u l e  e s t  négligeable,  du moins 

aux f a i b l e s  v i t e s s e s  d'écoulement. 

N. - Pg&FORMANCES DE: Lk CELLULE* 

Ce paragraphe n ' a  d ' a u t r e  pré tent ion que de décr i re  l e s  

c a r a c t é r i s t i q u e s  générales de l a  r ê a l i s a t i o n  en ce qui  concerne le 

v i d e  et l e s  problèmes é lec t r iques  e t  microondes. 

Notoas tou t  d'abord que nous avons é té  amenés à u t i l i s e r  

le leucof lex  pour l a  réalisation du système de bridage à cause d e  

ses bonnes c a r a c t é r i s t i q u e s  d ' i s o l a n t  é l ec t r ique ,  de sa r e l a t i v e  

f a c i l i t e  d 'usinage e t  é g a l c m n t  de son eaût très mdéré en campa- 

r a i s o n  des a u t r e s  isolants  é lec t r iques  t e l s  que l 'alumine e t  l e  

quartz dont P h s i n a g e  e s t  très dEl ica t .  Fiais l e  leucof lex  présente 

Pe désavantage d la&arper  l e s  gaz e t  de l e s  r e s t i t u e r  en cours de  

pompage. Poux c e t t e  raison, nous avons &té amenés à réduire  au  maxi- 

mum le volunme de leucoflex i n t r o d u i t  dans l ' ence in te .  

D â n s  ces c a n d i ~ i o n s ,  après une journée de pompage, le dé- 

gazage dû essent ie l lement  au leucof lex  e t  l e s  f u i t e s  r és idue l l e s  ont 
-5 u n d é b i t q u i . p e u t  être estim6 à enviran 3.10 R . î s r r / s .  

Ces c a r a c t é r i s t i q u e s  de tenue en vide ont  permis, avec l e  

systèlùl- d ' in jec t ion  de gaz d é c r i t  préc6derrrment e t  avec un f a i b l e  d é b i t  

de pompage, d ' é t a b l i r  dans l ' ence in te  un régime d'écatilenulnt gazeux 
- b 

s t a b l e  à la press ion de 2.10 Torr avec une pure té  r e l a t i v e  meilleure 

que 90 X .  

1. Trr*rsion 2ontinue 2Zm:t~ a ~ l i c a b k  sur La ce l lu le .  ---------- ------------------ 
On entend p a r  tension l imi te  l a  tension maximum a p p l i -  

cable ne provoquant pas, à cour te  éthëance, 1 ' appar i t ion  d 'arcs é lec-  

t r i q u e s  e n t r e  les é lec t rades  . 



C c b ê e  tension a é t 6  mesurée lo rsque ,  l 'une  des  é l e c t r o d e s  

5 t m e  re2 iSe  2 l e  ~ i a s s e ,  une difference de p c t e n t i e l  e s t  appl iquée 

en:ri=.. l a  nasse e t  Ta seconde é.lectrode. 

Cette t e n s i o n  l i a i t e  es t  de  45û0 Vol ts  lo rsque  Pa p re s s ion  
-4 csr d e  iO Tor r .  rlle correspond 2 un champ é l e c t r i q u e  de 45.00Q V/cm 

au nivcm de5 I ~ V ~ C E  l a t é r a l e s  e t  de 9C.QQQ V/cn au niveau des b r i d e s  

de  zaupLztl,c. !,E: courant- de f u i t e  e s t  alors i n f é r i e u r  à 1 UA. 11 e s t  à 

natex que la  nature du & t a 1  c o n s t i t u a n t  La c e l l u l e  favorise l ' a p p l i -  

c a ~ i o n  cl? tensicax:: Aieriees, ; en effet, l 'aluminium (AU 4 G) en s 'oxy- 

daci_ 5 r . s ~ ~  me f i n e  p ~ l ?  i-cille d klrnmine qui, hien qu' imparfai tement  

horc@nn, n'en gsne p a s  ~ m i n ç  t9amr$ao,e d ' a r c s  é l e c t r i q u e s .  

C e t  ce c -~ iac rGr i s t j  que as: d'autant plue  s a t i s f a i s a n t e  qu ' e l l e  

n ' a  pas n6eer;sité de tcrai~emenr spécial des surfaces 'en regard n i  d 'au-  

tres pr5caaeiuus p?.rtieuliGres. 

Pour ce t,ype 6% c e l l u l e ,  ou l e s  deux é l e c t r o d e s  peu- 

vent être ~ o n n e c ~ Z ~ s  3. des génerateu-s d i . f fé ren ts ,  le  problème de la 

c.apseî.tÉ se pose de fa1;iln ciFfférente que dans l e  c a s  catirant aail l ' une  

d z s  6lecrrndes P S ;  zeliGe à l a  *masse. 

La ce l lu le  peu t  Erre assirrîhlGe à un çystGme de deux con- 

J u c t e r t ~ e  ( 1  st 2 )  placi is de f~7çon symétrique 2 l ' i n t é r i e u r  d'unie en- 

rrirLt:c c tyndcctr ice  terne, (noi6e O ) .  

22 s p s t S m  de trois conducteurs pour l e q u e l  il y a inf luen-  

ce t a t a I r  e s t  -araçtér is6  p a r  ies équat ions  su ivan te s  : 

'j 
e s c  1s charge d a  conducteur j ,  V l e  p o t e n t i e l  auquel e s t  por- 

k k 
tg le  c o n d ~ c e e u r  k e t  C .  l e  coefficient d ' i a f  luence mutuelle e n t r e  

;a 



les conducteurs  j et  k. 

D e s  cons idé ra t ions  de symétr ie  du système permet ten t  d éclri- 

re les é g a l i t é s  su ivan te s  : 

Le système e s t  a l o r s  c a r a c t é r i s é  par  l e s  c o e f f i c i e n t s  
1 2 0  1 

Co, CI, Co e t  C l  que l ' o n  posera respect ivement  égaux à -rs -y, 

L e s  équat ions  ( 1 )  e t  (2) a b o u t i s s e n t  aux é g a l i t é s  : 

Repor tées  dans l ' é q u a t i o n  ( 1 )  , ces é g a l i t é s  donnent l es  

&alités su ivan te s  : 

C e s  é g a l i t é s  montrent que l e  système de t r o i s  conducteurs 

auquel est a s s i m i l é e  l a  c e l l u l e  e s t  équ iva l en t ,  a u  po in t  de vue capa- 

c i t é ,  au systeme de t r o i s  condensateurs  schématisé ci-dessous. 

Pour déterminer  I' e t  y ,  il 

s u f f i t  de mesurer l e s  c a p a c i t é s  

(' j+k ,L ) e x i s t a n t  e n t r e  un con- 

T ducteur  (2 )  e t  l e s  deux a u t r e s  

r e l i é s  e n t r e  eux ( j  e t  k ) .  

Ces c a p a c i t é s  son t  : 



Les valeurs mesurées donnent : 

C1+0,2 = C2t~,L = 710 pF, ce qu i  confirme l 'hypothèse 

de l a  symétrie e t  

C e s  mesures conduisent aux r é s u l t a t s  su ivants  : 

Nous nous sommes i n t é r e s s é s  par t icul ièrement  aux 

e f f e t s  des inhoniogénéités de champ Stark  s u r  l a  la rgeur  des  t r ans i -  

t i o n s  en présence de champ. 

Les mesures que nous présentons ont  é t é  e f fec tuées  sur  l a  

t r a n s i t i o n  de r o t a t i o n  J = 1 -+ J = 2 de OCÇ à l a  fréquence 

v, = 24.325,92 MHz e t  plus précisément s u r  l a  composante M = O -+ M = 1 

qui  présente  l ' e f f e t  Stark l e  plus important.  

C e t t e  composante, l o r s q u ' e l l e  a pour fréquence 

v = v + 3 ,74  NBza une largeur  t o t a l e  à mi-hauteur de 180 KHz ; dans 
0 

l e s  mêmes condi t ions  de press ion  e t  de s a t u r a t i o n ,  l a  r a i e  sans champ 

a une largeur  t o t a l e  à mi-hauteur de 80 KHz ( c f .  f igure  8 ) .  

Dans l 'hypothese de l a  composition quadratique des c a n t r i -  

but ions  à l a  l a rgeur ,  l ' é l a rg i s sement  dû aux inhomogénéités s e r a  de l ' o r -  

d r e  de DG0 Mltia, s o i t  4,4 X du déplacement Stark  de l a  composante. 

Ce t t e  inhowg&néi té ,  comparable à c e l l e  obtenue en champ 

pa ra lkg le  dans une c e l l u l e  de Hughes e t  Wilson pour l a q u e l l e  l e  rappor t  

grand côté du guide sur  p e t i t  côté  e s t  égal  à 3 ( i 6 ) ,  e s t  t rop impor- 

t a n t e  pour ne pas e n t r a î n e r  une diminution de l a  r é s o l u t i o n  dans l e s  

expér ieaces  de spectroscopie sans e f f e t  Doppler. Cet te  diminution de l a  

r é s o l u t i o n  sera t r è s  moderiSe dans l e  cas courant où l ' é c a r t  de fréquen- 

ce des t r a n s i t i o n s  par rappor t  à la fréquence sans champ s e r a  de l ' o r -  

d r e  de grandeur de l a  la rgeur  Doppler de ces  t r a n s i t i o n s .  
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Pour f i x e r  l e s  i dées ,  reprenons l 'exemple du monofluoro- 

méthane à 102 GHz pour l eque l  l a  l a r g e u r  t o t a l e  à mi-hauteur e s t  de 

220 KHz. S i  l ' o n  cons idère  une t r a n s i t i o n  de  l a rgeu r  par  c o l l i s i o n  

20 KHz e t  ayant  un déplacement S t a rk  de 200 KHz, l a  c o n t r i b u t i o n  à 

l a  l a rgeu r  des  inhomogénéités de champ Stark  s e r a  de 8,8 KHz ce q u i  

condui t  à une l a rgeu r  t o t a l e  à mi-hauteur de 22 KHz f o r t  peu d i f f é -  

r e n t e  de l a  l a r g e u r  par  c o l l i s i o n .  

En résumé, l 'homogénéité du champ S ta rk  obtenue d o i t  per-  

r œ t t r e  d ' obse rve r ,  avec une bonne r é s o l u t i o n ,  des  s ignaux f i n s  de 

double résonance, dans la =sure où l e  déplacement S t a rk  des t r a n s i -  

t i o n s  i n t e rvenan t  dans l e  phénomène r e s t e  modéré. Ce s e r a  l e  cas dans 

les expériences que nous envisageons d ' e f f e c t u e r  e t  que nous d é c r i -  

rons  par  l a  s u i t e .  

C) CX.RACTERISTIQiJES MTCROOADE, p e ~ t e  d ' insertion e t tau 

d 'onde stationnaire (T. O. S. ) . 

P e r t e  d ' i n s e r t i o n  e t  T.O.S. on t  é t é  mesurés pour h u i t  

f réquences r é p a r t i e s  s u r  une gamme de 20 GHz à 100 GHz. Les condi- 

t i o n s  expér imenta les  é t a i e n t  t e l l e s  que l a  c e l l u l e  é t a i t  fortelratint 

découplée, à l ' a i d e  d ' a t t é n u a t e u r s ,  de  l a  source  e t  de l a  d é t e c t i o n .  

La technique u t i l i s é e  ( c f .  f i g u r e  9) cons i s t e  à mesurer 

à niveau con t inu  d é t e c t é  cons tan t ,  l e s  a t t é n u a t i o n s  au niveau de l a  

source  en présence e t  en absence de c e l l u l e .  

Le t a b l e a u  1 montre respectivement l e s  v a r i a t i o n s  en 

f o n c t i o n  de l a  fréquence de l a  p e r t e  d ' i n s e r t i o n  i n t r o d u i t e  par l a  

c e l l u l e  e t  du taux  d'onde s t a t i o n n a i r e .  Les v a l e u r s  de l a  p e r t e  d ' i n -  

s e r t i o n  qu i  f i g u r e n t  s u r  c e  tab leau  s o n t  l e s  va l eu r s  moyennes mesu- 

rées au  vois inage  des  fréquences correspondantes  ; quant aux T.O.S . ,  

d é f i n i s  comme l e  rappor t  amplitude maxinnrm s u r  amplitude minimm 

du champ microonde à l ' i n t é r i e u r  de la c e l l u l e ,  i l s  sont  déterminés 

à p a r t i r  des  v a r i a t i o n s  d e  La p e r t e  d ' i n s e r t i o n  au  vois inage  de c e s  

mêimes fréquences . 

On peut  c o n s t a t e r  que l a  p e r t e  d ' i n s e r t i o n  s u r  c e t t e  gamme 



O = Ondemètre 

X = Crirail Qétercteur 

Schéma de Principe pour la meslre  des pertes 

d'insertion et des taux d'ondes stationnaires. 

FIGURE - 9 - 



TABLEAU 1. 

Perte d'insertion et T . 0  .S. en fonction de la fréquence. 
(r; t c 

Perte d'insertion 

* 
Les données fournies pour cette fréquence n'ont pu être mesurées 

c a m e  indiqué ; elles ne sont que des estimations grossières et 

plutôt pessimistes. 

5 4 

55 

68 

7 6 

80 

* 
102 

2,6 dB 

3,2 dB 

10 dB 

7 dB 

2,4 dB 

5 dB 

2,52 

1,89 

1,42 

1,19 

1,072 

1,42 



d e  fréquences reste tou jou r s  modérée, e t  que pour  l e s  fréquences vo i s i -  

nes  de 100 GHz e l l e  n ' e s t  que de 5 dB. On peut  donc e s p é r e r  d i spose r ,  

à c e t t e  f réquence,  d 'une puissance microonde s u f f i s a n t e  pour s a t u r e r  

l e s  t r a n s i t i o n s  e t  permet t re  l ' obse rva t ion  de  s ignaux f i n s  de double 

résonance. 

Il e s t  é g a l e m n t  à no te r  que l e s  f i g u r e s  d'ondes s t a t i o n -  

n a i r e s  qu i  sont  t r è s  m r q u é e s  ve r s  54 GHz sont  e s sen t i e l l emen t  dues 

à la s t r u c t u r e  géométrique de l a  c e l l u l e  q u i  s e  comporte, pour ce r -  

t a i n e s  fréquences,  comme une c a v i t é  résonnante.  Dans ces  cond i t i ons ,  

il e s t  quasirnent impossible  de modif ier  ces  f i g u r e s  pa r  accord du 

p i s t o n  de  c o u r t - c i r c u i t  au  niveau de l a  d é t e c t i o n ,  I l  f audra  donc 

env i sage r ,  par  la s u i t e ,  d ' i n t r o d u i r e  au niveau de l a  c e l l u l e  un d i s -  

p o s i t i f  permettant  & modif ie r  ce s  f i g u r e s  d 'ondes s t a t i o n n a i r e s  tel 

que, par  exemple, une lame d i é l e c t r i q u e  se rvan t  de  déphaseur. 

Notons cependant qu 'en dehors de c e t t e  zone l i m i t é e  de 

fréquence,  l e s  taux  d'ondes s t a t i o n n a i r e s  obtenus sont  s a t i s f a i s a n t s  

compte tenu de  l a  f a i b l e  p e r t e  d ' i n s e r t i o n  de la  c e l l u l e .  



DEUXIEME PARTIE 

APPLICATIOB A QUEWUES EXPERIENCES DE SPECTROSCOPIE 

-=-=-=-=-=-=-=-=-=-=-=-=-=-=-=-=-=-=-=-=-=-=-=-=-=-=-=-- - 

EN TEMPS RESOLU . 
-=-=-=-=-=-=-=-=- 



La f a i b l e  p e r t e  d ' i n s e r t i o n  de l a  c e l l u l e ,  pour l e s  É r é -  

quences é l evées  v o i s i n e s  de 100 GHz a permis d 'observer  des  phénomènes 

de  régime t r a n s i t o i r e  e n  e f f e t  S t a rk  dans c e t t e  gamme de fréquences 

pour l e s q u e l l e s  l 'amort issement  de ces  phénomSnes e s t  l ' o b j e t  d 'une 

compét i t ion  e n t r e  processus c o l l i s i o n n e l s  e t  e f f e t  Doppler. Cet te  ob- 

s e r v a t i o n  a u r a i t  é t é  d é l i c a t e  dans une c e l l u l e  à modulation Stark c l a s -  

s ique  { 6 )  où l ' a t t é n u a t i o n  e s t  t r è s  importante  à fréquence é lev&e 

{7f I131 

Dans un premier paragraphe, nous dégagerons les pr inc i -  

paux r é s u l t a t s  acquis  par  n o t r e  équipe dans le cas  où l ' e f f e t  Doppler 

est négl igeable .  Nous p réc i se rons  e n s u i t e  de façon  q u a l i t a t i v e  l ' i n -  

f l uence  éven tue l l e  de l ' e f f e t  Doppler pour d é c r i r e ,  e n f i n ,  une expé- 
* 

rience d i t e  de  double n u t a t i o n  permettant  de s ' e n  a f f r a n c h i r  p a r t i e l -  

lement. 

I, - RAPPEL SUR LES PHENOMBNES TRANSITOIRES EN EFFET STARK ET 

ABSE211CE D 'EFmT DOPPLER. 

Les  phénomènes t r a n s i t o i r e s  en e f f e t  S ta rk  s o n t  de deux 

types : 
* - l ' a b s o r p t i o n  t r a n s i t o i r e  ou n u t a t i o n  qu i  s e  p rodu i t  

lo rsque  le champ hyperfréquence e s t  mis en résonance avec l a  t ran-  

s i t i o n  molécula i re  { 5). 

- l%émssion cohérente  des molécules lorsque ce l l e s - c i  

i n i t i a l e m e n t  à l a  résonance sont  mises hors  résonance {5).  

Ces phénomènes ne se  produisent  que dans l a  mesure où l a  

mise en ou hors  résonance s e  f a i t  e n  un temps t r è s  cou r t  en compa- 

r a i s o n  de  l a  durée des processus de r e l a x a t i o n  moléculaire  e t  s u f f i -  

-nt l ong  pour que l e s  cond i t i ons  d ' a d i a b a t i c i t é  s o i e n t  s a t i s f a i -  

tes (passage ad iaba t ique  r a p i d e ) .  

* 
Le terme n u t a t i o n  e s t  u t i l i s é  par  ana log ie  avec des  phénomènes sem- 

b l a b l e s  s e  produisant  e n  résonance magnétique { 171 e t  pour l e sque l s  

l a  n u t a t i o n  a une s i g n i f i c a t i o n  géométrique p réc i se .  



Considérons une t r a n s i t i o n  dont 

I 1 + l e s  fréquences en champ Stark  nul e t  

e n  champ Eo sont  respectivement wo 
1 w 

e t  as. 

us 

La molécule e s t  soumise à l ' a c -  

t i o n  d'un champ microonde permanent 

t E  de fréquence w supposée égale à s 
e t  d'amplitude 5 .  Le champ s t a t i q u e  

' ' -ET- -  
Eo e s t  supposé suffisamment important 

- f pour que l e  déplacement Stark  s o i t  
O ----a 

t r è s  supérieur à l a  l a rgeur  homgène 

de l a  raie e t  q u ' i l  n 'y a i t  pas, l e  cas  échéant, de recouvrement des  

d ive r ses  composantes Stark. Dans ces  condi t ions ,  l a  molécule n ' e s t  pas 

couplée avec le  champ microonde lorsque l e  champ Stark e s t  nul  e t  l e  

champ microonde n ' e s t  résonnant qu'avec une seu le  composante en présen- 

ce de ch- Stark .  La mise en résonance se  f a i t  par a p p l i c a t i o n  d ' i m -  

pulsions S ta rk  récur ren tes  d 'ampli tude Eo. L ' i n t e r v a l l e  de temps sé- 

parant  deux impulsions successives e s t  supposé t r è s  supér ieur  au temps 

de l i b r e  parcours moyen des rmlécules . 

A )  ABSORPTIOPl liRAflSITOIRE OU NUTATION. 

E l l e  s e  produi t  lorsque l e  champ Stark in i t i a l ement  nul 

passe de façon adiabatique rapide à l a  valeur Eo.  La molécule e s t  

a l o r s  en résonance exacte e t  absorbe. 

Un c a l c u l  théorique { 18} ,{ 19) montre que l e  s i g n a l  t r a n s i -  

t o i r e  d 'absorpt ion  e s t  un s i g n a l  o s c i l l a t o i r e  amorti dont l 'ampli tude 

tend vers  la valeur  de l ' absorpt ion  en  régime permanent. 

La pseudo-fréquence de ces  o s c i l l a t i o n s  e s t  égale à 2x 

où x, paramètre de couplage, e s t  d é f i n i  par  l a  r e l a t i o n  : 

(p = éléroent de matrice du moment d i p o l a i r e  pour l a  t r a n s i t i o n  consi- 

dérée)  . 



L'amplitude du  s i g n a l  dépend, à l a  f o i s ,  de ce  paramètre x 

e t  du temps T de l i b r e  parcours  moyen des  molécules,  c ' es t -à -d i re  

de l a  pu issance  i n c i d e n t e  e t  de  la press ion .  

Pour l e s  f a i b l e s  v a l e u r s  du paramètre de s a t u r a t i o n  m = 2 x ~  

(m << l ) ,  on n 'observera que l a  montée exponen t i e l l e  de l ' a b s o r p t i o n ,  

la pseudo-période des o s c i l l a t i o n s  é t a n t  t r è s  grande devant  T e t  l e u r  

ampli tude t r è s  f a i b l e .  

La f i g u r e  10 rep rodu i t  l e s  formes théor iques  des  signaux 

d ' a b s o r p t i o n  t r a n s i t o i r e  pour d i v e r s e s  va l eu r s  du paramètre de sa tu -  

r a t i o n  m. 

Dans l e  cas  où l a  molécule n ' e s t  pas  exactement en  réso- 

nance avec le champ microonde, c ' e s t - à - d i r e  dans l e  ca s  où l a  f r é -  

quence de la source w e s t  légèrement d i f f é r e n t e  de c e l l e  de l a  corn- 

posante  S t a r k  us, l a  pseudo-fréquence des o s c i l l a t i o n s  s e r a  éga le  

à 2y où 2y est d é f i n i  par  l a  r e l a t i o n  : 

Nous reviendrons s u r  ce r é s u l t a t  au  cours  de l ' é t u d e  de 

1 ' i n f luence  de 1 ' e f f e t  Dopp l e r  , l a  fréquence microonde ne pouvant, 
A dans ce cas, e t r e  exactement résonnante pour t o u t e s  l e s  molécules. 

L'amortissement des  s ignaux d ' abso rp t ion  t r a n s i t o i r e  e s t  

théoriquement exponent ie l  avec un temps c a r a c t é r i s t i q u e  é g a l  au temps T 

de l i b r e  parcours  moyen des  molécules (hypothèse des  c o l l i s i o n s  f o r -  

t e s ) .  Réce-nt, SCHWENDEMAN 1201 p u i s  FLYGARE 12 1 )  o n t  é t u d i é  

c e t  amortissement.  De la mesure du décrément du s i g n a l  de n u t a t i o n ,  

il semble p o s s i b l e  de dédui re  T { 2 1 ) .  

Pratiquement,  c e t t e  méthode a p p a r a î t  comme t r è s  imprécise .  

En e f f e t ,  l ' obse rva t ion  de signaux o s c i l l a t o i r e s  amort is  

suppose l ' a p p l i c a t i o n  d 'un champ microonde de grande amplitude dont 

les inhomogénéités e n t r a î n e n t  une d i s p e r s i o n  importante des  pseudo- 

fréquences des o s c i l l a t i o n s .  L ' i n t e r f é r e n c e  d e s t r u c t i v e  de ces  o s c i l -  

l a t i o n s  e n t r a î n e  un a m r t i s s e m e n t  supplémentaire  qu i  f a u s s e  l a  mesure 

de T .  
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Notons que l ' o n  peut envisager un a u t r e  schéma d ' e x c i t a t i o n  

de l a  molécule ; dans ce  cas ,  l a  fréquence w du charnp microonde per- 

nianent est éga le  à l a  fréquence w, de l a  t r a n s i t i o n  sans champ Stark .  

Le s ignal  d 'absorpt ion  t r a n s i t o i r e  s e r a  a l o r s  observé lorsque l e  champ 

devient  nu l .  L 'absorption concerne a l o r s ,  l e  cas  échéant,  toutes  l e s  

t r a n s i t i o n s  Stark dégénérées en champ nul .  A chaque t r a n s i t i o n  cor-  

respond une valeur  de 1 'élément de matrice du moment d ipo la i re  e t  donc 

une valeur de l a  pseudo-fréquence du s i g n a l  de nuta t ion .  Cette  pseudo- 

fréquence n ' e s t  pas l a  même pour toutes  l e s  t r a n s i t i o n s  e t  l e  s i g n a l  

observé e s t  a l o r s  l a  superpos i t ion  de p lus ieu r s  signaux de fréquences 

d i f f é r e n t e s .  Cet te  superpos i t ion  e n t r a î n e  un broui l lage  du s igna l  de 

nuta t ion  t r a n s i t o i r e .  

B) EMISSION COHERENE'. 

Nous décr i rons  tou t  d'abord l e  cas  où l a  fréquence w du 

ch- microonde e s t  égale à l a  fréquence us d'une composante Stark  

pour une valeur  du champ Eo. Dans ces  condi t ions ,  l 'émission a l i e u  

lorsque le champ Stark  devient  nul .  Les m l é c u l e s  ne sont  a l o r s  p lus  

couplées avec le champ microonde e t  émettent de façon cohérente à l a  

fréquence wo de l a  t r a n s i t i o n  sans champ. On observe a l o r s  l e  ba t t e -  

ment e n t r e  l 'onde inc idente  e t  l 'onde émise par  l e s  molécules. Le s i -  

gnal observé est donc un s igna l  s inuso ïda l  amorti de pseudofréquence 

w - w e t  dont l 'ampli tude i n i t i a l e  e s t  égale  à l 'ampli tude du s igna l  
O 

d'absorption à 1' i n s t a n t  
t l  

de l a  commutation du champ Stark (du 

moins lorsque 1' e x c i t a t i o n  e s t  exac t e w n t  résonnante { 191 .) 

L'amplitude de l ' émiss ion  e s t  maximum s i  l ' impulsion Stark  

prend f i n ,  lorsque l e  s igna l  d 'absorption passe par son premier maxi- 

~UIU, c 'est-à-dire lorsque : 

t l  = T 
1 

où TI est d é f i n i  par l a  r e l a t i o n  : 

n 
L'impulsion Stark  est a l o r s  d i t e  impusion - 

2 ' 

L a  f i g u r e  I I  montre l e s  r é s u l t a t s  expérimentaux correspon- 

dants  obtenus s u r  l a  t r a n s i t i o n  J = 1 + J = 2, M = 1 de OCS à l a  

press ion  de 3 . 1 0 ' ~  Torr. 
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Dans ces coadi t ions ,  l 'amortissement de l ' émiss ion  e s t  

principalement dû atm c o l l i s i o n s  e t  la mesure du décrément de l 'émis- 

s i o n  permet une détermination d i r e c t e  du temps .r de l i b r e  parcours 

niopen des m l é c u l e s  {221. 

Daas l e  cas où l a  fréquence (w) du champ Mcroonde e s t  

é g a l e  à la fréquence w de l a  t r a n s i t i o n  sans champ, c 'est-à-dire 
O 

dans l e  cas où l 'émission a l i e u  en présence de champ Stark ,  l e s  molé- 

c u l e s  émettent,  l e  cas  échéant,  su r  p lus ieurs  fréquences correspondant 

aux d i f f é r e n t e s  composantes Stark .  On observe a l o r s  l e  battement e n t r e  

c e s  d i f f g r e n t e s  émissions. La f i g u r e  1 1 b i s  danne un exemple d 'émission 

simultanée sur les composantes M = O e t  M = 1 de l a  t r a n s i t i o n  

J = 1 + J = 2 de la molécule OCS. Ce r é s u l t a t  a é t é  obtenu dans une 

c e l l u l e  conventionnelle  ( r è g l e  de s é l e c t i o n  AM = O ) .  Lorsque l e  nom- 

b r e  de  composantes est t r è s  important, l a  superpos i t ion  des  émissions 

c o s r e s p o ~ n t e s  en t ra îne  un amortissement très rapide du s igna l  résul -  

tant. De p lus ,  dans le cas  d'une composante Stark  unique où 1 'on pou- 

va i t  espérer  mesurer T, l e s  inhomogénéités du champ Stark  provoquent 

une d i spe r s ion  des fréquences d'émission, ce qu i  e n t r a î n e  un amortis- 

semnt supplénrentaire du s i g n a l  observé. 

II. - INFLUENCE DE L'EFFET DOPPLER 

Le  problème s e  complique singulièrement lorsque l a  la rgeur  

Doppler e s t  p l u s  grande ou du dime ordre de grandeur que l a  largeur 

par c o l l i s i o n .  Nous ne disposons actuellement pas d'éléments théori-  

ques s u f f i s a n t s  pour d é c r i r e  de façon complète l e s  phénomènes qui  s e  

produisent  dans ce  cas .  Toutefois ,  un raisonnement q u a l i t a t i f  permet 

de rendre compte des phénomènes observés. 

E n  présence d ' e f f e t  Doppler, pendant l a  phase d 'absorption,  

s e u l e s  l e s  m l é c u l e s  appartenant à une bande de v i t e s s e s  son t  en ré-  

sonance exacte avec l e  champ microonde ; pour ces  molécules, l a  pseudo- 

fréquence du s i g n a l  t r a n s i t o i r e  d 'absorption e s t  égale  à 2x. 

Pour les a u t r e s  molécules, c e t t e  fréquence e s t  égale à 2y 
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où a e s t  égal au déplacement Doppler 6uD pour l a  molécule consi- 

dérée. 

De plus, seules sont excitées les  molécules dont le  déplace- 

ment Doppler ( 6 %  ) e s t  infér ieur  à l a  demi-largeur par saturation 

(Ausat). 

Le signal d'absorption t rans i to i re  e s t  a lors  l a  superposi- 

t ion de signaux dont l a  fréquence e s t  2y 

1/2  

e t  dont l'anrplitude do i t  ê t r e  pondérée par l a  probabi l i té  d'avoir l e  

d é p l a c e ~ ~ n t  Doppler 6wD. La gamtœ de var iat ion de l a  fréquence 2y 

dépend de l'importance re la t ive  de 1 'élargi"ssemnt saturation 

(Auaet) e t  de 1 'élargissement Doppler 
'A%opp i e r  ). Cette superpo- 

s i t i o n  entraîne un amortissement important e t  on n'observera en géné- 

ral qu'un maxi- d'absorption. 

La figure 12 montre l a  f o m  du signal d'absorption à l a  

fréquence de l a  t ransi t ion sans champ pour différentes  valeurs de l a  

puissance indidente. Ces entregistrements ont é t é  effectués sur l a  

t rans i t ion  J = ~ , J K I =  1 + J =  KI= 1 de CH F à 102,1409 GHz e t  
3 

correspondent à des cas où 
Ausat e s t  inférieur à 20 X de l ' é la rg is -  

sement Doppler l a  pression é t a i t  de 4  IO-^ Torr. 
dO~oppler ' 

Dans l a  phase émissive, l'ensemble des molécules excitées 

émettent à des fréquences différentes  e t  avec des amplitudes différen- 

tes .  La largeur du spectre d'émission sera égale à 
AWsat 

dans le  cas 

où Au e s t  inférieur à 
s a t  A W ~ o p p  l e r  e t  à & ~ o p ~ l e r  dans le  cas 

contraire.  

Lorsque Au e s t  inférieur à 
Ao~opp l e r  ' 1 'amortissement s a t  

de 1'6mission peut s'exprimer en fonction de deux termes : le  premier 
- t / ~  exprime l'amortissement en e des émissions de chaque molécule e t  

ne dépend que de la  pression, l e  second t i e n t  c o q t e  de l'étalement 

des fréquences d'émission e t  e s t  l i é  à l a  largeur homogène totale  compte 

tenu de l a  saturation. 
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La f i g u r e  13 montre l ' a s p e c t  des  signaux d'émission en 

présence d ' e f f e t  Doppler pour d i f f é r e n t e s  va leurs  de l a  press ion .  

Les enregistrements correspondants ont  é t é  e f fec tués  su r  l a  même 

t r a n s i t i o n  que ceux de l a  f igure  12. La fréquence de l a  source é t a i t  

égale à l a  fréquence en présence de champ des t r a n s i t i o n s  

Il,],-1 > -t 12,1,-2 > e t  O > + 2 ,  > (composante de plus 

f o r t e  i n t e n s i t é )  e t  les molécules émet ta ient  à l a  fréquence de l a  

t r a n s i t i o n  sans champ. Les condit ions de s a t u r a t i o n  correspondaient 

au cas qui v i e n t  d ' ê t r e  d é c r i t .  

Dans l e  cas où A W ~ o p p  l e r  e s t  i n f é r i e u r  à Au 1 ' amor- 
s a t '  1 

t issement de l ' émiss ion peut s 'exprimer, d'une pa r t  en fonct ion  de - 
T ' 

d ' a u t r e  p a r t  en  fonct ion  de la largeur  Doppler. La mesure du décrément 

de l ' émiss ion peut  fourn i r  une i n d i c a t i o n  su r  l a  largeur t o t a l e  de l a  

t r a n s i t i o n .  

O n  v o i t  donc qu'en présence d ' e f f e t  Doppler, l ' a p p l i c a t i o n  

des phénomènes t r a n s i t o i r e s  Stark à l a  mesure du temps T de l i b r e  

parcours =yen est  t r è s  d é l i c a t e ,  v o i r e  impossible du f a i t  de l a  com- 

p l e x i t é  des phénomènes. Il e x i s t e  t o u t e f o i s  un cas où l e s  phénomènes 

se  s impl i f i en t  quelque peu ; c ' e s t  l e  cas  où l a  t r a n s i t i o n  e s t  t r è s  

fortement s a t u r é e ,  c 'est-à-dire le cas où Au e s t  t r è s  infé-  
Doppler 

r i e u r  à Au . Dans ce cas ,  l e  paramètre de couplage x qui  f i g u r e  
s a t  

dans l ' express ion  de l a  fréquence 2y du s i g n a l  d 'absorption e s t  

très grand devant l a  largeur Doppler 
( b w ~ o p p  i e r  ) qui peut  a l o r s  ê t r e  

négligée.  Ce t t e  condi t ion  e s t  à rapprocher de c e l l e  qui e s t  courament 

r é a l i s é e  en résonance magnétique nuc léa i re  lorsque l 'ampli tude du 

champ tournant  e s t  grande devant l e s  inhomogénéités du champ s t a t i q u e .  

Toutes l e s  molécules sont a l o r s  pratiquement exc i t ées  à l a  résonance 

(y - x) .  Le signal d 'absorption e s t  donc l e  même que c e l u i  qui e s t  ob- 

servé  lorsque l ' e f f e t  Doppler e s t  négl igeable .  C'est-à-dire que l'atnor- 

tissement des pseudo-osci 1 l a  t ions  d 'absorption s 'exprime uniquement 

en fonc t ion  de 1 /T dans l a  mesure où l e  champ microonde e s t  homogène. 

Ce t t e  de rn iè re  condi t ion  é t a n t  d i f f i c i l e m e n t  r é a l i s a b l e ,  

nous nous so~~imgs i n t é r e s s é s  à des expériences de double nu ta t ion  sug- 

gérées par BREER f23) .  Ces expériences cons i s t en t  à appliquer à l a  

molécule deux impulsions Stark successives t r è s  rapprochées dans l e  

temps e t  de Grne amplitude, mettant l a  molécule en résonance avec l e  

champ microonde. 



WISSION cmf RENTE 
EN PRESENCE 

D'EFFET DOPPLER 

FIGURE - 13 - 

II II P=IO-~ Torr 

Transition J = 1 , IKI = 1 -t J = 2 .  IKI = 1 Z CH3F ; u,= 1U2 14û.9 Miil 

La Fréquence du Kiy.tmn ( r K  = vm - 2.10 M k )  ert &de a ta fréquence d. ia composante 

( i 1.10 > -+ 1 2.1.1 > , 1 1.1.-1 > -+ l 2.1.-2 > l en p r b m e  d'un champ SW< f f ~ c l v h  1 3 , ! ~ / m  



S i  on admet qu'on se place également dans l e  cas  où l ' é l a r -  

gissement par  s a t u r a t i o n  e s t  grand par rappor t  à l a  la rgeur  Doppler 

(aasat  
>> hw ), l a  mesure de l 'ampli tude r e l a t i v e  du second s i -  

Doppler 
gnal d tabsorp t ion ,  par rapport  à l 'ampli tude du premier, d o i t  permet- 

t r e  de déterminer l e  temps de l i b r e  parcours moyen des  molécules. 

Ce t t e  technique peut également ê t re  u t i l i s é e  dans l e  c a s  

où l e s  signaux d'émission son t  b r o u i l l é s  par  l a  superpos i t ion  de plu- 

s i e u r s  signaux de fréquences d i f f é r e n t e s .  

I I I .  - DOUBLE NUTATION ; PREVISION THEORIQUE. 

C e  c a l c u l  a é t é  e f fec tué  dans le cadre de l 'approxiniation 

des c o l l i s i o n s  f o r t e s  de VAN-VLECK WEISSKOFF { 2 4 )  pour un système 

à deux niveaux c a r a c t é r i s é s  par l e s  é t a t s  non per turbés  1 1  > e t  12 > 

dont les énergies  propres sont  E ,  e t  E2  en absence de cbamp S ta rk .  

La  fréquence de l a  t r a n s i t i o n  e s t  w = 
E l  - E 2  

O -fi . En présence d'un 

champ Stark d'amplitude Eo,  c e t t e  fréquence e s t  égale à us. On sup- 

pose de plus que l e  champ é l e c t r i q u e  microonde ( ~ ( t ) }  de fréquence w 

est exactement résonnant en champ nul  (u = wo). Le champ E( t )  e s t  

de l a  forme : 

E ( t )  = 5 s i n  u t .  

Moyennant l a  condi t ion  d é f i n i e  à l a  référence  19 

- wo)/c << I l *  l ' a p p l i c a t i o n  des deux impulsions Stark réson- 

nantes équivaut ,  pour l a  molécule, à l ' a p p l i c a t i o n  de deux impulsions 

microondes résonnantes r é p a r t i e s  suivant  l a  séquence schématisée c i -  

dessous. 

t Puissance 
microonde 

* 
t' = longueur de l a  c e l l u l e .  



La mtlécufe n'est couplée au champ microonde que pendant 

les zones II et IV. On suppose la zone 1 du cycle suff isanmient 

longue pour que le système soit à l'équilibre thermodynamique à l'ins- 

tant initial (t = 0). 

Pour décrire le signal d'absorption, on calcule la valeur 

moyenne du moment dipolaire de la molécule à l'instant t (t > T + T I )  

qui caractérise l'amplitude du signal d'absorption à cet instant. 

Dans un premier temps, on déterminera la moyenne quantique 

< u (t, to) > du moment dipolaire à 1' instant t, pour une molécule 

ayant subi son dernier choc à l'instant t . On effectuera ensuite une 
O 

moyenne sur tous les chocs, c'est-à-dire sur les instants 

La moyenne quantique du moment dipolaire peut s'écrire : 

où p (t, t ) est l'opérateur moment dipolaire dans le point de vue 
H O 

de BEISENBEBG et p (t ) est 1 'opérateur densité à l'instant t . 
O O 

Dans l'hypothèse des collisions fortes, on a p(to) = c o ,  

matrice densité à 1 ' équilibre thermodynamique. 

ûn peut alors montrer que 1251 : 

O O 
soit : < u (t, to) > = (pl - P ~ )  LJ 2Re (t, to) u2, (t, to) 

O O 
06 P I  et P2 sont les probabilités d'occupation des niveaux 1 1 > 

et 12 > à 1 'équilibre thermodynamique, v l'élément de matrice du moment 

dipolaire entre les états / 1 et 12 > et u les éléments de i j 
mtrice de l'opérareur d'évolution U(t, to) . 

Ces éléments de matrice u peuvent se déduire facilement i j 
des éléments de matrice de l'opérateur d'évolution de la molécule iso- 

lée Uo (t, t ) et de ceux de l'opérateur d'évolution dans le point de 
O 

vue d'interaction ; ils ont déjà été calculés {25) ,  1 2 6 ) .  



Pour e f f e c t u e r  l a  moyenne s u r  tous l e s  chocs,  il y a l i e u  de 

d i s t i n g u e r ,  su ivan t  1 ' i n s t a n t  
to 

où a  l i e u  l e u r  d e r n i e r  choc, qua t r e  

types de  molécules q u i ,  à l ' i n s t a n t  t > T + T con t r ibuen t  à l a  va- 
1 ' 

l e u r  du moment d i p o l a i r e .  

La moyenne quantique < 1i ( t ,  t o )  > s ' o b t i e n d r a  en  addi-  

t ionnant  les c o n t r i b u t i o n s  de c e s  q u a t r e  types de molécules .  

Premier type  de molécules.  

Ce sont  l e s  molécules qu i  o n t  s u b i  l e u r  d e r n i e r  choc avant  

l ' a p p l i c a t i o n  de l a  première impulsion,  c ' es t -à -d i re  dans l a  zone 1 

( t o  < 0) 

L'opéra teur  d ' évo lu t ion  s ' é c r i t  : 

Le c a l c u l  a b o u t i t  à l ' e x p r e s s i o n  : 

* I - i w ,  t 
u ( t ,  t O ) .  u~~ ( t ,  t o )  = T e  1 1  s i n  2 x ( t  - T) 

où x e s t  le paramètre de couplage 

O O 
s o i t  : < u ( t ,  t o )  >I = ( P ,  - p z )  Y cos w t s i n  2 x ( t  - T) 

O 

Deuxième tvDe de m l é c u l e s .  

Ce sont  les molécules qu i  on t  subi  l e u r  d e r n i e r  choc pendant 

la  première n u t a t i o n  (zone II pour l a q u e l l e  O < t < T I ) .  
O 

On a a l o r s  : U( t ,  t o )  = U(t ,  TI+T) X U(Tl+Ti T I )  U ( T I ,  t o )  

* 1 - h o t  
e t  u l l  ( t ,  t o ) .  u Z l ( t ,  t ) - -  O 2 e  s i n  2 x ( t  - T - to) 

O O 
s o i t  : < !J ( t ,  fo l  >II = ( p ,  - p2) u COS w o t  s i n  2 x ( t  - T - to) 



T r o i s i h e  type de  molécules.  

C e  sont  l e s  molécules qui  on t  s u b i  l e u r  d e r n i e r  choc pen- 

dan t  l a  phase dPémiss ion  cohérente  e t  pour l e s q u e l l e s  on a : 

T I  < t < T +T (zone I I I )  
O 1 

L 'opéra teur  d ' évo lu t ion  correspondant s ' é c r i t  : 

et 
O O 

< P ( t ,  CO) >III = (p ,  - pz)  Y COS o o t  s i n  2x 

Qua-rième type de molécules .  

C e  s o n t  l e s  molécules qui ont  s u b i  l e u r  d e r n i e r  choc pendant 

l a  deuxième nn ta t ion ,  c ' e s t - à -d i r e  dans l a  zone N ( T1+T < t < t )  
O 

L 'express ion  de < p ( t ,  to) e s t  i c i  : 

O O 
< P ( t ,  t o )  >rV = (p l  - pz) P COS o o t  s i n  2x ( t  - 

L a  moyenne s u r  l e s  chocs < u ( t )  > se f a i t  e n  i n t é g r a n t  

l ' e x p r e s s i o n  de < u (t, t ) > s u r  l e s  i n s t a n t s  
O to . C e t t e  i n t é g r a t i o n  

se f a i t  en t enan t  compte de l a  p r o b a b i l i t é  qu'a une molécule,  à l ' i n s -  

t a n t  t, d ' a v o i r  sub i  son d e r n i e r  choc e n t r e  l e s  i n s t a n t s  t e t  
O 

Co + d t o .  

C e t t e  p r o b a b i l i t é  e s t  éga le  à : 

T - l e t o  T é t a n t  l e  temps de  l i b r e  par- 
7: 

cours moyen des  molécules.  

L 'expsess ion  de l a  moyenne s u r  les chocs du moment d i p o l a i -  

r e  s ' é c r i t  : 



s o i t ,  en tenant compte des différentes contributions à la mayenne 

quantique du moment dipolaire : 

Après intégration on obtient : 

x ( 1  + . - t /~  [2x r sin 2x(t-T) - cos k ( t -T) ]  

- t - (T+Tl) 
+ e T 

[I-e-T'T) [ 2x r s i n  2 x ( t - ( ~ + T ~ ) )  - cos Z X ( ~ - ( T + T ~ ) , )  

L e  champ électrique absorbé étant proportionnel à < ~ ( t )  >, 

le  signal d'absorption (S)  observé à l ' instant t ( t  > TI*T) avec 

une détection linéaire a la  forme suivante : 

m m 
sin - (t-T) - cos - (t-T)] 

T T 

- 
+ e T 

[i-e -T/T 1 [m sin - rn [~-(T+T+) - cos (t-(T+T,)jj } T T 

avec m = 2x ï. 

Ce resultat appelle  l e s  cornnientaires snïvants : 

Lorsque T = 0, c 'est-àdire lorsque la unléeule n'est sou- 



mise qu'à l'action d'une seule inpulsion, on retrouve le résultat 

prP,cedeamient obtenu pour ce cas { 19), c 'est-à-dire : 

7 

sV(t>:: --- {i+e - t / ~  a sin -- - cos -1 } 
i+i$ . T T 

De &me, dans le cas où T >> T et T >> T, c'est-à-dire 
1 

dans le as où toutes les moléc-ules ont relaxé avant l'application de 

la seconde impulsion, le signal correspondant à cette deuxième iqul- 

sian sera identique à celui dû à la première impulsion. 

L1expressi.on de S(t) montre que le signal, à l'instant 

t(t < TI+T) est d̂ u à la contribution de trois termes : 

- le premier est constant et correspond à la va- 

lour de ITabsorption en ri5ginre permanent. 

- le second terme sin ~<t-T) - cor 
r 2 1 T - $4 

est du aux m l k u l e s  qui, ayant déjà absorbé au cours de la première 

impulsion, n'ont pas relaxé et  continuent leur nutation avec un retard T 

correspondaat à La durée de leur mise hors résonance ; cette nutation 

est amortie en e 
't/~ 

- le terme restant est dû aux mlécules qui, ayant relaxé 

detpnis ~Qapplieati~n de La première impulsion, absorbent de nouveau 

à IFapplicati.on de la seconde impulsion. La f o m  de cette contribu- 

tion est identique, à l'amplitude près, à la forme de la conpusante 

oscillatoire du signal d'absorption obtenu avec une impulsion unique. 

Le signal à un instant t < T+T est le signal soit d'ab- 1 
aorption soit d'émission dû 2 l'application de la première impulsion. 

Dans les conditions expéxintentales qui ont été décrites 

précédemment pour lesquels Zx >> A%oppler, m a une valeur impor- 
m tante et le terme constant - aura une contribution très faible ( l+rn2 ] 

au siopal. De plus, l'arrrortissement en e -t/a du second teme étant 

accru par les inhomogénéités de champ microonde, la contribution de 



ce second terme se ra  égalenient f a i b l e  dans l a  mesure où T n ' es t  pas 

trop vo is in  de O. 

Avec l e s  hypothèses précédentes, l e  deuxième signal de nu- 

t a t i o n  a donc pratiquement l a  niême forme que l e  premier. Seule son 

amplitude est d i f f é r en t e  e t  var iable  selon l ' i n t e r v a l l e  de temps de 

repos (T) séparant  l e s  deux impulsions. 

Dans l e s  expériences de double nutation que nous avons 

effectuées, la première impulsion s ' a r r ê t e  au mment où l e  signal  

passe par son premier maxinnim ; e l l e  correspond sensiblement à une 

impulsion a/2. On a donc : 

L'amplitude du  s ignal  à c e t  ins tan t  T ,  e s t :  

S o i t  A2 l 'amplitude du s igna l  à l ' i n s t an t  t = T + 2T 
1 * 

qui, dans les conditions expérimentales correspond pratiquelaeut au 

niaXi== du s igna l  de deuxième nutation. 

L' expression de A2 e s t  : 

L a  di f férence des amplitudes des signaux de nuta t ion aux 

i n s t an t s  T, e t  T+2T1 a pour expression : 

- (T+T 1 ) 
- m T 

e [ -  - T i r  A i  -A~-z  = e f ( ~ , ,  T, m) 

où f ( T 1 ,  s ,  m) ne dépend pas explicitement ni  implicitement de l ' i n -  

t e r v a l l e  de temps T. 

On peut d ' a i l l eu r s  facilement montrer que ce r é s u l t a t  res-  

t e  valable  quelque s o i t  l a  durée 
TI e t  n ' e s t  donc pas l imi té  au cas 



d'une première impulsion r/2. Cette  propriété remarquable rend l e  

r é s u l t a t  précédent indépendant de l'homogénéité du ehgmp microonde 

et s'applique également au cas où plusieurs phénomènes de nutation s e  

superposent (cf. 5 1-A) . 

A puissance incidente e t  à pression donnée, T l  étant  f i xé ,  

la mesure de l a  différence A2 - A l  pour diverses valeurs de T per- 

nie t donc de dé terminer *r . 

11 faut  noter que la forme de Al  - A2 donnée précédemment 

est rigoureusment exacte s i  A l  e t  A2 représentent l e s  amplitudes 

aux ins tan ts  TI e t  T + 2 T I  même s i  ces amplitudes ne correspondent 

pas  à des maxkms. La seule approximation f a i t e  concerne l 'ordre  de 

grdeur r e l a t i f  des largeurs Doppler e t  par sa turat ion 

(%S.t 
>> Au 

D.pp ler 
). Nous reviendrons sur ce point pour discuter  l es  

résultats expérinientaux. 

IV. MISE EEI EVIDENCE DES SIGNAUX DE DOUBLE IWmTIOM. APPLICATION 

A LA MESURE DU TEMPS DE RELAXATION. 

Cet te  mise en évidence a é t é  effectuée sur  l a  t rans i t ion  

J = 3, K = 2 -t J = 4 ,  K = 2 du propyne C v  5 CH (toupie syroétrique) 

dont l a  fréquence e s t  68 361,032 Müz e t  dont l 'élargissement Doppler 

est de 2Av = 130 KHz ( largeur t o t a l e  à mi-hauteur). 

Pour c e t t e  t ransi t ion,  l ' e f f e t  Stark e s t  l i néa i r e ,  ce qui 

nous évitera d ' u t i l i s e r  des impulsions de grande amplitude. 

La fréquence de l a  source e s t  f ixée à l a  fréquence centra le  

de la  t rans i t ion ,  l e s  molécules sont soumises à l ' a c t i on  d'un champ 

Stark continu e t  sont mises en résonance avec l e  champ microonde par 

deux impulsions successives qui ramène l e  champ à une valeur nul le .  

Dans l a  phase d'émission (zone III) qui se produit en pré- 

sence de champ Stark, l a  molécule émet sur un grand nombre de compo- 

santes e t  le s ignal  d'émission t r è s  amorti ne sera pratiquement pas 

v i s ib l e .  D e  &, dans l e s  phases II e t  IV, on observe l a  superposi- 



rion des  rmta t ions  associées  à cimcuae des  composantes, niais mus avons 

vu que ceci n ' a f f e c t a i t  pas la mesure du teraps de l i b r e  parcours nvyen T. 

A ) DISPOSITIF EXPER IlkïEETA L . 

2. source 

11 s ' a g i t  i c i  d'un k lys t ron  B.T./A, modèle 65 s t a b i -  

l isé en p b s e  par une chaîne à deux é tages  ( f i g .  14).  

2. E a d t a t Z a n  ----3 détection e t  tmZternent &a s-ignuux. --- 
Les impulsions S ta rk  E O V/cm qu i  amènent Les =lé- 

0 ' 
cales en résonance avec l e  champ microonde sont  produi tes  par un géné- 

ratreur spécial. qui f o u r n i t  des t r a i n s  r écur ren t s  de deux impulsions 

successives de largeur  réglable  séparées par  un temps T r ég lab le  éga- 

lement. Pratiquemert,  l a  fréquence de récurrence e s t  d 'environ 10 kHz, 

les la rgeurs  àes impulsions son t  r ég lab les  e n t r e  0 , 2  e t  3ps  pour l a  

p r d è r e ,  e t  e n t r e  0'8 e t  12,5us pour la  seconde. Après la deuxième 

impulsion, un temps de repos d 'au moins 6 0 ~ s  e s t  l a i s s é  au gaz pour re- 

v e n i r  à l ' é q u i l i b r e  thermodynamique. Le générateur e s t  s u i v i  d'un am- 

p l i f i c a t e u r  qu i  peut fourn i r  des tens ions  ayant  une valeur  maximum de 

M Y. Enfin, l e  déclenchement du générateur e s t  a s su ré  par un s i g n a l  

carré f o u r n i  par  un générateur C.R.C. (modèle G.B.T.  971) e t  qui s e r t  

également de signal de déclenchement pour l e  d i s p o s i t i f  de t ra i tement  

des signaux périodiques.  

Les signaux t r a n s i t o i r e s  sont  dé tec tés  pa r  un dé tec teur  

Mcroonde c las s ique  à diode 1 3 . 5 3  e t  ampl i f iés  par  un ampl i f ica teur  

l a rge  bande (E lec t ro  Data modèle V . 2 0 ,  5 ZIz - 20 MHz). Compte tenu 

de la capac i t é  propre du dé tec teur ,  on a é t é  amené à placer  en para l -  

l è l e  sur  ce dé tec teur  une r é s i s t a n c e  de 330 R pour ob ten i r  une bande 

passante globale  dé tec teur  + ampl i f ica teur  supérieure à 5 MBz sans per- 

dre t rop  en s e n s i b i l i t é .  Les signaux ampl i f i é s  sont  envoyés s u r  un échan- 

t i l l o n n e u r  myenneur Boxcar I n t e g r a t o r  P .A .R .  modèle 160. L'ensemble 

de ce d i s p o s i t i f  e s t  schématisé s u r  l a  f i g u r e  15. 

Le fonctionnement du Boxcaa e t  son adapta t ion  aux expérien- 

ces de régimes t r a n s i t o i r e s  en e f f e t  Stark ont é t é  d k r i t s  dans un 

mavail précédent { 22 1 . 
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Poux une p r e s s i o n  de l ' o r d r e  de  3 10 Torr avec une f o r t e  

puissance inc iden te  e t  pour un chanop S ta rk  d ' envi ron  10V/cm, nous avons 

e f f e c t u é  une s é r i e  d 'enregis t rements  pour p l u s i e u r s  v a l e u r s  de l ' i n -  

t e r v a l l e  de temps T s épa ran t  l e s  deux impulsions S tark .  Ces e n r e g i s t r e -  

ments s o n t  r epo r t é s  su r  l a  f i g u r e  16. 

On c o n s t a t e  que pour un i n t e r v a l l e  de  temps T f a i b l e ,  l ' a m -  

p l i t u d e  (A ) du s i g n a l  de seconde n u t a t i o n  e s t  de  1 'ordre de 50 Z de 2 
c e l l e  ( A , )  du s i g n a l  de première n u t a t i o n .  L 'ampli tude (A2) du s i g n a l  

de seconde n u t a t i o n  c r o î t  quand T c r o î t  e t  tend ve r s  la va l eu r  

pour les grandes va l eu r s  de T .  
A 1 

Cet te  évo lu t ion  de A e s t  b i e n  mise en évidence s u r  l a  
2 

f i g u r e  17  où son t  regroupés,  s u r  une &me courbe, tous l e s  maxirmms 

d 'ampli tude A 2 ' 

Pour p l u s i e u r s  p o i n t s  s i t u é s  sur l 'enveloppe des  maxinuus 

dsamplitirde A nous avons mesuré l a  d i f f é r e n c e  A 
2' 1 

- A 2 .  

La courbe de v a r i a t i o n  de  -Log (A - A ) en fonc t ion  de 
1 2 

l ' i n t e r v a l l e  de temps T e s t  r ep ré sen tée  à l a  f i g u r e  18. 

Ce t t e  courbe es t  une d r o i t e ,  ce qui  confirme que l ' ampl i tude  

Aî  e s t  une fonc t ion  exponen t i e l l e  de T. La mesure de l a  pente  de c e t t e  

d r o i t e  a b o u t i t  à un temps T phénoménologique de 1 'ordre de 6 ,9  ris. 

En t enan t  c o q t e  de  l ' é l a rg i s semen t  pa r  c o l l i s i o n  molécule- 

p a r o i  q u i  e s t  de l ' o r d r e  de 3 , 7  KHz (demi-largeur à mi-hauteur), l ' é l a r -  

gissement par  c o l l i s i o n  in t e rmolécu la i r e  peut  ê t r e  est imé à 7 KHz/m T o r r  

(demi-largeur à mi-hauteur). 

Compte-tenu de 1 ' impréc is ion  su r  l a  mesure de l a  p re s s ion ,  

c e t t e  valeur e s t  en  bon accord avec la v a l e u r  7 , 9  MHz/Torr t rouvée par  

ROBERTS (27)  à ~ a r t i r  de l a  mesure de la v a r i a t i o n  de l a  l a rgeu r  de 

la r a i e  en fonc t ion  de  l a  p re s s ion  dans un domaine de  press ions  beaucoup 

plus e l evées .  

Il f a u t  n o t e r  que la cond i t i on  admise s u r  l ' importance r e l a -  
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t i v c  de Aw et Av n'est, qanaapproximativement sa t i s fa i t e .  
sat Doppler 

A partir de la forme de Ta prrsmiiiire nur~tioni ,  on peut en effet estimer 

la largeur par saturation & 2QC) KHz -nn:*e 68 KPiz pour la  largeur 

Wpplex (demi-largeur à mi-buteur) . Kemrquons c?ii8en raison de l 'exis- 

tence de nr~mbreusna carnosantes Star*: ", 4 ' ,  hu e s t  un parnmè tre 
sa t 

moyen. 

 ses mesures effectuées gour une puissance incidente plus 

faihie pour faquelle i ' b y p c h l s e  res t r i r r ive  

n'est pas vGriXaée cnnduisent a un risultat  qux d i f f f r c  LL& peu du 

ré-surta t donné nr.lcredenxos?n t . 

Lke~gkinhenize a Lt-6 fa? te en particalrer dans le cas nù les 

deux : a r g e ~ i r ~  son c agpn~x.i,m *.ivement cga les . 

11 s~mblc donc ~ l w  I r  restrifat de la mesure dt- c s o i t  in- 

d%vcsdanf- d~ ~ ' ~ . W C ~ T * ~ T J C P  -818t1.4~ de? ;a I A K ~ P U ~  pi3.r sa~uration Far 

rapport 2 Largeur :kF~p"kc,-. 

T a  6t)ands -ie maslrc. Uu d:emw de libre parceurrs =yen 7 

par daab le autatxo?;i s e  16: donc -nzvr, i  2" - "applisue- que 1 i:rxe s n i  t: l in-  

f lW3c@ ~ek2k?-n?76? di :  J ' t E f i ~ 1  P * I B D ~ L - T  ; UÜ i i ; e ; ~ I  tenant  cowte & l ' e f f e t  

Rapol.er, acnf.wlXemnt PZ: -naFt- cl ' 6 Pah~-dz-~~icm dr:vraif en agpnrrter la 

cmf imt i on. 
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1'. - ASPECT THEORI@E. 

Les expériences de spectroscopie d 'absorption sans e f f e t  

Doppler par croisenient de niveaux se placent  dans l a  cadre général 

des  études de spectroscopie non l i n é a i r e  d é c r i t e s  dans un a r t i c l e  

de revue de BREMTR en 1972 { 28). 

Dans ce domaine, nous re t iendrons  plus par t icul ièrement  l e s  

expériences de  doub l e  résonance ou croisement de modes (5mde cross  ing") 

dont l e s  expériences de croisement de niveau ne cons t i tuen t  qu'un cas 

p a r t i c u l i e r .  

11 f a u t  no te r  que les expériences de double résonance dont 

il est ques t ion i c i  d i f f è r e n t  considérablemnt  des expériences de 

double résuaance devenues c lass iques  dans le domaiee microonde { 2 9 )  
puis  dans le domaine mixte microonde-infrarouge 130). Dans une expé- 

r ience  conventionnelle de double résonance, un s igna l  important de 

poaipage envoy6 à la fréquence d'une t r a n s i t i o n  modifie 1 'absorption 

anr une autre t r a n s i t i o n  présentant  ou non un niveau comrnin avec l a  

pr&é&nte. C e t t e  d i f i c a t i o n  e s t  m s u r é e  à l ' a i d e  d'un second rayon- 

-nt, la sonde. Un système d ' a igu i l l age  convenable permet de sépa- 

rer entier-nt les deux signaux e t  de n'observer que le  s i g n a l  de 

sonde. D s n s  ces condi t ions ,  il est poss ib le  d'observer des modifica- 

tions d'absorption de sonde pour des  fréquences de pompage t r è s  é l o i -  

gnées de la résonance. Si  l ' on  excepte une étude de .MACKE e t  A l .  

(261, f31), les puissances de sonde sont  généralement t r è s  f a i b l e s  de 

nranisre à ne pas per turber  l e s  populat ions des niveaux de l a  t r ans i -  

t i o n  de sonde ; en général,  l e s  fréquences de pompe e t  de sonde sont  

très d i f f é r e n t e s  de ~ i a n i e r e  à f a c i l i t e r  la protec t ion du dé tec teur  

contre  le fort s i g n a l  de pompage, 

Au con t ra i re ,  dans les expériences que nous envisageons 

aisrintenant, les fréquences des deux signaux sont  toujours très proches 

e t  les deux t r a n s i t i o n s  sont égalexeut  sa turées .  Pratiquement, dans 

les premieres expériences de ce type r é a l i s é e s  dans l e  domaine in f ra -  

rouge par SCBLOSSBERG e t  JAVAN { I l ,  l e s  deux signaux é t a i e n t  fournis  

par le laser fonctionnant siinultanément s u r  deux modes axiaux 

d i f f é r e n t s  d 'où l e  nom de croisement de modes ou "mode crossing" 



dorraé à cette expérience. Quoique ce  vocabulaire s o i t  un peu herméti- 

que, naous l e  consemexons pour décrire l es  expériences de même type 

faites en nxicroonde de maniere à les dis t inguer  nettement des expé- 

r iences de double résonance classiques.  Remarquons enf in  que dans l e s  

expériencres de croîtsemeet de modes e t  de croisement de niveaux, on 

n'étudie pas la m d i f i c a t i o n  d'une absorption en présence de l ' a u t r e ,  

mais l 'absorption globale du gaz sur l e s  deux t rans i t ions .  Dans ces 

conditicras, en  absence d ' e f f e t  Doppler, le  domaine d'extension des phé- 

noniènes se r édu i t  pratiquement à la largeur des absorptions compte-tenu 

de la sa turat ion.  

dl CROI~ENEMT DES AUDBS. 

Dans ce type d'expériences, deux t rans i t ions  possédant 

un nivean camtm in te rag i ssen t  simultanément avec deux champs qui ,  

dans notre cas, seront  des champs microondes. Ces deux t r ans i t i ons  

é îazgies  par  effet Doppler ont pour fréquences respectives v e t  v 2 "  
1 

L'écart de fréquence en t r e  l es  deux t r ans i t i ons  e s t  f a ib l e  devant leur 

v - v  
fréquence 2 << 1 , mais supérieur à la some de leurs  

V I " ' - " ' Q  2 \> 1 1 
largeurs homrghes. En revanche, c e t  é ca r t  peut ê t r e  quelconque par rap- 

por t  à la largeur inhomgène, l e s  t r ans i t i ons  pouvant éventuellement se 

recouvrir  par e f f e t  Doppler. Le gaz est i r r a d i é  par  deux ondes progres- 
* 

s ives  mo~pgchromatiqmen de fréquences respect ives  5 e t  ~1 s i tuées  

à l ' i n t é r i e u r  du profil Doppler de  chacune des t rans i t ions .  Ces ondes 

se propa-t dans le &mg sens suivant  un axe que nous désignerons par 

Chr. 

Seules l e s  molécules appartenant à une é t r o i t e  bande de - 
* 

vitesses in te rag i ssen t  avec l 'onde à l a  fréquence N I  ; c e t t e  bande 
+ de v i t e s se  est centrée su r  la v i t e s s e  v déf in ie  par l a  r e l a t i o n  : 
x1 

%eule fa ccmpasante de vicesse suivant l ' axe  de propagation des ondes 

intervient. dans 1' élargissenient p a r  e f f e t  Doppler. 



De Se, l e s  molécules interagissent  avec l'onde à l a  fré- 

quence N; appartiennent à une balde  de vitesse centrée sur v , v 
x2 x2 

étant définie  par la relat ion : 

11 n'y aura double résonance que dans la  mesure où une &nie 

molécule e s t  couplée simultanément avec les deux champs microondes, 

c'est-à-dire lorsque v = v . 
x1 "2 

Cette éga l i t é  conduit à l a  re lat ion de résonance : 

En négligeant l ' e f f e t  Doppler sur la  fréquence différence 
* *r 

(N, - N ) , ce qui e s t  légitime compte tenu de l a  fa ib le  valeur des 
2 

V - v  
2 

I, - v  
écarts r e l a t i f s  1 e t  2 

l , l a  condition précédente s'écrit : 

La mise en évidence du phénomène de double résonance peut 

se faire s o i t  en bdayant  l ' écar t  de fréquences entre l e s  sources pour 
- -  - 

des fréqnences de t ransi t ions fixées so i t  en niodulant l ' é ca r t  de fré- 

quence (v,  - v2) entre  les deux t ransi t ions avec des sources de fré- 

queace fixe. 

D a n s  l e  premier cas, on peut t r ava i l l e r  à une fréquence 

fixe stabilisée e t  balayer l a  fréquence . Cette méthode présente l ' i n -  .; 
conwénient de IiHsquer l e  signal recherché de faible  amplitude devant les  

variations de transmission de l a  ce l lu le  avec l a  fréquence . I l  e s t  
N; 

plrrs avantageax de disposer de deux sources asservies l'une sur l 'autre  

mais ayant des fluctuations propres de 1 'ordre de la largeur Doppler. 

En balayant l ' écar t  N; - N; e t  en moyennant l e  signal sur 

im temps relativement long, on moyenne a ins i  les variations de trans- 



Ipiawri cm de La c e l l a l e  à une valeur suffisammwxït f a ib l e  pour que les 

si- W s i q n e s  qui sont cumulatifs puissent s 'extraire  plus comnio- 
* * 

d b n t  . On observera une réponse non l inéa i re  pour des écar t s  N2 - :L 
1 

voisins de l a  différence v 2  - v des fréquences des t ransi t ions.  
1 

Ce phénomèPe non l inéaire  n'affectant que les  molécules 

appartenant à une é t r o i t e  bande de vi tesse,  il n 'es t  pas su je t  à 

l 'élargissesent Doppler e t  sa largeur sera égale à l a  largeur homo- 

gène des t ransi t ions qui y par t ic ipent .  

Précisons de plus que ce phénomèae de double résonance ne 

se  p raddxs  qge dans l a  mesure où l'une au moins des t ransi t ions e s t  

saturée. Son importance re la t ive  par rapport au fond Doppler sera d'au- 

tant plus grande que les deux t ransi t ions seront égalemont saturées. 

De fqpn qualitative, on peut en e f f e t  comparer l e  phénomène observé à 

un phémmhe d'interférences dont l e  contraste e s t  d'autant m i l l e u r  

que l e s  amplihades des deux signaux interférants  sont voisins. 

Un déTTeloppelaent au troisième ordre de l a  polarisation {32!  
f a i t  a p d t r e  un te= de couplage entre  les  deux ondes incidentes 

qui rend compte de l 'apparit ion d'un signal de double résonance dont 

l a  largeu e s t  égale, dans l e  domaine microonde, à l a  largeur par col- 

lision. 

Ce d h l o p p e a e n t  e s t  insuffisant pour ten i r  compte de l ' i n -  

fltzemee de la saturat ion sur la largeur de ce signal. 

Un calcul  exaet a é t é  effectué par FELD e t  JAVM 133) dans 

Ie cas particulier où une seule t ransi t ion e s t  saturée, mais à notre 

-, arpcun traitement théorique n'a encore é t é  proposé dans 

le cas oY les c b n c  t ransi t ions sont toutes deux saturées,  ce qui se pro- 

e t  dams les expériences de croisenrent de niveau que nous décrirons 

par ba suite.  

Sama effectuer  de théorie dé ta i l lée ,  on peut cependant pré- 

voir qw~lqoes caractér is t iques du phénomène. Son importance relat ive es t  

d'aatamt pias grasde que l e s  t ransi t ions sont largement saturées mais 

ceci .au prix d 'un éLargisseroent important du phénomène. Un compromis 

colrsiste 2 lilafter l e s  e f f e t s  de  l a  saturation de t e l l e  sor te  que les 

coptribtians de la saturation e t  des col l is ions à l a  largeur du 



g h é n d n e  soient égales ; dans ces conditions, l e  produit de l ' in ten-  

s i t é  du phénareène par la  résolution sera maxinarm. 

La seconde méthode de mise en évidence des phénomènes de 

croisement de mode consiste à moduler, par e f f e t  Statk (ou Zeeman), 

l ' é c a r t  de fréquence entre  l e s  t ransi t ions ,  les  fréquences des champs 

exci ta-urs N; e t  N; é tan t  f ixées 1 3 4 1 ,  135). 

Cette méthode présente une grande supér ior i té  par rapport à 

l a  précédente en raison d'une plus grande f a c i l i t é  de t r a i t e ~ n t  des 

signa-. E n  e f f e t  les  var ia t ions  de l a  puissance détectée sont i c i  

uniquement dues à l a  nudification de l 'absorption moléculaire. 

La détection s 'effectue sinniltadment su r  l e s  deux champs 

e t  le s ignal  de croisement de moàe se produit lorsque l e  champ sta- 

t ique électrique (ou Zeeman) provoque un écar t  de fréquence entre 

t rans i t ions  ( v l  - v ) sa t i s f a i s an t  à l a  conditioa de résonance 2 

Une expérience de ce type a é t é  réa l i sée  en infrarouge 

par BREKW (36) sur  l a  t rans i t ion  (v , J , K )  = (O, I2,2) -t (1,12,2) 
3 

de CH F pur laquelle l ' e f f e t  Stark e s t  l inéa i re .  En présente de 
3 

champ Stark, cette t r ans i t i on  possède plusieurs couples de t ransi t ions  

à niveau commsm qwi sunt ici des couples de composantes Stark de type 

ILMI = 1. On peut distinguer deux types de couples de composantes 

suivant q9e l e  niveau connmui appartient à l ' é t a t  de vibratioo v = O 3 
oa  â l ' é t a t  v = 1 .  Ces deux types de couples de composantes sont 3 
schématisés ci-dessous. 



L '&car t de fréquence (Av) entre  composantes d 'un même 

coupie est égale à l a  différence des déplacements Stark des niveaux 

connectés à un &me troisième. Pour tous l e s  couples de composantes 

dont le niveau connnm appartient à l ' é t a t  de vibration v = 0, cet 3 
écar t  de fréquence e s t  : 

* 
où p e s t  l'élément de matrice du nument dipolaire  dans l ' é t a t  de 

vibrat ion v = 1 .  3 

Ces couples de t ransi t ions seront associés à des signaux 

de croisezrent de mûdes se produisant tous pour la  condition de réso- 

naalce 

Le signal -observé sera la superposition cuiraiLative de tous 

ces sagnawc. 

De La même façon, un signal de croisement de modes, associé 

apx couples de composantes dont l e  niveau conimun appartient à l ' é t a t  

de vibration v = 1 ,  sera observé pour l a  condition de résonance 3 

où e s t  l'éfénient de matrice du m E n t  dipolaire dans l'état fonda- 

1~ea-1 de vibration v = 0. 3 

Le =sure des champs électriques s ta t iques associés à ces 

deux résonances a permis à BREbE? de calculer séparément l e s  valeurs 

da -nt dipolaire  dans l ' é t a t  fondanienta1 de vibration e t  dans l ' é t a t  

excité u iS 1. 3 

P a r  l a  sui  te,  nous nous 1 imiterons à cet  t e  seconde moé thode 

qui, seule, est applicable à des expériences de croisemnt de niveaux. 



BJ CROISEmNT DE NIVEAUX. 

C e  phénomèPe de croisement de niveau, mis en évidence, 

touj-s dans l e  dwrnaine infrarouge, par WNTZ f 2 ) ,  n 'es t  qu'un 

cas pa r t i cu l i e r  du croisement de modes pour lequel l e s  fréquences 

N: et N* sont égales. 
2 

L'échantillon moléculaire e s t  a lors  i r r ad i é  par une seule 
* 

onde à l a  fréquence iJ a lors  que l ' é ca r t  de fréquence ( v  - v 2 )  
1 

en t r e  les t rans i t ions  e s t  balayé par e f f e t  Stark. 

La double résonance se produit lorsque l ' é c a r t  de fréquence 

en t re  les t ransi t ions  e s t  nul, c'est-à-dire lorsque les deux niveaux 

colmectés à un même troisièrœ se croisent.  

Ces croisenîents de niveaux peuvent ê t r e  ob servés f ac i  lemnt 

en champ rnrl e t  dans cer ta ines  conditions en champ non nul. 

1. Croisements de niveaux en chanp, -- nu 2 .  

C e  type de croisement correspond au croisement en 

champ nul  de sow-niveaux Stark d'un &me é ta t  qui, dans l e  domaine 

nriCzOQaae, sera en g é k r a l  un é t a t  de rotation.  Les deux t ransi t ions  

à niveau coaiapn sont dans ce cas des composantes Stark de type 

M -t ml e t  M + ? F I .  

Le signal de croisement de niveau se  produit pour une va- 

l- nuile du ch- Stark. Les fréquences des t rans i t ions  sont a lors  

égale9 à Zg frhéquence v de l a  t rans i t ion  sans champ. 
O 

Ble par t ic ipent  au phénomène de croisement de niveau que 

les is~Lécaies ayant une v i t e s se  voisine de v v é t an t  déf in i  par 
x'  X 

kr rehtim : 

L'saplitude r e l a t i ve  du signal de croisement e s t  propor- 

tionnelle au &te de molécules appartenant à l a  bande de vitesses 

définie prïkikk-nt, c'est-à-dire à l a  probabil i té d 'avoir  l a  vi tesse  

v à l'intérieur de l ' échant i l lon  gazeux. 
X 



S i  on admet une r é p a r t i t i o n  de M;urvell-Boltzmarm des  v i -  

tesses, c e c i  s e r a  obtenu au c e n t r e  de prof  il Doppler - correspondant  
---- . - 

aux molécules de v i t e s s e  a x i a l e  n u l l e .  

L a  recherche du maximum d'ampli tude du s i g n a l  de croisemen- 

de n iveaux permet de d é f i n i r  avec p r é c i s i o n  l a  fréquence de l a  t ran-  

s i t i o n  sans champ. 

2. Croisement de niveau en cizam non nuZ. Croisemnt de 

bandes k t é p z .  

D e s  croisements  entre sous-niveaux S t a r k  en champ 

non n u l  se r encon t r en t  pour c e r t a i n e s  molécules pour l e s q u e l l e s  l a  

p e r t u r b a t i o n  S t a r k  e s t  concurrencée par  une p e r t u r b a t i o n  d ' un  a u t r e  

type, par exemple l ' e f f e t  q u a d r i p o l a i r e .  11 f a u t ,  b i e n  entendu, que 

les r è g l e s  de  s é l e c t i o n  permettent  l e s  t r a n s i t i o n s  des deux niveaux 

qu i  se c r o i s e n t  ve r s  un même t ro is ième.  C e t t e  cond i t i on ,  apparemment 

très r e s t r i c t i v e ,  permet au  c o n t r a i r e  de s i m p l i f i e r  1 ' i n t e r p r é t a t i o n  

des  s ignaux obtenus.  On d i spose  a i n s i  d 'une méthode d 'é tude  des s t ruc -  

t u r e s  hyper f ines  non r6so lues  en spec t roscopie  microonde. 

Dans une première é t ape ,  i l  e s t  également p o s s i b l e  d'ob- 

server des  s ignaux de croisements  de niveaux e n  champ non nul  grâce 

à la méthode des  bandes l a t é r a l e s  rad iof réquences .  

Cet te  technique développée par  LUNTZ {37}  dans l e  domaine 

infrarouge c o n s i s t e  à soumettre  l e s  molécules simultanément à un champ 

S t a r k  rad iof réquence  (RF) non résonnant  e t  à un champ Stark  de modula- 

t i o n  ; e l l e  pennet notamment des mesures p r é c i s e s  du moment d i p o l a i r e .  

Le champ Sta rk  RF provoque l ' a p p a r i t i o n  de niveaux " l a t é -  

raux" 138) q u i  c r o i s e n t  e n t r e  eux en  champ non nu l .  Les t r a n s i t i o n s  

e n t r e  ces niveaux s o n t  appelées  bandes l a t é r a l e s .  

Pour d é c r i r e  ce phénomène, nous nous l i m i t e r o n s  au  cas  sim- 

p l e  d e s  molécules toupies  symétr iques à e f f e t  S t a rk  l i n é a i r e .  Dans ce 

cas ,  

- la fréquence des  bandes l a t é r a l e s  c r é é e s  par  l e  champ 

rad iof réquence  e s t  indépendante de 1 'ampli tude de ce  champ, 

- l ' i n t e n s i t é  des  bandes l a t é r a l e s  e s t  indépendante de l'am- 



p l i t u d e  du champ s t a t i q u e ,  

- l a  s a t u r a t i o n  a f f e c t e  de la &me f açon  l e s  bandes l a t é -  

r a l e s  que l e s  r a i e s  d ' abso rp t ion  de même i n t e n s i t é .  

Ces p r o p r i é t é s  son t  t r è s  f avo rab le s  aux expériences de  c ro l -  

sement de niveaux de  bandes l a t é r a l e s  p u i s q u ' e l l e s  permettent  d e  r é g l e r  

séparément l a  p o s i t i o n ,  l ' i n t e n s i t é  e t  l e s  condi t ions  de s a t u r n t i ~ i ;  

des  bandes l a t é r a l e s  a s soc i ées  au  c ro isement ,  c e  qu i  n ' e s t  pas ie cas 

lorsque  1 ' e f f e t  S t a r k  e s t  quadrat ique.  

Considérons donc une molécule de type toupie symétr ique,  

s e s  é t a t s  propres  d ' éne rg i e  de r o t a t i o n  s o n t  c a r a c t é r i s é s  par  l e s  

t r o i s  nombres quant iques  J (module du moment c i n é t i q u e ) ,  K (pro jec-  

t i o n  du moment c i n é t i q u e  s u r  l ' a x e  de  l a  molécule) e t  M ( p r o j e c t i o n  d e  

ce moment c i n é t i q u e  s u r  un axe f i x e  de l ' e s p a c e  co ïnc idant  avec l a  

d i r e c t i o n  des champs Stark  s t a t i q u e  e t  rad iof réquence) .  

Chaque é t a t  énergét ique de  r o t a t i o n  de l a  molécule non pe r -  

tu rbée  s e r a  r e p r é s e n t é  par  son vec teur  propre / J ,K,M > . Pour qu'un é t n  r 

pu i s se  p ré sen te r  un e f f e t  S t a rk  l i n é a i r e ,  il e s t  néces sa i r e  que J e t  

k s o i e n t  d i f f é r e n t s  de zéro.  

Lorsque l a  molécule n ' e s t  soumise à aucune pe r tu rba t ion  

S ta rk ,  l e s  niveaux d ' éne rg i e  de l a  molécule sont  dégénérés en M. Tous 

l e s  é t a t s  c a r a c t é r i s é s  par  l e s  nombres quant iques J e t  K on t  l a  même 

éne rg i e  E J,K' De p l u s ,  ce s  niveaux s o n t  pa r t i e l l emen t  dégénérés e n  

Les r è g l e s  de s é l e c t i o n  qui  d é f i n i s s e n t  l e s  t r a n s i t i o n s  

p o s s i b l e s  e n t r e  c e s  é t a t s  s o n t  I A J ~  = 1 e t  AK = 0.  

Lorsqu'un champ S ta rk  s t a t i q u e  d 'ampli tude E e s t  appl iqué 
O 

à l a  molécule L a  dégénérescence en M e s t  levée e t  l ' é n e r g i e  d ' un  é t a t  
l l J , K , M  > e s t  



é t a n t  l 'opérateur ctmiposante du 1110-t dipolai re  selon l a  d i rec t ion  

du champ Stark appliqué. 

Dans notre cas pa r r i eu l i e r  où l e  champ é lec t r ique  hyperf ré- 

qrtence est perpendiculaire au champ Stark, l a  règle de sé lec t ion  pour 

M est = 1 .  

Cette  règle de sé lec t ion  permet d 'exciter  simultanément 

deux transitions ayant un niveau conanun ; ces t rans i t ions  sont du 

type : 

Pour un tel s y s t h e  de t rans i t ions ,  les  niveaux 1 Jf,K,M-1 > 

et ~ ' , K , l & l  > se cro isen t  en champ Stark nul.  

Considérons maintenant le cas où l a  molécule e s t  s d s e  si- 

maltémhent à l ' appl icat ion d'un champ Stark s ta t ique d'amplitude E 
O 

et d'tm champ Stark radiofréquence d'amplitude E e t  de fréquence v 
RF 

f a i b l e  devant la fréquence des t rans i t ions  de rota t ion.  

La m l é c u l e  e s t  a lo r s  ca rac té r i sée ,  dans l e  cadre du fornia- 

lisaie de l a  mrlécule habi l lée ,  par des é t a t s  propres / J , K , M , ~  > d'éner- 

gie 

= E  + n h v  - E 
E ~ . J , ~ , ~ , n  > J P K  RF S L ~ , ~ p ~  O 

où n e s t  l e  nombre de photons radiofréquence habi l lant  l'état con- 

s ideré  {%) (n  >> & >> 1 ) .  

Chaque niveau non perturbé par la radiofréquence , appelé 

niveau parent, donne naissance à des  niveaux dont l 'énergie e s t  égale 

à lSénergie du niveau parent augmentée d'un nombre en t i e r  de f o i s  

L 'hergie d'un photon RE' (h v ) . 
RF 

D e  de, à chaque t r ans i t i on  IJ,K,M > -+ IJ',K,H' > ent re  

niveaux nan perturbés par la RF dont l a  fréquence e s t  : 



correspondent  des t r a n s i t i o n s  de type / J , K , M , ~  > + I J ' , K , M ' , ~ '  > 

e n t r e  états pe r tu rbés  dont  l a  f rkqueare  e s t  : 

h clhaque yraleiir de 2 '  - n que l ' o n  posera  éga l e  à p ,  

correspnnd une bande la térale  caracb6x;sée par  c e t  i nd ice  p e n t i e r  

r e l a t i * .  

Les transitions caracter lçi5es  par  p = O c o n s t i t u e n t  ce 

que nous appelans  la t r a n s i t i o n  Darent qui a même f réquence que la  

t r ans i t za r ;  noc pertikrSée pax l a  3 3 .  

- 8 "  Lntensité Se ces bandes Pa te ra l e s  e s t  donnée par  l a  r e l a -  

t i o n  138) : 

, Iir 
F "S,K,M -+ .;',K,M* j d g s i p e  .La Lonction de Bessel  d ' i n d i c e  

Pnua les a q ~ î t u d e s  Ce cham S t a r k  rad iof réquence  (E)  que 

nous u t ; l i s e r s n s ,  s e u l e s  quelques h3ndcs l a t é r a l e s  d ' i n d i c e  proche de 

8 au ron t  une E1rtensit.é s u f f i  sari te p o g r  i>owoi r  ê t r e  observées .  

Le spséP_mel. dGj2  é?avLsag&, d c  t r o i s  niveaux 1 J , K , M  >, 

, ,  et 1:" , h , ~ + i  ' ucnne naissance ,  en  présence de l a  pextux- 

b a t i s n  radiofr&quence, à des  niveaux ?c type 1 J , K , M , ~  > dans l e  niveail 

de r o t a t i o n  J et. à des ni- eaux de ixvpes 1 J' ,K,M-l ,n+p > e t  
- 

i.T',~*~+i,n+q . dans l e  niveau de rota t j .nr t  J ' .  

Les kne îg ies  de c e s  niveaux sont  respectivement : 



I l  y a croisement de niveaux dans l ' é t a t  de r o t a t i o n  .TV 

lorsque : 

s o i t  : 

11 y a donc croisement de niveaux à chaque f a i s  que l ' é c a r t  

d'énergie en t re  saus-niveaux Stark parents  e s t  égal à un nombre e n t i e r  

de fois l 'énergie d 'un photon radiofréquence. 

C e s  crois~rmi 'nts  se produisent pour des amplitudes (E ) du 
O 

champ Stark s t a c i q u e  sa t i s fa i san t .  à l a  r e l a t i o n  : 

L e s  bandes l a t é r a l e s  assoclées  à ces  croisements on t  alors 

pour fréquence : 

Les signaux f i n s  de croisement de niveaux n 'appara i t ront  

clairenrene que dans l a  mesure où, pour une ampli tude de champ Stark 

s t a t i q u e  quelconque, l e s  bandes l a t é r a l e s  s e  recouvrent par effet 

Doppler. Cette s i t u a t i o n  ne se produira que lorsque v 
RF sera infé- 

rieure à la derrii-largeur 5 nu-hauteur de  la t r a n s i  t i a n  non perturbée 

é l a r g i e  pas e f f e t  Dapp ler . D e  plus, l "onde i nc iden te  d o i t  avoi r  une 
* 

Esequence N égale à l 'une des  fréquences 
Vr, 

au déplacement Doppler 

prZs. Par l a  s u i t e ,  nous nous l imi terons  au cas p a r t i c u l i e r  où 

Un signal de croisement de niveau s e  produisant pour une 

valeur  de p-q donnée est en f a i r  la superpos i t ion  cumulative de 

p lus ieu r s  signaux de croisement, d'amplitudes d i f f é r e n t e s ,  correspon- 

dant a u  d i f f é r e n c e s  valeurs poss ib les  de p e t  d e  q. 



L'amplitude r e l a t i v e  d 'un de ces signaux associé  aux ban- 

des l a t é r a l e s  d ' ind ice  p de l a  t r a n s i t i o n  ( J , K , M  > + IJ',K,M-1 > 

e t  d ' indice  q de l a  t r a n s i t i o n  I J , K , K  > + I J ' , K , w ~  > dépend de 

la valeur  des ind ices  p e t  q qui f i x e n t  l ' i n t e n s i t é  de ces bandes 

l a t é r a l e s .  C e t t e  amplitude est de plus propor t ionnel le  au nombre de 

molécules qui p a r t i c i p e n t  à ce croisement. Ces molécules appart iennent  

à une bande de v i t e s s e s  centrée sur l a  v i t e s s e  v dé f in ie  par l a  
X 

r e l a t i o n  : 

où v est  l a  fréquence des bandes l a t é r a l e s  au point  de croisement. C 

Enfin, le nombre de signaux de croisenient de niveaux, se 

produisant p w r  d i £  fé ren tes  valeurs  du champ Stark de nwdulation, 

d o i t  c r o î t r e  avec le nombre d e  bandes l a t é r a l e s  d ' i n t e n s i t é  non nul le  

c 'est-à-dire avec l 'ampli tude du champ é l e c t r i q u e  radiofréquence, sous 

réserve que l e s  é c a r t s  e n t r e  l e s  fréquences v des croisements cor- 
* C 

respondants et l a  fréquence (N ) de l 'onde inc iden te  so ien t  infé-  

r i e u r s  à l a  largeur Doppler de l a  t r a n s i t i o n  non perturbée.  

II .  - DISPOSITD EXPERIMENTAL 

La mise e n  évidence des croisements de niveaux, que nous 

a l l o n s  déc r i re  par  la s u i t e ,  a été ef fec tuée  s u r  l a  t r a n s i t i o n  

J=1, KSI -+ J=2, K = 2  du mnof  luorouiéthane (CH F) à l a  fréquence de 
3 

102 140,911 Müz ( 3 9 ) .  Cet te  t r a n s i t i o n  a é t é  cho i s ie  en ra ison de 
- 1 s a  force  i n t e n s i t é  (de l ' o rd re  de l c 3  cm ) e t  de sa  s t r u c t u r e  sim- 

ple, condit ions nécessaires pour c e t t e  mise en évidence qui ,  à notre 

connaissance, n ' a  encore jamais é t é  f a i t e  dans l e  domaine microonde. 

Cette mise en évidence nécess i t e  d'une p a r t  l ' u t i l i s a t i o n  

d'une source quasi-monochromatique donc s t a b i l i s é e  en phase e t  d ' au t re  

pa r t ,  l ' u t i l i s a t i o n  d'une tension Stark de modulation e t  éventuelle- 

ment d'une tension Stark  radiofréquence. 

Enfin, les signaux de croisement, d é t e c t é s  en bout de cel-  

l u l e  é t a n t  très f a i b l e s  (de l ' o r d r e  de quelques PV), i $ s  nécess i tent  

l ' u t i l i s a t i o n  de procédés de trai tement élaborés t e l s  que 1 ' échant i l -  



I m n a g e  e t  le moyennage des  s ignaux noyés dans le b r u i t .  

La source  e s t  i c i  un doubleur  de fréquence e x c i t é  par  un 

k l y s t r o n  VARIAN V.R.E.  2103 B (50-56 GHz) ,  ce  k l y s t r o n  e s t  lui-même 

v e r r o u i l l é  en phase su r  un é t a l o n  pr imai re  par  une cha ine  de s t a b i -  

l i s a t i o n  à deux é t ages .  C e t t e  chaine de s t a b i l i s a t i o n  e s t  l a  même 

que c e l l e  u t i l i s é e  pour l e s  expér iences  de Spectroscopie e n  temps 

r é s o l u  ( c f .  f i g u r e  1 4 ) .  

B )  WDULATIC-V, DCTZCTIOJ e t  TRAITEMENT DES SIiXAUX. 

La t e n s i o n  Stark  de modulation, dont  l a  f réquence d o i t  ê t r e  

f a i b l e  a f i n  de ne pas déformer l e s  s ignaux,  e s t  fou rn ie  pa r  un généra- 

teur de t r i a n g l e  basse  fréquence (C.R.C. T.B.F. ,  GB 860). C e t t e  

t e n s i o n  t r i a n g u l a i r e  symétrique par  rappor t  à zéro  e t  de fréquence 

200 Hz e s t  appl iquée  e n t r e  l a  masse e t  l ' u n e  des  é l ec t rodes .  L ' au t r e  

é l e c t r o d e  e s t ,  s o l t  r e l i é e  à l a  masse pour l e s  expér iences  de c ro i çe -  

=nt de niveau e n  champ n u l ,  s o i t  connectée à un généra teur  de ten-  

s i o n s  s i n u s o ï d a l e s  (C.R.C., G.B.T. 971) pour l e s  expér iences  de c r o i -  

semient de  bandes l a t é r a l e s .  

Il e s t  à no te r  que, l a  t r a n s i t i o n  u t i l i s é e  p ré sen tan t  un 

e f f e t  S t a r k  l i n é a i r e ,  l e s  tens ions  appl iquées  s u r  l e s  é l e c t r o d e s  ne 

dépassent  pas que2ques d i za ines  de Vol t s .  

Le s i g n a l  de bout  de c e l l u l e  e s t  d é t e c t é  par un d é t e c t e u r  

P h i l i p s  à "cat whisker". Après a m p l i f i c a t i o n ,  ce  s igna l  e s t  é c h a n t i l -  

lonné e t  myenné pa r  un analyseur  multicanaux (P .A.R.  - T.D.H.9  

Waveform Eductor)  . 

L'ensemble de ce d i s p o s i t i f  e s t  schématisé à l a  f i g u r e  19.  

III.  - MISE EN EVIDEiVCE DE CROISEMENTS DE NIVEAUX 3iV CiIAMF !?CL 

A )  CAS PARTICULIER DE LA TRArVSITION J=I , K=1 + J=2, .<=1 de CL z: -- 

Le déplacement d 'énerg ie  pour un é t a t  I J , K , M  > e s t  donné 

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



Détecteur à crcat whisker r r IPhilipr) 

CELLULE 

AMPLIFICATEUR 

P. A. R.  TDH9 

GENERATEUS DE 
PV TENSION SlNUSOl DAL 

CRC GBT 971 1 

1 - Expériences de craisernents de niveaux en champ nul 

2 - Expériences de croisements de niveasx de bandes latérales 

DOmSIf IF DE MODULATION DE DETECTION 

ET DE TRAITEMENT DES SIGNAUX DE 

CROISEMENTS DE NIVEAUX 

Rampe de 
tecture 

FIGURE - 19 - 



Chaque sous-niveau Stark é tan t  dégénéré d 'ordre 2 en K,par 

la s u i t e ,  nous ne tiendrons compte que du module de K. 

La r é p a r t i t i o n  des sous-niveaux Stark permet, compte-tenu 

de l a  règle  de  se lec t ion  1 AMI = 1 ,  quatre croisements de niveaux asso- 

ciés à quatre couples de t rans i t ions  à niveau c o m n .  Parmi ces qua- 

tre croisements, t r o i s  se  produisent dans l e  niveau de ro ta t ion  J = 2 ,  

l e  quatrième se  produit  dans l e  niveau de rotation J = 1. 

Les couples de t r ans i t i ons  associés à ces croisements sont 

respectivenient : O > + 2 1 , -  e t  l l , l , O  > + /2,1,1 >, 

I l r 1 , l  > 3 12,1,0 > et 1 1 , 1 , 1  > -+ ]2,1,2 >, 1 1 , 1 , - 1  > -+ 12,1,-2 > 

e t  1 1 1 , -  > + 1 O > pour l e s  croisements se  produisant daas le  

niveau J = 2 e t  - > + O 7 et l l , l , l  > + ]2,1,0 > 

pour le. croisement se produisant dans l e  niveau J = 1 .  

Les six t r ans i t i ons  c i t é e s  sont représentées avec leurs  in- 

t en s i t é s  r e l a t i ve s  respect ives  sur l a  f igure  20 .  On peut, constater  que 

l e s  i n t ens i t é s  des t rans i r ions  associées au croisement dans l e  niveau 

J = I sont f a i b l e s  en comparaison avec c e l l e s  des au t res  t rans i t ions .  

Dans ces condit ions,  l a  contr ibut ion,  au s igna l  de croisenient, du croi-  

sement dans l e  niveau J = 1 sera  t r è s  f a i b l e  e t  pourra ê t r e  négligée. 

Le s igna l  observé sera l a  superposition cumulative des si- 

gnaux correspondant aux t r o i s  croisements se produisant dans l e  niveau 

de r o t a t i o n  3 = 2. 

Dans ce niveau, l ' é c a r t  en t re  l e s  sous-niveaux Stark équi- 

d i s t a n t s  e s t  pE/6 s o i t ,  exprimé en fréquence, 158,6 Kf.Iz pour un champ 

de 1 V/eni. Cette dernière  valeur permet d ' é t a b l i r  une correspondance 

en t re  l a  largeur en champ d'un s ignal  de croisement e t  sa largeur en 

fréquence. Cette correspondance e s t  l a  même pour l e s  t r o i s  croisements. 



FIGURE - 20 - 

COUPLES DE TRANSITIONS A NIVEAU COMMUN ASSOClES AUX CROISEMENTS 

DE NIVEAUX DANS LE NIVEAU DE ROTATION J= 2 



3)  NZ;SE EN EVIDENCE DU SIGPJAL DE CROISEMENTS DE NIVEAUX ET 

INFLUENCE DE LA PRESSION. 

Le k l y s t r o n  e s t  v e r r o u i l l é  en  phase à l a  fréquence c o r r e s -  

pondant au sommet du p r o f i l  iloppler de l a  t r a n s i t i o n  sans champ. La 

puissance inc iden te  r e s t e  cons tan te .  

On observe,  pour d i f f é r e n t e s  v a l e u r s  de l a  p re s s ion ,  l e s  

v a r i a t i o n s  du s i g n a l  d é t e c t é  en f o n c t i o n  du champ Stark  appl iqué .  

La f i g u r e  21 montre l e s  s ignaux a i n s i  obtenus pour c r o i s  

v a l e u r s  d i f f é r e n t e s  de  l a  press ion .  

Le s i g n a l  de croisements  de niveau s e  t r a d u i t  par une dimi- 

nu t ion  de l ' a b s o r p t i o n  a u  vois inage  du champ nu l .  L'amplitude r e l a t i v e  
-4 

de ce  s i g n a l  a t t e i n t  24 Z lorsque l a  p r e s s i o n  e s t  éga le  à 2 , 8  10 T o r r ,  

e t  d é c r o î t  lo rsque  l a  p re s s ion  c r o î t .  

La l a rgeu r  à mi-hauteur e s t  de l ' o r d r e  de 20  X de l a  la rgeur  

à mi-hauteur du s i g n a l  d ' abso rp t ion  é l a r g i  par  e f f e t  Doppler e t  ne 

v a r i e  pas de  façon  no t a b l e .  

Lorsque l a  p re s s ion  c r o î t ,  l ' é l a rg i s semen t  dû aux c o l l i s i o n s  

in t e rmolécu la i r e s  es t imé à 40 KHz/mTorr ( l a r g e u r  t o t a l e  à mi-hauteur) 

d e v i e n t  rapidement important  par rappor t  à la  l a rgeu r  Doppler (de l ' o r -  

d r e  de 220 KHz). 

Ceci  s e  t r a d u i t  s u r t o u t  par  une diminut ion de l ' ampl i tude  

r e l a t i v e  du s i g n a l  de croisement .  

C )  INFLUYiiICE DE LA PUISSA~VCE* DE L 'ONDE IiiICIDENTE . 

Le k l y s t r o n  a même fréquence que pour l ' é t u d e  précédente .  

La  tens ion  appl iquée  e n t r e  l e s  é l e c t r o d e s  S t a r k  v a r i e  de -0,75 V 

à +0,75 V. 

* 
Comme nous ne disposons pas d ' a t t é n u a t e u r  c a l i b r é  pour l a  f réquence 

u t i l i s é e ,  nous ne pouvons donner aucune i n d i c a t i o n  e x p l o i t a b l e  s u r  l a  

puissance microonde ef fec t ivement  appl iquée aux molécules. Le s e u l  re-  

père dont nous d isposons  e s t  l a  va leur  de l a  t ens ion  cont inue d é t e c t é e .  

Il nous f o u r n i r a  une i n d i c a t i o n  sur  l e  sens de v a r i a t i o n  de l a  puissance.  



FIGURE - 21 - 

CROISEMENT DE NIVEAUX EN CHAMP NUL 

INFLUENCE DE LA PRESSION 

( Les pressions sont respectivement égales à 9 Ton (a) 6,5 10" Torr (b) 

et 2,5 10- Torr (c) ) 



D- sér ies  d'enregistreprients mantrant l ' influence de l a  

paissance &cidente sur les signaux de croisement ont été réalisées 

ponr deux valeurs différentes de la  pression (cf .  f igures  22 e t  23) .  

C e s  enregistrements montrent de façon particulièrement con- 

vajncante - l a  présence du signal de croisement de niveaux e s t  direc- 

ta ten t  l i é e  à l a  saturation des transit ions qui l u i  sont associées. 

On constate en e f f e t  que l'émplitude relat ive du s ignal  de 

eroisenrînt décroît  de façon appréciable lorsque l a  puissance microonde 

incidente décroî t .  Sur les enregistrements réal isés  à l a  pression de 

1,5 Torr, le signal de crois-nt disparaî t  totalement pour les 

f a ib l e s  vahzrs de l a  puissance. 

L'analyse dé ta i l l ée  des enregistrements réa l i sés  à l a  pres- 

sion de 2.5 l c 4  Torr montre que l 'augaentation de l a  puissance micro- 

o d e  incidentg introdui t  également un élargissement du signal dû à l a  

satuzation. 

Ainsi, pour l'enregistrement (a) ( f ig .  23), correspondant 

à une puissance incidente relativement fa ib le ,  l a  largeur à rai-hauteur 

du signal e s t  égale à O, 14 V/cm a lors  qu'elle e s t  égale à 0,22 V / c m  

pour l ' enregis t remnt  (c) ( f ig .  23) correspondant à la puissance =xi- 

.num disponible. Ces largeurs correspondent respectivement à des largeurs 

en fr&pences de 21 KKz e t  de 35 KHz. Pour ces enregistrements, les é lar-  

gissements par c o l l i s i o ~  internioléculaire e t  par col l is ion molécule-paroi 

peweot ê t r e  respectivement estimés à 10 KHz e t  8 Küz, ce qui conduit 

à une largeur par col l is ion d'environ 13 KEfz. 

D) INFUlENCE DE L4 FREQUENCE DE L'ODE INCIDENTE, D E m N A T I O N  

N o u s  décrirom?. tout d'abord l e s  phénamènes observés en bala- 

yage de champ Lorsque l a  puissance incidente e s t  suf f i sament  fa ib le  

pour que l e  signal de croisement de niveau n'apparaisse pas. 

Lorsque la  fréquence de l a  source e s t  notablement différente 

de l a  fréquence de la  t ransi t ion sans champ, on observe quatre compo- 

santes répar t ies  de façon symétrique par rapport au  champ nul. Cette 

répar t i t ion  est schématisée ci-dessous. 



FIGURE - 22 - 

CROISEMENT DE NIVEAUX EN CHAMP NUL c) i;i:,; 
INFLUENCE DE LA PUISSANCE INCIDENTE 

P = 1,5 IOm3 Torr 

(Les niveaux continus détectés sont respectivement 0,2 mV (a), 1,2 mV (b) , 

5 mV (c) et 8 mV Id) ) 



FIGURE - 23 - 

CROISEMENT DE NIVEAUX EN CHAMP NUL 

INFLUENCE DE L A  PUISSANCE INCIDENTE <- 
P = 2,5 Torr 

(Les niveaux continus détectés sont respectivement 0,6 mV (a) , 3 niV (b) 

et 8 mV (CI 



Av e s t  l a  d i f f é rence  e n t r e  l a  fréquence de l a  source e t  

l a  fréquence de l a  t r a n s i t i o n .  

Ces quat re  t r a n s i t i o n s ' s e  recouvrent plus ou moins par 

élargissement Doppler. Lorsque l e  recouvrement n ' e s t  que p a r t i e l ,  

la courbe observée présente deux maximums symétriques par rapport  

au champ ml  e t  correspondant aux composantes d ' i n t e n s i t é  1 = 9. 

La f i g u r e  24 montre l ' é v o l u t i o n  du s igna l  observé 'en fonct ion  de 

l'écart de fréquence Av . 

A f o r t e  puissance microonde inc idente ,  l e  s i g n a l  de cro i -  

sement de niveaux ne sera  czairement observable que dans l a  mesure 

où le  recouvrement des composantes e s t  t o t a l  (Av i n f é r i e u r  à l a  demi- 

l a rgeur  Doppler à mi-hauteur). 

Des enregis  trements e f fec tués  pour des é c a r t s  de fréquence 

Au s a t i s f a i s a n t  à c e t t e  condi t ion  son t  présentés  à l a  f i g u r e  25. 

L'amplitude r e l a t i v e  du s igna l  de croisexœnt passe par un 

maxinum pour une fréquence in termédia i re  à c e l l e s  des  courbes (b) e t  

(c). De l à ,  on peut déduire que l a  fréquence de l a  t r a n s i t i o n  sans 

champ est  comprise en t re  l e s  va leurs  102 140,906 MHz e t  102 140,939 MHz. 

L ' i n t e r v a l l e  d ' e r reu r  de 33 KHz correspond à l a  l a rgeur  à mi-hauteur 

du s i g n a l  de croisement. C e  r é s u l t a t  e s t  en bon accord avec l a  f r é -  



FRéQUENCE 

DE L'ONDE 

INClDENTE 

102 141 , 071 MHz 

102 141 , 038 MHz 

%@2 141 , 005 MHz 

102 140, 972 MHz 

102 140 . 939 MHz 

102 140 , 906 MHz 

102 140 , 873 MHz 

102 140 , 840 MHz 

103 140 , 807 MHz 

102 140, 774 MHz 

102 1$0 ,741 MHz 

SIGNAUX OBSERVES EN BALAYAGE DE CHAMP L- 

POUR DIFFÉRENTES VALEURS DE LA FRÉQUENCE DE L'ONDE 

INCIDENTE EN ABSENCE DE SIGNAL DE CROISEMENT DE 

NIVEAUX 

FIGURE - 24 - 



INFLUENCE DE LA FREQUEIUCE RE L'ONDE INCIDENTE 2 1 '  7 
<, - . 

i : L l . c  

SUR L'AMPLITUDE DU SIGNAL DE CROISEMENT DE NIVEAUX. 0 



quence (v = 102 140,911 Müz) t r owge  par WI2VTûN e t  CORDY f 391 en 

u t i l i s a n t  une technique de "Lamb-dip". 

IV, - CROISEMENT DE NIVEAUX DE: BA.NDES LATERALES. 

A )  STRUCTURE PROPRE DE' LA TLWYSiTION J = 1, K = 1 -t J = 2, K = 1 

DE C H Z .  - -  
Les qua t re  types de croisements de niveaux en champ nul dg- 

crits grécédenrment donnent naissance à quatre systèmes de croisements 

de niveaux de bandes l a t é r a l e s  lorsqu'on applique l a  per turbat ion radio- 

fréquence . 

Trois types de croisement s e  produisent dans le niveau de 

ro t a t i on  3 = 2. Pour ceux-ci, l a  d i f férence en t r e  l e s  éléments de ma- 

t r i c e  du moment d ipo la i re  pour l e s  niveaux parents e s t  : 

C e s  t r o i s  types de  croisement se produisent siniil tanément 

pour les valeurs (E ) du champ s t a t i que  déf in ies  par l a  r e l a t i on  
O 

L a  d i f férence en t r e  cléments de matrice du moment dipo la i re  

- Fi 
U ~ , ~ , ~  v ~ ' , ~ , ~ - l  e s t  égale à + - 6 '  

Ceci conduit à des frequences de bandes l a t é r a l e s  associées 

aux croiseaients égales à : 

* 
La fréquence (N  ) de l a  source é tan t  égale à v 

J , K  -+ J t , K  ' 
seules par t i c ipen t  aux croisements l e s  molécules dont l e  déplacement 

Doppler e s t  de l a  forme : 



La f igure  26 m n t r e  l a  r épa r t i t i on  des niveaux qu i  se 

c ro i sen t  dans l e  cas pa r t i cu l i e r  où l e s  niveaux parents sont l e s  

niveaux 12,1,1 > e t  12,1,-1 >. 

Comme dans l e  cas des croisements de niveaux en champ nul, 

l e s  croisements de niveaux de bandes l a t é r a l e s  se  produisant dans l e  

niveau de ro ta t ion  J = 1 pour des valeurs (Eo) du champ s ta t ique  

égales à 

ont une ampli tude r e l a t i v e  t rop  f a i b l e  pour ê t r e  observés. 

B )  MISE EN .LWIDENCE DE LfIh?i?LUENCE DE L'AMPLITUDE DU CHAMP 

3PARAR,t; R.F. 

La fréquence (V  ) du champ Stark R.F.  do i t  ê t r e  infér ieure  
RF 

à la demi-largeur à mi-hauteur du p r o f i l  Doppler de l a  t r ans i t i on  

( 1 1Q KHz) de façon à ce qu ' il y a i t  recouvrement de toutes l e s  bandes 

l a t é r a l e s  par élargissement Doppler. Cette fréquence d o i t ,  d ' au t re  

par t ,  ê t r e  supérieure à l a  largeur homogène à mi-hauteur de l a  t rans i -  

t i on  sans champ (% 30 KHz) pour q u ' i l  n'y a i t  pas recouvrement des 

signaux de croisement. 

La fréquence v l a  mieux adaptée à la  mise en évidence 
RF 

des signaux de croisements de niveaux de bandes l a t é r a l e s  e s t  

Dans ces  conditions, l e s  croisements se produisent pour 

l e s  valeurs  E du champ Stark s ta t ique  
O 

E = n x 0,28 V/cm (n = e n t i e r  r e l a t i f ) .  
O 

La source é tant  ver rou i l l ée  en phase à l a  fréquence corres- 

pondant au sonanet du p r o f i l  Doppler de la t r ans i t i on  sans champ, l a  

puissance incidente é tan t  l a  puissance maximum disponible,  nous avons 

e f fec tué  des enregistrements ( f igure  27) pour d i f f é ~ e n t e s  valeurs de 

1 'ampli tude du champ radiofréquence. 

Ces enregistrements mettent en évidence l a  présence de s i -  



Fréguenees des bandes  
la lé ro les  a s s o c i é s  à 

c e s  n iveaux  

CROtSEMEMTS DE NIVEAUX DE BANDES LATERALES 

ASSOCIES AUX NIVEAUX PARENTS 12,l-1 > et 12,1 +1 > 

FIGURE - 26 - 



SlGNAUX DE CROISEMENT DE NIVEAUX DE BANDES 

LATÉRALES POUR DIFFÉWENTES VALEtJRS DE 

L'AMPLITUDE (El DU CHAitlP RADIOFRÉQCIENCE. 

(a -E-OV!cm ; b -  E =  1,6V!cm , c - E  = 2,25V/cm ; d - E =  2,5V/cm ; 

e : gosirion théorique 



$rra= de  croisenients de niveaux de bandes l a t é r a l e s  dont les posit ions 

cozncident bien avec Les posit ions théoriques. On cons t a t e  de plus 

que leur nombre c r o î t  avec l 'amplitude du champ R.F. ; a i n s i ,  on obser- 

ve sept  signaux de croisement pour l a  plus grande valeur de c e t t e  am- 

pli tude.  

Pour l a  première fo i s ,  à notre connaissance, nous avons pu 

mettre en évidence, dans l e  domaine microonde, des signaux f i n s  de 

croisements de niveaux en champ nul e t  de croisements de niveaux de 

h d e s  l a t é r a l e s .  Il n ' e s t  pas i n u t i l e  d'indiquer en e f f e t  que ce ré- 

s u l t a t  a été acquis après un premier échec. Cette t en ta t ive  ava i t  é t é  

effectuée par l e s  techniques quasi-optique. Le gaz é t a i t  maintenu à 

très basse pression dans une enceinte en verre consti tuée d'un tube 

de 12,s cm de diamètre qui a s su ra i t  également un guidage dié lectr ique 

de l'onde hyperfréquence. Les plateaux Stark é t a i en t  ex té r ieurs  à l 'en- 

ceinte  et  ne perturbaient pas l a  propagation. 11 seable que c e t  insuccès 

soit à a t t r i b u e r  à une saturat ion insuff isante  (m << 1) due a l a  grande 

section de l a  ce l l u l e  e t  ceci  malgré des pressions t r è s  f a i b l e s  (T grand). 

A ce t t e  époque, nous l 'avions a t t r i bué  à une amplitude théo- 

rique t rop  f a ib l e  des signaux attendus. Cette in te rpré ta t ion  semblait 

eonfipnrée par l e s  r é su l t a t s  expérimentaux de hREbER en infra-rouge { 2 } .  
Quoique t r ava i l l an t  sur  une t r ans i t i on  f o r t e ,  i l  ava i t  dû, pour mettre 

en h i d e n c e  l e  s ignal  de croisement de niveaux, coupler en temps r é e l  

à détec t ion  synchrone un calculateur  I.B.M. 1800. Les intégrations 

étaient f a i t e s  sur des durées supérieures à une heure. 

Le succès de l 'expérience, que nous avons décr i te ,  avec 

des myens moindres s'explique facilement, au moins a pos té r io r i ,  en 

raison des ordres de grandeur r e l a t i f s  d i f fé ren ts  des largeurs Doppler 

e t  homogène. Seules contribuent en e f f e t  au s ignal  de croiseroents de 

niveaux une f r ac t i on  des molécules f ixée par l e  rapport des largeurs homo- 

gène et inhanogène. Ce rapport e s t  de l ' o rdre  d'un milliènrr dans l 'ex- 

périence de BREWER en infra-rouge. 11 est bien supérieur (1/10 à 1/5) 

dans nos expériences. 

En raison de ce premier r é su l t a t  p o s i t i f ,  des expériences 

de croisement de mode ont é g a l e ~ n t  é t é  tentées.  

Faute de pouvoir disposer de deux sources à 102 Qiz, l a  tech- 



nique expérimentale retenue pour ces expériences c o n s i s t a i t  à Priduler 

f 'ampli tude de 1 'onde incident  en appliquant  une tension s inusoïdale  

sur  l e  doubleur de fréquence. Cette nudulat ion deva i t  perinettre d'&- 

tenir un spec t re  d'émission composé de t r o i s  fréquences. Nous aurions 

pu a l o r s  observer t r o i s  types de signaux de croisement de modes associés  

respectivement aux t r o i s  couples de fréquences poss ib les .  

Malheureusement, l a  bande passante trop f a i b l e  du doub l e u r  

n ' a  pas permis  5 ces expériences d ' abou t i r .  

En  e f f e t ,  pour des fréquences de modulation permettant 

d 'obteni r  une bonne résolut ion,  il ne nous a pas é t é  poss ib le  de modu- 

ler 1' onde avec une e f f i c a c i t é  s u f f i s a n t e  pour ob ten i r  t r o i s  émissions 

d 'ampf i tudes conparab les. 





A l 'exception des carac té r i s t iques  de c k ~ p  Stark pour 

lesquel les  e l l e  e s t  équivalente à une ce l l u l e  conventionnelle, l a  

ce-llnle que nous avons mise au point  présente des performances t r è s  

favorables pour l e s  expériences de spectroscopie sans e f f e t  Doppler 

e t  de spectroscopie en temps résolu. En e f f e t ,  e l l e  permet de t ravai l -  

l e r  en champs croisés  avec une bonne transmission sur une t r è s  large 

ggaiare de fréquences e t  en pa r t i cu l i e r  à haute fréquence (100 GHz). El le  

perioet également de r é a l i s e r  des écoulanients gazeux à t r è s  basse pres- 

s ian  avec une pureté r e l a t i ve  meilleure que 90 X .  

Ceci nous a p e r d s  des expériences qui n 'é ta ient  pas envi- 

sageables des ce l l u l e s  conventionnelles e t  qui ont rm caractère 

nouveau en  spectroscopie unléculaire microonde. 

D é u s  l e  cadre de notre contribution à des études de spec- 

trssaeopie en temps résolu,  nous avons pu é tudier  e t  exploi ter  des phé- 

nomèaes de double nutation. Cette étude nous a permis de proposer une 

methode de détermination des temps de l i b r e  parcours moyen des mol6cu- 

les qui  pa ra i t  applicable à basse pression dans l e  cas où l e s  é largis-  

sezsents par e f f e t  Doppler e t  par co l l i s i on  sont du même ordre de gran- 

deur. Ce r é su l t a t  nécessite cependant une confirmation théorique. 

Après une première ten ta t ive  infructueuse dans un spectro- 

mètre u t i l i s a n t  des techniques quasi-optiques, notre ce l l u l e  a permis 

d'observer pour l a  première f o i s  un phénomène de croisements de niveaux 

en nicroode .  Il semble que c e t t e  technique, associée à l a  technique 

voisine de "croisenient de mide", doivent permettre d ' a t t e indre  des 

d o d e s  spectroscopiques avec une précision comparable à c e l l e  des 

méthodes *de "Lambdip" peu développées en spectroscopie Mcroonde 

en ra i son  des d i f f i c u l t é s  techniques que présente leur mise en oeuvre. 

Cependant, pour é l a rg i r  l ' é v e n t a i l  des techniques disponi- 

bles ea spectroscopie en temps résolu e t  en spectroscopie sans e f f e t  

Doppler, un c e r t a i n  nombre de conditions sont requises, ayant t r a i t  

aux performances des ce l l u l e s  à r é a l i s e r  e t  aux problèmes de traitement 

des signaux. 



A )  PERPORMAIJCES DES CELLULES 

L'observation d 'un croisement en champ Stark nul e s t  un 

cas simple qu i  ne cons t i tue  qu'une première é tape  vers l ' é tude  des 

croisements en champ non nul  suscept ib le  d 'appor ter  des informations 

spectroscopiques fructueuses ( s t ruc tu re  quadr ipola i re  par  exemple) . 

Pour observer de t e l s  croisements, une excel lente  homgé- 

déité de champ Stark  (ou Zeeman) e s t  requise.  L'élargissenient admis- 

sible par  inhomogénéité du champ ne d o i t  pas dépasser l a  largeur de 

la raie par c o l l i s i o n  qui  d o i t  elle-&me r e s t e r  t r è s  f a i b l e  devant la  

largeur  Doppler. Pour p réc i se r  l e s  ordres  de grandeur, il s e r a i t  sou- 

haitable que l ' é largisseraent  par inhomogénéité de champ ne dépasse pas 

10 KHz. Cette condi t ion  appara î t  comme t r è s  sévère s i  nous souhaitons 

par exemple observer des croisements e n t r e  niveaux é lo ignés  de 1 à 

100 MHz en absence de champ Stark. 

Pratiquement, c e t t e  homoggnéi t é  ne pourra être obtenue 

qu'avec une s t r u c t u r e  p lan  p a r a l l è l e  que nous avions éca r tée  en r a i -  

son des d i f f i c u l t é s  de couplages e t  des étendues de fa i sceau  requises .  

Nous naus or ientons  actuellement vers des r é s o m a t e u r s  e n t r e  conduc- 

t eu rs  plan. L e  problème de couplage p a r a l t  m i n s  d i f f i c i l e  qu'en ondes 

progressives e t  avec une sur tens ion su f f i san te ,  on peut espérer  ob ten i r  

les champs é l e c t r i q u e s  requis en absorption sa tu rée .  De tels résonna- 

t e u r s  seront  également u t i l i s a b l e s  pour des expériences de "Lamb-dip" 

avec modulation d 'absorption.  

Notons qu'use p a r f a i t e  homogénéité du champ e s t  également 

requise pour c e r t a i n e s  expériences de régimes t r a n s i t o i r e s ,  notanrmnt 

pour 1 'observation des battements R4MN cohérents  ( 4 1 1 ,  ( 4 2 ) .  

B )  TRAITEMENT DES SIGRAiIX. 

Pour l e s  deux types d'études que nous avons envisagées, 

des condit ions e x p é r i m n t a l e s  in té ressan tes  sont  généralement obtenues 

à très basses press ions  conduisant à des signaux t r è s  f a i b l e s  noyés 

dans le  b r u i t .  Par  un trai tement du s i g n a l  purement analogique, des 

r é s u l t a t s  ont  pu ê t r e  obtenus su r  des t r a n s i t i o n s  f o r t e s  ayant une 

s t r u c t u r e  relat ivement simple. 

Il est  évident  que ce choix é t a i t  indispensable pour une 



première étude des phénomènes mais l 'appl icat ion ef f ec tiae des &thodes 

décri  tes ilécessi t e n t  bien entendu leur  extension à des t ransi t ions  

moyennes et à des signaux de s t ructure  plus complexes. C e c i  impose 

l ' u t i l i s a t i o n  de temps de moyennage longs e t  des poss ib i l i t és  de 

t r a i  tenent rapide des signaux moyennes. 

Nous envisageons actuellement l ' a ssoc ia t ion  des systèmes 

analogiques que nous u t i l i sons  (détection synchrone, analyseur 

analogique à tûû canaux, Integrateur Boxcar) e t  d'un calculateur 

B.D.P. 8e Digi ta l  Equipement pour r é a l i s e r  un système hybride analogi- 

que d i g i  tal de moyennage e t  de traitement de signaux. 

L'association d'un calculateur à une détection synchrone 

{ 4 3 ]  au à un intégrateur  Boxcar { 4 4 )  e s t  d i rec te .  Le couplage avec 

l 'analyseur analogique à 1 0 0  canaux 145) peut se  f a i r e  en conmiandant 

l e  cycle de l 'analyseur (stockage à cadence élevée, lecture  à cadence 

lente,  effaçage) par le calculateur (f onctionnenront en "reiriete program- 

naing"). Dans tous les cas,  l ' i n t é r ê t  d'une t e l l e  association e s t  d'évi- 

ter les dérives des systèmes analogiques inévi tables  par les longues 

durdes d' intégrat ion e t  d ' in tégrer  les b ru i t s  t r è s  basse fréquence. 

P a r  a i l l ewrs ,  l e  calculateur do i t  permettre de traiter l e  

signal i w y e d  pour en ex t r a i r e  diverses caractér is t iques ,  son spec- 

t r e  de Fourier par exemple. Cette dernière poss ib i l i t é  est évidenaaent 

iadispmsable pour étudier  les phénomènes t r ans i to i r e s  résul tant  de la 

superposition d 'osc i l l a t ions  de fréquences différentes .  
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phénomènes qui feront l 'objet des thèses d'état de Pierre GmRIEUX e t  

de Jean LEGRALBD. Ces demiers n 'ont cessé, au cours de l 'ézabomtion 

de ce tpaua.EZ, de rti'appopter Zeur aide tunt swl le plan théorique que 

sur Le p l q  ectpéFimenta2. Qu ' i Z s  vmiZZent bien trouver i c i  2 'eqression 

de m vive synpathie. 

Mz mc&ssance va é p  lement au personne Z technique des 

a t e t i m s  de mécanique e t  d'dkctroniqzce qui ont participé à la PdaZi-  

satzon du nrrthiel .  

J1&sse enf in  m s  r e m ~ & m t s  à ceux qui ont contribu4 

4 Za cunfect.ion rmtér4eZZe du présent mémoire, en particulier à 

llacnzsiacr RAPPAUD qui a reproduit les  schéms e t  à Akzdum FOULûN qui 

a hien uoulu se charger de Za dcrcty logmp3rie du manuscfit. 
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