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

Les 1 asers submi 11 imétriques pompés par 1 aser CO2 comblent une 
partie du besoin en sources cohérentes dans l e  domaine 100 Pm - 1 mm, bien 
que leur  spectre d'émission s o i t  discret .  En e f f e t ,  fonctionnant en t re  
niveaux de rotations moléculaires, i l s  émettent sur des "raies"  avec une 
gamme d 'accord extrêmement res t re in te  (%10e6). 

Cependant leur  principal inconvénient réside dans l a  fa ib le  
puissance émise, celle-ci  é tant  habituellement inférieure au mill iwatt .  
Ceci e s t  l i é  bien entendu à l a  for te  perte de conversion des photons infra- 
rouges de pompage en photons submi 11 imétriques . Mais 1 a s i tuat ion e s t  encore 
aggravée par l e  mauvais rendement photonique de ces lasers  qui e s t  de  l 'o rdre  
de 10% dans les meilleurs cas. 

Alors que de t r è s  nombreuses pub1 ications rapportaient des 1 i s tes  
de fréquences d'émission de mu1 t i p l  es mol écules présentant une bande 
d'absorption dans l a  gamme d'émission du laser  à C O 2 ,  t r è s  peu s 'a t tachaient  
à l a  compréhension des mécanismes mis en jeu dans l e  laser  submillimétrique 
optiquement pompé. Pour la  plupart, i l  s ' a g i s s a i t  essentiel  lement de compa- 
raisons entre  les  résul t a t s  (s ta t ionnaires)  fournis par des modèles u t i  1 i - 
sant l a  "Rate Equation Approximation" e t  les variations observées de l a  
puissance émise avec l a  puissance de pompe e t  l a  pression du milieu ampli- 
f icateur  161 . Quelques groupes se sont aussi attachés à expliquer différents  
dédoublements apparaissant dans l e  mode d'émission de ces lasers [6]. 

Pour avoir une meilleure comprehension des e f f e t s  limitant l e  
rendement, nous avons entrepris une étude en temps résolu de 1 'émission 
d'un te l  laser .  Quand on applique rapidement l e  rayonnement de pompe, 
l'émission présente u n  certain nombre d ' e f f e t s  t rans i to i res ,  avant d ' a t t e in -  
dre son régime stat ionnaire .  C'est  la  description ph~noménologique, 1 ' in- 
terprétation de certains de ces e f f e t s  e t  leur modélisation qui f a i t  l ' o b j e t  
du présent t rava i l .  



Dans une première série d 'expériences ,nous avons considéré 1 ' évo- 
lution de la puissance émise à une échelle de la milliseconde. L'étude 
expérimentale de cette évolution a mis en évidence une décroissance expo- 
nentielle de la puissance émise, décroissance dont nous montrons qu'elle est 
liée aux possibilités de "refroidissements" des molécules pompées. En effet, 
après avoir ou non émis un photon, les molécules doivent encore perdre la 
majeure ?artie de 1 'énergie acquise lors de 1 'absorption d'un photon infra- 

rouge avant de pouvoir être réintégrées dans le cycle de pompage. 

Dans le but de préciser encore le fonctionnement de ces lasers, 
nous avons effectué une seconde série d'expériences, mais cette fois-ci 
à une échelle de la microseconde. L'observation de la dépendance temporelle 
de 1 'émission révèle alors toute une classe de phénomènes variés qui va de 
l'existence d'un temps de latence entre pompage et émission jusqu'à l'appas 
ri tion d'une suroscil 1 ation à 1 'arrêt du pompage, en passant par divers 
comportements apériodiques ou osci 11 atoi res de 1 a pui ssance émi se. Cepen- 
dant nous traiterons plus spécialement du délai ainsi que du comportement 
apériodique qui sont bien décrits par une théorie semi-classique du laser. 

Avant d'entreprendre la présentation des résultats obtenus dans 
l'un et l'autre cas, i l  nous a semblé intéréssant de rappeler brièvement 

le principe de fonctionnement du laser subnillimétrique outiquement pompé 
ainsi que de décrire les caractéristiques de 1 ' installation submi 11 imétrique 
dont nous disposons. Ceci fait l'objet du préambule tandis que les chapitres 
I et II sont relatifs respectivement à l'étude de l'émission à l'échelle 
de la milliseconde et de la microseconde. 



1 - LASERS MOLÉCULAIRES SUBMI LLIM~TRIQUES OPTIQUEMENT POMPÉS 

L ' e f f e t  l a s e r  dépend généralement de l ' e x i s t e n c e  d 'une i n v e r s i o n  

de popu la t i on  e n t r e  deux niveaux d 'éne rg ie  d'une molécule ( d ' u n  atome, d ' u n  

i o n  ...). Cet te i n v e r s i o n  e s t  suscept ib le  de f o u r n i r  par  émission st imulée,  

un rayonnement de fréquence v, p ropor t ionne l  l e  à 1  a  d i f f é r e n c e  d '  énergie 

e n t r e  ces niveaux : hv = Ei - Ej. Cependant 1  a  t r a n s i t i o n  n 'au ra  e f f e c t i v e -  

ment l i e u  que s i  e l l e  e s t  permise par  l e s  règ les  de s é l e c t i o n  de l a  molécule 

considérée ; l e s  t r a n s i t i o n s  dont nous par le rons  dans l a  s u i t e  seront  donc 

supposées permi ses. 

Dans l e  cas des l ase rs  submi l l imét r iques  molécu la i res ,  l ' é m i s s i o n  

p r o v i e n t  généralement de t r a n s i t i o n s  e n t r e  niveaux r o t a t i o n n e l s  de nombre 

quant ique J moyennement é levé  ( J  30) .  Une i n v e r s i o n  de popu la t ion  peut  

ê t r e  p rodu i te  e n t r e  ces niveaux par  pompage opt ique selon un processus 

exp l  i c i  t é  c i  -dessous. 

Considérons un gaz de molécules p o l a i r e s  possédant l e s  niveaux de 

v i b r a t i o n  IV> e t  IV'>, IV> désigne 1  ' é t a t  de p l u s  basse énerg ie  : générale- 

ment l ' é t a t  fondamental de v i b r a t i o n  ; l e s  niveaux de r o t a t i o n  correspon- 

dants seront  notés IV,i> e t  I V '  , j >  (Fig.O.1). Dans l e s  s i t u a t i o n s  cons i -  

dérées dans ce t r a v a i l ,  l a  d i f f é r e n c e  d 'énerg ie  v i  b ra t i onne l  l e  en t re  l e s  

niveaux / V> e t  1 VI> (EVl - Ev) e s t  nettement supér ieure à 1  'énerg ie  t h e r -  

mique kT. Au c o n t r a i r e ,  l e s  d i f f é rences  d 'énerg ie  r o t a t i o n n e l l e s  E  - Ei j 
r e s t e n t  f a i b l e s  devant kT. A 1  'équi 1  i bre  thermodynamique, l e s  n i  veaux 

] V '  , j >  sont  a l o r s  peu peuplés e t  l e u r  populat ions respect ives  sont  vo i s ines .  

Soumettons ce gaz à un rayonnement dont l a  fréquence e s t  vo i s ine  

de ce1 l e  de l a  t r a n s i t i o n  (V,3> -+ I V '  ,2>. Les molécules absorbent l e  rayonne 

ment de ce champ de pompe e t  a r r i v e n t  dans l ' ë t a t  IVt,2> qu i  e s t  donc 



Figure 0.1 : Disposition des niveaux d 'énergie 

peuplé de façon sélective. La population de ce niveau e s t  alors supérieure 
à celle des autres états  de rotation adjacents IV' , i>  : 1 'inversion de 

population es t  réalisée entre 1 V '  ,2> e t  1 V ' ,1> . 

Si ce gaz se trouve dans une cavité d o n t  les pertes à la  fréquence 
considérée sont i nfërieures au gai n du m i  1 ieu ampl i f i  cateur ( 1 e gaz 
i rradié) une osci 11 ation à l a fréquence correspondant à 1 a transi tion 

1 V ' ,2> + 1 V '  ,1> peut prendre naissance dans cette cavité. 

Le pompage optique des lasers submillimétriques es t  généralement 
réalisé avec un laser  CO2 ; celui-ci e s t  employé pour  sesbonnes caracte- 
ristiques de puissance e t  de s tab i l i t é ,  e t  aussi parce q u ' u n  grand nombre 

de mol écu1 es o n t  des bandes fondamental es de vibration recouvrant 1 a 
gamme d'émission de ce laser ( 9  - 11 pm). 

Le caractère discret du spectre d'émission du laser C O 2 ,  a l l i é  
à l a  nécessi té  d'une coïncidence entre fréquences de pompe e t  d'absorption, 

a amené les expérimentateurs à mettre en oeuvre des techniques diverses 
pour s 'affranchir de ces limi tations. Ci tons par exemple : 1 'emploi de 



l ase rs  en impu ls ion  de p l u s  en p l u s  puissants ( l a s e r s  TEA 111 ) , 1 ' u t i l  i - 
s a t i o n  de 1 ' e f f e t  Stark pour  amener la,  t r a n s i t i o n  d 'abso rp t i on  en résonance 

avec l a  r a i e  de pompe [2] , e t  p lus  récemment, 1 ' u t i l i s a t i o n  de l ase rs  CO2 

haute-pression, guide-d'onde, dont  1 a gamme d 'accord  e s t  p l  us étendue que 

c e l l e  des l a s e r s  cont inus couramment u t i l i s é s  [3] . 

Le pompage peut  ê t r e  cont inu ,  c ' e s t  l e  cas des l a s e r s  usuels e t  

guide d'onde. 11 peut auss i  ê t r e  impuls ionnel  dans l e  cas d ' u t i l i s a t i o n  

de l ase rs  TEA. Ces d iverses  techniques o n t  permis 1 ' ob ten t i on  de p lus d 'un  

mi 11 i e r  de r a i e s  d 'émiss ion répe r to r i ées  dans des tab les ,  dont  l a  p lus  récente 

[41 comporte 1350 r a i  es. 

Depuis l a  découverte des l a s e r s  submi l l imét r iques  optiquement 

pompés, 1 'é tude de ceux-ci a eu comme o b j e c t i f  p r i n c i p a l  1 a mi se au p o i n t  

de sources de rayonnement dans l e  domaine submi l l imét r ique,  s o i t  par  l a  

recherche de nouvel les émissions, s o i t  par  l ' o p t i m i s a t i o n  des techniques 

permettant d ' o b t e n i r  ces dern ières.  Ce p l u s  ces l a s e r s  o n t  aussi  permis 

l a  mise au p o i n t  de nouvel les méthodes spectroscopiques, un c e r t a i n  nom- 

b re  de références concernant ces deux aspects sont  rapportées dans , 

l a  thèse de D. DANGOISSE [51 . 

Quant aux t ravaux théor iques su r  ces l ase rs ,  l a  p l u p a r t  sont 

consacrés à l ' é t u d e  du g a i n  e t  de l a  puissance émise en régime s t a t i o n n a i r e  

[6] , avec pour p r i n c i p a l  b u t  1 ' e x p l i c a t i o n  du f a i b l e  rendement de ce type 

de l a s e r  : l a  puissance émise observée expérimentalement, r e s t a n t  b ien  en , 

deçà de l a  puissance maximale théor ique 

où PSMM. VSNM (PIR> v I R )  désignent respec- 

t ivement  l a  puissance e t  l a  fréquence du rayonnement submi l l imét r ique (du  

rayonnement i nfrarouge de pompe). l 

En vue d'une d e s c r i p t i o n  théor ique des t ravaux r e l a t é s  dans l e  I 

premier c h a p i t r e  de c e t t e  thèse, nous e x p l i c i t e r o n s  au $1.2 de ce chap i t re ,  

l e  modèle l e  p l u s  couramment u t i l i s é  e t  qu i  e s t  dû à J.R. TUCKER [ 7 1 .  I 



1 I - CARACTÉRI STIQUES DE L' 1 NSTALLATI ON SUBMI LLIMÉTRI QUE 

L' ins ta l la t ion  submillimétrique dont nous disposons dans l e  labo- 
ra to i re ,  se  compose d ' u n  laser  à gaz carbonique, source du rayonnement de 
pompe e t  d'une cavi té  où interagissent champs e t  molécules. Nous abordons 
dans ce q u i  s u i t  l a  description des caractéristiques de ces deux éléments 
q u i  ont é t é  construits au laboratoire.  

1. LE LASER DE POMPE 

Le 1 aser CO2 construi t sui vant une techni que devenue cl assi  que 
pour ce genre de laser  e s t  constitué d'une cavité résonnante e t  d'un tube 
à décharge inséré dans 1 a cavi té .  Ce 1 aser  e s t  du type à êcoulement, une 

3 pompe primaire à grand débit (35 m / h )  assure une circulation rapide du 

mélange gazeux (COp, N2, He) dans l e  tube à décharge. Le fonctionnement 
de ce type de laser  a é té  abondamment déc r i t  dans l a  l i t t é r a t u r e  [8] e t  
nous n 'y  reviendrons pas i c i .  

La cavité se  compose d'un élément dispersif  : réseau Jobin Yvon 

150 t / m m ,  u t i  1 i s é  dans 1 'ordre 1 e t  dans l e s  conditions de Li ttrow, e t  
d ' u n  élément de couplage : miroir bi-concave semi-réfléchissant en ZnSe 

de rayon de courbure 10 m .  

Le réseau monté sur u n  support orientable Micro-Controle e s t  

placé sur une platine goniométrique de grande precision. L'étalonnage de 
la  platine e t  l e  repérage des ra ies  du l a se r  s ' e f fec tue  à 1 'aide d ' u n  

monochromateur commercial "Opti cal Engi neeri ng" . 

Le pouvoir réf lecteur  du m i  roi r (70%) permet d'obtenir une puis- 
sance de so r t i e  de 1 'ordre de 20 W en fonctionnement monomode, monoraie, 

sur les  ra ies  les plus intenses. Cependant avec ce miroir,  i l  e s t  d i f f i c i l e  
d 'obtenir une émission sur les  ra ies  de gain faible  ( R O Y  R2, e t c  ...). Pour 
ce cas, nous disposons d'un autre  miroir de même géométrie mais dont l e  



pouvoir réflecteur supérieur (90% ) permet ,pour ces raies, 1 ' obtention 
d'une puissance de sort ie  de quelques Watts. 

La longueur de la  cavité ( L  = 1,5  m )  e s t  stabilisée par une 
structure en Invar e t  l ' in terval le  spectral l ibre e s t  de 100 MHz (AV = 

c/2L). L'ajustement de la  longueur de la cavité assurant la  sélection 
des modes 1 ongi  tudinaux peut s 'effectuer de deux maniëres : 

- so i t  au moyen d'une céramfque piézo-électrique sur laque1 le es t  
placé l e  miroir 

- so i t  par un réglage manuel à vis agissant par déformation d'une 
plaque d'acier sol idaire du support de miroir [9] . 

Le tube à décharge d'une longueur de 1,3 m e t  d ' u n  diamètre 
intérieur de 12 mm es t  fermé à chacune de ses extrémités par une lame de 
ZnSe placée à l'incidence de Brewster. Le refroidissement du milieu ampli- 
ficateur e s t  assuré par une circulation d'eau. 

La décharge dansi l e  gaz s 'effectue au moyen d'électrodes rel iées 
à une alimentation pouvant débiter 80 mA sous 15 kV. Cette décharge es t  
stabilisée par une régulation de 1 ' intensi té  à mieux que 1 0 - ~  près, ceci 
afin d ' e l  iminer les fluctuations dues aux variations des conditions de 
décharge (débits de gaz, e t c  ...). 

2 .  LA CAVITE SUBMILLmTRIQUE 

La cavité subrnillimétrique dont nous disposons a été présentée 

en détail dans u n  travail antérieur [IO] ; nous n'en donnerons i c i  qu'une 
description succincte. 

a - DESCRIPTION ----------- 

La cavité es t  un résonateur ouvert plan-concave, de type 
Pérot-Fabry , conçu de tel l e  sorte que les rayonnements IR (infrarouge) 

l 



et SMM (submi 11  imétrique) effectuent de mu1 tiples al 1 er-retour. 

Le résonateur se compose de deux miroirs en aluminium poli : 

un miroir sphérique de 14 cm de diamètre et de 3 m de rayon de courbure, 
un miroir plan de 10 cm de diamètre. La distance entre les deux miroirs 
est de 1,3 m. 

Le miroir plan monté sur une platine de translation peut être 

déplacé par rapport au miroir sphérique ; la longueur de la cavité peut 
être ainsi ajustée pour obtenir l'accord sur une fréquence choisie. Le 
déplacement du mi roi r plan est repéré à 1 ' aide d'une vi s micrométrique , 
ceci permet la réalisation d'interférogrammes et donc la mesure de lon- 
gueurs d'onde. La précision de la mesure ainsi réalisée est de 1 'ordre 
du mi cromètre . 

Le miroir sphérique est percé en son centre d '  un trou de 4 mm 
de diamètre permettant l'introduction dans la cavité du faisceau IR de 

pompe, ainsi que 1 'extraction d'une partie de 1 'énergie SMM présente 
dans la cavité. 

Derrière le miroir sphérique, un dispositif de couplage assure 
la séparation des rayonnements IR et SMM ; celui-ci se compose d'un miroir 
incliné à 45" et percé en son centre d'un trou pour le passage du rayon- 
nement de pompe. L'étanchéité du coupleur est réalisée par deux fenêtres : 
1 ' une en ZnSe traitée antireflet à 10 Pm permet 1 ' introduction du rayonne- 
ment IR tandis que l'autre en quartz ou en polythène, transparente unique- 
ment au rayonnement SMM évite le retour de l'IR sur le détecteur. 

La cavité est placée dans une enceinte à vide en Pyrex ; une 
installation à vide munie d'une pompe secondaire à diffusion d'huile 
permet d' atteindre dans 1 'enceinte une pression inférieure à 1 0 - ~  Torr. 
La pression optimale de travail, différente pour chaque émission est généra- 
lement comprise entre 10 et 150 mTorr. La mesure de cette pression est 



réalisée soit par une jauge de Pirani étalonnée à partir d'une jauge à 

capacité "Datametrics", soit directement par cette jauge à capacité. 
Sans précaution particulière et compte tenu du matériel employé, la pré- 
cision de mesure est habituellement de quelques mTorr dans le premier 
cas et de l'ordre du mTorr dans le second cas. 

Nous donnons ici une description succincte de quelques carac- 
téristiques du laser SMM ; elles seront utiles dans l'étude q ~ i  va suivre. 

Extension des faisceaux IR et SMM dans Za cavité 

Le faisceau infrarouge introduit dans la cavité par le coupleur 
est focalisé dans celui-ci à 1 'aide d'un système de lentilles. Ce système 
permet de déplacer le point de focalisation dans le coupleur ainsi que 
l'étendue du faisceau en ce point : nous pouvons de ce fait contrôler et 
ajuster 1 'extension du faisceau de pompe dans la cavité. Pratiquement 

1 ' ajustement se fait de mani6re à maximiser 1 a puissance SIFIM ce qui est 
habituellement réalisé lorsque le faisceau de pompe a une extension com- 
parable à celle du mode SMM dans la cavité. 

D'autre part en supposant que la géométrie du mode SMM de la 
cavité active est sensiblement identique à celle du mode de la cavité 

l 

passive, l'extension du faisceau SMM se calcule aisément à partir de la 
l taille w du faisceau sur les miroirs ; où w désigne le rayon où l'intensité 

2 
vaut jl/e) de 1 'intensité au centre du mode. I 

Sur le miroir plan w est minimal (noté w o )  et son expression est : 

avec X longueur d'onde du rayonnement SMM 



L longueur de l a  cavité (Q 1,3 m )  
R rayon de courbure du miroir sphérique ( 3  m )  . 
à l a  distance d du miroir plan, w s'exprime par : 

La f ioure 0.2 représente en fonction de l a  longueur d'onde 
1 'évolution de wo e t  w ( L )  .w(L) e s t  l a  taille d u  faisceau sur l e  miroir 
spheri que. 

F i  e 0 . 2  : EvoZution du rayon du faisceau SMM sur Ze miroir 
+et sur te  miroir sphLrique (a iLi /  en fonction de la 
2ongueu? d 'onde. 
Longueur de Za cavité L = 1.3 rn 

Pertes infrarouges 

Si on essaie d 'évaluer 1 ' e f f i cac i t é  du pompage, i l  fau t  ten i r  

compte pour l e  rayonnement infrarouge d ' u n  certain nombre de pertes l iées  

s o i t  à l a  géométrie de la cavi té ,  s o i t  à l a  réflexion sur les  miroirs. 



Dans la  configuration semi-confocale l e  rayonnement IR e s t  
refocalisé sur l e  trou de couplage après seulement deux t r a j e t s  ( a l l e r -  

retour) dans la  cavité : i l  e s t  donc nécessaire de s ' éca r t e r  de ce t t e  
configuration pour év i te r  des pertes trop importantes. CHANG [ I l ]  a 
relevé pour une cavité du même type que l a  nôtre, l e  pourcentage de l a  
puissance réfléchie hors de celle-ci  en fonction du rapport L / R  lorsque 
la cavité contient u n  gazfaiblement absorbant. Cette étude f a i t  appa- 
r a î t r e  que dans ce cas la  puissance minimale réfléchie hors de l a  cavité 
e s t  de 1 'ordre de 50%. 

D'autre par t ,  lors  de l a  réflexion sur les  miroirs, une part ie  
importante du rayonnement IR e s t  diffusée à cause de l a  mauvaise qual i té  
optique de la  surface de ces miroirs. 

L'importance de ces pertes f a i t  que celles-ci  sont presque tou- 
jours supérieures, à l a  l imite égales, à ce l l e s  dues à l 'absorption du 

gaz. On peut alors considérer que l a  puissance IR dans la  cavité n ' e s t  
limitée que par les  pertes dues aux réflexions e t  au couplage vers l ' ex -  
tér ieur .  Cette puissance e s t  donc pratiquement indépendante de 1 'absorption 

ou d'une variation d'absorption du gaz. Cette approximation e s t  d 'autant  
meilleure que l e  milieu e s t   lus faiblement absorbant ; e l l e  e s t  cependant 

valable pour l a  plupart des gaz u t i l i s é s  t an t  que la  pression de t ravai l  
reste  inférieure à 150 mTorr. 

Pertes submiZZimétriques. 

Le coefficient théorique de pertes par réf 1 exi on sur 1 es m i  roi r s  , 
e s t  toujours infér ieur  à 1%. Le coefficient de perte par diffraction peut 
ê t r e  estimé en fonction du nombre de Fresnel de la  cavité à par t i r  des 
travaux de T. LI [121.  11 e s t  au maximum de 4% pour une longueur d'onde de 
2 mm, tandis que pour l e s  longeurs d'onde comprises entre  0 , l  e t  1 mm 
celui-ci e s t  de l ' o rd re  des pertes par réflexion : c ' e s t  à dire  infér ieur  
à 1%. 



Parallèlement à ces deux types de pertes,il  ne faut pas négliger 

les pertes par couplage. Celles-ci peuvent ê t r e  estimées grossièrement 
pour l e  mode TEM (O ,O) dans '1 ' hypothèse. où 1 'existence du trou de coup1 age 
ne modifie pas trop la distribution d'énergie e t  que celle-ci es t  à peu 
près constante sur la  surface du mode. Dans ces conditions, e t  pour u n  
t ra je t ,  les  pertes sont dans l e  rapport des surfaces du t rou  de couplage 
e t  du mode. 

2 2 
a = a / w  ( L )  où a e s t  l e  rayon du trou de couplage ( 4  mm) 

Pour X = 500 Pm, a vaut 0.01. 

En résumé, l e  coefficient de pertes de la cavité e s t  de l 'ordre  
de 1% par passage dans l ' in terval le  spectral 0.1 - 1 mm. 

StabiZitd de L'émission S W  

La cavité SMM n'est  pas stabil isée en longueur e t  une faible 
dérive d'origine thermique a pu é t r e  observée : celle-ci es t  de l 'ordre 
du micromètre après une heure de fonctionnement. L'évolution de la lon- 
gueur de cavité devient ensui t e  négl i geabl e.  

En f a i t ,  la  s tab i l i t é  en amplitude e t  en fréquence du laser 
SMM dépend9essentiellement de la  s tab i l i t é  du laser de pompe. Si la puis- 

sance SMM émise es t  optimale lorsque le  laser C O 2  e s t  accordé au sommet 
de son profil d'émission, la s tab i l i t é  n 'est  limitée que par la dérive 
thermique de la longueur de la  cavité COZ Cependant lorsque 1 a coinci - 
dence avec 1 a raie d'absorption nécessite un certain décalage, l e  laser  
de pompe fonctionnant sur un bord de son profil d'émission es t  beaucoup 

plus sensible à toute fluctuation (courant de décharge, débit de gaz, 
vibrations . ..). La s tab i l i t é  e s t  alors moindre e t  ne permet que des 
périodes de travai 1 pl us courtes. 

Pour donner un exemple de 1 a' stabi 1 i t é  de 1 ' i nstal 1 a t i  o n ,  
citons l e  cas de 1 'émission à 742 um de 1 'acide formique HCOOH (9R40). 
L'écart entre fréquence d'absorption e t  fréquence centrale de 1 a raie 
CO2 est  de 20 MHz e t  1 'on observe habituellement une diminution de 20% 

par heure de l a  puissance émise. 



D'aut re  p a r t ,  1  ' i n s t a l l a t i o n  complète e s t  p lacée sur  une da1 l e  

de marbre suspendue pneumatiquement. Ce d i s p o s i t i f  dont  l a  fréquence de 

résonance e s t  v o i s i n e  de 1 Hz, a f f r a n c h i t  l ' i n s t a l l a t i o n  des v i b r a t i o n s  

mécaniques ( v i b r a t i o n s  du bât iment,  pompes à vide, ...). 

CONCLUSION 

Cette i n s t a l l a t i o n ,  complètée récemment par  l a  cons t ruc t i on  d 'un  

1 aser COp haute press ion  [131 e t  ce1 l e  d 'un  résonateur submil 1  imé t r i que  

guide d'onde [14] , a permis l a  r é a l i s a t i o n  de nombreux travaux dans des 

d i r e c t i o n s  var iées.  

Plus d 'une centa ine d'émissions ont é t é  observées e t  l a  p l u p a r t  

d ' e n t r e  e l l e s  o n t  pu ê t r e  mesurées par  une méthode de battement. La p r é c i -  

s i on  a t t e i n t e  e s t  de 1 ' o rd re  du MHz s o i t  une p r é c i s i o n  r e l a t i v e  de 1 ' o r d r e  

de 10 -~ .  Ces mesures de fréquence sont fondamentales pour l a  dé terminat ion  

des nombres quantiques des r a i e s  d 'émiss ion.  

Des expériences de résonances m u l t i p l e s  su r  l e  m i l i e u  a c t i f  
m 

d 'un  l a s e r  SMM o n t  également é t é  réa l i sées  : résonances I R  - SMM - MN 

e t  I R  - SMM - RF. Ces t ravaux a i n s i  que l e s  précédents sont  rapportés 

dans l a  thèse de D. DANGOISSE [51 . 

Dans ce t r a v a i l  nous nous sommes at tachés à un t ro i s ième type 

d 'é tude d i r i g é  vers  l a  compréhension des mécanismes in te rvenan t  dans 

l ' é tab l i ssemen t  de l ' o s c i l l a t i o n  SMM. Dans l e  c h a p i t r e  suivant ,  nous 

rapportons l ' o b s e r v a t i o n  de c e t  établ issement  à l ' é c h e l l e  de temps de l a  

m i  1  1 i seconde. 

x micro-onde 





C H A P I T R E  1 

A L'ECHELLE DE LA MILLISECONDE 

1 1 NTRODUCT 1 ON (*) 

L'observation de l'établissement de l'émission SMM après appli- 
cation du pompage IR fait apparaître une croissance rapide de 1 'amplitude 
suivie d'une décroissance lente. La figure 1.1 en donne un exemple ; elle 
représente un enregistrement réalisé sur la raie à 733 Pm de D2C0 (9P32). 

Cet enregistrement a été obtenu avec un montage expérimental que nous 
décrirons ul térieurement ; préci sons cependant, que 1 a partie croissante 
de 1 'émission est trop rapide pour être résolue par le dispositif utilisé. 
Elle sera étudiée en détail dans le chapitre II tandis que le présent 
chapitre est consacré à la décroissance temporelle lente de 1 'émission. 

Les premières expériences réalisées ont montré que l'évolution 
temporelle de l'émission varie suivant au moins trois paramètres : la 
pression du milieu amplificateur, la puissance de pompe et l'accord de la 
cavité SMM, i.e. : la fréquence de l'émission d'une raie donnée. De la même 
façon, i l  semble que cette évolution soit fonction de la fréquence du 

.rayonhement de pompe. Cependant les fréquences IR et SMM sont des para- 
mètres difficilement mesurables dans notre montage expérimental et 1 'inter- 
prétation de leur influence est de ce fait rendue difficile. Une étude de 
l'évolution de la décroissance de l'émission en fonction de la puissance 
de pompe et de la pression du milieu amplificateur, permet cependant 
d' identifier sans ambigui té 1 'origine de 1 'effet observé. Dans la sui te 

 es principaux résultats de ce chapitre ont été rapportés dans un 
article intitulé : "Diffusion and Vibrational Bottleneck in Optically 
Pumped Submillimeter   as ers" [32] 



OFF 1 O N. \ OFF 

e I .  1 : Evolution temporelle de Z 'émission à 733 pm $?=- D2CO après application du pompage. Le temps de montée 
de 2 'émission e s t  l imité  par Ze temps de c o m t a t i o n  du 

de nos expériences, le laser CO2 et la cavité SMM sont accordés de façon 
à obtenir une amplitude maximale de l'émission SMM. 

Avant d'entreprendre une étude détaillée de cette décroissance, 
i 1 semble intéressant d'essayer d'en déterminer 1 'origine. Signalons dès 
maintenant deux faits expérimentaux qui permettent d'entrevoir cette 
origine : 

- Après application d'un pompage continu, i l  est possible d'observer 
une émission SMM transitoire pendant un temps de 1 'ordre de 1 a mi 11 i se- 
conde, alors que les conditions sont telles qu'aucune émission continue 
n ' est observée. 

- Les effets sont fortement dépendants de la pression et caracté- 
risés par des temps de l'ordre de la milliseconde au voisinage de 
100 mi 1 1  i torr (mTorr) . 



Ceci nous permet d'affirmer qu'aprës une phase initiale où le 
gain est élevé, celui-ci diminue et devient même parfois inférieur aux 
pertes. D'autre part, 1 'influence de la pression montre que cet effet 
est largement gouverné par les chocs moléculaires et l'échelle de temps 
indique qu'un phénomène qui devient prépondérant au bout d'un temps de 
l'ordre de la milliseconde est en cause. On peut alors penser à un effet 
di engorgement vi brationnel car 1 a constante de temps relativement grande 
de la décroissance implique un phénomène lent, tel justement la relaxa- 

ti on vi brati onnell e. 

De nombreux auteurs ont invoqué la lenteur de cette relaxation 
pour justifier le faible rendement du laser SMM moléculaire optiquement 
pompé. La constante de temps de cette relaxation est de 1 'ordre de la 
mil 1 iseconde à 1 Torr tandis que les autres processus de pompage et de 
relaxation rotationnelle ont une constante beaucoup plus petite : de 
l'ordre de 10 ns à 1 Torr pour la relaxation rotationnelle (Av % 20 

MHz/Torr) . Ainsi lorsque 1 e pompage est appl i qué, de nombreuses mol écu1 es 
sont apportées dans un état vibrationnel excité, elles se répartissent 
rapidement dans 1 'ensemble des niveaux rotationnel s grâce à une relaxation 
rapide et enfin, la lenteur de la relaxation vibrationnelle est telle que 
le niveau excité s'engorge. 

Cet engorgement a pour conséquence une diminution de 1 'inversion 
de population, donc de l'émission si elle existe, par deux processus 
différents. D'une part, les nombreuses molécules présentes dans l'état 
excité ont tendance à se répartir suivant une distribution de Boltzmann 
amenant ainsi une diminution de 1 'inversion. D'autre part, 1 ' enqoyement 
du niveau-excité fait que la population du niveau supérieur de la transition 
IR augmente tandis que celle du niveau inférieur de la mOme transition 
diminue à cause d'une relaxation "difficile". L'efficacité du pompage 
diminue donc, entraînant ainsi une réduction supplémentaire de 1 'inversion. 

Le travail qui est rapporté dans ce chapitre présente la première 1 
1 

mise en évidence expérimentale de cet effet. Nous avons pu montrer expé- 
rimentalement que la décroissance de l'émission est exponentielle de taux 



unique r .  On peut a lors  penser que ce taux e s t  celui de l a  relaxation 
v i  brationnel 1 e.  Cependant une analyse théorique e s t  nécessaire qui nous 

permette de r e l i e r  r aux différents  paramètres de relaxation. 

Le second point de ce chapitre e s t  consacré à ce t t e  analyse 
théorique. Nous y montrons que l a  relaxation vibrationnelle n ' intervient  
pas seule dans l e  taux de décroissance de l 'émission. I l  apparaît en 
e f fe t  un terme supplémentaire l i é  au temps de répart i t ion des molécules 
dans les divers é t a t s  rotationnels du niveau vibrationnel excité.  

Les résu l ta t s  de l 'analyse theurique doivent ê t r e  ensuite 
confrontés à ceux obtenus expérimentalement. Dans un t ro i  sième point, nous 

décrirons l e  montage expérimental qui nous a permis d'obtenir les  résul- 
t a t s  que nous comparons ensuite avec l a  théorie.  

% ,2 ANALYSE THÉORIQUE 

Dans ce t te  par t ie  nous nous proposons de calculer de façon 
théorique l a  dépendance temporelle de 1 'émission SMM après application 
du pompage IR. Ce calcul nécessite le choix d'un modèle pour la  repré- 
sentation des différentes interactions entre l e s  molécules e t  les  rayon- 
nements IR e t  SMM d'une part e t  pour les  interactions entre  molécules 
d 'autre par t .  

Le phénomène que nous désirons décrire ,  l a  decroissance 
temporel 1 e de 1 ' émission, e s t  1 ent .  De pl us, ce1 u i  -ci commence environ 
0,5 ms après application de l a  puissance de pompe. Ces deux remarques 
nous amènent à négliger a priori  l e s  phénomènes t rans i to i res  cohérents 
(nutation optique . . . ) dont on peut raisonnablement supposer q u ' i l s  

sont complètement amortis au bout de quelques microsecondes aux pressions 
de travai 1 u t i  1 i sées . 



Sur cette base, on peut alors se contenter d'une description 
semi-classique, macroscopique, de l'interaction entre les molécules et 
les champs : on néglige tout effet de cohérence (éléments non diagonaux 
de la matrice densité) pour ne considérer que les populations (éléments 
diagonaux de la matrice densité). C'est le cadre fourni par les "rate 
equations" qui ne sont que la traduction des échanges d'énergie entre 
les champs (IR et SMM) et les molécules via les populations des divers 
états d'énergie de la molécule. 

Dans un premier point, nous présentons le modèle utilisé, 
voisin de celui introduit par J.R. TUCKER [7] pour décrire l'émission 
en régime semi-stationnaire du laser SMM optiquement pompé. Cette pré- 
sentation s'effectue alors en trois temps. Un premier est consacré à la 
description succincte du modèle proprement dit. Dans un second temps nous 
nous attachons à dégagerles hypothèses qui permettent d'obtenir dans 
un troisième temps les équations d'évolution des populations en présence 
des champs. 

Les équations ainsi obtenues ne sont cependant pas solubles 
analytiquement. Dans un second point nous présentons alors une simpli- 
fication possible de ces équations. Elle provient de 

considérations semi-quantitatives sur l'émission SMM et permet d'obtenir 
une expression analytique simple de 1 a dépendance temporel 1 e de 1 ' émi ssion 
SMM, expression que nous commentons brièvement. 

1.2.1 MODELE 

I .2 .I .A - DESCRIPTION ----------- 

La figure 1.2 représente le modële utilisé, c'est un modèle 
à 3 niveaux couplés à deux réservoirs communicants. 

- Les trois niveaux sont les niveaux de ro-vibration : 



IV,3> niveau de départ de l a  transition IR 
IV1,2> niveau commun aux transitions IR e t  SMM 

I V '  ,1> niveau d'arrivée de l a  transition SMM 

-Les deux réservoirs sont I V >  e t  I V ' >  respectivement é t a t  fondamental de 
vibration e t  é ta t  exci té .  

Figure 1 . 2  : Modd le u t i l i s é  pour la description du laser S M  optiquement 
pompé. 

On suppose que tous les phénomènes non radia t i fs ,  les désexci- 
tations o n t  1 ieu à 1 ' intérieur des réservoi r s  ] V >  e t  1 V ' > ou entre réser- 
voirs. De ce f a i t  : 

IV,3> e t  IV1,2> ne sont couplés de façon directe que par l e  champ IR 
1 V '  ,2> e t  1 V' ,1> ne le sont que par l e  champ SKM 

j'1,3> e t  I V >  ; I V 1 , 2 >  , ' I V 1 , l >  e t  IV'> sont couplés par l a  relaxation 
rotationne1 le de taux y. 



IV> et IV'> sont couplés par la relaxation vibrationnelle (r) et 
par le champ IR par l'intermédiaire des niveaux ]V,3> et IV1,2>. 

Par la suite, on adoptera les notations suivantes : 
- ni (v)dv représente 1 a densi té de mol écules (m") dans 1 'état ro-vi bra- 
tionnel i, dont la composante de vitesse suivant la direction de propaga- 
tion du rayonnement IR dans la cavité est comprise entre v et v+dv 

- Ni - - [ ni(v)dv représente la densité totale de molécules dans le 
niveau i 

- - Nij - Si 
*i - 5  Nj est la différence de population entre les niveaux 

i et j ,  pondérée par 1 'inverse de leur dégénéres- 
cence g i  et g j .  

Popu Zation 

En absence de pompage et à la température ambiante, la population 
de l'état excité de vibration, est de l'ordre du centième de celle de 
l'état fondamental. On fera donc l'hypothèse qu'en absence de pompage 

seul 1 'état fondamental de vibration IV> est peuplé, la densité molécu- 
laire correspondante est No. Cette hypothèse n'apporte aucune restriction 
à la validité du calcul que nous effectuons par la suite. 

En présence de rayonnement IR de pompe, IV'> est peuplé par 
absorption de ce rayonnement .Soit N, respectivement M, les densi tés de 
population de l'état fondamental IV> et de l'état excité IV'>. 

On ne tient pas compte d'absorption possible du rayonnement 
IR dans l'état excité. De même on néglige les possibilités de transferts 
vibrationnels entre états excités. Les seuls états peuplés sont donc IV> 
et IV'> et l'on a : 



En présence de pompage, les collisions avec changement d'état 

rotationnel établissent un équilibre de Boltzmann parmi les niveaux rota- 
tionnels non connectés par les champs de chacun des états 1 V> et 1 V ' >  . 
Pour ces niveaux, on écrira : 

ni(v)dv = fi N f(v) dv pour ceux de 1 'état fondamental 

= fi M g(v) dv pour les niveaux de 1 'état excité. 

fi = 2-1 gi exp (-Ei/kT) est la propabilité d'occupation du niveau i 
et Z est la fonction de partition de 1 'état vibrationnel considéré 
Z = L gi exp (-Ei/kT) 

1 

f(v) dv est la fonction de distri bution des vitesses de Maxwell 
Bol tzmann. 

2 f )  = ( f i )  e x  -(vu) où u = (~RT/M)'/~ est la vitesse la plus 
probable, R la constante des gaz parfaits, P la température en degrés K et 
M la masse molaire. 

g(v)dv est une fonction de distribution corrigée en tenant compte 
du trou brÛ16 par le pompage dans la distribution de Maxwell-Boltzmann. 

Transitions indui tes  p a r  l e s  rayonnements 

Il n'y a émission induite ou absorption de rayonnement que si 
la fréquence du rayonnement d'intensité I (v) se situe à 1 'intérieur du 
profil de raie de la transition considérée. Le taux de transition corres- 
pondant s'écri t [61 : 

où g(v) profil de raie est normé à 1 'unité : 1 g(v) du = 1 

O 
et A est le coefficient d'Einstein pour 1 'émission spontanée relatif à 

1 a transition considérée. 

On pourra trouver en [5] , 1 'expression du taux de transition pour une 
molécule de vitesse v, dans les cas d'élargissement homogène ou inho- 
mogène des transitions . Nous ne 1 'expl ici terons pas ici , nous 



contentant de signaler que l a  transition de pompe présente généralement 
un élargissement Dop~ier, inhomogène alors que l'élargissement de l a  transi- 
t i o n  SMM e s t  so i t  homogène , soi t  inhomogène suivant l a  fréquence d'émis- 
sion e t  la  pression . - du milieu amplificateur. 

Ddsexcitation rotationneZZe. 

. - 

Les col 1 i sions i ntemol écul aires provoquent des changements 
d ' é ta t  rotationnel à l ' in tér ieur  d ' u n  é t a t  de vibration. Le taux de 
changement d ' é ta t  rotationnel par collision es t  donné par y = 2nAv où 
Av e s t  la largeur col1isionnelle (HWHM) de la transition considérée. 

8 Dans le  cas des mol écul es pol aires y e s t  de 1 'ordre de 10 sec-' ~orr'l 
(Av ~t 20 MHz/Torr). 

On ne tiendra pas compte de la  désexcitation rotationnelle par 
émission spontanée, en e f fe t  la durée de vie radiative moyenne des états  

rotationnels e s t  de l 'ordre  de la seconde. 

La désexcitation vibrationnelle r peut intervenir de deux 
manières : so i t  par thermal isation des molécules au cours de chocs avec 
les parois, so i t  par collisions intermoléculaires e t  transfert de l 'énergie 
vibrationnelle en énergie de rotation e t  de translation. Dans le  second 

cas %.TR es t  de 1 'ordre de 103 sec'' ~ o r r - l  tandis que les col1 isions 
désexcitantes sur les parois sont régies par les processus de diffusion. 

La solution de l'équation de diffusion pour l'ensemble des 
é ta ts  du niveau vibrationnel excité : l 

es t ,  dans l e  cas d'un réservoir cylindrique d o n t  l a  longueur es t  grande 
I devant l e  rayon a 



e s t  l e  premier zéro de l a  fonction de Bessel J o y e t  D e s t  l a  constante 
de diffusion qui dépend de l a  pression p du gaz. 

L'équation (1)  n ' e s t  valable dans notre cas que s i  l e  mode fondamental 
de 1 a cavité ( l e  moins étendu) e s t  considéré comme l e  mode principal de 
1 'émission e t  s i  1 'on négl ige 1 ' influence des e f f e t s  longitudinaux [151 . 
Ces approximations ont é t é  discutées en détail  par MINGUZZI e t  al dans l e  
cas d'atomes orientés [15] . La contribution de l a  diffusion à l a  relaxation 

e s t  al ors bien décri t e  par 1 ' introduction d ' u n  taux de désexci ta t ion 
ri 

2 Généralement Do e s t  de 1 ' ordre de 10 sec-' Torr cm2 dans nos expéri ences. 

Ce modèle de 1 ' influence de l a  diffusion r e s t e  cependant t r è s  
succinct car toutes les  corrélations spat ia les  sont négligées ; par 
exemple l e s  relat ions entre l a  section du faisceau de, pompe, ce1 l e  des 
modes transverses de l a  cavité SMM e t  l a  diffusion sont négligées. 
Cependant l ' introduction de ces corrélations alourdi t  e t  complique 
énormément l e  modèle choisi pour 1 'émission SMM, dès lors  on peut s 'a t tendre 
à n'obtenir que des solutions numériques. Pour obtenir u n  modèle simple 
e t  q u i  res te  soluble analytiquement. nous supposerons donc que rdiff  
s u f f i t  pour décrire l a  contribution de l a  diffusion. 

Le terme de désexcitation vibrationnelle ï' inclut  donc les  

col l i s ions  intermoléculaires r,, e t  la  diffusion rdiff  de sorte  que 
r = r,, + rdi f f .  On f a i t  i c i  1 'hypothèse supplémentaire que r,, e s t  indé- 
pendant de 1 ' é t a t  de rotat ion,  1 a désexci tation v i  brati  onnel l e  a alors 
1 ieu entre  les  réservoirs. 



On peut remarquer de plus que rV est proportionnel à la pression 
tandis que Tdipf 1 ui est inversement proportionnel . On peut donc distinguer 
deux zones de pression pour la relaxation vibrationnelle : 1 'une, à 

basse pression, où la diffusion l'emporte et l'autre, à haute pression où 

les collisions (TV) prédominent sur la diffusion. 

Changement de v i t e s se  des motécutes 

Dans son modèle initial, J.R. TUCKER tient compte pour les 
niveaux couplés par le champ de pompe, d'un taux de redistribution des 
vitesses vers l'équilibre de Maxwell. P.R. BERMAN et a1 E16jayant montré 
que la variation de la composante de vitesse v est très faible au cours 
d'un choc moléculaire (2,  85 cm.sec-'), 1 'échelle de temps des phénomènes 

observés permet alors de négliger ce taux. 

I.2.1.C - ''RATE EQUATIONS" ------ ------- 

Nous pouvons mai ntenant écrire 1 es équations bi 1 a& des transferts 
d ' énergie entre niveaux. Ces équations régissent 1 'évol uti on des popul a- 
tions en régime quasi-stationnaire.Pour cela nous faisons deux hypothèses 
supplémentaires : 

- les taux de relaxation rotationnelle des niveaux IV' ,1> , IV' ,2> 
et 1 V ,3> sont identiques, de valeur y, i ndépendantè de 1 a vi tesse des mol écule: 

- 1 a relaxation vi brationnel le est indépendante des niveaux rotationnel s 
et est décrite par un taux unique. T couplant 1 V>  et [ V I > .  

Les taux de transition associés à l'absorption IR et à l'émission 
SMM sont notés W (v) et WS(v) Ces taux sont fonction respectivement de 

P 
I IR  intensité du rayonnement IR de pompe et de ISMM intensité du rayonne- 
ment SMM. 

O 

On obtient alors le système suivant où l'on a noté ni = d ni/dt 

* Mattick et al (App l  .Phys.Lett. 23, 675 (1973)) ont montré que Pour les - 
col 1 i si ons NH3-NH3,  y était pratfquement indépendant de l'a vitesse. 



Pour décrire  de façon complète l 'évolution du système total  

'holécules-champs: i l  faut  adjoindre à ces relat ions deux équations supplé- 
mentaires relat ives  à 1 'évolution de IIR e t  ISMM. Ceci nous conduit à u n  
système différent iel  non l inéa i re  du l e r  ordre. Cependant des hypothèses 
supplémentaires ju s t i f i ées  dans notre cas, permettent d'une part de 
supprimer les  équations en I IR e t  ISMM e t  d 'autre  par t  de simplifier l e  
système précédent qui devient alors soluble analytiquement. Elles sont 
préci sées dans l e  paragraphe sui vant. 

1.2.11 RESOLUTION DES "RATE EQUATIONS" 

1.2.11 . A  - SIMPLIFICATION -------------- 

Les équations précédentes décrivent 1 'évol ution des popul ations en 
régime semi-stationnaire e t  1 'on peut considérer que nous sommes dans ce 
cas puisque nous atteignons lentement u n  é t a t  d 'équi l ibre .  De l a  même 
façon, l a  lenteur de l 'évolution nous permet de considérer les  champs 
en équilibre constant avec l a  cavité e t  l e s  populations. Cette approximation 
e s t  analogue à l 'él imination adiabatique des variables évoluant rapidement 

qui e s t  u t i l i s ée  en théorie du laser  contenant u n  absorbant saturable [ 17 ] .  

Dans notre cas, e l l e  se t radui t  de deux façons différentes  suivant l e  
champ considéré IR ou SMM. 

Pour l e  champ IR, é tan t  donné l e  taux de perte important de l a  

cavité à ces fréquences, (cf préambule), on peut l e  considérer comme peu 



dépendant des variations lentes de population. On supposera donc l ' i n t en -  
s i t é  de pompe constante e t  donc W aussi .  

P 

Quant au champ SMM supposé suivre adiabatiquement l ' inversion 
de population nZ1, i l  peut ê t r e  représenté par une grandeur proportion- 
nel l e  à ce t te  inversion. D'autre par t  on peut aussi considérer 1 a per- 
turbation induite par ce champ sur l e s  populations comme négligeables 
par rapport aux autres causes de variation de ces mêmes populations. On 
négligera alors  dans les équations, tous les  termes en WS. 

En toute rigueur, cet te  approximation n ' e s t  pas valable dans 
l e  cas de champs intenses où WS e s t  du même ordre que y. L 'u t i l i sa t ion  
de ce t t e  simplification revient à d i re  que nous nous plaçons dans l e  cas 
d ' u n  champ SMM faible .  Cependant nous pouvons considérer ce champ comme 
généralement fa ib le  compte tenu du mauvais rendement du laser  SMM e t  des 
faibles  densi t é s  de puissance réal i sées . 

Les hypothèses précédentes nous permettent de l inéar i ser  l e  
système étudié. Dans ce système l a  dépendance des populations avec l a  

vitesse subsiste,cependant compte-tenu du fa ib le  taux de redistribution 
des vitesses,  i 1 n'y aura d '  inversion que pour l e s  classes de vitesse 
t e l l e s  que W (v)  s o i t  non négligeable. On peut a lors  supprimer l a  dépen- 

P 
dance en vitesse en ne considérant dans No que l e s  molécules appartenant 
aux classes de vitesse concernées e t  en introduisant pour ces classes 
un  taux moyen de t ransi t ion W .  La largeur de ces classes de vitesse sera 
alors  déterminée par ce1 l e  du trou brûlé Dar l e  rayonnement de pompe dans 
la  dis t r ibut ion de vitesse . Pratiquement, l a  largeur re la t ive  e s t  égale 

au rapport des largeurs homogène e t  Doppler de l a  t ransi t ion infrarouge. 

Toutefois ceci n'entraîne q u  'une diminution du nombre i n i t i a l  
de molécules No e t  nous n'en tiendrons pas compte puisque ceci ne f a i t  
que modifier la  valeur du coefficient de proportionnalité du champ 
SMM à l ' inversion de population. 



D'autre par t ,  on peut déjà remarquer que 1 es  hypothèses précé- 
dentes se  ju s t i f i en t  a poster ior i .  E n  e f f e t ,  e l l e s  permettent une l inéari-  
sation du système d'équations e t  nous avons vu (cf introduction) que l a  
décroissance de l'émission e s t  exponentielle de taux unique. 

Compte tenu des remarques précédentes, on obt ient  l e  système ( 2 )  : 

1.2.II.B - RESULTATS --------- 

Hors de l a  gamme de temps des t rans i to i res  cohérents (Q y-') e t  
pour des temps supérieurs au temps de réponse de l a  cavi té  SMM (IL l p s ) ,  
l a  puissance SMM émise e s t  suivant nos hypothèses, directement proportion- 
nel l e  à 1 ' inversion de population NZ1 . Cette dernière quanti t é  s 'obtient 

aisément en résolvant l e  système (2)  e t  peut s ' é c r i r e  

N ~ ~ (  t )  = po + P - exp [-r-t] - p+ exp [-r+tl 
1 /2  

avec 2 r+ = (2W + y + r )  i [ ( Z N  + y - r) '  - 4 ( f 2  + f3)yw] - 



Po e s t  l 'inversion de population en régime stationnaire en présence de 
pompage IR. La dépendance temporelle de N z l  donc de l'émission SMM 

es t  caractérisée par deux exponentielles de constantes de temps t rës  
différentes : comme r << W,y, les quantités r+ e t  ï'- peuvent ê t re  
écri tes sous les formes approchees suivantes : 

(r+)-' es t  une constante de temps rapide qui caractérise 1 'échange de popu- 
lation entre les niveaux 2 e t  3.Au temps t = O ,  NZ1=0 ; un cours instant 
aprës , que 1 'on peut éval uer à 2(y + 2 ~ ) - '  dans ce modèle, N z l  e s t  maximal 
e t  vaut environ Po + P = P+ (car Po + P- - P+ = O ) .  Enseui te  N p l  décroît - 
lentement avec une constante de temps ( )  en relation avec le  temps 
nëcessaire pour l'établissement du cycle complet de pompage optique. 

Rappelons que ce modele a é té  établi en vue de rendre compte 
de l'évolution de l'émission après u n  laps de temps de l 'ordre  de 0,5 ms 
après application du pompage. Nous ne nous intéresserons donc pas à la 
constante r+ decrivant la "montée en oscillation". D'autre part, ainsi 
que nous le  verrons dans 1 'alinéa suivant, u n  temps de montée de 1 'ordre de 
y'l e s t  beaucoup t r o p  rapide pour  ê t re  résolu par l e  dispositif expérimental. 
Nous porterons donc notre attention sur la décroissance lente de constante 

L'expression de ï'- comporte deux termes re la t i f s  à deux phéno- 
mènes distincts contribuant à l 'établ i ssement du cycle pompage-émission. 
Le premier terme r (=rV + rdi f f )  décrit  1 e refroidissement vi brationnel 
des molécules soi t  par collision sur les parois ( rd i f f )  so i t  par collisions 
intermoléculaires ( T V ) .  Le second terme : ( f 2  + f3 )  yW (2W + y)-' es t  re la t i f  
aux transferts de population dans les différents é ta ts  rotationnels des 
etats  de vibration. 



Ce terme qui n 'apparaît  pas dans un modèle à t ro i s  n i  veaux 
t radui t  en f a i t  l e  rééqui librage des populations sous 1 ' influence du 

pompage ( W )  e t  des collisions ( Y ) .  C'est une fonction croissante de W 
e t  y,maximale lorsque l a  t ransi t ion infrarouge e s t  saturée; e l l e  vaut 

a lors  ( f 2  + f3)y/4 ( W  = y / ?  à l a  l imite de saturation in f in i e ) .  On peut 
donc remarquer que l e  reéqui 1  i brage e s t  d 'autant pl us rapide que l e  

pompage e s t  intense et/ou que l a  relaxation rotationnelle e s t  rapide. De 
plus on voi t  i c i  que ce rééquilibrage e s t  aussi fonction de f 2  e t  f g ,  
probabilités d'occupation à l ' équi l ibre  thermodynamique des niveaux con- 
nectés par l a  t ransi t ion IR. Dès lo r s ,  moins ces niveaux sont peuplés à 

1 'équilibre thermodynamique pl us 1 'équi 1  ibrage e s t  l en t  ; de 1 a  même 
façon, moins i l  y  a  de niveaux à équi l ibrer  ( i  .e.  f 2  e t  f 3  grands) plus 
1 'équi 1  i  brage sera rapide ce q u i  e s t  conforme à 1 ' in tu i t ion .  

L'expression de Po fourni t  une condition d 'osci 1 l a t ion  SMM 

en régime stat ionnaire .  Cette condition r + ( f 2  - f l ) y  > O e s t  identique 
à cel le  obtenue dans des analyses précédentes des solutions en régime 
stationnaire [5] . La discussion de ce t te  condition sera f a i t e  ultérieure- 

ment (cf I.3.11.B). 

De 1 'expression de N Z l ( t )  on peut t i r e r  une quantité q u i  peut 
ê t r e  aisément com?arée à 1 'expérience. Cette quanti t é  e s t  l e  rapport a 

de l a  valeur de 1 'inversion maximale à sa valeur en régime stat ion-  
nai re ,  quanti t é  équivalente selon nos hypothèses au rapport de 1 ' ampl i -  
tude maximale de l'émission sur cel le  du régime stat ionnaire .  Ce rapport 

a s ' é c r i t  : 

où T instant  où 1 'inversion e s t  maximale, a  pour valeur 2(y + 2 ~ ) - l .  On a  
al ors 



qu i  e s t  de 1 ' o rd re  de y-', on peut  a l o r s  f a i r e  1 'approximat ion 

exp -r - T % 1 ce qu i  donne une expression s imple pour a : 

Dans l a  zone de press ion  où l a  d i f f u s i o n  e s t  dominante ( r  2 - 
r d i f f )  a tend vers 1 ' u n i t é  tand is  que sa va leur  c r o î t  vers 1 ' i n f i n i  

lo rsque 1 'aq a t t e i n t  l e  s e u i l  d ' o s c i  1  l a t i o n  (en régime s t a t i o n n a i r e )  en 

haute press ion  ; dans c e t t e  1 i m i t e  Po tend en e f f e t  vers O tand is  que 

P+ a une va leur  non nu1 l e .  

Ces d i v e r s  r é s u l t a t s  do ivent  maintenant ê t r e  confrontés à ceux 

issus  de 1 'expérience. C 'es t  1 ' o b j e t  du paragraphe su ivant .  

1 83 EXPERIMENTATION 

Le premier p o i n t  de c e t t e  p a r t i e  e s t  consacré à 1 ' ob ten t i on  des 

r é s u l t a t s  expérimentaux. Nous y présentons l e  montage expérimental  e t  en 

d iscutons l e s  1 i m i t a t i o n s  . Nous évoquons ensui  t e  brièvement l e  t ra i t emen t  

des données expérimen t a l e s  permet tant  d 'ob ten i  r l e  taux  de décroissance 

de 1 ' ampl i tude de 1 ' émi s s i  on. 

Dans un second p o i n t ,  nous présentons l e s  r é s u l t a t s  expérimentaux 

obtenus e t  nous l e s  commentons à l a  l u e u r  de 1 'analyse théor ique e f fec tuée  

dans l a  p a r t i e  pracédente. 

1.3.1 DISPOSITIF EXE'ERIMENTAL 

I . 3 . 1 . A  - MONTAGE EXPERIMENTAL .................... 

Nous d is t inguons 1 a p a r t i e  opt ique : @ - @ r a t i o n  du rayonnement 

SMM, e t  l a  p a r t i e  é lec t ron ique  : dé tec t i on  e t  t ra i t emen t  du s igna l  SMM. 

Le schéma du montage r é a l i s é  e s t  r e p r o d u i t  s u r  l a  F ig . I .3 .  





Montage optique 

Le faisceau IR issu du laser  CO2 e s t  introduit  dans la  cavité 
SMM à 1 'a ide d'un jeu de miroirs e t  de deux l e n t i l l e s .  La puissance de 
ce rayonnement de pompe e s t  mesurée à l a  s o r t i e  du laser  CO2 à 1 'aide 
d '  u n  calorimètre "Cohérent Radiation" 

Avant d 'en t rer  dans l a  cavité SMM, l e  faisceau e s t  modulé par 

tout ou rien au moyen d'un hacheur mécanique multipale. Le hacheur e s t  
placé en t re  les deux l e n t i l l e s  au point où 1 'extension du faisceau e s t  
minimale ( 0 , l  mm < W < 0,5 m m ) .  La fréquence de modulation e s t  voisine 

de 100 Hz, l e  faisceau e s t  alors ouvert (ou fermé) pendant un temps de 
1 ' ordre de 5 ms tandis que 1 e temps de montée de l a  puissance IR, égal 
au temps mis pour découvrir l e  faisceau e s t  d'environ 150 ps. 

Le hacheur délivre de plus un signal de référence pr is  sur  une 

pale d is t inc te  de ce l le  coupant l e  faisceau IR ; ce signal de référence 
s e r t  au déclenchement de l 'électronique de traitement du signal SMM 

détecté. 

De'tection e t  traitement du signa2 SM4 

Le rayonnement SMM issu du coupleur de l a  cavité e s t  concentré 
sur une diode Schottky à 1 'aide d ' u n  cornet métallique. La diode e s t  
montée sur un support "Custom-Microwave" à t r o i s  dégrés de 1 i berté en 
translation e t  un  degré en rotation permettant un positionnement précis 
par rapport au cornet ; e l l e  e s t  placée de façon à détecter l e  maximum 
de signal. Cette diode construite au NIT nous a a i ~ a b l e m n t  é té  prêtée 
par J .  J .  JIMENEZ, on pourra trouver une description détai l lée  de ses 
caractéristiques en [5] . Mentionnons cependant qu 'e l le  présente 1 'avan- 
tage par rapport aux détecteurs à .pointe, de permettre la  comparaison 
de signaux obtenus à des moments différents  car ses caractéristiques sont 
constantes dans l e  temps. 



Le signal détecté en provenance de l a  diode e s t  appliqué à 

l'entréed'un amplificateur de bande passante à 3dB 0,03 Hz - 30 kHz ; 
celle-ci fixe la bande passante de 1 'ensemble du système de détection. 

Le signal de référence issu du hacheur déclenche un moyenneur 
numérique multicanaux "Schlumberger M N 2 V  256'' sur lequel e s t  envoyé le  signal 

1 

issu de l a  détection. Le signal t r a i t é  peut ê t re  soi t  observé à 1 'osci l-  
loscope, so i t  t ranscri t  sur papier à 1 'aide d'une table traçante, so i t  
encore transcri t  sur bande perforée. 

Le montage réalisé ne permet pas 1 'observation des phénomènes 
transitoires à 1 'établissement e t  à 1 ' a r rê t  de 1 'oscillation. En e f fe t ,  
ces phénomènes sont masqués par l e  temps de commutation du faisceau de 

pompe (2 ,  150 ps) ainsi que par une fluctuation du déclenchement induite par 
1 ' inégalité des pales du hacheur. Ces fluctuations sont à 1 'origine d ' u n  

allongement apparent des temps de montée e t  de descente après moyennage 
( l e  temps de descente e s t  le temps que met 1 'émission à revenir à zéro 

à 1 ' arrêt  du pompage) . Nous pouvons a l  ors seulement dédui re que ces 
temps sont certainement inférieurs à 150 ps. 

I.3.1.B - TRAITEMENT DES DONNEES EXPERIMENTALES ..................................... 

La forme du signal SMM ( f ig .  1.1) sugçerant une décroissance 
exponentiel l e ,  nous avons comparé 1 a partie décroissante de 1 ' émission 
à une fonction d'essai du type : 

avec A ampli tude du signal en régime stationnaire 

A + 6 amplitude maximum di1 signal 
r taux de décroissance du signal 

Cette fonction d'essai,  s ' e s t  révélée bien adaptée à la  descrip- 
tion du signal SMM. Néanmoins, en raison des fluctuations dues au hacheur, 



la  portion de courbe au voisinage du maximum n 'es t  pas prise en compte. 
On peut cependant montrer facilement que si  hors de cette zone, le  signal 
réel es t  de la  forme de f ( t ) ,  alors l e s  fluctuations n'ont aucune influ- 
ence sur les valeurs de A e t  r ,  e t  n'entraînent qu'une légère surévalua- 
tion de la  valeur de B.  11 faut pour cela que les  fluctuations restent 
inférieures à une mil liseconde compte tenu de 1 'ordre de grandeur de ï' 

3 
( 10 sec-'). Ceci e s t  l e  cas dans les expériences rapportées i c i .  

I l  e s t  possible à part ir  des enregistrements réalisés sur table 
traçante, de trouver graphiquement une valeur de r .  Toutefois cette 
méthode conduit à une imprécision importante, voire de 1 'ordre de la 

valeur trouvée pour r .  Nous avons alors ut i l isé une autre méthode d'ex- 
ploitation des enregistrements basée sur une procédure de traitement in- 
formatique des données. 

Le contenu des mémoires de chacun des canaux du moyenneur numé- 
rique e s t  représentatif de 1 'amplitude du  signal à un instant donné. 
L'état de ces mêmoires e s t  alors traduit e t  t ranscri t  sur une bande perforée 

qui es t  ensui t e  1 ue par ordinateur. L'essentiel du  traitement informatique 
e s t  une procédure de "moindres carrés" qui adapte les paramètres de la 
fonction d'essai aux valeurs expérimentales. 

Les valeurs de A ,  B, ï' obtenues par ce moyen, sont déterminées 
avec une précision de 1 'ordre de 1% tandis que 1 'écart-type entre courbes 
théorique e t  expérimentale e s t  inférieur à 1% de A+B. 

Notons toutefois que la procédure de moindres carrés diverge 
lorsque l 'on essaie d'adapter les paramètres de la  fonction d'essai au cas 
où 1 'émission e s t  nulle en régime stationnaire. Dans ce cas q u i  e s t  ce1 u i  

des pressions élevées, on ne peut obtenir de paramètres A, B ou r .  

1 . 3 . 1 1  RESULTATS EXPERIMl3NTAUX 

I.3.11.A - PRESENTATION ------------ 



La décroissance temporelle de 1 'émission SMM a été observée sur 
les molécules d'acide formique (HCOOH) , de formaldehyde-d2 ( D 2 C O ) ,  de 

trioxane ((H2C0)3) e t  de fluorure de méthyle (CH3F). Cette l i s t e  n ' es t  pas 
exhaustive, notre propos n'ayant pas été de recenser les molécules présen- 
tant ce phénomène, mais plutôt d'en préciser les caractéristiques. 

Nous nous sommes principalement intéressés aux raies à 324 pm 

de D CO ( 10P24) e t  496 pm de CH3F (9P20) e t  1 a pl upart des enregi strements 2 
réalisés concernent ces aeux transitions. L'émission de D2C0 a é té  choisie 
pour son intensité e t  aussi parce que 1 ' e f f e t  de décroissance observé y e s t  

important. Néanmoins nos études quantitatives sont relatives à 1 'émission à 

496 pm de CH$. En e f fe t  de nombreux auteurs o n t  étudié cette molécule e t  
1 'on connaît bien la  plupart de ses paramètres notamment les taux de 
relaxation qui sont ic i  importants [ l a  . C'est donc seulenent sur cet te  
transition qu'une comparaison quantitative entre résultats expérimentaux 
e t  théoriques peut ê t re  tentée. 

Nous avons remarqué sur ces transitions 1 ' i nfl uence prépondgrante 
de l a  valeur de la  pression sur l a  dépendance temporelle de 1 'émission. 
Les variations induites par un chanoernent de pression sont plus importantes 
que celles provoquées par un changement de l a  puisance de ponpe, t o u t  au 
mogns dans les limites de notre dispositif  expérimental. Dès lors noue avons 
pl us particulièrement étudié la  décroissance en fonction de 1 a pression 
d u  m i  1 ieu amplificateur. Dans les premières expériences réalisées, 1 a 
pression é t a i t  mesurée par une jauge de Pi rani calibrée à par t i r  d'une jauoe 
à capacité. Cette mesure s ' e s t  révélée par t r o p  imprécise e t  par la  suite 
nous avons uti 1 i sé d i  rectement une jauge à capaci t é  "Datametri CS". 

La figure I .4 donne une vue d'ensemble de 1 'évolution d u  phéno- 

mène avec l a pression. Cette figure es t  composée d'enregistrements effectues 
sur 1 'émission à 324 Pm de D2C0 (10P24) .La première courbe met  en évidence 
le caractère impui sionnel de 1 'émission à haute pression (50 mTorr) . 4 

pression décroissante apparaît ensui te un fond continu : émission 
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Figure 1 . 4  : Evolution temporelle de l 'émiss ion à 324 pm de D2C0 (lOP14) 
pour d i f f k r en t e s  valeurs de l a  pression du mil ieu ampti f ieateur.  
Puissance IR  de pompe 12 Watt. 



Figure 1 . 5  : EvoZution temporeZZe de Z'émission à 496 Pm de CH3F f9P20) 
pour d i f f é r en t e s  vaZeurs de Za pression du milieu ampZificateur. 
Puissance I R  de pompe 12 Watt. 



stationnaire qui c r o i t  jusqu'à un optimum e t  redécroît ensui t e  continû- 
ment avec l a  pression. Aux basses pressions 1 'importance relat ive de l a  
décroissance diminue, ce1 le-ci 2 pratiquement disparu au-dessous de 
10 mTorr. 

Cette figure peut ê t r e  comparée à 1 a figure 1.5 réalisée à 

parti r d '  enregi strements de 1 ' émi s s i  on à 496 pm de CH3F (9PZO). L '  al 1 ure 
générale de ces courbes e s t  identique pour toutes les t ransi t ions que 
nous avons obervées , l es  d i  fférences rési dant seulement dans 1 ' ampl i tude 
des signaux ainsi que dans l a  position des maximums d'émission en fonction 
de 1 a pression. 

Signalons aussi que ce t te  évolution e s t  qua1 i tativement 1 a même 
pour des puissances de pompe différentes.  Ici encore l a  différence rés i  de 

dans les  amplitudes e t  les pressions auxquelles sont a t t e in t s  les  maximums 
d'émission. 

1.3. I I .  B - RESULTATS ET COMMENTAIRES ......................... 

Avant de commencer ce t te  présentation, rappelons que l 'on peut 
r e l i e r  les  paramètres A ,  B ,  e t  r de l a  fonction d'essai f ( t )  à ceux de 
l ' inversion calculés précédemment (c f . I .2 . I I .b) .  

r doi t  ê t r e  identique à r - 
l'amplitude en rilgime stationnaire A,  doit  ê t r e  proportionnelle à Po 

tandis que 1 'amplitude maximale,A+B, doi t  1 ' ê t r e  à Po + P- = P+ 

Par l a  su i te  nous appellerons A ,  B ,  r les paraaètres expérimentaux tandis 
que ceux issus de l a  théorie seront notés Po ,  P+, r-. 

La figure 1.6 présente l e  résul ta t  du dépoui 1 lement informatique 
d'une sér ie  d'enregistrements de l a  dépendance temporelle de 1 'émission 
à 496 pm de CH3F (9P20). Les différentes courbes sont relat ives  aux para- 
mètres A ,  B e t  r de l a  fonction d'essai ajustée sur les enregistrements 

expérimentaux. Ces paramètres sont i c i  représentés en fonction de l a  
pression du milieu l a se r ,  l a  puissance de pompe IR e s t  fixée à 10W. Chaque 
symbole e s t  r e l a t i f  à un enregistrement. 



Figure P. 6 : Puissance IR de pompe : Z O W  

Figure 1 . 7  : ,Puissance IR de pompe : 12W 

Figures I.6 e t  1 . 7  : Valeurs eqérimentales de Z 'amplitude (régime 
stationnaire (a i ,  surosci l lat ion (0) i e t  du eclu de décroissance 
(mi de l 'émission S?.l zn fonction de la pression du milieu ampli- 
ficateur. Emission à 496 pm de CB,P (3P20)  

3 



La figure 1.7 présente ces mêmes paramètres pour une puissance 
de pompe de 12W. La comparaison de ces figures montre qu'une augmentation 
de la  puissance de pompe induit un décalage vers les pressions croissantes 
de l'évolution de A e t  B tandis que i? ne varie pratiquement pas. De l a  

même façon on remarque une augmentation sensible des ampl i cudes A e t  B 

de 1 'émission pour une augmentation de l a  puissance de pompe de 1 'ordre de 
20% i c i .  Ceci traduit l e  f a i t  que 1 'amplitude de 1 'émission es t  plus 
sensible à une augmentation de la puissance de pompe que le taux de décrois 
sance r.  

De façon générale, à pression croissante, 1 'ampli tude de 1 'émis- 
sion croî t ,  a t te in t  un maximum e t  redécroît ensuite. 
Ceci es t  caractéristique de 1 'évolution ,en fonction de l a  pression ,de 
l'amplitude de l'émission du laser SMM optiquement pompé. GénGralement les 
expérimentateurs observent 1 'ampli tude en régime stationnaire. A 

(cf.fig.II.3 [5] ) .  L'évolution comparable de l a  suroscillation B provient 
de ce que A e t  B sont l i é s ,  comme nous 1 'avons v u  dans la partie précédente 
par la  relation P+/Po = a 2 ( A + B ) / A  où a e s t  une fonction croissante de 
la pression ; ceci explique que B ne so i t  pas maximal pour  la  même valeur 
de la pression que A.  

D'autre part, toujours à pression croissante, on observe d'abord 
une diminution de ï' correspondant à un régime transitoire plus lent e t  
ensuite un rapide accroissement de r dans la  gamme des hautes pressions. 
Ce comportement es t  caractéristique de l a  superposition de deux phénomènes : 

l e  premier a une constante de temps proportionnelle à l a  pression e t  domine 

à basse pression (5  - 10 mTorr). Le second qui e s t  responsable du compor- 
tement dans l a  gamme 18 - 25 mTorr e s t  caractérisé par une constante de 
temps inversement proportionnel le  à 1 a pression. Ce résultat recoupe ce1 ui 
de l'analyse théorique : nous avons en effe t  obtenu pour  l e  t a u x  de 
décroissance r r - 



que 1 'on peut séparer en deux termes : 1 ' un proportionnel à 1 a pression 

e t  l ' au t re  inversement proportionnel à l a  pression rdi f f .  Dès lors  1 ' inf lu-  
ence de 1 a diffusion prédomine à basse pression, tandis que l a  rel axation 
vibrationnel l e  par col 1 ision e t  1 a red is t r i  bution des populations dominent 
à haute pression. 

Nous avons calculé l a  valeur théorique de r ( r  - ) en u t i l i s an t  les  
constantes moléculaires reproduites dans l e  tableau 1. Le taux de relaxa- 
t i o n  vi brationnel lie: par col 1 i sion T V  pour CH F dépend beaucoup de 1 ' é t a t  

3  
excité considéré. Pour l a  désexcitation de l ' é t a t  v ce taux peut ê t r e  

3 5  -1 assimi 1 é au taux de t ransfer t  v 3  - v 6 ;  i .e .  1 . 2  x 10 s T o r r - l  
5 -1 [18j . Nous avons pris pour l e  taux de pompage W une valeur de 1 . 2 ~ 1 3  s 

cohérente avec les  paramètres du tableau 1. Les valeurs calculées de r 
sont reproduites sur  l a  figure 1.8 

Tableau 1 : Paramètres u t i l i s é s  n o m  le caZcuZ de l" e t  a 

Moment Dipolaire Infrarouge 1.6 x 10'~' Cb.m 

Puissance IR 10 Watts 
Diamètre de l a  cavité SMM . 14 m 

8 Taux de Relaxation Rotationnelle y 1 .2  x 10 sec-' ~ o r r - '  
Constante de di ffusion [19] 2 Do 85 cm Torr sec-' 

Fonction de Parti t i  on Z 1500 
Taux de Re1 axation Vi brationnel l e  T V  1 .2  x lo5 sec-' Torr-' 

Le rayon de diffusion "a" a é té  choisi énal au rayon de 1 'enceinte 
de l a  cavité SMM. Une valeur pl us pe t i te  de a ,  voisine de la  t a i l l e  
moyenne du faisceau dans le  l a se r ,  donne de meilleurs resul ta ts  en ce 

qui concerne l a  gamme de pression d 'osc i l la t ion  de notre laser .  Toute- 
fois dans ce cas 1 a valeur absolue de r ainsi  que l a  position de son 



S I  Pression 10 (m Torr) 
20 

Fiuure I.8 : Courbe théorique de la dépendance du 
-croisSmce r avec la  pression, cateutée 

pour t e s  pammètres de t'émission à 496 um de CH3F 
( 9 P 2 0 ) .  



minimum (en fonction de 1 a pression) s ' écarteraient davantage des valeurs 
expérimentales obtenues. La concordance entre les valeurs calculées e t  
expérimentales de r - n'est que semi-quantitative ainsi que 1 'on peut 
s'en rendre compte en comparant les figures 1.6 e t  1.8. L'allure de l a  

dépendance avec 1 a pression e s t  bien décri t e ,  en parti cul i e r  1 a position 
du minimum, mais les  amplitudes de cette variation diffèrent d'un facteur 
valant environ 2 .  

La figure 1.9 représente les paramètres A ,  A+B e t  C = ( A + B ) / A  

en fonction de la pression pour une même puissance de pompe de 10W. Le 

paramètre C es t  identique au paramètre a que nous avons défini dans la  
partie précédente. 11 représente le  rapport entre 1 ' ampli tude maximale de 
1 'émission e t  1 'amplitude en régime stationnaire. Voisin de 1 lorsque 
le laser SMM es t  au seuil d'oscillation en basse pression, celui-ci croit  
ensuite t rès  rapidement lorsque 1 'on a t t e in t  le seuil d'oscillation en 

haute pression (Q 25 mTorr). Cependant la  concordance quantitative entre 
théorie e t  expérience es t  moins bonne pour les amplitudes que pour r-,  
même si  ce dernier paramètre e s t  remplacé par ses valeurs expérimentales. 

En f a i t ,  on peut constater en comparant les figures 1.6 e t  I , 9  

que près du seuil d'oscillation r varie relativement peu tandis que le 

changement de a e s t  important. Ceci montre que a es t  plus sensible 

aux pertes (de 1 a cavité, e tc  . . . ) que ï? . On peut donc s ' attendre à ce 
que l a  concordance expérience-théorie ne so i t  pas bonne si  les pertes 

du laser SMFl ne sont pas introduites dans l e  modèle. Cette mauvaise concor- 
dance peut aussi provenir du f a i t  que les constantes du  tableau 1 ne 
donnent pas une description précise de 1 a gamme de pression dans 1 aquel l e  
notre laser  oscille sur l a  raie étudiée. 

E n  dépit Se la mauvaise concordance entre théorie e t  expérience 
pour 1 a quantité a ,  nous pouvons cependant faire une remarque qua1 i ta t ive .  
La valeur ae a(C) e s t  représentative de l a  perte de rendement du laser 

SMM en régime d'émission stationnaire par rapport au régime pulsé. 



Figure 1.9 : Emission à 496 iIm de CHsF, puissance de pompe 10 Watt (9P20). 
Evolution avec Za pression des valeurs expérimentales de l'amplitude 
m m i m  de l'&mission (A+B), de Z 'anplitude en régime stationnaire (A) 
e t  du rapport (C) de ces deux quantités. La valeur du rapport C e s t  
représentative de la perte de rendement en régime stationnaire. 



Cette perte e s t  d'autant plus grande que l a  pression croî t ,  a étant  
voisine de 1 à basse pression e t  croissant ensuite très rapidement, on peut 

en déduire que le  rendement du laser  SMM es t  fortement dépendant 
de la relaxation vibrationnelle : en e f f e t ,  à basse pression celle-ci 

s'effectue relativement bien grâce à l a  diffusion J a i s  lorsque la pression 
augmente, l ' e f f i cac i té  de l a  diffusion diminue e t  la relaxation collision- 
nelle n 'es t  pas suffisante pour compenser l 'apport de molécules dû au 

' 

pompage. On peut donc parler d'engorgement vibrationnel de l ' e t a t  excité. 

Si 1 'on compare maintenant l e  1 aser SMM au 1 aser à gaz carbo- 
nique, on peut remarquer que pour ce dernier aussi l e  rendement es t  
fortement dépendant de 1 a rel axation vi brationnel le .  Pour ce 1 aser le  
problème a é té  partiellement résolu par 1 'adjonction de gaz tampon (de 
1 ' hé1 i um) dans le  b u t  de favoriser cette désexci tation. Nous avons donc 
procédé de même e t  ajouté de 1 'hélium dans le nilieu amplificateur du 

laser SMM, 

Qualitativement l ' e f f e t  de ce gaz tampon e s t  identique à une 
augmentation de pression du gaz ac t i f .  Les figures 1.10, 1.11 e t  1.12 

présentent 1 'évolution des quantités A ,  B e t  r en fonction de 1 a pression 
d'hélium p o u r  des pressions respectives de CH$ de 10, 15 e t  20 mTorr. Si 
pour 1 a gamme des basses pressions de gaz act if  1 ' adjonction d'hé1 i um 
f a i t  décroître r ,  cette adjonction a 1 ' e f fe t  inverse à haute pression. 
Ceci montre qu'une addition d'hélium privilégie la  relaxation vibration- 
nelle par collision au détriment de la  diffusion ce qui es t  un résultat 
auquel on pouvait s '  attendre. Concernant maintenant 1 ' e f fe t  sur les ampli - 
tudes ( A  e t  B )  ce1 ui -ci e s t  simi 1 aire à ce que 1 'on obtient en auomentant 
la pression de gaz act i f .  Toutefois 1 ' eff icacité e s t  moindre ; ainsi que 
l 'on peut s'en rendre compte en comparant les fiTures précitées à la 
figure 1.6. En e f fe t  pour obtenir la  même variation, i l faut ajouter plus 
d'hélium que de gaz act i f .  Ceci peut s ' interpréter  so i t  en remarquant que la  
relaxation vibrationnelle par  collision n 'est  pas indépendante des états  

rotati.onne1 s , soi t  en considêrant que 1 a relaxation vi brationnel le au cours 



Figures 1.10, 1.11 e t  1.12 : Va- 
Leurs eqerzmentabes de L ~ ~ l i -  

Figure I.  IO : Pression i n i t i a l e  de CH3F : IO mTom 

Figure I. 12 : Pression i n i t i a l e  de CH$' : 20 mTorr 

tude (régime stationnaire (07, 
surosciZZation (il) e t  du taux de 
&croissance (Il de l 'émission à 
496 rn d 'm mélange CH3F+He en 
fonction de la  pression d'He. 
Puissance IR de pompe IOW (9P20) .  
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Figure I. 11 : Pression i n i t i a l e  de CH? : 15 mTorr 



des col l is ions avec 1 'hélium e s t  moins eff icace lors des col l is ions entre  
mol écules polaires . 

On peut aussi constater sur les  figures mentionnées ci -avant 

que 1 'adjonction d'hé1 i um n'augmente pas l e  rendement en régime stat ionnaire ,  
lequel rappelons l e  e s t  fortement dépendant de 1 a relaxation v i  brationnel l e  
ainsi que nous 1 'avons montré. CHANG [20] a étudié expérimentalement sur l 

l a  raie à 496 Pm de CH3F 1 ' e f f e t  de 1 'adjonction de divers gaz tampons. 
11 n 'a  observé aucune augmentation notable de l a  puissance émise lo r s  de 
1 'adjonction d'hélium, ce que nous venons de voir. D'autres flolécules ont 

cependant permis une augmentation de cet te  puissance. Ce qui confirme l a  

sé lec t iv i té  de 1 a relaxation vibrationnelle par col 1 is ion.  Dès lo r s  pour 
obtenir une description plus précise des mécanismes de 1 'émission du 

1 aser SMM optiquement pompé, i 1 faudrait  pouvoir introdui re ce t te  sélec- 
t i v i t é  de 1 a relaxation v i  brationnel l e .  Ceci nécessi t e  cependant une 

connaissance plus approfondie des mécanismes d'échange d'énergie par 
collision afin de déf in i r  ce t te  se lec t iv i té .  G.W. FLYNN [18] ayant é tabl i  
une carte assez compl ète des t ransfer ts  d'énergie vi brationnel l e  dans 
CH3F, une t e l  le  étude se ra i t  théoriquement possible. Toutefois, 1 a mu1 t i -  

pli ci t é  des paramètres i ntrodui t s  ne rendrait  pl us s i  gni f i  cat i  f  1 ' accord 
éventuel entre  théorie e t  expérience. - 

CONCLUS I O N  

L ' accord semi-quanti t a t i  f entre l e s  valeurs cal culees e t  expéri - 
mentales du taux de décroissance r ( r )  e s t  suf f i sament  bon pour affirmer 

que l a  décroissance observée de 1 'émission SMM e s t  due à un engorgement 
vibrationnel. Dans l a  gamme des basses pressions, celui-ci e s t  l imité  par 
les processus de diffusion spat ia le .  A pression croissante,  bien que les  
molécules subissent un grand nombre de col l i s ions ,  cec i  n ' e s t  pas suff isant  
pour q u  ' e l  les  soient désexci tées vi brationnel lement, désexci titi on qui e s t  
a t te in te  à coup sûr  lors  d'une collision sur  les  parois du laser .  Par 

exemple pour CH3F : à une pression de 5 mTorr, l e  l i b re  parcours moyen 



es t  de 1 'ordre de .45 mm e t  les molécules subissent alors envi ron 200 

col 1 isions rotationnel les avant d'atteindre les parois. Corme l a  re1 axation 
vibrationnel l e  à part ir  de v3 est  environ 1 000 fois moins efficace que la  
relaxation rotationnel l e ,  les molécules sont alors relativement peu dgsexci- 
tées par collision. Si la  pression c ro î t ,  la diffusion vers les parois 
devient plus d i f f ic i le ,  l e s  collisions sont plus fréquentes e t  ainsi la 
relaxation collisionnelle 1 'emporte sur la  diffusion. 

En ce qui concerne le rapport cl entre l'amplitude maximale e t  
1 'ampli tude en régime stationnaire de 1 'émission SMM, la théorie ne prédit 
correctement que 1 'accroissement de cette quanti t é  au voisinage du seui 1 

d'oscillation en haute pression. Ceci peut cependant être considéré comme 

relativement satisfaisant compte tenu du f a i t  que le  modèle 
a é té  simplifié en vue d'obtenir une solution analytique simple. 11 n 'est  

donc pasen mesure de donner une description précise des phénomènes en 
cause. 

Les difficultés inhérentes à un traitement théorique plus complet 
ne sont cependant pas seulement d'ordre mathématique. Cet obstacle pou- 
vant être surmonté par un calcul sur ordinateur. Les difficultés provien- 
nent p l u t ô t  de la complexité de la  situation physique : par exemple, la  
carte des transferts d'énergie vi brati onnel le e s t  compl iquée e t  rend di f f i  - 
c i le  une bonne description de l a  relaxation vibrationnelle qui e s t  sélec- 

tive. D'autre part,  les corrélations entre l a  diffusion e t  les propriétés 
géométriques des modes SMM e t  IR dans la  cavité rendent pratiquement 
impossibles une description correcte de l a  diffusion. 

Néanmoins notre modële simplifié permet d' attribuer de façon 
certaine l a  décroissance temporelle de 1 'émission à 1 ' engor~ement vi brationnel . 
Notre étude fournit la première mise en évidence expérimentale directe 
de cet ef fe t  d o n t  1 'influence n'avait jusqu'ici été discutée qu'à travers 
son influence sur l a  puissance émise en régime stationnaire. 





C H A P I T R E  I I  

A L'ECHELLE DE LA flICROSEC3NIlE 

Les résul ta ts  présentés dans l e  chapitre précédent é ta ien t  
r e l a t i f s  à l 'évolution de l'émission SMM dans un in te rva l le  de temps 
débutant envi ron 0.5 m i  11 i seconde après 1 ' appl i cation du pompage. Nous 
n'avions pu  étudier l 'émission entre l e  début du pompage e t  l e  début 

- de c e t  interval l e  de temps, car l e  temps de montée important (5 150 U S )  

de l a  puissance de pompe dû au hacheur mécanique masque e t  déforme l e  

signal réel dans ce t te  gamme de temps. 

Dès lors  1 'obtention du signal réel requiert  1 ' u t i  1 isat ion d ' u n  

disposi t i  f de commutation rapide du pompage, te l  l e  modulateur acousto- 
optique. Son emploi nous a permis l 'observation e t  l 'é tude de l'émission 
SMM après application du pompage avec une résolution nieilleure que 100 ns. 

Dans ce chapitre q u i  prolonoe alors  l e  précédent, nous nous 
attachons à l 'é tude du début proprement d i t  de l 'émission du laser  Sp4M 

optiquement pompé. 

La première par t ie  de ce chapitre e s t  consacrée à l'expérimenta- 
t ion. Dans un premier temps, nqus décrivons brièvement l e  fonctionnement 
d'un modulateur acousto-optique. Puis dans un second temps nous présentons 

le  montage expérimental réal i sé ainsi que ses performances. Enfin, un  



troisième temps e s t  consacré aux résu l ta t s  expérimentaux. Au  cours de 
1 'exposé de ces résu l ta t s ,  nous nous attachons à déterminer l e  paramètre 
e f f e c t i f  régissant 1 'évolution temporel l e  de 1 'émission SMM. Ce paramètre 
apparaît ê t r e  l e  gain   lob al du laser ,  i . e .  : l e  gain du milieu amplifi- 
cateur moins l e s  pertes. 

La seconde par t ie  de ce chapitre e s t  a lors  consacrée à une ana- 
lyse théorique du comportement de l 'émission. Nous sommes dans les  
conditions de val idi té  de l a  théorie semi-classique du laser  de Lamb [21] 

e t  l ' a l l u r e  de certaines courbes expérinientales e s t  formellement identique 
aux prévisions de cet te  théorie que nous exposons dans une première 
section. Nous effectuons ensuite une comparaison entre les  résu l ta t s  

expérimentaux e t  les prévisions théoriques. La théorie se révèle alors 
bien adaptée à l a  description de 1 'émission SMM lorsque l a  pression du  

milieu amplificateur e s t  supérieure à 10 mTorr e t  l a  puissance de pompe 
inférieure à 1 Watt. 

Enfin, pour conclure ce chapi t re ,  nous résumons les points acquis 

e t  présentons les  développements possibles de ce travai 1 ; en part i  cul i e r  

nous a~por tons  quelques résul ta ts  expérimentaux que 1 a théorie développée 
ne permet pas de décrire e t  qu-i demanderaient une étude complémentaire, 
à l a  fois expérimentale e t  théorique. 

11 EXPERIMENTATION 

11.1.1 MODULATION ACOUSTO-OPTIQUE [22]  

Une onde ultrasonore se propageant dans un milieu sol ide ,  crée 
des variations périodiques spat ia les  de 1 ' indice de réfraction du matériau. 

Ce milieu se comporte alors  comme un réseau de diffract ion dont l e  pas 
e s t  égal à l a  demi-longueur d'onde acoustique dans l e  matériau. L ' inter-  
action de l 'onde ultrasonore e t  d'une onde électromagnétique dans l e  milieu 
considéré porte l e  nom d ' e f f e t  acousto-optique. 



L'efficacité à la  fréquence v du réseau d'indice créé dans l e  
milieu, dépend principalement du paramètre Q défini par : 

2 2 l T w  L Q = avec w fréquence de 1 'onde ultrasonore 
n v 

O v fréquence de 1 'onde électromagnétique 
no indi ce de réfraction du matériau 

L largeur du faisceau d'onde ultrasonore 

Une partie importante de 1 'énergie électromagnétique incidente 
peut ê t re  transférée aux différents ordres de diffraction dans deux cas 
différents suivant la  valeur du paramètre Q.  

. Q pe t i t  ( < c l )  e t  les deux ondes en incidence normale : régime Raman, 
dans ce cas 1 'énergie es t  transférée à tous les ordres, positifs e t  négatifs, 

2 e t  1 ' intensité émergente à 1 'ordre n e s t  proportionnelle à Jn(v)  où v e s t  
rel ié  à la pression acoustique, e t  Jn es t  la fonction de Bessel d'ordre n .  

. Q grand (>1) e t  les deux ondes sous une incidence a = 1 k : 

Régime Bragg. 8 e s t  défini par 
v1 w sin e = - x - avec v e t  v vitesses de propagation dans le  ni l ieu Ses 
v2 V 1 2 

ondes électromagnétique e t  ultrasonore. 
Le cas es t  analogue à l a  diffraction de Bragg des rayons X e t  1 'énergie 
ne peut ê t re  transférée qu'au premier ordre. S i  on désigne par 1 1 'inten- 
s i t é  de 1 'onde électromagnétique, dans ce cas, les intensités des faisceaux 
non dévié Io e t  dévié I l  sont donnés à 1 'incidence de Braoq (8 /2 )  par 

2 Io  = 1 COS ( v / 2 )  
2 I l  = 1 sin ( v / 2 )  

Dans 1 e cas où  1 'onde ul trasonare e s t  sinusoïdale e t  progres- 
sive., on montre que, t a n t  en régime Raman que Bragc, l a  fréquence du 

i ème faisceau émergeant au n ordre e s t  : 
v , =  v + n u  



Pratiquement dans un modulateur acousto-optique, 1 'onde u l  trasonorel 

e s t  produi t e  dans le  matéri au par un transducteur pi6zo-él ectrique accolé 
au milieu e t  la pression acoustique e s t  à peu près proportionnelle à la  
puissance du  signal haute fréquence ( H F )  fournie au transducteur. D' autre 
part le matériau es t  t a i l l é  de t e l l e  sorte que l e  taux d'onde stationnaire 
so i t  minimal. On a donc créé une onde ultrasonore sinusoïdale e t  progres- 
sive. 

La bande passante de ce type d'appareil, donc son temps de montée 
dépend essentiellement de la vitesse de 1 'onde ultrasonore dans le  milieu 
ainsi que de 1 'extension de 1 'onde électromagnétique : l a  bande passante 

sera d'autant plus large que le faisceau électromagnétique sera plus é t ro i t  
et/ou que 1 a vitesse de 1 'onde ultrasonore sera p l  us grande. 

II. 1. II MONTAGE EXPERIMENTAL 

II.1.II.  A -  MODULATION DE LA PUISSANCE CE POMPE ................................... 

Nous disposons d'  un modul ateur acousto-optique "Isomet 1207 AO" 
dont le Q,voisin de 6 ,permet le  fonctionnement en régime Bragg. E n  u t i l i -  
sant le faisceau défléchi , nous avons donc la possibilité de réaliser une 
commutation par t o u t  ou rien de la puissance IR de pompe. 

Le modulateur dont le domaine spectral d 'ut i l isat ion es t  3 - 15 

Pm, a un temps de montée minimal théorique de 70 ns e t  une bande passante 
maximale de 5 MHz. Son efficacité maximale, rapport de 1 ' intensité défléchie 
sur 1 ' intensi té  totale émergente e s t  de 50%. 11 admet une puissance 

totale ( H F  + IR) de 15W avec une limitation à 12 W de l a  puissance HF e t  
2 un champ IR ne devant pas dépasser 50 W/cm . 

Le montage électronique assurant le  pilotage de l a  modulation 
e s t  représenté sur l a  figure II . l .  Un mélangeur équilibré assure l a  modu- 
lation du signal haute-fréquence (40 MHz) issu du générateur HF par un 



1 de fonctions 1 
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I i 
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T I  

Générateur 
HF Mélangeur 

% 40 MHz - 4 M k  

Déclenché 

v 
Moyenneur 
Numérique 

2-25OMHz Y' 25W 

Modulateur 
Acous to-ûptique 

e II. 1 : Génération du signa2 de commande hF btion amsto-opt ique . 



créneau de période e t  de rapport cyclique variables. Le s i ~ n a l  e s t  ensui t e  
préamplifié avant d 'attaquer un amplificateur haute-fréquence 2 - 250 MHz 

de gain f ixe  e t  pouvant dé1 ivrer  une puissance de 25 W .  Le modulateur 

acousto-optique e s t  branché à l a  so r t i e  de ce t  amplificateur. 

La modulation appliquée au faisceau IR de pompe s u i t  a lors  
le  signal de pilotage de HF. Ce même signal s e r t  au déclenchement d'un 
moyenneur numérique u t i l i s é  en f i n  de cha7ne de traitement du  signal 
SMM. Le générateur déclenché dé1 i vre un créneau de durée réglable permet- 

tant ainsi  de choisir  l ' i n s t a n t  de déclenchement du moyenneur numérique. 

La valeur de la puissance IR de pompe envoyée dans ce modulateur 
résulte d ' u n  compromis. En e f f e t ,  nous désirons comnuter l e  maximum de 
puissance l e  pl us rapidement possible alors que 1 ' e f f i cac i t é  de 1 a déflexion 
ainsi que l e  temps de montée du faisceau devié sont tous deux proportion- 
nels à 1 ' extension d u  faisceau incident. 

Les essais  effectués ont montré que l e  maximum d ' e f f i cac i t é  
pour un temps de montée minimal, e s t  a t t e i n t  lorsque l a  puissance HF 

e s t  égale au maximum admissible, s o i t  12W. Dans ces conditions, l a  puis- 
sance IR incidente ne peu-t ê t r e  supérieure à 3M. D'autre par t ,  l a  limita- 

2 tion à 50 W/cm de l ' i n t e n s i t é  du champ IR implique pour une puissance 
de 3W, un rayon de focalisation miniml du faisceau égal à 1,4 mm. 

Le montage expérimental réal isé  donne sur l e  modulateur un 
"waist" de 1,5 mm. Dans les  conditions présentées ci-dessus, 1 ' e f f i cac i t é  
e s t  de 1 'ordre de 30% tandis que l e  temps de montée de 1 a puissance de 
pompage a é t é  mesuré infér ieur  à 200 ns. Ce temps de montée s ' e s t  avéré 
négligeable devant ce1 ui de 1 'émission SMFI el le-même. 

Par la  s u i t e ,  l a  puissance de s o r t i e  du laser  CO2 étant  fixée 
à 3W, l e  niveau de puissance IR injectée dans la  cavité e s t  réglé par 

1 'ajustement de la  puissance HF de commande du modulateur. Ceci présente 
l'avantage de ne jouer que sur l ' e f f i c a c i t é  de l a  déflexion e t  non sur 



sa direction : 1 a géométrie du faisceau introduit dans 1 a cavité n 'est  
donc pas modifiée. Cet ajustement de l a  puissance HF es t  réalisé grâce 
à un atténuateur variable placé entre préanpli e t  ampli. 

II. l .II.B - MONTAGE OPTIqUE ET ELECTRONIOUE 
- -mi-- - - - - - -  ---..-----..-----A-- 

L'ensemble du montage réalisé e s t  représenté sur la  figure 11.2. 
Le schéma de base e s t  identique à celui du montage orécédent hormis 
l'adjonction du modulateur acousto-optique e t  d ' u n  miroir concave. Les 
deux premières lent i l les  servent à la  focalisation du rayonnement IR 
sur le modulateur, tandis que le miroir sphérique assure l a  focalisation 
du faisceau défléchi sur l 'entrée de la  cavité SMM. Le rayon de courbure 
de ce mi roi r ( R  Q 650 mm) ainsi que sa position ont été déterminés de 
façon à ce que l e  faisceau IR dans la  cavité recouvre l e  mode fondamental 
SMM de l a  cavité pour les différentes émissions étudiées. 

Une lame de NaCl inclinée à 45" sur 1 'axe du  faisceau es t  insérée 
entre le  miroir sphérique e t  le  coupleur de l a  cavité SMM ; e l l e  réfléchit 
une faible partie ( <  1%) de la  puissance de pompe vers un détecteur 
HgCdTe qui e s t  u t i l i sé  pour surveiller l a  commutation du rayonnement 
de pompe. La puissance IR injectée e s t  mesurée à 1 'entrée de la cavité. 

Le signal SMM e s t  détecté par une diode à contact Tungstène- 
Si 1 ici  um (&Si ) inontée dans un support "Custom Mi crowave MU 135". Ce 
type de détection es t  plus délicat à mettre en oeuvre que l a  diode 
Schottky que nous utilisions p~CxGde~ment, notamment à cause de 1 a fragi - 
l i t é  du contact. Dès lors les caractéristiques de l a  diode ne sont pas 
i denti ques pour tous les enregi strements effectués, e t  les ampl i tudes 
mesurées ne peuvent être comparées directement. 

Cette détection a été utilisée car nous ne disposions plus de 
la  diode Schottky qui avait servi pour les expériences relatées au 
chapitre précédent. 





La bande passante de l a  détection, 5 Hz - 20 MHz à 3d0, est dé- 
terminée par ce1 le des ampli f i  cateurs uti 1 i sés. Les signaux obtenus peu- 

v e n t  alors être observés ,soi t di rectement à 1 ' osci l l oscope soi t sur l 'écran 
de visualisation du moyenneur numérique ATNE util isé.  Ils peuvent ensui te 

être transcrits sur table traçante o u  encore sur bande perforée. 

Le moyenneur numérique comporte 256 canaux e t  dispose de deux 
têtes d'échanti 1 lon nage : 10 ns e t  100 ns. Le moyenneur est aussi muni de 
marqueurs perniettant des mesures de temps e t  d'amplitude. C'est avec ces 

marqueurs que nous avons mesuré le temps de montée (10% - 90%) de l'émis- 
sion SMM ainsi que le délai entre la  commutation du pompage e t  l a  détection 
de 1 'émission SMM ; 1 'émission étant détectée dès aue son amplitude est  
supérieure au bruit. 

Cependant même lorsque le rapport sicna1 sur bruit es t  grand, 
1 'instant correspondant ne peut être déterminé exactement, à cause notam- 

ment de la faible pente du signal à cet instant. L'erreur de resure est 
alors de 1 'ordre de l a  microseconde dans le cas l e  p l  us défavorable. 

Expérimentalement nous avons procédé comme suit  : le signal a 

toujours été moyenné pendant u n  temps tel que le bruit résiduel soit  

inférieur à 1% de 1 'amplitude stationnaire lFin obtenue avec la plus 
petite puissance de pompe uti 1 isée. Nous avons al ors pris pour valeur 
du dé1 ai , 1 ' interval le de temps entre 1 'application du pompage e t  1 ' i ns- 
tant où 1 'émission a une amplitude de 1 'ordre du centième de 1Sin. Nous 
verrons ultérieurement que par suite de l a  forme particuliere du signal, 
ceci n'entraîne pas d'imprécision supplémentaire sur l a  valeur du délai. 

Le montage expéri mental a u t o r i  se une p u i  ssance de pompe maximal e I 

de 1 Watt. Celle-ci ne nous a pas.permis l a  poursuite de 1 'étude de j a  
l 



raie à 496 pm de CH3F (9PZO) dont l a  puissance de seuil  e s t  de l ' o rd re  
de 5W pour notre ins ta l la t ion .  11 a f a l lu  alors trouver des émissions ne 
nécessitant qu'une faible  puissance de pompe, tout en tenant compte 
d 'autre  part du décalage de l a  fréquence de pompe indui t  par l e  modula- 
teur  acousto-optique, pl us ou moins 40 MHz suivant 1 'orientation de ce 
dernier. 

Les résu l ta t s  que nous présentons i c i  sont r e l a t i f s  au 
formaldghyde-d2 (D2CO) e t  à l 'acide formique ( H C O O H ) .  I l s  ont é t é  obtenus 
sur les  émissions suivantes : 

Entre parenthèses sont indiqués la t ransi t ion de pompe CO2 ainsi que l e  
décalage u t i  1 i s é  dépendant de 1 'orientation du rnodul ateur.  

H ~ ~ C O O H  513 pm (9R28 + 40 MHz) 
742 pm (9R40 - 40 MHz) 

H ~ ~ C O O H  1030 pm (9R30 - 40 MHz) 
738 Fm ( 9 ~ 1 2  + 40 MHZ) 

D2C0 752 pm (9R32 + 40 MHz) 

Les résul ta ts  expérimentaux sont qua1 i t a t i  vement identiques pour 
les différentes émissions préci tées.  Nous ne présenterons donc pas l a  
total  i t e  des enregistrements réalisés , inai s n 'en sx t ra i  rons que l e s  pl US 

s ign i f i ca t i f s  . 

Dans u n  premier temps, nous i 11 ustrerons sur quelques exemples, 
1 ' al 1 ure générale de 1 'émi s s i  on SMM. Pui s nous étudierons 
de façon plus par t icul ière ,  1 'évolution du  délai e t  du temps de montée 
en fonction des paramètres expérimentaux. Dans chaque cas nous nous a t ta -  
cherons à dégager des résu l ta t s  , les  paramètres s i  g n i  f i  cati  f s  e f f e c t i f s .  

I I .  1. I I  1. A - ALLURE GENERALE DE L ' EMISS ION SMM ................................. 

Les figures 11.3, 4 e t  5 ( réa l i sées  sur l a  raie à 788 Pm de 
13 H COOH)  montrent l 'évolution de 1 'établissement du régime d'émission 





Figure II. 4 : Evolution temporelle de l '&mission du laser SMM 
après application rapide du pompage pour di f férentes  valeurs de 
la  puissance I R  de pompe. Emission d 788 prn de H ' ~ C O O H  (9P12) 
pression du milieu amplificateur 7 mTorr. 



Figure I I .  5 : EvoZution tempore ZZe de 2 'émission du Zaser S!dfvl après app Zication 
rapide du pompage pour d i f f é r en t e s  valeurs de Za fréquence d'accord de Za 
cav i té  SMM. Les c h i f f r e s  donnent Ze déplacement (en  um) u miroir plan par é, rapport à une origine arb i t ra i re .  Emission à 788 Pm de H COOH (9P121, pression 
du milieu ampZificateur 7 mTorr, puissance I R  de pompe 0.9 Watt. 



en fonction de t ro i s  paramètres : l a  pression du milieu amplificateur 
( I I . 3 ) ,  l a  puissance de pompe (11.4) e t  l 'accord de l a  

cavité SMM (11.5). 

Sur chaque figure l a  courbe du bas e s t  relative à l a  puissance 
de pompe. De façon générale, on remarque un délai entre 1 'application 
du pompage e t  1 'apparition de 1 'émi-ssion SMM. Celle-ci c r o î t  ensui t e  
rapidement en un temps de 1 'ordre de quelques microsecondes e t  a t t e i n t  
un régime stationnai re . 

Avant d 'exani ner séparément chacune de ces figures , préci sons 
quelques conventions : 

- Dans 1 a sui t e  nous appel lerons temps de montée (Tm) de 1 'émi s s i  on, 
1 ' in terval le  de temps entre  1 ' ins tan t  où l'amplitude vaut 10% de 1 'ampli- 
tude en régime stationnaire e t  celui où e l l e  vaut 90%. 

- La cavité sera d i t e  "accordée" .lorsque sa fréquence de résonance 

e s t  égale à l a  frequence propre de l a  t ransi t ion d'émission. De façon 
générale nous parlerons de 1 'accord de l a  cavi té  : celui-ci e s t  maximal 
à l a  résonance (fréquences égales) e t  décroît  lorsque 1 ' écar t  entre ces 
fréquences augmente. 

- 

Les enregistrements de l a  figure 11.3 ont é t é  obtenus avec une 
puissance de pompe de 800 mW, l a  cavité é tan t  accordée. La pression du 

m i  lieu amplificateur varie de 20 mTorr ( A )  à 3 mTorr ( F ) .  Obser- 
vons l 'évolution du délai avec l a  pression : lorsque celle-ci  augmente, 
le  dé1 ai commence par décroître,  a t t e i n t  un  m i n i m u m  ( D )  e t  c ro î t  
ensuite. On peut remarquer que ce t te  êvolution e s t  inverse de cel le  de 
1 'amplitude q u i  a t t e i n t  son maximum entre l e s  courbes C e t  D. Ce paral lè le  
montre l a  dépendance du délai avec 1 'inversion de population q u i  e s t  
responsable de 1 ' ampli tude de 1 'émission en régime stationnaire.  

Notons aussi sur cet te  figure , 1 'exi stence d' une surosci 11 ation 
au démarrage de l ' éz i ss ion  lorsque l a  pression e s t  inférieure à 10 mTorr. 



Précisons tout  de su i te  que cette surosci l la t ion n'apparaît  que lorsque 

l a  pression e s t  inférieure à 10 mTorr quels que soient 1 'accord de l a  

cavité e t  l a  puissance de pompe. 

Pour l a  sér ie  d'enregistrements de l a  figure 11.4, l a  pression 

e s t  constante : 7 mTorr e t  la cavité SXM e s t  accordée. Les courbes 

représentent 1 'évol ution temporel l e  de 1 'émission avec conme paramètre 

l a  puissance de pompe qui varie i c i  de 1 W  ( A )  à 0.5W ( E ) .  La comparaison 

des figures 11.3 e t  11.4 révèle l a  similitude de l 'évolution de la  
puissance de so r t i e  du  laser  SMM lorsque 1 'on augmente la  pression ou 

diminue la  puissance de pompe. En e f f e t ,  1 'évolution de l a  forme du 

signal e s t  identique e t  seules les  ampli tudes diffèrent .  Ceci confi rme 

1 ' influence de 1 ' fnversion de population qui e s t ,  en preni ère approxi - 
mation, proportionnelle à l a  ~u i s sance  de pompe. 

La figure 11.5 montre l a  variation du signal en fonction de 

1 'accord de l a  cavité SMM. Les enregistrements ont é t é  obtenus avec une 

puissance de pompe de 900 inW pour une pression du  milieu amplificateur 

fixée à 7 mTorr. Les enregistrements successifs A à G ont é t é  effectués 

après avoir à chaque fo is  augmenté l a  longueur de cavité de 1 Pm. Notons 

que généralement l e  profi 1 du mode d'émission de l a  cavité e s t  décri t  en 

déplaçant l e  miroir plan de 5 à 10 Pm suivant que 1 'émission e s t  plus ou 

moins intense. 

On observe i c i  que la  puissance SMFl maxinun e s t  obtenue entre  les  

courbes D e t  E ; remarquons que 1 'évolution du signal SIM e s t  symétrique 
par rapport à ce maximum. Ceci ne f a i t  que t raduire  l a  symétrie en fré- 
quence du profil  du gain global. E n  e f f e t ,  d'une   art l e  gain du milieu 

e s t  symétrique par rapport à l a  fréquence propre ( w )  de la  t ransi t ion,  

quel que s o i t  l e  profil de la  ra ie ,  d 'au t re  part l a  variation des pertes 

l i ée  aux e f fe t s  de t i rage de fréquence e s t  symétrique par rapport à w 

d u  f a i t  de la  symétrie de 1 a courbe de réponse de 1 a cavi t é .  



Cette analyse montre que 1 a grandeur intermédi ai re effect ive 

régissant l 'évolution de 1 'émission e s t  l e  gain global (gain-pertes) du 

1 aser. 

La comparai son des t r o i s  f i  gures préci tées montre une correl a- 
tion entre  l  'amplitude du régime stat ionnaire ,  l e  délai e t  l e  temps de 
montée de 1 'émission SMM. De façon générale, dé1 ai e t  temps de montée 
varient en sens inverse de 1 'ampli tude en régime stat ionnaire .  A p a r t i r  
de notre analyse précédente, on peut donc d i re  que 1 'amplitude e s t  une 
fonction croissante du gain global ce q u i  e s t  conforme à 1 ' i n tu i t ion ,  
tandis que l e  délai e s t  une fonction décroissante de ce même gain global. 

La figure I I  .6 révèle de façon pl us précise l a  corrélation entre 
ampli tude e t  dé1 a i .  Sur cet te  f igure,  nous avons reporté l e  dé1 ai en fonc- 
tion de 1 ' ampli tude en régime stationnai re à par t i r  des valeurs que 1 'on 
peut obtenir sur l e s  figures I I  . 3 ,  4 e t  5 .  

Les courbes donnant l e  dé1 ai en fonction de 1 ' ampli tude avec comme 
paramètre 1 a puissance de pompe ou 1 ' accord de 1 a cavité SMM sont confon- 
dues. Ceci nous permet de dire que l e  gain global varie de l a  même façon 
1 orsque 1 'on diminue 1 a puissance de pompe ou 1 ' accord de 1 a cavité.  

Observons 1 ' a1 1 ure de 1 a courbe obtenue avec comme paramètre 
l a  pression du milieu amplificateur. S i  1 'on trace ce t t e  courbe à pression 

croissante,  le  sens de variation e s t  donné par les  flèches.  On remarque 
qu ' i l  ex is te  deux zones d is t inc tes  suivant la  valeur de l a  pression. A 

basse pression 1 'amplitude augmente avec l a  pression tandis que dans une 
gamme de pressions supërieures, l a  variation s ' inverse.  Ceci s u i t  1 'évo- 
lution habituelle de l a  puissance émise par l e  laser SMM en fonction de 
la  pression du milieu amplificateur (cf  Fig. 11.3 [5] ) 

L'évolution du gain global en fonction de l a  pression doi t  ê t r e  , 
suivant notre analyse, semblable à ce1 l e  de 1 'ampli tude. Notons cependant 
que l a  différence entre les deux premières courbes e t  cel le  obtenue avec 



Figure II. 6 : Courbes Délai-Amplitude de 2 'émission 
SMMpour t ro i s  parmètres : puissance IR de pompe - 
fréquence d'accord de la c a 2 t é  - pression du 
m i  l i eu  amplificateur. 

1 a pression comme paramètre, s~ggère une infl uence oarti cul i ère des 

paramètres de relaxation qui sont inchangés pour les deux premières 
courbes alors qu' i ls  varient dans l a  dernière. 

Nous avons ici déduit à partir  de quelques résul tats expérirnen- 
taux que le paramètre régissant 1 'évolution de 1 'émission SMM est  p r i n -  

cipalement le gain global. Nous allons poursuivre cette analyse d'une façon 
un peu plus prscise en considérant 1 'évolution du délai e t  du temps ae 

montée en fonction des divers paramètres expérimentaux. 



II.1.III.B - DELAI ET TEMPS DE MONTEE ........................ 

Il es t  intéressant de considérer délai e t  temps de montée pour 
caractériser 1 'évolution de 1 'émission SM. En effet  pour déterminer ces 
quantités, i l  suff i t  d'une mesure de temps qui peut être effectuée de façon 
relativement préci se expérimentalement ,et surtout cette mesure dépend très 
peu des caractéristiques de la  pointe détectrico. Elle est  donc aisément 
reproductible à 1 ' inverse des mesures d' ampl i tude qui déoendent beaucoup 
de 1 a qua1 i té du détecteur. 

Nous avons effectué une série d'expériences sur la raie à 

742 um de HCOOH (9R40) dans le  b u t  de mesurer précisément le dé1 ai . Ce1 ui -ci 

a chaque fois été mesuré dans des conditions telles qu'après moyenna- 
ge J e  bruit résiduel de la  détection soi t  inférieur à 1 76 de l a  valeur 
de 11amp1itude maximale du signal. 

V d a t i o n  du &Z& avec Za pression du miZieu amplificateur 

S-ur l a  figure 1% . 7 ,  le délai es t  reporté en fonction de l a  

pression du mi 1 ieu ampl i f i  cateur. La puissance de pompe est  constante 
e t  vaut  700 mWatt, la cavité SMM es t  accordée. Notons que dans 1 a zone 
despressions inférieures à 10 mTorr, i l  existe une suroscillation au 
début de 1 'émission. Hors de cette gamme de pression, le délai croît avec 

l a  pression e t  au-delà d'une pression de 12 mTorr, 1 a courbe expérimentale 

est correctement décrite par : 

où TD désigne le délai e t  p la pression en millitorr. K e t  po sont des 
constantes d o n t  les valeurs sont : K = 121 -6 (us rn~orr-l) , po = 32-?(mTorr) 

Cette exnression montre que 1 orsque 1 a pression du m i  1 ieu ampl i f i  - 
cateur tend vers 32 mTorr, l e  délai tend vers 1 ' inf ini .  Expérimentalement 



Figure 11.7 : Emission à 702 Pm de HCOOH (9R401. EvoZution du de'lai 
avec Za pression du mil ieu ampZificateur. La Zigne continue représente 
la  fonction TD = K - p l -1  pour K = 121.6 ps.minorr e t  pu = 32.3 
florr. 
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Figure 11.8 : Enrission à 742 um de HCOOH (9R401. Evolution du délai  
1 

avec la puissance de pompe pour deux valeurs de Za pression du milieu 
cnp l i  ficateur. -4 puissance de pompe croissante, l e  déiiai e s t  l imité 
par la  saturation de la transi t ion IR de pompe (combe 10 m T o r ~ ) .  



ceci e s t  vrai car pour cet te  valeur de 1 a pression on n'observe pl us 
d'émission,le délai e s t  inf ini  ' .  Ceci nous permet de d i re  qu'à ce t te  

pression, l e  gain e s t  infér ieur  aux pertes e t  confirme l a  dépendance 
du délai avec l ' inverse  de ce gain global a. Ce dernier doit  donc pou- 
voir s ' é c r i r e  à 1 a résonance e t  pour une puissance de pompe donnée 

a = K 1 ( p o  - p) où K '  e t  po dépendent de l a  puissance de pompe. 

Variation du délai  avec Za puissrmce de pompe 

La figure 11.8 montre clairement 1 'influence de l a  puissance de 
pompe sur  l e  délai. L 'e f fe t  e s t  qualitativement identique pour les  deux 
valeurs de pression représentées i ci , à savoir une diminution du dé1 ai 
lorsque 1 a puissance de pompe augmente. On peut remarquer que l a  différence 
entre l e s  deux courbes e s t  compatible avec 1 'expression de TD donnée ci- 
avant, La constante K définie ci  -avant e s t  donc une fonction décroissante 
de la  puissance de pompe ce q u i  implique que- l e  gain global e s t  une fonc- 
tion croissante de l a  puissance de pompe, conforme aussi à 1 ' i n tu i t ion .  
Toutefois une remarque s'impose : en e f f e t  on peut voir que pour une pres- 
sion de 10 mTorr, l e  délai a t t e i n t  un m i n i m u m  pour une puissance de pompe 
de 1 'ordre de 600 mWatt e t  ne varie plus guère s i  1 'on augmente encore 

l e  pompage. 

Ce f a i t  e s t  comparable à 1 'évolution de 1 a puissance émise qui 
e l l e  aussi plafonne au-delà d'une certaine valeur du pompage, ce q u i  e s t  
un constat général pour l e  1 aser  SMM optiquement pompé (voir  par exemple 
fig.II .12 page 79 de l a  référence 5 ) .  D'autre part  ce t t e  valeur "cr i t ique" 
du pompage e s t  d 'autant  pl us fa ib le  que 1 a pression du  milieu e s t  basse. 
Ceci peut aussi se remarquer sur  l a  figure 11.8 ; en e f f e t  tandis que l e  
délai e s t  stationnaire pour une pression de 10 mTorr, i 1 varie encore au 

voisinage de 20 mTorr. On peut alors penser que l a  saturation du milieu 
limite l e  délai .  



En e f f e t ,  l'amplitude de 1 'émission e s t  limitée par sui te  de l a  
saturation de l a  t ransi t ion IR de pompe qui indui t  une saturation du 

gain de l a  t ransi t ion SMM car 1 ' inversion de population ne peut pl us 
augmenter. Dans notre interprétat ion,  l e  délai é tant  l i é  au gain subi t  
lui  aussi ce t  e f f e t  de saturation, car  gain e t  inversion de population 
sont proportionnel S .  

Notons au passage que dans l e  chapitre précédent, nous avons 
montré que l ' inversion de population maximale e s t  a t te in te  en u n  temps 
de l 'ordre de y-' où y e s t  l a  constante de relaxation rotationnelle.  En 
définissant y de l a  même façon que précédemment ( 2 ~ A v )  avec Au valant 

20 MHz ~ o r r - l ,  à 10 mTorr 1 'inversion e s t  réal isée en un temps de 1 'ordre 
de la  microseconde, p e t i t  devant l e  délai observé. Donc l e  régime tran- 
s i  to i re  d'établissement de 1 'inversion n 'affecte  pas l e  signal observé. 

EvoZution du dblai avec l'accord de Za cavité SMM 

La figure I I  .9 a é t é  relevée pour une puissance de pompe de 
700 mWatt e t  une pression de 10 mTorr. Le délai e s t  i c i  reporté en fonc- 
tion de l a  longueur de 1 a cavité,  i .e.  sa fréquence de résonance. L'accord 
e s t  réal isé  pour l e  point O qui correspond à une longueur de cavité 
pour 1 aquel l e  1 'ampl i tude de 1 'émission e s t  maximale e t  l e  délai minimal . 
On observe que cet te  figure e s t  symétrique par rapport au point O .  Ceci ne 
f a i t  que traduire 1 a symétrie du profi l  de gain e t  e s t  conforme à notre 
interprétation selon laquelle l e  gain e s t  l e  paramètre e f f e c t i f .  

On remarque que l e  délai e s t  une fonction croissante d u  désaccord 
de l a  cavité,  toutefois i l  e s t  d i f f i c i l e  de préciser plus avant cet te  
dépendance à par t i r  de 1 a figure I I  .9. 

Signalons que les  segments importants à chaque extrémité de 1 a 
courbe ne représentent pas des imprécisions de mesure . En e f f e t  lorsque 
l a  cavité e s t  suffisamment désaccordée, quand l e  aain global e s t  suffisamment 
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fai ble, on observe une f l  uctuation temporel le  importante de 1 'émission 

q u i  conserve cependant la  même forme. Ce comportement e s t  identique pour 
toutes les résonances de l a  cavité e t  ne provient que du désaccord de 
cet te  dernière. 

En présence de fluctuations importantes, l e  délai moyen ainsi 
que 1 'ampl i tude temporel l e  des fl  uctuations o n t  é t é  mesurés à 1 'osci 1 los- 
cope. En e f fe t ,  on observe un délai différent à chaque commutation de l a  
puissance de pompe. La fréquence de cette commutation étant de l 'ordre du 

kHz, i l  e s t  alors facile de mesurer 1 'amplitude des fluctuations car la 
r6manence de 1 'écran de 1 'oscilloscope e s t  t e l l e  que 1 'on observe la  
superposition des différents signaux. L'origine de ces fluctuations sera 
expl ic i  tée ul térieurement. 

EvoZution du temps de montée avec Za pression du milieu mrrplifica- 

t e m  

Toujours pour l a  raie à 742 um de HCOOH, nous avons relevé le temps 
de montée de 1 'émission SMM en fonction de la  pression du milieu amplifi- 
cateur. La figure 11.10 présente les résultats obtenus. Remarquons que l e  
temps de montée n'a pas é té  mesuré pour les pressions inférieures à 

10 mTorr ; dans cette gamme de pression, 1 'existence d'une suroscillation 
au début de l'émission ne permet pas en effe t  de définir le  temps de montée 
10% - 90%. 

Chaque symbole de 1 a figure I I .  10 représente un enregistrement , 
le gaz dans 1 a cavité a é té  changé entre chaque enregistrement. Les points 
sont re la t i fs  à une série d'expériences réalisées à pression croissante, 
les triangles à une série réalisée à pression décroissante. Le léger déca- 
lage entre les deux courbes provient de ce que nous avons réaccordé l a  

cavité à une pression de 28 mTorr (Point A ) .  Ce décalage for tu i t  traduit 
la dépendance du temps de montée avec 1 ' accord de 1 a cavité. 
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Figure II. 1 O : Emzission à 742 um de HCOOH ( 9 R 4 0 ) ,  puissance de pompe 0 . 8  
Vat t .  Evolution du temps de montée 10% - 90% de l 'émission en fonction de la 
pression du milieu amplificateur. Les points sont r e l a t i f s  à une série de 
mesmes à pression croissante, la  longueur de la  cavité SI&? a étd réajustée 
en A e t  l e s  triangles représentent une sdme de mesures fa i tes  à pression 
décroissante. L 'écart entre les  deux courbes montre Z ' influence de la fré- 
quence d'accord de Za cavité Sm. 



La comparaison de ce t te  figure avec 1 a figure I I  . 7  indique que l a  
variation du temps de montée avec l a  pression e s t  semblable à ce1 l e  du délai ,  
tout au moins pour l e s  pressions supérieures à 10 mTorr. On peut aussi 
constater que l a  variation du délai e s t  plus importante que cel le  du  temps 
de montée. Toutefois l a  comparaison f a i t e  i c i  ne peut ê t r e  que qua1 i ta t ive 
car l a  figure 11.10 a é t é  obtenue avec une puissance de pompe de 900 mW 

différente donc de ce l le  de l a  figure 11.7 (700 mW). 

Cependant nous pouvons dire  que s i  l e  délai e s t  inversement 
proportionnel au gain , al ors l e  temps de montée 1 ' e s t  aussi . S i  l e  gain 
e s t  fa ib le ,  le temps de montée e t  l e  délai sont importants e t  vice versa. 

L'analyse des résul ta ts  expérimentaux nous a permis de dégager 
un certain nombre de points que nous résumons i c i .  

L'ensemble des résul ta ts  désigne l e  gain global du laser  comme 
l e  paramètre e f f ec t i f  de 1 'évolution de l 'émission SMM. Nous avons vu que 
les valeurs du délai ainsi que du temps de montée sont l i ées  au gain. 
Elles varient en e f f e t  en sens inverse de ce dernier e t  l'examen de 
l 'évolution du délai nous a alors permis de préciser l a  déoendance du  gain 

avec certains paramètres. De l a  même façon, nous avons vu 1 ' influence du 

gain sur 1 'ampli tude de 1 'émission en régime stationnaire , cet te  dernière 
évoluant dans l e  même sens que l e  gain. 

Le rôle important du gain global dans 1 'évolution temporel l e  
de 1 'émission e s t  un résu l ta t  caractéristique de 1 a théorie semi-classique 

1 

du laser  de Lamb [21] . D'autre par t  nous avons réal isé  sur  l a  raie  à 

742 Pm de HCOOH (9R40) une sér ie  d'enregistrements dont 

1 ' a l lure  e s t  formel lement identique à cel le  prévue par l a  d i te  théorie.  I 

Nous al Ions donc maintenant exposer cet te  théorie dont nous I 

comparerons ensui t e  l e s  prévisions avec nos résul ta ts  expérimentaux. 



I I  ,2 COMPARAISON AVEC UNE THÉORI E SEM1 -CLASSIQUE DU LASER 

Avant d'exposer 1 a théorie,  nous al 1 ons expl i c i  t e r  les  rai sons 
jus t i f ian t  1 ' u t i l i s a t ion  de l a  théorie semi-classique. 

La ressemblance formel l e  entre  prévisions théoriques e t  courbes 
expérimentales s i  e l l e  e s t  une condition nécessaire n ' e s t  pas en soi 

suffisante ca r  e l l e  peut ê t r e  fortuite.-)Reste alors  1 'argument de l ' i n f l u -  
ence prépondérante du gain. 

Cette dernière quantité e s t  aussi privilégiée par l a  théorie 
quantique [23] . Nous avons donc l e  choix entre  une théorie semi-classique 
e t  une théorie quantique qui a déjà é t é  u t i l i s ée  avec succès pour l a  des- 

O 

cription de l a  montée en osci l la t ion de l a  raie  à 6378 A du laser  He - Ne 

[24]. Cependant deux raisons dis t inctes  nous permettent de trancher en 
faveur de 1 a théorie semi -cl assique. 

La première raison t i e n t  au f a i t  que les  prévisions de ces deux 
théories se confondent lorsque l e  nombre de photons e s t  important. Or 
expérimentalement nous recuei 1 lons une puissance de 1 'ordre d u  mil 1 iwatt  
s o i t  une densité photonique de 1 'ordre de 10'' (m-3) a 750 m. 

La seconde rai  son provient d '  une différence essentiel  l e  entre l e s  
deux approches. En e f f e t  1 a théorie semi -cl assique nécessi t e  1 a préexis- 
tence d ' u n  champ de départ tandis que l a  théorie quantique prédit  le démar- 

rage de l ' o s c i l l a t i o n  à p a r t i r  du b r u i t  quantique, i . e .  à par t i r  de l 'émis- 
sion spontanée. Cependant, ainsi que nous l e  montrerons ultérieurement, i l  
exis te  u n  champ i n i t i a l  dans la  cavi té .  Celui-ci e s t  dû  au rayonnement ther- 

mique de 1 'enceinte e t  son influence e s t  supérieure à ce1 l e  de 1 'émission 
spontanée. 

Dès lors nous pouvons choisir  sans res t r ic t ion  l a  théorie semi- 
cl assi que. Cependant nous u t i  1 i serons quelques résul t a t s  de 1 a théorie 



quantique, re la t i f s  à l a  s tat is t ique du nombre de photons. 

Pour les émissions que nous avons étudiées, les conditions 
expérimentales sont te l les  que dans l e  cas le plus défavorable les lar-  
geurs Doppler e t  homogènes sont sensi blement du  même ordre. Dans 
1 'exposé de la  théorie, nous nous 1 imitons donc au cas où 1 a transition 
d'émission e s t  élargie de façon homogène. 

En fin de cet exposé, nous donnons 1 'expression analytique 
de 1 ' intensité de l'émission en fonction du temps, expression obtenue 
par un calcul au troisième ordre en champ. 

11.2.1 THEORIE SEMI-CLASSIQUE DU LASER - RAPPELS 

On considère une cavi té mu1 timode de coeffi cientsde qua1 i té 
Qn élevés .Dans cette cavité existe un champ électromagnétique cl assique 
agissant sur un milieu composé d'atomes (de molécules) décrits de façon 
quanti que. 

Le champ électromagnétique crée pour chaque atome (molécule) 
un dipole induit conduisant à une polarisation macroscopique P (  r , t )  d u  

m i  1 ieu. Conformément aux équations de Maxwell , cette polarisation e s t  une 
source de rayonnement électromagnétique. Les amplitudes e t  les fréquences 
des osci 1 lations possibles sont alors données par  la condition 
d'auto-cohérence du champ : le  champ inducteur e s t  identique au 
champ i ndui  t . 

I I .  2.1 A - EqUATIONS D ' AUTO-COHERENCE - ........................ 

Suivant les équations de Maxwell, le  champ électrique E obéit 
à une équation de propagation : 

rot rot E + pou + p c 8% - - - - a L p  

O O Z  'ot2 



P e s t  1 a polarisation macroscopique P (  r , t )  , ilo e t c o  o n t  leur signification 
habituelle e t  a es t  une conductivité ohmique introduite pour rendre 
compte des pertes de l a  cavité. 

FOX e t  LI [25] ont montré que pour les modes de symétrie élevée 
l a  variation latérale du champ électrique es t  faible,  celui-ci peut ëtre 

2 2 alors assimilé à une onde plane e t  rot rot E s ' é c r i t  donc a E/az 
où m e s t  la  coordonnée axiale. 

On admet aussi qu'une sélection de la  direction de polarisation 
e s t  réalisée ce qui nous permet d'omettre le  caractère vectoriel du champ 

e t  de l a  polarisation. 

Si E n 'est  fonction spatialement que de z ,  i l  en sera de même 

de P qui sera éc r i t  P ( z , t )  . D'autre part,  pour l e  n ième mode longitudi - 
na1 de 1 a cavité, on a la  fonction propre (non normalisée) 

U ( z )  = sin K z 
n n 

où Kn e s t  l e  nombre d'onde = nn/L , n e s t  un ent ier  grand e t  L l a  lon- 

gueur du milieu. En présence d'une polarisation donnée P (z , t ) ,  les  
oscil 1 ations quasi-stationnai res forcées du champ électrique peuvent ê t re  
développées suivant les fonctions propres des modes, so i t  : 

E ( z , t )  = L An ( t )  Un(z) 
n 

Les différentes fonctions propres des modes étant orthogonales 

1 'amplitude An obéit alors à 1 'équation différentiel le  d'un oscillateur 
harmonique simple forcé e t  amorti , de 1 a forme : 

où Q est  la  fréquence propre du  n n ième mode de la  cavité 
e t  P e s t  l a  projection spatiale de l a  polarisation P ( z , t )  sur l e  mode n 
consi déré. 



D'autre par t  l e  champ E étant  quasi-monochromatique à l a  fréquence 
v de 1 ' émission , i 1 en sera de même pour 1 a polarisation . On éc r i r a  donc 

2 2 a P n ( t ) / a t  = -vn P n .  En introduisant l e  coefficient de qualité du n i ème 

mode Qn sous 1 a forme o = vn/Qn, i 1 vient al ors : 

S i  maintenant, l a  séparation en fréquence des modes principaux 
e s t  pl us importante que 1 a 1 argeur de résonance de 1 a cavité (?. vn/Q) , 
on peut négliger pour An e t  Pn l es  composantes dont l a  fréquence e s t  loin 
de ce l le  du mode considéré de l a  cavité R n .  On peut a lors  écr i re  

A n ( t )  = E n ( t )  exp -i [vnt + @,(t)] + complexe conjugué (1)  

P,( t) = ' P,( t )  exp -i [vnt  + @,(t) l  + C.C 
2 ( 2 )  

o ù  En e t  pn sont l e s  ampli tudes complexes du champ e t  de 1 a polarisation, 
O 

v + an e s t  l a  fréquence instantanée de 1 'émission. Les quanti tés  E n ,  Pn n 
e t  mn ont é t é  posées dépendantes du temps pour rendre compte éventuel le- 
ment des phenomènes transi toi res au démarra- de 1 'émission. 

Si 1 'on suppose que l e s  ampli tudes En e t  P, ainsi que 1 a phase 
Qn sont des fonctions lentement variables du temps sur  une période opt i -  
que (c v n ) ,  i l  vient pour l e s  équations d'auto-cohérence: 

où l 'on a de plus supposé les pertes e t  la  polarisation faibles .  



La détermination compl ète de ces équations rend maintenant 

nécessaire l e  calcul de 1 a polarisation, ce que nous abordons ci-après 
,. Nous nous limitons au cas où 1 'oscillation n'a lieu que 

l 

pour un mode de 1 a cavi t é ,  dans 1 a sut te on ome t t r a  donc les i ndi ces n . 

II.2.1.B - CALCUL DE LA POLARISATION 1 

- - - - - - - - - - - - - - - - O - - - - - - - -  

Pour ce calcul, on suppose que le champ se propage dans un 
milieu composé d'atomes (de molécules) immobiles. Le mi 1 ieu e s t  alors 
considéré comme un ensemble de systèmes à deux niveaux a e t  b élargis 
de façon homogène e t  dont la  fréquence de transition es t  w = [EaeEb] / .  h .  

Un "atome" exci t é  dans 1 ' é t a t  a ( =  a ou b )  à 1 ' instant  to e t  à 

1 'abcisse z e s t  décrit à 1 ' instant t par une matrice densité p :a ,z , to, t ) .  
Les "atomes" sont exci tés dans 1 ' é t a t  a à un f l  ux ha (z  , to )  , nombre 
d''atomes" excités par unité de temps e t  de volume. Les constantes de re- 
laxation des niveaux a e t  b sont notées ya e t  yb tandis que les éléments 
non diagonaux ddcroissent à un  taux y - - yab + yph.  yab = (Y, + Y ~ ) / Z  
e t  yDh es t  une relaxation due à des coll isions élastiques sans changement 
d ' é ta t  quantique (coll ision avec interruption de phase). 

- 

La polarisation macroscopique P ( z , t )  pour ce mi 1 ieu es t  donnée 
par la contribution de tous les "atomes" compte tenu de leur i t a t  in i t i a l  
d'excitation e t  de 1 ' instant  to de cette excitation. 

t 
h ( z , t o )  < p > d t o  P ( z , t ) = Z  j a 

a 
T 

<p> = trace (pu) ,valeur moyenne du moment dipol ai re des atomes exci tés 

à l ' ins tant  to en z .  
T e s t  l ' ins tan t  où comnence l 'excitat ion,  par l a  suite on posera T = O 

origine des temps. 
La projection de P sur l e  mode considéré nous permet d'obtenir 1 'expression 
de 1 a polarisation comolexe P. 



i' 2 a v e c B =  dz /Unzl facteur de normalisation 

11 e s t  alors intéressant d ' introduire l a  matrice densité p ( z , t )  
moyennée sur 1 ' ins tan t  e t  1 ' é t a t  d 'excitation i n i t i a l  . Ce1 ld-ci e s t  
définie par : 

En remarquant que : 

où l e  signe O désigne une dérivation par rapport à t e t  où 1 'on a par déf i-  
nition 6. . ( a , z , t  , t) = 6 .  .6 11 vient pour les équations du mouvement 

1 J  O I J  ja' 
de p ( z , t )  

- - 
'ab - (iw*) p i b  + i p i a b ( z , t )  [pas - pbb] ( 7 )  

où V(z,t) e s t  l a  perturbation induite par l e  champ E .  

L'équation ( 7 )  s ' in tègre  en multipliant chaque membre par exp(iwty)t e t  
l 'on obtient : 

t 
P , , ( z , ~ )  = iïi-1 j d t t  V a b ( z > t ' )  [ P ~ ~ ( z ¶ ~ ' ) - P ~ ~ ( z ¶ ~ ' ) I  exp [ ( i w + ~ ) (  t l-t)l 

1 

O 
(8)  

Dans 1 ' approximation rësonnante 1 a perturbation V a b  S ' é c r i t  : 

v t = - l VE exp [ - i ( u t  t ~ ) l  u , (z)  ab 2 



Si les variations de E y  @ e t  [Oaa - pbbl sont petites pendant un temps 
de 1 'ordre de (8)  peut ê t re  calculé aisément en sortant ces termes 
de 1 ' intégrale e t  i l  vient : 

En reportant cette valeur dans les équations (6), on obtient : 

1 pE 2 2 2 -1 où 1 'on a posé R = R ( z y t )  = ;T (T) / U n ( z )  1 y [y + (w-v) ] 

R(paa - pbb)  désigne le flux de molécules passant de a à b sous 1 'influence 
de la perturbation due au champ E. Si on admet que 1 'inversion ( p  - p b b )  

varie peu pendant y-'(*) q u i  e s t  l e  temps maximum de 1 'evolution des 
cohérences p a b Y  on peut prendre pour valeur de l 'inversion dans ( 9 )  ce l le  
donnée par 

O O 

- Pbb = O so i t  : 

où l'on a posé : 

En combinant les relations ( 5 )  , ( 9 )  e t  (IO), on obtient pour 1 a pol ari - 
sation complexe P 

UE (*) Notons que si la fréquence de Rabi (il) est petite devant y alors le 
taux de transition R de a vers b l'est aussiysi de plus le pompage 

( h a y A b )  évolue moins vite que y alors on peut admettre que l'inversion 
- 1 

varie peu pendant y [31] . 



Dans l e  cas où N(z) varie peu sur  une longueur d'onde optique, cas du 

champ fa ib le ,  on obt ient  : 

2 
~ ( t )  = - # .  E.N.  S'Y f(K) 2 2 (w-v) -.-9 y 

2 
2 Yab " 

K = x Y 

YaYb'o c  h2 
2 2 

(w-v) + Y 

1 O 2 où l 'on  a posé 1 = - E' in tensi té  du champ E (en W/m ) 
2 '-'O 

e t  N densité moyenne d'inversion de population réal isée.  

II .2 .1.C - EVOLUTION TEMPORELLE D U  CHAMP ET DE LA FREQUENCE ........................................ ----- 
D'OSCILLATION ------------- 

De 1 'expression ( 11) on t i r e  I I $ ~ )  e t  R~(P). Dans l e  cas où l e  
champ reste faible on peut f a i r e  un développement l imité de l a  polarisa- 
tion en fonction du paramètre K proportionnel à 1 ' in tens i té  1. Un dévelop 
pement au second ordre permet d 'obtenir 1 'expression de l a  polarisation 
au troisième ordre en fonction du  champ. En reportant dans les équations 
d'auto-cohérence (3)  e t  ( 4 ) ,  on obtient : 

O 

1 = 21 ( a  - BI) 

où 1 'équation de 1 ' in tens i té  (13)  e s t  obtenue en mu1 t i p l  iant  chaque 
membre de 1 'équation en champ ( 4 )  Par la quantité 

1/2 
(&c) E .  Les coefficients entrant a lors  dans les  équations (12) 2 "0 

e t  (13) sont donnés dans l e  tableau 1 .  



Tableau I : Expression des paramètres u t i l i sés  dans les  équations de 

Z ' intensité e t  de Za fréquence d 'osciZZation 

a = ~ ( w - v ) F ~  - (v/2Q) gain 1 i néai re global (gain-pertes) 

2 B = L (w-v)F3 paramètres de saturation 

2 2 Lorentzienne non normalisée L(w-v) = y [y + (w-v) ] 

- 1 
O = y (w-v)L(w-v)F1 "mode pu1 1 ing" 

- 1 2 p = 1y ) (w-v)L (w-v)F3 "mode pushing" 

facteur du ler  ordre (en champ) 

- 3 Yab pL 
F3 - 1 2 1 facteur du 3è ordre (en champ) 

- Y YaYb h Eo C 

fréquence propre de l a  transition 

fréquence propre de la covi t é  

fréquence de 1 'osci 11 ation en régime stationnai r 

moment dipolaire de la  transition 

densi t é  d'inversion de popul ation (molécules mm' 



La va leu r  de 1  ' i n t e n s i t é  en régime s t a t i o n n a i r e  e s t  a l o r s  donnée p a r  : 

où l ' o n  a  posé M = N/N avec N  dé f i n ie  comme 1  ' i n v e r s i o n  de popu la t ion  
T T 

au seui  1  d 'osc i  11 a t i o n  à 1  a  resonance (w = v = Q) . Le seui  1  d 'osc i  1  la- 

t i o n  é t a n t  a t t e i n t  pour a  = O on a  

De l a  même façon, on t i r e  de (12) l a  fréquence d ' o s c i l l i a t i o n  en régime 

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

OU 1  'on a  posé ri = v/2Q, l e s  pe r tes  en i n t e n s i t é  de l a  c a v i t é  va len t  

Zn. L 'équat ion  (15) peut s ' i n t e r p r é t e r  comme l ' é q u a t i o n  du "centre de 

masse" des fréquences w e t  R.  Ce1 l e s - c i  i n t e r v i e n n e n t  avec des "poids"  

r e s p e c t i f s  y e t  r l ,  1  'ensemble é t a n t  normal isé par  l a  somme des poids.  

L 'ëquat ion  (13)  s ' i n t ë g r e  aisément e t  1  'on o b t i e n t  l a  l o i  de 

v a r i a t i o n  temporel le  de 1  ' i n t e n s i t é  : 

- 1 
aIo(a-BIo)  exp 2 a t  

I ( t )  = 

I + B I~ (~ -B  I ~ ) "  exp 2crt 

où Io e s t  l a  va leu r  de 1  ' i n t e n s i t é  à t = O.  On peut  remarquer que Io nul 

impl ique 1  nul,. Ce modèle nécess i te  donc l a  préexis tence d 'un champ 

dans l a  c a v i t é .  Généralement ce1 u i - c i  e s t  considéré comme au moins 

fou rn i  p a r  l e  rayonnement thermique. 

Nous avons obtenu l a  l o i  de dépendance temporel le  de 1  ' i n t e n s i t é  

du champ émis, a i n s i  que 1  'expression des d i ve rs  paramètres réa i ssan t  

ce t te  i n t e n s i t é  (Tableau 1 ) .  Dans l e  p o i n t  su ivant ,  nous comparons nos 

r é s u l t a t s  expérimentaux avec ceux donnés i c i  . 



11.2.11 COMPARAISON EXPERIENCE-THEORIE 

L'expression ( 1 6 )  donnant l a  loi de variation temporel le  de 
1 ' intensité peut se réécrire simplement : 

D'autre part les courbes expérimentales dont nous disposons 
sont proportionnel les à 1 ' intensité.  L'adaptation de 1 a forme théorique 
aux courbes expérimentales ne requiert donc que 1 ' ajustement de deux 

paramètres par courbes, qui sont a e t  (ci/$ lo). La figure 11.11 montre 
l e  résultat de cette adaptation, les  points représentent les valeurs 

théoriques e t  l a  courbe expérimentale es t  donnée pap une ligne continue. 
Les paramètres adaptés correspondant à chaque courbe sont donnés dans le  
Tableau 1% ci-après. 

Tableau II : Paramètres expérimentaux obtenus par ajustement de l a  forme 

théomque de l ' in tens i té .  

Courbe Puissance IR a/PIo a( sec-') T R ( u ~ )  T R ( U S )  
a 900 mW 3.26 l 0 l 5  1.7 106 4 . 8  4 . 4  

b 800 mW 2 .7  l 0 l 5  1.46 106 - 5 . 8  6  

c 680 mW 1.75 l 0 l 5  1.11 106 7 . 6  7 . 7  

d 560 mW 1.3 l 0 l 5  . 8 5 8 1 0 6  9 .5  9 . 8  

I l  e s t  à noter- que pour pouvoir ê t re  présentés sur une même 
figure, les enregistrements expérimentaux ont été décalés. Ce décal age 

a é té  obtenu expérimentalement en introduisant un retard entre 1 'application 
du pompage e t  le déclenchement du moyennage numérique. L'adaptation de 
1 a forme théorique requiert alors 1 'introduction e t  1 'adaptation de ce 
retard. Les deux dernières colonnes du tableau I I  sont relatives à ces 
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quantités : T e s t  l a  valeur mesurée du retard introduit  expérimentale- R 
ment, T i  1 a valeur du paramètre adapté. L'écart  entre l e s  valeurs obtenues 
e s t  de l ' o rd re  de grandeur de l a  précision de mesure expérimentale. 

Les valeurs données dans l e  tableau I I  sont les  valeurs expé- 
rimentales des paramètres adaptés. A p a r t i r  des expressions des di vers 
paramètres donnés dans l e  tableau 1 (cf page 84), nous pouvons 

cal culer leurs valeurs théoriques e t  les  comparer à ce1 l e s  obtenues expéri - 
mentalement. Dans un premier temps nous examinons l a  valeur du gain global 
a e t  dans un second temps celle de 1 ' i n t ens i t é  en régime stat ionnaire  

IS = ( a / B ) .  Dans un troisième temps enfin,  nous étudions de façon plus 
qualitative 1 'évolution du délai e t  donc du gain avec les  différents  

paramètres expérimen taux. 

I I .  2 .  I I .  A - GAIN LINEAIRE GLOBAL .................... 

A l a  résonance ( v  = w = f i ) ,  l e  gain l inéaire  global s ' & r i t  : 
n 

Dans cet te  expression, l a  seule quanti t é  q u i  dépend de l a  
puissance de pompe e s t  l a  densité d'inversion de population réal isée N .  

Nous avons v u  à p a r t i r  de l a  figure 11.8 qu'à une pression de 20 mTorr, 
l a  t ransi t ion IR n ' e s t  pas saturée e t  donc que 1 'inversion de population 
e s t  alors proportionnelle au potmage. Sur l a  figure II  .12 nous avons 
trace avec les  données du tableau I I ,  a en fonction de l a  puissance 
de pompe. On obtient a lors  une droite ce qui confirme 1 a non saturation 

de la t ransi t ion IR. a peut alors s ' é c r i r e  : 

a = A P I R  - B 
6 où A e s t  l a  pente de l a  courbe î 2.5 10 sec-'watt-1, suivant les  valeurs 

du tableau 
e t  B e s t  1 'ordonnée à 1 'or i  gine qui représente donc 1 a valeur des per tes ,  



on trouve alors : 

6 B - q . 5  10 sec-' 

F i  re 11.12 : Valeurs expérirnentaZes du gain en fonction 
h n c e  IR de pompe dans les conditions do la 
figure II. II. 

Rappelons que les pertes théoriques de l a  cavité [cf préambule] 
sont de 1 'ordre de 1% par passage aller-retour. La cavité mesure 1.3 m 

6 ces pertes sont donc de 1 'ordre de 10-* pour  10 ns soit  10 sec-'. 11 y 

a donc concordance entre les valeurs trouvées. 

Montrons maintenant que l a  valeur trouvée pour  A est compatible 
avec les conditions expérimentales. Il faut pour cela déterminer l a  valeur 
de l a  densité d'inversion réalisée N .  

L'expression de N en fonction du pompage s'obtient aisément 
à partir d'un modèle simple à 3 niveaux qui sont le niveau de base de l a  

transition IR (densi t é  de population N 3 ) ,  le niveau supérieur de 1 a 



transition SMM ( N 2 )  e t  l e  niveau inférieur de cette &me transition 
( N I )  On a alors N = N2 - N I .  L'échelle de temps des phénomènes considë- 
rés fa i t  que 1 'on peut négl i ger les  effets  d'engorgement vi brationnel 
décrits au chapitre précédent. On peut al ors considérer NI négligeable 

devant N2 e t  de 1 a même façon on pourra supposer 1 a population du niveau 
3 constante e t  égale à f N f e s t  la  probabilité d'occupation du 

3 0 '  3 
niveau 3 à 1 'équilibre thermodynamique e t  No l a  densité de molécule ( m - 3 ) .  
Si 1 'on appel le W l e  taux de transition dû au champ IR e t  y l e  taux 
de relaxation rotationnelle (=2~rAv). On obtient alors pour 1 'inversion : 

Cette valeur de N e s t  une valeur quasi-stationnaire (on ne 
t ient  pas compte de 1 '~orgementvibrat ionnel)  at teinte au bout d ' u n  

temps de 1 'ordre de y-1, so i t  0.5 us dans nos conditions expérimentales 
(20  mTorr) . Ce temps es t  n%gl igeable devant le  délai observé e t  reste 
du même ordre que l a  précision de mesure expérimentale du délai,  nous 
pouvons donc ut i l i ser  cette valeur de N .  

D'autre part ,  nous avons ut i l i sé  la  constante y ,  d o n t  nous 

nous sommes;servis au chapitre 1 pour décrire 1 a relaxation. Pour les 
transitionsSMM moléculaires y e s t  négligeable devant yab ; y e s t  

ph 
donc identique à celui de la théorie de Lamb e t  on a y = yab = 2~rAv. 

La détermination de N nécessite maintenant d'expliciter le  taux 
de transitions induites par le champ IR : Y. La transition IR n'étant pas 
saturée, nous uti 1 i serons pour W 1 'expression du  t a u x  moyen de transition 
dans le  cas d'un élargissement inhomogène dominant [26] . Soit : 

2 2 où 1x12 = (" I ) / ( E ~  c 2h ) avec uo momnt dipolaire de l a  transition IR 
e t  1 intensité du rayonnement de pompe. 



1/ 2 
Log2 

F(ul) = (T 1 - exp [ - ~ o g ~ ( ~ ~ ]  
Ou0 

Wo 
fréquence propre de l a  t ransi t ion IR 

1 fréquence du rayonnement de pompe 
Auo largeur Doppler de l a  t ransi t ion (HCOOH .9 KHz/GHz) 

Cette expression e s t  un taux moyen de t ransi t ion pour toutes les  
molécules quelles que soient les  classes de vitesse auxquelles e l l e s  
appartiennent, i l  n ' y  a donc pas l i eu  de t e n i r  compte des vitesses des 
molécules. 

D'autre pa r t ,  1 ' in tens i té  1 du rayonnement de pompe peut s ' ap-  

proximer en fonction de l a  puissance injectée dans l a  cavité 1 = PIR/S ; 
S étant  l a  surface du  faisceau de pompe dans l a  cavité égale à l a  surface 
du mode S R  ( 2  TI $( L) ) . 

L'écart en t re  l a  fréquence du laser  CO2 e t  l a  fréquence d' absorp- 
tion IR e s t  pour l a  raie  à 742 pm de HCOOH (9R40) de 1 'ordre de 20 MHz 
[5] , 1 a modulation acousto-optique décal ant 1 a fréquence de 40 MHz, on a 
donc i c i  luo-ull = 20 MHz. 

En prenant pour po e t  p les valeurs standards 0 , l  e t  1 Debye, 
e t  pour  f g  : 1.4 1 0 ' ~ ~  on obtient les  résul ta ts  suivants : 

- l a  valeur moyenne de A = (aa/aPIR) pour P I R  compris entre .58 e t  
.9 W e s t  de 2.35 IO', ce q u i  e s t  en bonne concordance avec ce que nous 
avons trouvé expérimentalement. 

- l es  valeurs de a sont bien reproduites e t  l 'on  obtient pour valeur 
moyenne des pertes n 1.15 10 6 

Compte tenu de l a  simplicité du modèle u t i l i s é ,  nous pouvons 
donc dire  que l a  valeur du gain global e s t  bien décrite par l a  théorie. 
Faisons cependant deux remarques avant d'examiner l a  valeur de 1 ' in tens i té  
en régime stat ionnaire .  



D'une part  l a  valeur de f  3peut sembler fa ib le ,  o r  nous n'avons 
pas tenu compte de 1 a population du niveau 1 qui du f a i t  des col 1 isions 

mol écu1 ai res e s t  en première approximation proportionnel l e  à ce1 l e  du  

niveau 2 .  Ceci intervient  comme un facteur de réduction de l ' inversion 
que nous avons cal culée, e t  dès lors  1 a valeur de f  se rapproche de 1 a 

valeur expérimentale (4 1 0 - ~ ) .  

D'autre part  les  valeurs trouvées pour les  pertes T-I ne sont pas 
identiques quoique du même ordre de grandeur. On peut apporter à ceci 
une réponse simple : en e f f e t  B e s t  déterminé par extrapolation l inéa i re  

al ors q u i  un cal cul montre que l e  gain a n ' e s t  pas r i  goureusement une 
fonction l inéa i re  de P I R .  Ceci peut expliquer l a  différence observée. 

I I  . 2 .  I I .  B - INTENSITE EN REGIME STATIONNAIRE IS 
- - - - - - - - - - - - - - - - - O - - - - - - - - - - - - - - -  

La valeur théorique de 1 ' i n t ens i t é  en régime stationnaire e s t  
donnée par : IS = a/@. Pour se placer dans l e  cas de nos conditions expé- 
rimentales on peut obtenir cet te  valeur en écrivant a e t  @ à l a  résonance 

Toutefois l a  quantité déterminée expériwntalemnt e s t  ( IS / Io )  : rapport 
de 1 ' in tens i té  en régime stationnaire e t  de 1 ' in tens i té  de départ. La 
démarche que nous adoptons i c i  e s t  a lors  la suivante : dans u n  

premier temps nous calculons IS théorique s o i t  (a /@).  La comparaison 
des valeurs de 1 théorique e t  ( IS / Io )  expérimentale nous permet alors S 
de déterminer 1 de façon semi-expérimentale. Dans un second temps nous 

O 
essayons alors  de déterminer théoriquement l a  valeur de Io e t  dans un 
troisième temps, nous commentons l e s  résul ta ts  obtenus. 

I théorique 
S 

La valeur de 1 à l a  résonance e s t  donnée par l 'expression : S 



où l 'on a u t i l i s é  de même que précédemment N = f j  No W/(W*y) 

En remarquant que y = ya = yb e t  en prenant pour n/f3 l a  valeur 

1.2 10" s - l ,  on obtient les  résul ta ts  donnés dans l e  tableau I I I  ci-après. 

Tableau III : Va'ateurs de Is thlorique 

PIR(Watt) IS(Watt G ~ )  Io(Watt m-') PSMM(Watt) Rendement Rendement 
en Photonique 

puissance 

.9 3.86 l . l 8 1 0 - ~ ~  4 . 8 1 0 - ~  5 . 3 1 0 ' ~  0.8 

.8  3.27 1.2110-l5 4 10‘~  5 1 0 - ~  O .  75 

.68 2.36 1.35 10-15 2.9 1 0 - ~  4.3 1 0 - ~  0.65 

.56 1.06 .7810-l5 l . 2 6 1 0 - ~  l . 8 1 0 - ~  0.27 

La valeur de Io a é t é  obtenue en divisant IS théorique par l a  

valeur expérimentale trouvée pour ( I o )  La constance de ce t te  valeur 

rend compte de 1 'adaptation du calcul théorique pour 1 a valeur de 1 
S ' 

La puissance submillimétrique e s t  obtenue par PSm = IS x S 

où S e s t  1 a surface d u  mode SMM ; les  valeurs trouvées de 1 'ordre du 

mi 11 iwatt  sont ~Or rec te s  compte tenu des conditions expérimentales. 

Le rendement en puissance e s t  simplement donné par l e  rapport 

de l a  puissance IR injectée dans l a  cavité e t  de l a  puissance SMM recuei l l ie .  

Cette quantité doit  ê t r e  comparée au rendement théorique maximal donné 

par (vSMM/2vIR) ; on obtient ainsi  l e  rendement photonique, i .e. l e  

rapport du nombre de photons SMM réellement présents sur  l e  nombre de 

photons possibles. La dernière colonne du tableau I I I  donne les  valeurs 

de ce rendement photonique. 

On voit i c i  que dans nos conditions expérimentales, le  rendement 

e s t  quasi -maximal . Une remarque s 'impose toutefois : en e f f e t  les  rendements 



ont é té  calculés à par t i r  de 1 a puissance en régime stat ionnaire .  Or nous 
avons vu 1 'existence d ' u n  délai entre  1 'application du pompage e t  1 'appa- 
r i t ion  de l'émission ; ce délai n ' e s t  pas négligeable i c i  puisqu'i l  e s t  

de 1 'ordre d'une dizaine de microsecondes. Le rendement en énergie e s t  
a lors  moins élevé que l e  rendement en puissance défini à p a r t i r  du régime , 
stationnai re . Si maintenant, on observe 1 'émission SMM pendant un temps 
plus long,les rendements en énergie e t  en puissance vont se confondre. A plu: 

longue échel le ,  i l s  vont tous deux diminuer du f a i t  des e f f e t s  mentionnés 
au chapitre 1. 

Toutefois, l a  valeur du rendement peut sembler élevée. Elle 
s igni f ie  en e f f e t  que pratiquement tous les  photons IR sont absorbés e t  
sont chacun responsable de l'émission d ' u n  photon SMM. Or l e  processus 
d'émission stimulée e s t  en Comp&ti tion avec 1 a rel axation rotationnel l e  

6 rapide ic i  (Q 10 sec-') e t  1 'on peut donc s 'étonner d 'obtenir un rende- 
ment aussi élevé. Nous poursui wons l a  discussion à ce propos après avoir 
déterminé l a  valeur de 1 ' in tens i té  i n i t i a l e  Id .  

Intéressons nous maintenant à l a  valeur de l ' i n t e n s i t é  de départ 

Io . Expérimentalement on trouve pour Io une valeur de 1 'ordre de 10-l5 
W m-2 (cf  Tableau I I I ) .  La ouestion e s t  maintenant de savoir d'où provient 
ce t t e  in tens i té  e t  quel e s t  son ordre de srandeur r ée l .  

Deux cas sont possibles : el  l e  provient s o i t  du rayonnement 

thermique, s o i t  de 1 'émission sporitanée. Nous al lons examiner 
successivement chacun de ces deux cas, en premier l ieu  l e  rayonnement 
the rmi que. 

a) Rayonnement thermique 

11 s ' a g i t  i c i  de calculer 1 ' i ntensi t é  du rayonnement thermique 

préexistant dans la cavi té ,  e t  susceptible de décl encher 1 'émission 



Nous allons alors montrer que pour la gamme des frequences SMM, 
l 'enceinte de la cavité peut être considérée comme u n  corps noir. Ensuite 
nous en déduierons l ' in tens i té  correspondante étant donné que seule 
l ' in tens i té  présente dans l e  mode fondamental es t  ic i  intéressante. 

Le pouvoir émissif (luminance : !d.mwZ stéradian-') à la  fré- 
quence v d ' u n  corps à 1 a température f ,  s 'exprime par : 

où e s t  l e  pouvoir émissif à la  fwquence v du corps noir à 1 a 
température T.  

€ v .T = 2 IT 6 u3 c-' [exp(hv/kT) -11 

.T e s t  l e  pouvoir absorbant à la  fréquence v du corps considéré à l a  
température T. A v a T  e s t  aussi appelé albedo. 

- - dW abs 
A v . ~  Tnc 
dWinc = densité superficielle d'énergie incidente à 1 a fréquence v 

dW abs = densité superficiel le  d'énergie absorbée à la fréquence v 

dans l e  cas du corps noirAVaT = 1 

dans le cas d'un corps absorbant d o n t  le coefficient d'absorption linéaire 
à l a  fréquence v e s t  a(m-l) on a la .relation : 

1 = Io  exp - a2 

rel iant  1 ' intensi té  incidente I o  à 1 ' intensi té  1 après un parcours L 
dans le  milieu, le pouvoir absorbant s ' é c r i t  alors simplement : 

A = ( Io - I ) / Io  = 1 - exp - a% v.T 

Le coefficient d'absorption linéaire du pyrex constituant l 'enceinte 
de 1 a cavité e s t  de 75 cm-' à 300 Pm [27] tandis que 1 'épaisseur de 
1 'enceinte e s t  de 0.5 cm. On peut alors considérer le  pouvoir absorbant 



de 1 'enceinte comme très voisin de 1 pour toute l a  gamme des fréquences 
SMM. L'enceinte de la  cavité sera donc assimilée à un corps n o i r .  

Dès lors l a  densité d'énergie dans l a  cavité es t  celle du 

corps noir mais seule nous intéresse 1 'énergie contenue dans l e  mode 
fondamental. Pour simplifier, ce mode fondamental e s t  assimilé à un 
tube de longueur égale à celle de l a  cavité ( L )  e t  de section n w Z  ( w  

rayon d u  faisceau sur le  miroir sphérique). D'autre part, i l  faut aussi 
considérer que cette énergie fournie par le  corps noir se propage dans 
toutes les directions e t  que seule contribue à 1 ' intensité in i t i a le  
1 'énergie se propageant dans des directions tel  les  que ce1 le-ci ne sorte 
pas du tube défini précédemment. Nous sommes ainsi amenés à definir une 

densi té "uti le" dont on calculera le  flux par uni t é  de temps e t  de surfa- 
ce, i .e. 1 ' intensi té .  

La densité d'énergie pour les  fréquences comprises entre v e t  
v+dv est  : 

Pour définir la  densi té d'énergie "u t i l e" ,  i l  faut dëterminer 

pour chaque élément de vol ume dV du tube, 1 ' angle sol ide il tel que 
1 'énergie se propageant dans l a  direction R ne sorte pas d u  tube.(La 
cavité ut i l isée étant proche de la  configuration semi-confocale ( L  = R / 2 )  

nous nous plaçons dans ce cas qui permet une simpl i f i  cati on du cal cul ) . 
Le diamètre du tube ( w 'L 2 cm) étant pet i t  devant l a  longueur de ce 
dernier ('L 1.3 m ) ,  on peut considérer l 'énergie concentrée sur l 'axe 
avec une densi té "1 inéaire" U = p  (v)  dv . Ceci ne f a i t  qu'amener une 
suréval uation de 1 'énergie ut i le .  

Si x e s t  l a  distance entre le  miroir sphérique e t  I'elément 
rayonnant de densi té Udx, on montre facilement que 1 'angle maximal a 

sous lequel peut se propager 1 'énergie en restant dans le  tube, s 'expri- 
me par : 



cet angle e s t  égal pour l es  deux directions possibles : so i t  vers le  
miroir spherique so i t  vers l e  miroir plan. Compte tenu de la  symétrie 
cylindrique du problème, 1 'angle solide défini par a es t  : 

2 - 2 Q(x)  = ITW (R-x) où l'on a u t i l i sé  l e  f a i t  que a e s t  pet i t .  

La densi t é  d'energie ut i le  pt(v)dv e s t  alors donnée par 

pi (v) dv = 2 ~ 2 U x Z x ~ d x = U W  / Z R  

O 47r 

dont le  flux par u n i  té de temps e t  de surface dans une direction es t  : 

En ut i l isant  les valeurs suivantes : w = 2 cm 
R = 3 m  

X = 750 um 

-18 on obtient Io = O(v)dv = 4 x 10 dv(w/m2) 

O ù 1 'on prend pour dv le domaine spectral dans lequel l e  rayonne- 
ment es t  susceptible d 'ê t re  amplifié. Pour la raie à 742 Pm de HCOOH 

(9R40) les largeurs col1isionnelles e t  Doppler sont du même ordre de 
5 grandeur ,valant environ 5 10 Hz à 20 mTorr. Cette largeur détermine le 

domaine spectral préci t é  e t  on obtient alors : 

Avant de discuter cette valeur, nous allons déterminer 1 ' intensité in i t i a le  
due à 1 'émission spontanée. 

b )  Emi ssi on spontanée 

Dans le tube représentant le  mode fondamental de la cavité, le 
nombre de photons émis par émission spontanée pendant un temps d t  e s t  



ANVdt o ù  N e s t  l a  densité d'inversion réalisée par le  pompage, V l e  volume 

du mode e t  A le  taux d'émission spontanée. 

Les photons dont la direction de propagation e s t  t e l l e  qu ' i l s  
sortent du tube sont considérés corne perdus, On introduit alors de même 
que précédemment un facteur correctif prenant en compte les directions 
efficaces e t  l'on obtient pour le nombre de photons ut i les : 

2 2 XANVdt où X e s t  donné par ( w  / Z R  ) 

11 faut aussi tenir compte du f a i t  qu'un certain nombre de ces 
photons seront perdus à cause des pertes de l a  cavité. 

Pendant un intervalle de temps d t ,  la variation du nombre de 
photons ut i les du mode fondamental e s t  alors : 

dn = XANVdt - 2 q n d t  

avec 2q coefficient de pertes en intensité ou en nombre de photons. 

Si on considère 1 'inversion N constante, l e  nombre de photons à 

1 ' instant t es t  donné pa r  : 

n ( t )  = N f ( t )  où N = XANV/2q e t  f ( t )  = 1 - exp -2q t  

La densi t é  d'énergie due à 1 'émission spontanée vaut alors à un instant t : 

p(v,t)  = XAN hv (277)-' f ( t )  

e t  le flux par unité de temps e t  de surface es t  : 

Le t a u x  d'émission spontanée e s t  donné par le  coefficient d'Einstein 

En uti 1 i sant les mêmes valeurs que précédemmnt, on obtient pour  1 ' intensité 
due à 1 'émission spontanée 



-2 
Io - P x 10-l4 x f ( t )  en W.m où P ,  puissance IR injectée dans la  

cavité ,est donnée en Watt. 

Nous allons maintenant comparer les valeurs obtenues pour 
1 ' intensité in i t i a le ,  valeurs dues à deux processus distincts.  

Discussion des vateuxs de Io e t  I s  

a )  Valeur de Io 

La puissance de pompe lors de nos expériences étant de 1 'ordre 
du Watt, 1 ' intensi té  due au rayonnement thermique es t  alors environ 100 
fois supérieure à 1 ' intensité maximale provenant de 1 'émission spontanée. 
Remarquons aussi que cette dernière e s t  obtenue en un temps de quelques 
microsecondes, alors que 1 'inversion étant créée environ en 0.5 ps, l e  ,7- 

i '/;,h processus d'émission stimulée es t  déjà commencé. L'intensité in i t i a le  ; k , t ! f )  

Io à prendre en compte e s t  donc celle due au rayonnement thermique. 11 \ 
e s t  cependant nécessaire de faire deux remarques sur la  valeur calculée 
de Io. 

Premièrement, cette valeur e s t  sous évaluée par rapport a celle 
de 1 'émission spontanée pour la  raison suivante. Dans l e  t a u x  d'émission 
spontanée, toutes les fréquences possi bles d'émi ssion sont prises en compte, 
alors que dans notre calcul de Io thermique nous n'avons considéré en f a i t  
que les fréquences les plus probables (.L dv). 

Deuxièmement les deux valeurs trouvées sont surévaluées de 1 a 
même manière e t  ce pour deux raisons distinctes. Une première surévaluation 
intervient dans l e  cal cul de la  densi t é  d'énergie ou du nombre de photons 
utiles du f a i t  que 1 'on a considéré aussi bien l a  densité d'énergie que 
1 a densi té  d'inversion concentrée sur 1 'axe d u  mode. La seconde surévalua- 
tion provient de ce que nous n'avons pas considéré l a  polarisation des 
rayonnements. La oavité utilisée n'assurant pas de sélection de 1 a di rec- 
tion de polarisation, les deux rayonnements précédemment définis ont donc 



une pol arisation quel conque. Or 1 a théorie semi -cl assi que se rëfère à 

un m i  l ieu où  1 'on a effectue une sélection de 1 a polarisation, celle de 

Io doit alors aussi é t re  définie. 

Remarquons toutefois que 1 'émission SMM stimulée e s t  polarisée 
e t  donc que l a  théorie s'applique. En e f fe t  le couplage des dipôles avec 

le  champ de pompe f a i t  que suivant l e  type de l a  transition IR (P,Q,R) 
e t  celui de la  transition d'émission, l e  gain a une valeur pl us élevée 
pour une direction de polarisation para1 1 èle ou perpendiculaire à ce1 le 
du champ de pompe [I l  ,281 . 

Les remarques précédentes nous amènent donc à considérer comme 
correcte l a  valeur trouvée expérimentalement pour Io ( =  1 0 - l ~  w m )  e t  
de &me nous pouvons affirmer que cette intensité in i t i a le  provient du 

rayonnement thermique. 11 se ra i t  alors intéréssant de pouvoir mettre en 
évidence une variation de Io avec les conditions expérimentales. Un 
moyen possible sera i t  de fai re varier l a température de 1 'enceinte ; 
toutefois une variation de température de l 'ordre de 50°C n'amènerait 
qu'un changement de 20% de l a  valeur de I o ,  trop faible pour pouvoir 
étre résol ue notamment à cause de 1 ' impréci sion actuel l e  du cal cul . 
Pour faire varier Io,  on pourrait aussi u t i l i se r  un matériau oarfaite- 
mené réfléchissant (albédo nul) ou t ravai l ler  à d'autres fréquences. 

Les probl &es posés pratiquement par 1 a comparai son d'expériences très 
différentes ou de rëal i sa t i  on très dé1 icate rendent aléatoires de 
tel les études. 

b )  Valeur de Is  

Nous avons v u  précédemment que la valeur de IS trouvée theori- 

quement conduit à un rendement quasi-égal au rendement théorique maximal 



e t  nous nous interrogions sur l a  crédibil i té  de l a  valeur trouvée. Remar- 

quons maintenant que cette valeur comparée à celle de a/BI0 expérimentale 
impose l a  valeur de 1 ' intensi té  de départ Io,  i .e. s i  IS augmente 1, 
augmente e t  vice-versa. Or l a  valeur trouvée de cette façon s 'avère 
compatible avec celle obtenue à par t i r  du calcul du rayonnement thermique. 
La valeur de IS doit donc el le  aussi ê t re  correcte. Nous pouvons donc 
affirmer que dans les conditions expérimentales de cet te  expérience le  
rendement du 1 aser SMM es t  quasi-maximal à 1 'échel l e  de temps considérée. 

Ceci termine la  partie quantitative à proprement parler de l a  
comparai son expérience-théorie que nous poursui vons de façon pl us qua1 i - 
tative dans le  point suivant. 

II . 2 .  I I .  C - DELAI ET TEMPS DE MONTEE EN OSCILLATION ....................................... 

Présentation 

Si l 'on désigne par I l  l ' i n tens i té  SMln minimale détectable, le  délai 
e s t  alors simplement défini par 1 ' intervalle de temps entre 1 ' instant  où l e  
pompage e s t  appliqué e t  celui où l ' i n tens i té  SXM vaut I l .  Compte tenu de 
l'expression de I ( t )  (16) on obtient aisément 

2 a TD = Log(1 / I  ) + Log(IS/(I -1 ) )  avec Io 1 'intensi.té in i t i a le  e t  IS 1 O S 1 
intensité en régime stationnai re . 

Expérimentalement TD a été défini avec I l  inférieure à 1% de 
IS (cf §II-1-II-B p.59). Or pour les enregistrements présentés sur la 
figure 11.11, la quantité 2 a TD vaut environ 30. On peut donc négliger 
l e  terne Log(Is/(IS-Il)) q u i  e s t  inférieur à 0.1 dès que I l  e s t  inférieur 
à IS/lO. Ceci montre bien que la valeur du délai es t  peu affectée par 
1 'imprécision de l a  détermination de I l  par rapport à IS, mais el le  dé-  

pend évidemment de la valeur absolue de I l .  Nous pouvons alors écrire : 

T 

1 T = -  Log '1 
2a Io 



La valeur de 2 a TD pour les  enregistrements précités nous 

permet d'obtenir 1 'ordre de grandeur de 1 ' intensité SMM que nous pouvons 
détecter expérimentalement. En prenant Io = 1 0 - l ~  W on obtient I 

I l  = 1om2 Y m-'; Notons que cette valeur correspond effectivemnt au 
centième de 1 ' intensi té  en régime stationnaire que nous avons calculée 

1 

(cf Tableau I I I ) .  , 

D'autre part remarquons que I l  e s t  re la t i f  à une densité dans 
la  cavité, expérimentalement nous ne pouvons mesurer que 1 ' intensité 
a l a  sort ie  du  coupleur. Le coefficient de couplage étant voisin de 1%, 

nous pouvons donc détecter une intensité de 1 'ordre de 1oe8 W cm'2. Cet 
ordre de grandeur e s t  correct compte tenu du type de détecteur e t  de la  bande 
passante u t i  1 i sée . 

L'expression (16) nous permet ausst de préciser l e  temps de 
montée 10% - 90% de l'émission SMM. On obtient alors simplement : 

Ce q u i  confirme l a  corrélation entre temps de montée e t  délai 

qui sont simplement proportionnels entre eux. Dans l a  suite nous n'évo- 
querons donc pas l e  temps de montée dont l'évolution es t  identique à celle 
d u  dé1 a i .  

EvoZution du délai avec Z'accord de Za cavité SMM 

L'intensité in i t i a le  due au rayonnement étant pratiquement indé- 
pendante d'une variation de l a  fréquence d 'osci l lat ion,  l a  variation du 

délai avec l a  fréquence d'oscillation intervient donc par 1 'intermédiaire 
du gain a. Son expression complète e s t  : 

11 e s t  ici  inuti le  de développer F1 dont l a  dépendance en fréquence es t  
négligeable. L'équation ( 15) permet aussi d'obtenir : 



On v o i t  que d'une p a r t  a e s t  maximal à l a  résonance ( w  = 51 = v) 

e t  d ' a u t r e  p a r t  qu'une v a r i a t i o n  A n  de l a  fréquence d 'accord  de l a  c a v i t é  

en t ra îne  une v a r i a t i o n  de l a  fréquence d 'émiss ion Av = KASI. a e s t  a l o r s  

donné par  : 

Ce qui  montre b ien que a e s t  une f lonct ion décro issante du désaccord As2. 

Dès l o r s  un changement de l a  fréquence propre de l a  c a v i t é  a pour e f f e t  
2 d'augmenter l e  dé la i  propor t ionnel lement  à An . Ceci e s t  en bon accord 

avec 1 ' a l 1  ure de l a  f i g u r e  11.9 q u i  représente l e  d é l a i  en f o n c t i o n  

de l a  longueur de l a  cav i té .  Les segments due r reu r "  impor tan ts  à chaque 

extêmi t é  de c e t t e  courbe sont  expl  i c i  tés  c i  -après . 

EvoLutwn du délai avec Z ' in tens i té  i n i t i a l e  Io 

On peut  v o i r  dans 1 'expression du d é l a i  que ce d e r n i e r  dépend 

de 1 ' i nve rse  de 1 ' i n t e n s i t é  de dépar t  Io. Cette dépendance a é t é  observée 

expérimentalement. En e f f e t  s i  Io augmente l e  d é l a i  diminue, o r  à l ' a r r ê t  

du pompage 1 'émission SMM d é c r o î t  en première approximation avec une cons- 

t an te  de temps qu i  e s t  c e l l e  de l a  cav i té .  S i  donc on diminue l e  temps 

e n t r e  deux créneaux de Rompe, à 1 ' i n s t a n t  où l e  second créneau e s t  appl iqué , 
1 ' i n t e n s i t é  dans l a  c a v i t é  e s t  1; = Iç exp-2qT ou Io thermique, su i van t  

que 1' e s t  supér ieur  ou non à Io ; T d é f i n i t  b ien  entendu l e  temps e n t r e  
O 

deux créneaux successi fs .  De f a i t  nous avons observé expér i renta lement  une 

d iminut ion  du dé la i ,  l o r s  du raccourcissement de T. Cependant nous n'avons 

malheureusement pas f a i t  de mesures systématiques de c e t  e f f e t .  Ceci nous 

a u r a i t  permis s o i t  d ' o b t e n i r  une v a l e u r  p lus  préc ise  des per tes  de l a  

c a v i t é  qu i  r e s t e n t  mal déterminées, s o i t  de met t re  en évidence l ' i n f l u e n c e  

d 'au t res  paramètres t e l s  que l a  r e l a x a t i o n  r o t a t i o n n e l l e  su r  l a  décroissance 

de l ' é m i s s i o n  a l ' a r r ê t  du pompage. On peut en e f f e t  raisonnablement penser 

que l a  r e l a x a t i o n  r o t a t i o n n e l l e  q u i  a g i t  dans l e  sens -diune d im inu t i on  de 



1 'inversion de popul ation a une infl uence sur 1 a décroissance de 1 ' émissior 
à 1 ' a r r ê t  du pompage. Toutefois i 1 faudrait alors aussi tenir  compte de la 
réabsorption possible du champ SMM par les molécules. Le problème n 'es t  

donc pas simple a priori e t  comme nous ne disposons pas de résultats ex- 
périmentaux nous n 'avons pas envisagé cette voie d'étude. 

Il e s t  maintenant intéressant d'expl ici  t e r -1  a -caüse des f l  uctua- 
- 

tions importantes du dé1 ai lorsque la  fréquence de résonance de 1 a 

cavité s 'écarte notablement de l a  fréquence propre de l a  transition SMM. 
Nous avons toujours 1 a relation 2 a Tg = Log(I1/Io), o r  ainsi que nous 

venons de le montrer, pour une fréquence donnée de 1 a cavité a e s t  une 

constante, 1 intensité minimale détectée e s t  aussi une constante. Dès 
lors une fluctuation du dglai ne peut provenir que d'une variation de 
1 ' intensité de départ Io. 

Cette variation peut s'expliquer de l a  façon suivante. Pour le  

calcul de Io provenant du corps noir,  nous avons pris pour 1 'émittance 
de ce dernier une valeur q u i  e s t  en f a i t  une valeur macroscopique ; 
c 'est  à dire une moyenne temporelle de 1 'émittance proportionnelle au 
nombre moyen de photons émis. Or ces photons émis obéissent à la s ta t i s -  

tique de  ose-~instein e t  la  probabilité d'obtenir n photons es t  donnée 
par i231 

tandis que le nombre moyen de photons répartis sur tous les mdes de l a  
cavité e s t  donné par cn> = Pn 

Une fluctuation du  nombre de photons es t  alors responsable 
d'une fluctuation de 1 ' intensi té  in i t i a le  Io .  On peut alors remarquer 
que l ' e f f e t  induit sur Tg es t  d'autant plus important que le gain a 

est  plus faible. Ceci explique que ces fluctuations ne soient perçues 
- que lorsque l ' éca r t  entre les fréquences de l a  raie e t  de l a  cavité sont 

éloignées. Dans ce cas, en e f fe t  le  g a i n  e s t  faible e t  la variation de 
TD est  alors grande. Notons que ces fluctuations du dé1 ai o n t  aussi été 
observées dans u n  autre cas o ù  le  gain es t  faible : lorsque l a  puissance 
de pompe es t  voisine d u  seui l .  



On pourrait a lors  penser vé r i f i e r  l a  lo i  s ta t i s t ique  de d i s t r i -  

bution des photons en mesurant les  variations du délai .  Toutefois, les  

résul ta ts  expérimentaux dont nous disposons i c i  ne sont pas suffisamment 
précis e t  nombreux pour effectuer  ce t t e  vérification que nous n'avons 
donc pas f a i t e .  

Remarquons en outre,  que l a  conservation de 1 a forrrie du signal 
&me lorsque les  f l  uctuations sont importantes, provient simplement de ce 
que d'une part 1 ' in tens i té  en régime stationnaire e t  d 'autre  part  l e  temps 
de montée sont indépendants de Io. 

EvoZution du de la i  avec Za puissance de pompe 

Le délai varie avec l a  puissance de pompe par su i t e  de l a  dépen- 
dance du gain global a avec ce paramètre. L'expression de a à l a  résonance 
(18) montre que l e  sain varie avec l a  puissance de pompe par 1 'intermé- 
diaire  de l ' inversion de population. Ceci e s t  en tout  point conforme à 

1 'analyse que nous avons f a i t e  à p a r t i r  de l a  figure 11.8. Nous n 'expl ici-  

terons pas plus avant la dépendance du délai avec l a  puissance de pompe. 

EvoZution du délai  avec Za pression du miZieu ampZifZcateur 

En ce q u i  concerne la  variation du délai avec l a  pression, 1 'ana- 
lyse e s t  rendue compliquée par l e  f a i t  que l e  gain a e s t  proportionnel à 

N/y où N e t  y dépendent de l a  pression. y é tant  proportionnel à l a  
pression, 1 ' a l lure  de l a  figure I I  .7 suggère que 1 'inversion de po~ula t ion  
N évolue de l a  façon suivante avec l a  pression : à pression croissante, 
e l f e  commence par augmenter, a t t e in t  un maximum e t  ensuite s o i t  diminue 
s o i t  reste constante. Ceci e s t  confirmé par l a  figure I I  . 3  puisque 1 'ampl i -  

tude de 1 'émi ssion dépend de l 'inversion réal isée.  

Pour calculer l e  gain a e t  1 ' intensi t é  IS nous avons u t i l i s é  : 



Dans ce t te  expression seuls No e t  y dépendent de l a  pression à 

laquelle i l s  sont proportionnels e t  à pression croissante N c r o î t  e t  
a t t e in t  asymptotiquement une valeur 1 imite : 

où 1 ' i n  a gase No = N~ x pression e t  y = r x pression. 

11 n ' e s t  pas possible cependant de mettre a sous l a  forme donnée 
expérimentalement à par t i r  du délai ( f i g .  11.7) ci = K(po-p) , où K e s t  une 
constante, p l a  pression e t  p, l a  valeur de l a  pression au seuil d 'osc i l la -  
tion. Toutefois s i  on pose égale à zéro 1 'expression de a donnée précédem- 
ment, i l  e s t  possible de trouver l a  valeur de la pressilon au seuil  d 'osc i l -  
lation . En prenant les mêmes paramètres que ceux u t i l i s é s  pour l e  cal cul 
de IS, on obtient pour une puissance de pompe de 0.7 Watt une valeur 

Po = 31 m'rorr. Ceci concorde bien avec l a  valeur trouvée expérimentalement 
à p a r t i r  de l a  figure 11.7 (32 mTorr). 

Nous avons p u  montrer au cours de ce chapitre qu'une théorie 
semi-cl assique du 1 aser e s t  bien adaptée à 1 a description de 1 'émission 
du laser  SMM optiquement pompé. Cette adaptation s ' e s t  révélée particul iè-  
rement bonne dans des limites où l a  puissance de pompe e s t  inférieure au 

Watt tandis que l a  pression du milieu amplificateur reste  supérieure à 

10 mTorr, tout au moins pour l e s  molécules étudiées ( H C O O H ,  D 2 C O ) .  

Nous avons p u  ainsi mettre en évidence 1 'influence du gain global 
sur l e  temps de montée de l'émission ainsi que sur l e  délai entre  l ' app l i -  
cation du pompage e t  l a  détection du rayonnement SMM. De 1 a même façon, 



nous avons pu calculer 1 ' intensité de 1 'émission SMM e t  montrer que dans 
une gamme de temps de 1 'ordre d'une dizaine de microsecondes après le  
début de 1 'émission, le  rendement du  laser  e s t  élevé e t  a t te in t  quasiment 
1 a valeur maximale théorique. D'autre part nous avons aussi pu  montrer 
que l e  démarrage de l'émission SMM dans notre cavité es t  assuré par l e  
rayonnement the rmi que . 

Toutefois la théorie développée ne s'adapte pas à l a  description 
de 1 'émission lorsque la  pression e s t  inférieure à 10 mTorr. Dans cette 
gamme de pression apparaissent en e f fe t  divers phénomènes d o n t  une suros- 
ci l lat ion au démarrage de 1 'émission. La théorie t e l l e  que nous 1 'avons 
décrite, n 'est  pas apte à expliquer cette suroscillation. A priori, on 
peut penser que ce phénomène e s t  dû à un e f fe t  de population car si  
1 'émission débute un certain temps après 1 ' appl ication du pompage, on peut 
supposer que dans certaines conditions une accumul ation d '  inversion se 
produit. Ce1 le-ci pouvant se décharger rapidement en émettant , ceci 
fournit une explication possible de 1 a suroscil 1 ation observée. Remarquons 
alors que les diverses formules que nous avons établies,  1 'ont été pour 
des variations du champ émis lentes par rapport aux temps de relaxation 
des molécules actives.. Elles ne sont donc plus applicables dans l e  domaine 
des basses pressions. 

Nous avons aussi observé pour des pressions inférieures à 

3 mTorr des oscillations dont la forme suggère so i t  un e f fe t  de batte- 

ment de modes (figure I I .  13) so i t  des osci 11  ations de rel axati on (figure 
11-14).  La forme e t  la  fréquence de ces oscillations varient avec de 
nombreux paramètres : fréquence d'accord de 1 a cavité, puissance e t  fré- 
quence du pompage ainsi que pression du  mi 1 ieu ampli f i  cateur. Toutefois 
notre montage expérimental n ' é t a i t  pas assez perfectionné pour permettre 
une analyse fine de ces phénomènes ainsi qu'une mise en évidence cl aire 
des paramètres importants. 

Un autre phénomène a aussi é té  observé d o n t  i l  e s t  intéressant de 
faire mention. Dans certaines conditions , une surosci 11 ation apparaît à 1 a 
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Figure II .  13 : Euemp Zes d ' osci  Z Zations non amorties observées sur Z 'émission 
à 7 4 2  prn de HCOOH ( 9 R 4 0 ) ,  puissance If? = O.dl?, pression : 3 rnTorr. 
AZ Lure de Z 'émission pour d i m r e n t e s  Zongueurs d e  la  cavi té  SM4. 
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Figure I I .  15 : Exemple d ' e f f e t  cumulé des t rans i to i res  
associés à Z'établissement e t  à l ' a r r ê t  du rayonnement 
de pompe. Enrission à 7 4 2  Pm de HCOOH (9R40) puissance 
de pompe % 1 Watt, pression 2 mTorr. La durée de l ' i ~ u l -  
sion IR modif fe Za forme ~t Z'ampZitude des signaux 
observés. 



fin de 1 'émission SMM lors de 1 ' a r rê t  du pompage. Cet effet  e s t  représenté 

sur 1 a figure I I .  15. On peut remarquer que dans des conditions extrêmes, 
1 'émission SMM apparaît après l a  fin du pompage. 

Nous avons donc présenté i c i  une première contribution à 

1 'étude des phénomènes transitoires observés à 1 'établissement de 1 'émis- 
sion d ' u n  laser SMM. A côté de la montée apériodique de la  puissance e t  

du dé1 a i ,  bien décrits par une théorie semi -cl assique, notre travai 1 a 
permis de mettre en évidence toute une classe de phénomènes dont l 'étude 
détai 1 lée e s t  actuel lement en cours. 





Nous avons montré au cours de ce travail que 1 'établissement du 

régime d'émission d'un 1 aser SMM optiquement pompé a lieu en deux temps : 

un premier temps qui résulte de 1 'équi 1 i brage rapide (quelques di zaines 

de microsecondes) du champ émis avec 1 'inversion de population (chapitre I I )  
e t  un second temps qui provient de l 'équilibrage de 1 'inversion avec les 
populations des di vers é ta t s  ro-vi brationnel s  (chapitre 1) . 

Pour chacun des régimes nous avons p u  interpréter au moins quali- 
ta t i  vement les résultats obtenus. Cependant, 1 'accord quanti t a t i f  n'a pu 

ê t re  obtenu que grossièrement en ce qui concerne 1 'engorgement vibration- 
ne1 e t  une explication complète des phénomènes oscillatoires reste à 

fournir. 

Dës lors i l  sérai t intéressant d'optimiser e t  1 'expérience e t  l a  
théorie afin d'obtenir un accord quanti tat if .  Si le  comportement à l 'échelle 

de l a  milliseconde e s t  l i é  aux échanges vibrationnels de la  molécule, à - 

1 'échelle de 1 a  microseconde i l  e s t  plutôt régi p a r  les paramètres de 
relaxation rotationnelle. Les informations sur ces deux sujets sont complé- 
mentaines pour  l a  compréhension des mécanismes d'échange d'énergie au 
cours des collisions e t  nécessaires à l ' interprétation de nos résultats. Il 
e s t  toutefois raisonnable d'envisager 1 ' u t i  1 i  sation de nos résul ta ts  pour 1 a 

détermination de l ' e f f icaci té  relative de différents gaz tampons en ce 
qui concerne 1 a  re1 axation v i  brationnel l e .  

Cependant, l'optimisation des résultats du  chapitre 1 semble 
di f f ic i le  ; en e f fe t ,  l a  molécule étudiée (CH3F) présente une des configu- 
rations des niveaux d'énergie vibrationnels les mieux adaptées. On ne peut 
trouver de molécules plus simples absorbant le  rayonnement IR du laser 
CO2 e t  1 'optimisation des résultats expérimentaux ainsi que théorique es t  
al ors compromi se. 



Les résu l ta t s  donnés au chapitre I I  nous l ivrent  une quanti t é  
directement mesurable dans l e  cas du régime apériodique : l e  gain. Comme 
nous l'avons montré sa valeur peut ê t r e  déterminée directement à par t i r  
de 1 a mesure du temps de montée. Le gain e s t  une quanti t é  qu ' i l  e s t  inté- 
ressant de connaître, e t  l a  f a c i l i t é  avec laquelle i l  e s t  déterminé dans ce 
cas permet d'envisager des mesures précises pouvant se rv i r  à des comparai- 
sons expérience-théorie, notamment en modélisation des laser  SMM e t  pour des 
expériences de résonances mu1 ti ples. L '  i  nfl uence des d i  vers paramètres 
apparaît ainsi i  mmedi aternent, 

Notons aussi que l a  mesure du temps de montée, associée à celle 
du délai permet une détermination quasi-immédiate de 1 ' in tens i té  de départ ; 
e t  comme nous 1 ' avons vu ,des champs t r è s  faibles  peuvent ê t re  m i  s  en 
évidence e t  mesurés de cet te  manière. 

Pour ce qui e s t  des osc i l la t ions ,  i l  semble intéressant  de repren- 
dre l a  théorie développée au chapitre I I  mais en ne négligeant pas ce t te  
fois-ci l a  variation du champ e t  de 1 ' inversion pendant un temps l l y .  

D'autre par t ,  remarquons q u ' i l  sera peut ê t r e  nécessai re ae considérer, 
comme dans les  lasers  à rubis,  un système à 3 niveaux e t  non plus à deux, 
pour expliquer l a  suroscil lation à 1 ' a r r ê t  du pompage. 

Les instabi 1 i tés  de dé1 ai observées peuvent permettre une véri f i  - 
cation relativement simple de 1 a loi  s t a t i s t ique  de dis t r ibut ion des photons. 

Ces résul t a t s  devront ê t r e  comparés aux prédictions d '  une théorie purement 
quantique du démarrage de 1 ' o sc i l l a t ion ,  seule apte à englober tous les  
aspects possibles du comportement de 1 'émission. 

A ce s tade,  i l  para î t  aussi intéressant de considérer l e  laser  sous 
un aspect thermodynamique. En e f f e t ,  un laser  au seui l  d 'osc i l la t ion  se 

comporte de façon analogue à un système présentant une t ransi t ion de phase 
du second ordre. ûn peut a lors  montrer q u ' i l  y a une augmentation crit ique 
des in s t ab i l i t é s  au voisinage de l a  t ransi t ion de phase [29] . Ces e f fe t s  



sont rapportés qua1 i t a t i  vement dans notre travai 1 où 1 'on a mis en évidence 
des fluctuations "géantes" du dé1 ai al ors que 1 'ampli tude stationnaire 
n ' étai  t pas affectée. 

La confrontation des points de vue quantique e t  thermodynamique 
devrait s'avérer fructueuse pour l ' interprétation de ce type de comoorte- 

men t .  D'autre part,  la montée en oscil lation d'un laser SMM optiquement 
pompé s ' insc r i t  dans l e  cadre plus général du comportement collectif de 
systèmes thermodynamiques ouverts (Synergétique) [30] . 
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