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INTRODUCTION

Les lasers submillimétriques (SMM) constituent un ensemble de
sources de rayonnement cohérent dans le domaine compris entre 50 um et
1 mm de longueur d'onde. Ce type de source a été particuliérement déve-
lappé depuis 1l'apparition des premiers lasers SMM optiquement pompés
(1870) qui sont & l'origine d'un grand nombre d'émissions dont la puis-
sance varie du micro-watt a quelques centaines de milli-watts en fonc-

tionnement continu et peut atteindre le méga-watt en régime pulsé.

Les lasers SMM optiguement pompés ont été considérés sous deux
aspects différents : de nombreux expérimentateurs ont cherché & augmen-
ter le nombre de fréguences d'émission en excitant de nouvelles molécu-
les ; par ailleurs plusieurs groupes se sont intéréssés a la physique
du laser SMM en essayant d'expliquer les différents mécanismes régis-
sant 1'émission ou en explaorant par exemple ses possibilités de modula-
tion (amplitude et fréquence). Notre travail concerne ce deuxidme as-
pect ; nous avons étudié deux types d'effets non linéaires se produi-
sant dans un laser SMM : la dispersion du milieu actif induite par

double résonance et le compgrtement transitoire du laser.

Les effets de dispersion s'inscrivent dans le prolongement des
études de double résonance ol la puissance de sortie du laser est modu-
lée par 1l'abscrption d'un rayonnement additionnel introduit & 1'intérieur
de la cavité. La complexité des formes observées nous a conduit & consi-
dérer 1'influence des effets d'indice. Nous avons aleors entrepris de
mettre directement en évidence la dispersion dans les expériences de
double résonance. Ce phénoméne présente une certaine analogie avec les
effets de dispersion observés en double résonance microonde-microondetq)
ou infrarouge-microonde(Z) cependant, dans nas expériences c’est sur le
milieu actif d'un laser que le rayonnement additionnel interagit, ceci
entraine non seulement des modifications de la puissance mais aussi des

variations de la fréquence du laser.




L'analyse du comportement transitcire est réalisée en commu-
tant par tout ou rien le rayonnement de pompe qui crée l'inversion de
population responsable de 1'émission laser. On observe alors la facon
dont s'établit ou s'’arréte cette émission. L'intérét de ce type d'études

est triple.

Premiérement les effets transitoires sont ici qualitativement
différents des transitoires cohérents tels que la nutation optique, la pré-
cession optique ou les échos de photons observés en modulant rapide-
ment l'interaction d’'un ensemble d”atomes ou de molécules avec une

source continue(3’4].

Dans le laser SMM, guand le milieu actif est
faiblement saturé, 1l'émission s’établit de facgon apériodigque tandis

que dans les situations de plus fort gain, la puissance de sortie pré-
sente une suroscillation avant d'atteindre un état stationnaire. A
1'arrét du champ et pour des conditions de forte saturation, on observe

un effet analogue di & des phénomeénes transitoires a deux photons.

Oeuxiémement, le laser est un exemple de systéme quantigue
guil présente un comportement collectif comme 1'est 1la superradiance(SJ
mais, dans notre situation, le systéme est placé & l'intérieur d'une
cavité et le gain du milieu, relativement faible, ne permet pas d’aob-
server les effets qui apparaissent dans une échelle de temps inférieure
au temps de relaxation rotationnelle. Par ailleurs, 1'évolution du
laser, systéme partant d'un état instable vers un état final stable,
peut 8tre considéré dans le cadre plus général des systémes subissant
une transition de phase (synergétique). Les oscillations non amorties
observées sur la puissance de sortie du laser, méme excité de fagon
continu, montrent l'existence de cycles limites stables comme il en

existe de nombreux exemples dans d'autres systémes synergetiques.

Enfin le comportement transitoire du laser SMM peut &tre
décrit dans la plupart des cas 3 partir de modéles théoriques simples
a deux niveaux d'énergie, ce qui permet une comparaison théorie expé-

rience assez aisée.



Avant de présenter les résultats correspondants, nous rappe-
lons dans un premier chapitre les caractéristiques essentielles du dis-
positif expérimental utilisé. Le second chapitre est consacré a3 la dis-
persion et & l'interprétation des signaux dus & la dispersion en double
résonance. Nous donncns, dans le troisiéme chapitre, une présentation
synthétigue des effets transitoires dans le laser SMM. Le modéle permet
de réinterpréter le comportement du laser en régime de faible saturation
mals surtout d'expliquer l’ensemble des signaux observés tant & la mon-

tée qu’a l'arrét et quel que soit le régime de saturation.




CHAPITRE 1

DISPOSITIF EXPERIMENTAL




Ce premier chapitre porte essentiellement sur la description
du dispositif expérimental de base constitué de deux cavités SMM et
d'un laser de pompe pouvant fonctionner avec du gaz carbonique (CDZ)
ou du protoxyde d’azote (NZD] ; ces différents éléments ont été réalisés
au laboratoire. Avant de préciser les caractéristigues de la source
SMM, nous rappelons brieévement dans une premiere partie le principe de
fonctionnement du laser SMM optiquement pompé. Les mécanismes interve-
nant au cours du pompage optique sont décrits simplement, par un bilan
des transferts de population établi suivant de modele de J.R. TUCKER
(6). (cf Fig. I.1).

I - 1) PRINCIPE DE FONCTIONNEMENT DU LASER SMM OPTIQUEMENT POMPE

Considérons deux niveaux de vibration |v> et |v'> d'un gaz de
molécules polaires od !v> désigne 1'état de plus basse énergie, généra-
lement 1'état fondamental de vibration ; les différents niveaux de ro-
tation sont notés |v,i> et |v',j>. La différence d'énergie entre les
niveaux |[v,1> et {v',2> considérés ici, est de 1'ordrs de 1000 cm_1.

A 1'équilibre thermodynamique et en absence de champ, les niveaux
moléculaires sont occupés avec des probabilités données par la loi de
Boltzmann et seul le niveau |v,1> a une population notable, la probabi-
1ité relative d'occupation des niveaux Iy’,j> étant plus faible (de

1'ordre de 10 2).

Le principe de fonctionnement d'un laser est généralement basé
sur la possibilité de maintenir une inversion de population entre deux
niveaux d'énergie. Dans le cas du laser SMM optiquement pompe, cette
inversion est réalisée entre les niveaux rotationnels |v’,2> et |v',3>
de 1'état excité |V’> par un rayonnement infrarouge de pompe dont la
fréguence est voisine de celle de la transition de vibration
|v,1> - lv',2>.

Lorsque ce gaz en état d'inversion de population est placé &
1'intérieur d'un résonateur, une oscillation & la frégquence de la tran-
sition lv',2> - ]v‘,3> supposée permise, peut alors prendre nalssance

si le gain du milieu amplificateur compense les pertes du réscnateur.

~
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Figure I-1 : Modéle de J.R. TUCKER utilisé pour déerire
le fonctionnement du laser SMM optiquement pompé.

Afin de décrire le cycle complet de pompage, introduisons
les‘taux de relaxation rotaticnnelle (y) et vibrationnelle (I') ; nous
négligeons la désexcitation par émission spontanée puisqu'aux fréguences
SMM, la durée de vie moyenne des états rotationnels est de l'ordre de

la seconde.

Désexcitation rotationnelle

Lors des collisions intermoléculaires, le processus de désex-
citation le plus efficace pour un gaz poleire est la relaxation rota-
tionnelle qui se traduit par des changements d'état de rotation & 1'in-
térieur d'un méme état de vibration. Le taux des collisions avec chan-

gement d'état rotationnel peut &tre représenté par :

=1
Y=z 2 TAV

ol T est le temps moyen entre deux chocs successifs et Av la demi -

largeur collisionnelle & mi-hauteur (typiquement y 108 5—1 Torr-1),



Désexcitation vibrationnelle

La désexcitation vibrationnelle intervient dans deux praoces-
sus : soit au cours des chocs avec les parois de l'enceinte suite &
1'effet de diffusion des molécules vers 1l'extérieur du milieu actif
ou soit par collisions intermcléculaires et transfert de 1'énergie
vibrationnelle en énergie de translation et de rotation. L'effet de

diffusion est caractérisé par T et l'effet des collisions intermo-

diff
léculaires par FV—T/R 3 ces processus coopérent & la désexcitation
vibrationnelle que l'on peut caractériser par un taux T

1

I3 'F « ——
dif Paz

r

T « P

V-T/R

ol P est la pression du gaz et a le rayon de diffusion caractérisant

1’extension radiale du milieu actif (typiquement rdif N 103 3-1 Torr

.F
cm2 et T 3" 103 s 1 Tarr 1}.

V-T/R

Remarquons que la désexcitation vibrationnelle due aux colli-
sions (PV—T/R] domine a haute pression, lorsque les molécules actives
subissent un grand nombre de chocs avant d'atteindre les parois alors
que les effets de diffusion (rdiFF) 1'emportent & basse pression

(milieu dilué).

‘ Compte tenu des ordres de grandeur respectifs de y et T
Y >> T, le cycle de pompage s'établit de la maniére suivante : les
molécules initialement transférées dans 1'état Iv',2> par le rayonnement
de pompe, donnent naissance & 1'émission SMM et subissent un grand
nombre de changements d’état rotationnel avant de se- désexciter vibra-

tionnellement et de pouvoir &tre réexcitées par le laser de pompe.

Les effets combinés du faible taux de relaxation vibrationnelle
[ et du taux important de désexcitation rotationnelle <y provoquent une
accumulation de population dans 1'état de vibration excité |v’> qui
est 1l'une des causes du faible rendement du laser SMM. Cet "engorgement
vibrationnel”, limite par deux processus différents la densité d'inver-

sion de population des niveaux [v’,2> et [v’,3> participant a 1l'émission
SMM.

o



D'une part la relaxation rotationnelle provogue une thermalisa-
tion des populations des niveaux de rotatiaon lv’,j> ; ce retour vers
1'équilibre de Boltzmann favorise la population du niveau |v',3> dont
la probabilité d'occupation est plus grande que celle du niveau
|v',2> et tend ainsi & réduire l'inversion de population des niveaux
connectés par la transition SMM. D'autre part, 1'accumulation de popu-
lation dans 1'état lv'> limite l'efficacité du pompage infrarouge
par une diminution de 1l'inversion de population des niveaux de la tran-
sition de pompe : [v,1> et ‘v‘,2>. Cet effet d'engorgement vibrationnel
a été mis en évidence expérimentalement au laboratoire par 1'étude du
comportement transitoire d’'un laser SMM & 1'échelle de la milliseconde

(F_1 n 1ms)[7’8].

Précisans également que peu de molécules participent au pom-
page optigue car la traﬁsition de pompe présente un élargissement
Doppler dominant aux pressions typiques de fonctionnement (inférieures
ad 150 mTorr). Le pompage est donc sélectif en vitesse et 1l'ordre de
grandeur de la largeur relative des classes de vitesse intervenant
dans le processus d'émission est donné par le rapport des largeurs

homogéne et Doppler de la transition infrarouge (10—2 a 15 mTorr).

Aprés ces quelques rappels des mécanismes permettant d'expli-
quer le fonctionnement du laser SMM optiguement pompé, nous décrirons
les caractéristiques de 1'installation SMM dont nous disposons et quil
se compose d’'un laser de pompe et de deux cavités SMM pouvant &tre
utilisées séparément. Les deux cavités utilisées dans ce présent tra-
vail, sont de conceptions différentes : 1'une est un résonateur ocuvert,
1'autre est de type guide d'onde. Nous ne dennerons qu'une description
succincte du réscnateur ouvert, étudié en détail dans un travall anté-

~

rieur[g) et apporterons plus d’attention & la cavité guide d'onde qui

10
est de réalisation plus récente[ ]-

I - 2} LE LASER DE POMPE

Le laser de pompe a une structure classique : il est compo-
sé d'une cavité réscnnante a l'intérieur de laquelle est placé un tube

a8 décharge.



La cavite d'une longueur de 1,5 m est limitée par un réseau
plan Jobin Yvon 150t/mm et par un mirocir plan concave semi-réfléchissant
en séléniure de zinc (ZnSel de rayon de courbure 10 m ; la stabilité
en longueur est assuree par deux barres d'Invar. Un diaphragme, placé
& 1l'intérieur de la cavité, permet d'atténuer les modes transverses et

ainsi de rendre monomode le faisceau de sortie.

Le réseau, utilisé dans l'ordre 1 et dans les conditions de
Littrow, assure le fonctionnement monoraie ; il est placé sur une plati-
ne goniométrique de grande précision qui permet le choix de la raie
d'émission du laser. L'identification des raies s'effectue & 1l’aide

d'un analyseur de spectre commercial "Optical Engineering”.

Le rayonnement est extrait, dans l'axe du laser, par le miroir
plan concave semi-réfléchissant. Ce miroir est placé dans un support
orientable "micro contrdle” et la sélection des modes longitudinaux de
la cavité s'effectue au moyen d'une céramique piézo€lectrique (Burleigh
PZ8a).

Ce tube a décharge est refroidi par une circulation d’eau,
sa longueur est de 1,3 m et son diamétre intérieur de 12 mm. Il est
fermé & chaque extrémité par des lames en ZnSe placées sous incidence
de Brewster. Les deux fenétres sont aisément démontables, ce qui permet
de les maintenir dans un bon état de propreté et d'obtenir ainsi le rende-

ment optimal du laser.

La décharge électrique s'effectue au moyen d'électrodes reliées

. . . . . -3 .
a une alimentation régulée en courant & mieux gque 10 preés pouvant

débiter 80 mA sous une tension de 15 Kv.

Le laser est utilisé en régime d'écculement ; la circulation
rapide du mélange gazeux compasé d'hélium, d'azote et de gaz carbonique
ou de protoxyde d'azote est assurée avec une pompe primaire & grand
débit. Avec le gaz carbonique, les débits sont typiquement : He 34/min,
N2 1,5%/min, C02 - 1,5%/min, le courant de décharge est de 20mA. Lors
de l'utilisation de protoxyde d'azote, les débits sont He 8%/min,

N2 2,3%/min, NZD 1,12/min. Le mélange est complété avec du monocoxyde
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de carbone ; le débit qui assure la puissance optimale est obtenu lors-
que la couleur de la décharge vire au bleu, le courant est alors habi-
tuellement de 10 mA.

La puissance de sortie du laser, mesurée & l’'aide d’'un calo-
rimétre "cohérent radiation mod 201" est de l'ordre de 20 W en fonction-
nement monomode, monoraie sur les émissions les plus intenses du gaz
carbonique avec un miroir de pouveir réflecteur 70%. Celui-ci est rem-
placé par un miroir de méme géométrie mais de pouvoilr réflecteur 30%
afin d’obtenir les raies de gain faible (RO, R2Z, R46;‘R48 etc ...} et
les émissions du protoxyde d'azote. Pour ce dernier gaz, les raies
émises, de P8 a P26 et de R8 & R29 ont une puissance comprise entre

0,4 W et 2 W pour les plus intenses.

I - 3) LA CAVITE PEROT FABRY

Nous rappelons ici les caractéristigques géométriques du réso-

nateur ainsi que ses performances en tant que source SMM.

La cavité se compose d'un mircir sphérique de 14 cm de diamétre
et d'un miroir plan de 10 cm de diamétre, ces deux éléments sont en alu-
minium poli. Le miroir sphérique de 3 m de rayon de courbure est percé
en son centre d’un trou de 4 mm de diametre qui permet 1'introduction
du rayonnement de pompe parallélement & 1l'axe du résonateur ainsi gque
1'extraction d'une partie de 1'énergie SMM présente dans la cavité. Ces
deux miroirs, maintenus par un systéme de cardans, sont distants de

1,3 m. L'ensemble est placé sous vide dans une enceinte en pyrex.

Ces caractéristiques en font un résonateur proche de la confi-
guration semi-confocale ; cette géométrie a été choisie pour éviter
qu'une partie importante de la puissance de pompe ne soit réfléchie

hors de la caviteé (11]~

La longueur du résonateur peut &tre accordée & une fréquence
choisie par translation du miroir plan. Le déplacement du miroir, repéré

a 1l'aide d'une vis micrométrique, permet une estimation directe de la

.longueur d'onde SMM par interférogramme, la précision correspondante est

de 1'ordre du micrometre.
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Les pertes du résonateur dans le domaine SMM ont pour causes
la diffraction, la reéflexion sur les miroirs et le couplage du rayonne-
ment vers l'extérieur de la cavité ; l'estimation de ces différentes
quantités montre que les pertes par réflexion et par couplage sont de
l'ordre de 1%, quant au coefficient de pertes par diffraction, estimé
a partir du nombre de Fresnel de la cavité, il est au maximum de 4% pour
une longueur d'onde de 2 mm et de 1% pour les longueurs d'onde comprises

entre 0,1 et 1 mm.

Le laser SMM réalisé & partir de la cavité Pérot Fabry décrite
ci-dessus peut fonctionner sur une large gamme de longueur d'onde
comprise entre 50 um et 2 mm. Le relevé de l'interférogramme de la cavité
montre que les modes d'ordre élevé sont peu nombreux et que ie fonctionne-
ment est geénéralement en mode unique pour les différentes résonances de
la cavité. Le rayonnement est polarisé linéairement dans une direction
fonction de celle du rayonnement de pompe. La puissance émise, observée
expérimentalement est trés faible, de l'ordre de 1% de la limite théori-

(12)
gue

<

= p

p P

1
Ps = 3

ol PS’ Vg (Pp,vp) désignent respectivement la puissance et la fréquence

du rayonnement SMM (du rayonnement de pompel.

I - 4) LA CAVITE GUIDE D'ONDE

De conception différente du résonateur ouvert, la cavité de
type guide d'onde comprend deux miroirs placés aux extrémités d'un
guide circulaire, diélectrique ou métallique, de rayon a. Afin de préci-
ser les pertes des deux cavités : diélectrique ou métallique, nous

~

rappelons les caractéristiques des modes & plus faibles pertes se pro-

pageant dans chaque guide, supposé surdimensionné O; >> 1),

Pour un guide métallique de longueur infinie, les modes TED1
et TE02 ont les plus faibles pertescqa}; le coefficient d’atténuation

par unité de longueur est donné par la relation(14‘15]

re v\ /2 2 2 \ ! Cu’ 2
[0} n n nm
OLTE = ._._i._._. <- 1 - (-—_) +
nm ga u' u'’ 2mMawv
nm nm




ol : u%m est le miéme zéro de Jé {dérivée de la fonction de Bessel
d'ordre n)

v est la fréguence de la radiation

o est la conductivité du matériau

a est le rayon du guide
A titre d’exemple : pour un guide en laiton A = 300 um, a = 11 mm

1,45 x 10" % gm”?

o
TEO1

4,85 x 10" dgm™"

.
TE02

Il faut ajouter & ces pertes résistives, les pertes dues au
couplage entre chague miroir et le guide. Pour la cavité métalligue,
les modes TE et TE

G1 02’
plent mal au mode gaussien TEM

polarisés circulairement (cf Fig. I-2) se cou-
a0 en propagation libre et la disposition
gui minimise les pertes est celle o0 les miroirs sont placés a 1'inté-

rieur du guide[qﬁ].

Dans le cas d'un guide diélectrique de longueur infinie, les

modes EH,,, TE et TE présentent les plus faibles pertes par propa-
11 01 02 (6 17 )
-gation ; l'atténuation est donnée par la relation ’

(n2—1]-1/2 pour les modes TEOm
u 2 42 _
o =22 A nz(n2-1) /2 pour les modes TM
nm 2 a3 om
2
% (n2+1)(n -1) pour les modes EHnm

ol : u est le m =™ zérg de J
nm n-1
n est 1'indice de réfraction du diélectrique

A est la longueur d'onde de la radiation.

A titre d’'exemple : pour un guide en pyrex (n~ 2,5), @ = 11 mm,

A = 300 um

_ -1
Oy = 0.01 dBm
1M -1
aTE = 0.08 dBm
01 -1
uTE = 0.30 dBm
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Contrairement aux modes TE01 et TEOZ’ le mode EH11 (cf Fig.

I-2) a une configuration spatiale proche du mode gaussien TEM ; cette

0o
particularité permet de diminuer fortement les pertes par diffraction

en plagant les miroirs & 1l'extérieur du guide. Dans le cas de miroirs
de grand rayon de courbure, le couplage est le plus efficace lorsque

ceux-ci sont placés prés des axtrémités du guide (18’19’201.

.
»

TEpq TEgs EHqq

Figure I-2 : Polarisation électrique des principaux modes
(d’aprés WOOD et aZ(ZS)).

La cavité, de longueur 90 cm, est constituée d’'un guide métal-

ligue ou diélectrique de diamétre intérieur 22 mm et de deux miroirs
plans en laiton polis optiquement. Rappelons gque le choix d'un grand
diamétre de guide conduit & diminuer les pertes par propagation (en

a 3] alors qu'un faible diamétre permet une meilleure désexcitation

v
diff paz
métalliques, les pertes par propagation sont faibles et le diamétre

vibrationnelle du milieu actif (T ). Dans le cas des cavités
peut 8tre réduit a quelgues longueurs d'onde tandis que les cavités
diélectriques ont des pertes par propagation plus importantes et néces-

sitent des diamétres de guide plus grands (v 100 A).

Le guide métallique utilisé est en laiton, sa surface interne
est polie, les miroirs sont placés & l'intérieur du guide et ont un
diametre inférieur de 0,2 mm & celui du guide. Avec le guide diélectri-
que, en pyrex, les miroirs ont un diametre de 28 mm et sont aleors pla-

cés & 2 mm des extrémités du guide.
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La cavité guide d'onde réalisée est représentée dans son en-
semble par la figure I-3. Les miroirs sont orientables indépendamment
1'un de l'autre & 1'aide de trois vis & 120° et d'un joint torique.

L'un des miroirs peut &tre translaté grace & une platine Schneeberger
(NKL3-80) dont on repére les déplacements & 1l'aide d'une vis micrométri-
que. Le miroir fixe est percé en son centre d'un trou conique permettant
1'introduction du rayonnement de pompe suivant l'axe de la cavité et
assurant le couplage de sortie pour 1l'émission SMM. Le diamétre du frou
de couplageest de 3 mm ; i1l correspond & 1'optimum de couplage de 1'émis-

sion & 393,6 um de 1l’'acide formique et pour une puissance de pompe de la

raie SR18 du laser & €0, de 12 W'2'),

La séparation des rayonnements IR et SMM est réalisgée dans
1'axe du miroir fixe, par un dispositif comprenant un miroir & 45° percé
en son centre d'un trou conique pour le passage du rayonnement IR et
deux fenétres de natures différentes. L'une en ZnSe, placée sous incidence
de Brewster, permet 1'introduction du rayonnement de pompe tandis que
1'autre, en gquartz, transparente uniguement au rayonnement SMM évite le
retour de 1'IR sur le détecteur. Le réglage du miroir & 45° se fait en
rotation et en translation par 1l'intermédiaire de deux vis, lors de 1'ali-

gnement de la cavité SMM.

Le faisceau est introduit suivant l'axe de la cavité par deux
miroirs de renvoi et un doublet de lentilles en ZnSe monté sur un banc
d’'optigue. La position des deux lentilles est choisie afin gue le fais-
ceau de pompe, focalisé prés du trou de couplage, présente un diamétre
égal & celui du miroir, aprés un aller et retour dans la cavité. Cette
disposition permet d'éviter, durant le premier trajet, les pertes ré-

gistives causées par les réflexions du faisceau de pompe sur le guide.

La longueur de la cavité, déterminée par la position des deux
mircirs plans, est stabilisée par quatre barres d'Invar , un soufflet en
laiton assure 1l’'étanchéité et permet une éventuelle dilatation du guide
sans modification de la longueur de la cavité. L'ensemble guide et mi-
roirs est maintenu par des pieéces massives en guralumin assurant une
bonne stabilité mécanique. D'autre part, la source SMM compléte : laser

de pompe et cavités SMM, est fixée sur une table constituée d'une plague
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de marbre reposant sur des chambres & air ; ce dispositif pneumatique

affranchit 1'ensemble de la source des vibrations mécanigues.

L'installation & vide, commune au réscnateur ouvert et a la
cavité guidée, comprend une pompe primaire a palettes et une pompe se-
condaire & diffusion d'huile ; elle permet d'atteindre une pression in-

férieure au millitorr dans l'enceinte.lL'indication de pression dans la

- cavité est donnée par une jauge de Pirani ; l'utilisation d’une jauge

& capacité "Datametrics” permet de mesurer la pression avec une préci-

sion de l'ordre du millitorr.

I-4-b) Performances
Nous n’avons pas effectu@ une étude systématique des émissions
possibles de la cavité guidée. Signalons cependant gqu'il a été possible
d'observer les émissions de différentes molécules (HCOGCH, H13CDDH,
CH,0H, HDCO, CHBF, NHB). Parmi celles-ci, une nouvelle émission de
H1 COOH & 830 um a été obtenue avec la raie 9R4 du laser a COZ, la
mesure de sa longueur d'onde par interférogramme est en accord avec la

prévision théorigque de D. DANGOISSEQZ]

[8)163,

13 12

- (6)153, (361.280 MHz).

Précisons que les émissions de faibles longueurs d’onde sont
obtenues plus aisément avec le guide diélectrigue alors que la cavité
métallique apparait mieux adaptée pour la recherche d'émissions SMM de
grandes longueurs d'onde. Ceci peut &tre interprété en comparant les
pertes des deux cavités guidées. Aux faibles longueurs d'onde, les
pertes de propagation sont faibles et ce sant les pertes par diffraction
dues a la discontinuité entre le guide et chaque miroir qui prédominent ;
la cavité diélectrique est alors mieux adaptée puisque la disposition
des miroirs & l'extérieur du guide assure un couplage efficace. Par
contre, aux grandes longueurs d'onde, les pertes de propagation sont

plus importantes et la cavité métallique donne de meilleurs résultats.

Pour une méme émission SMM, le relevé des interférogrammes
des deux cavités guidées présente des différences notables : celui de

la cavité diélectrique maontre peu de modes d'ordres élevés et 1'émission
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laser est généralement "monomode” au contraire, pour la cavité métallique
l'interférogramme est souvent complexe, plusieurs modes peuvent alors
osciller simultanément ; ce fonctionnmement "multimodes” est moins marqué

& haute pression en accord avec les résultats obtenus par HDDGES(zs).

I - 5) CONCLUSION

Avant de préciser les résultats obtenus au cours de ce travail
et afin de tirer le meilleur parti de la source SMM, il est intéressant
de rappeler les propriétés spécifiques au résonateur ouvert et & la cavité

guide d'onde.

L'utilisation des différentes cavités montre que 1l’interféro-
gramme du résonateur ouvert est beaucoup plus»facile a interpréter que
celul de la cavité guide d’'onde métallique. Cette particularité a per-
mis de mettre en évidence, pour une méme raie de pompe, la présence

(24)

d'émissions "en cascade” et d'en mesurer directement la longueur
d'onde avant de procéder & une détermination plus précise de la fréquen-
ce par une méthode de battement. Notons aussi que la polarisation du
réyonnement issu du résonateur Pérot Fabry est un élément d'information
lors de 1'identification des transitions SMM car la direction de polari-
sation est fonction de celle du rayonnement de pompe. Ceci n'est vrai
gue dans le cas du résonateur ouvert ( et du guide diélectrique) puisque
le rayonnement IR est dépolarisé par les réflexions multiples sur les
parois du guide métallique. Ces différents éléments ainsi que la large
gamme . d’accord du résonateur ouvert ont permis d'cbtenir l'identifica-

(24)

tion et 1'attribution de transitions moléculaires dans un domaine
de fréquences difficilement accessible par des sources classiques

{carcinotrons, klystrons).

Les caractériétiques géométriques différentes de la cavité
guide d’'onde sont & l'origine de propriétés spécifiques a ce résonateur.
Son faible diameétre assure une meilleure désexcitation vibrationnelle du
milieu amplificateur et permet ainsi d'atteindre une valeur du gain par
unité de longueur plus é&levée gus dans le réscnateur ouvert. La structure
plus compacte du laser guidé présente aussi un intérét dans les expérien-

ces de réscnances multiples car elle permet d'obtenir au sein du milieu




amplificateur des densités de puissance plus importantes ; dans le chapitre
suivant on tire profit de cette particularité. Enfin, les faibles dimensions
de ce type de cavité ont permis l'utilisation de grilles[25’25’27’28)

qui réalisent un couplage uniforme sur toute la section du mode et assu-
rent ainsi une meilleure géométrie du faisceau de sortie tout en pertur-
bant moins la répartition du champ & l'intérieur de la caviteé. Rappelons
que les performances des deux cavités : diélectrique et métallique, dépen-
dent de la longueur d'onde et que 1l'échange des deux guides permet de
couvrir une large gamme du domaine SMM. Toutefois, par suite de la présen-
ce simultanée de plusieurs émissions & des fréquences voisines liees au
fonctionnement ”"multimodes” de la cavité métallique, 1'interprétation

des études réalisées dans ce réscnateur peut devenir particulierement
 difficile.

Les caractéristiques propres & chaque résonateur constituent

donc des éléments importants pour déterminer la meilleure utilisation

des différentes cavités.



CHAPITRE 11

EFFETS DE DISPERSION
DANS LES EXPERIENCES
DE DOUBLE RESONANCE
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Le laser SMM est le siege d'un grand nombre de phénoménes
dont dépendent les caractéristiques de 1'émission : effets de diffu-
sion, de relaxations vibrationnelle et rotationnelle ou de compéti-
tion de modes. Ce type de laser se préte aussi trés bien & la réalisa-
tion d'expériences destinées a préciser le comportement des molécules

actives.

Ce chapitre porte sur quelques effets de dispersion ocbser-
vés dans des expériences de double réscnance sur. le milieu actif du

laser SMM.

Dans les expériences de double résonance entreprises ici, on
observe les variations de la puissance émise par le laser soumis & une
irradiation microonde (MW} résonnante. Nous montrons dans ce chapitre
que cette irradiation peut modifier non seulement 1’'intensité mais

aussi la fréguence d'émission du laser.

Précisons gque le terme double résaonance est impropre dans le
cas présent puisqu’'il faut prendre en compte trois champs pour décrire
1'évolution du milieu moléculaire. Nous conserverons néanmoins cette
appelation par souci de simplicité. Notons de plus, que ncus sommes
souvent dans une situation voisine de la pure double résonance ne fai-
sant intervenir que deux champs. C'est notamment le cas de toutes les
expériences quiAs’interprétent par un traitement d’'équations de popula-
tion ol 1l'on considére que le seul rdle du champ IR est de créer un
état d'inversion de population ; les effets de double résonance ont

alors trait au couplage de l'émission SMM avec le rayonnement MW.

Nous nous sommes limités & des effets de double résonance sur
des transitions dont 1'un des niveaux est commun avec ceux mis en jeu
dans le processus d'émission du laser SMM. Dans les expériences décrites
ici, la fréquence du champ additionnel est comprise entre 10 et 25 GHz.
L'étude a porté principalement sur les transitions de d&doublemert K
des toupies asymétriques HCOOH et H13CDDH mais des effets de double ré-

sonance ont aussi été observés sur une transition d’'inversion de NH3.
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Les résultats exposés sont essentiellement expérimentaux et complémentai-
res des premieres études de double résonance dans un milieu laser opti-

quement pompé réalisées par D. DANGOISSE et aﬁ.[24'29’301-

Dans la premiére partie de ce chapitre, nous rappelons le prin-
cipe des expériences de double résonance, la deuxieme partie étant consa-
crée au montage expérimental. Les parties II-3 et II-4 présentent les

résultats obtenus et proposent une interprétation des effets observés.

IT - 1) LE PRINCIPE DES EXPERIENCES

Un exemple de diagramme des niveaux d'énergie intervenant dans
les études de double résonance est représenté & la figure II-1. Quatre
niveaux, au minimum, doivent 8tre pris en compte, il s’agit des trois ni-
veaux principalement responsables du processus d’émission SMM et d’un
niveau supplémentaire noté |a> qui peut appartenir indifféremment & 1'état

vibrationnel inférieur ou supérieur.

Nous supposerons qu'une transition entre le niveau |a>_et 1'un
des niveaux |v,1> ou |v’,j> est permise par les régles de sélection de
type dipolaire électrique. L'introduction dans la cavité laser d’un
rayonnement dont la frégquence est en résonance ou en quasi-réscnance
avec la transition mentionnée ci-dessus provogque des variations de la

puissance de sortie et de la frégquence de l'émission SMM.

la>
ﬂvmw
S IVI‘2>

<
Vs

————— ’VI,3>

Vp

Iv,1>

Figure II-1 : Diagramme des niveaux d'énergie (cas particulier ou
le rayonnement MW connecte le niveau supérieur de la
transition SMM).
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Les premieres études réalisées dans le résonateur Pérot Fabry
montrent que le type d'effet observé dépend dé la puissance du champ
supplémentaire. Lorsque celui-ci est peu intense, les variations de
1'émission SMM peuvent s'expliguer par un modéle de transferts de popu-

(24’29]. En revanche, avec un champ fortement saturant, 1l'émission

lation
24

SMM présente un dédoublement de type Autler-Townes( ) et l'analyse

théorigue nécessite un traitement plus élaboré afin de tenir compte des

24
effets de cohérence entre les différents &tats concernés[ ].

II - 2) LE DISPOSITIF EXPERIMENTAL

Les expériences ont été réalisées avec la cavité guide d'onde
métallique dont le faible diamétre assure le confinement du champ MW et
permet d'obtenir, & l'intérieur de la cavité laser, une densité de puis-
sance plus importante que dans le résonateur ouvert.

Le dispositif expérimental, destiné a mettre en évidence les
variations d'amplitude de 1'émission SMM induites par le champ MW est
représenté par la figure II-2. Il se compose de la source SMM, d'une
source MW et d'une détection de la puissance SMM émise. Pour mesurer
1’effet de double résonance sur la fréquence SMM, la détection non sélec-
tive utilisée lors des mesures de variations d'intensité doit étre

remplacée par une détection superhétérodyne (cf Fig. II-3].

Dans un premier temps, nous rappelons les caractéristiques de
la source microonde utilisée ainsi que le mode de couplage de ce rayon-
nement supplémentaire & 1l'intérieur de la cavité laser. Le second para-
graphe rappelle les caractéristiques de la détection superhétérodyne et

précise ses performances.

Dans le domaine de fréguences considéré ici (10-25 GHz), le

diamétre du guide d’'onde de la cavité laser est comparable & la longueur

~

d'onde ; les modes & plus faibles pertes sont alors les modes TE et

01
31
TE11( ]. Ce dernier n'est pas polarisé circulairement et peut &tre
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excité par le mode fondamental TED1 d'un guide rectangulaire. Nous avens
assuré le couplage entre les deux guides par une cuverture rectangulaire
dont les dimensions : 9 mm de longueur et 3 mm de largeur ont été déter-
minées par essais successifs pour assurer un couplage large bande. Cette
cuverture est réaliseée sur le grand cdté d'un guide d'onde rectangulaire
de la bande X et sur le guide circulaire parallélement & 1'axe de la ca-"
vité laser. L'adaptation entre les deux guides est effectuée d'une part
au moyen d’'un piston de court-circuit placé en bout du guide rectangulai-
re (cf Fig. II-2). D'autre part, la grande différence des longueurs d'on-
de SMM et MW permet de trouver une longueur de cavité SMM telle que 1’ac-
cord soit réalisé simultanément aux deux fréguences (SMM et MW). Afin de
déterminer 1'efficacité du couplage, nous avons remplacé momentanément
1'un des miroirs de la cavité par un détecteur monté en structure guidée,
l'essai montre que 70% de la puissance microonde incidente peut &tre
transmise & l'intérieur de la cavité. En cours de fonctionnement, ce
détecteur placé temporairement derriére la fendtre de quartz, permet de

vérifier le bon accord des différents éléments.

Le rayonnement microonde est fourni par un carcinotron stabili-
sé en phase dont la puissance disponible est de 50 mW. L'étalon radio-
fréguence utilisé pour 1l'asservissement du carcinotron est un synthéti-
seur de fréquence XUC RODHE et SCHWARTZ qui fournit des fréquences dis-
crétes de 10 MHz en 10 MHz entre 470 et 1000 MHz. Les Fréauences inter-
médiaires sont aobtenues gréce & un interpolateur 20-30 MHz (OFV) dont la
fréguence peut 8tre comptée et balayée électriguement ; on obtient ainsi
1'échelle en fréquence du rayonnement microonde.

Le signal SMM issu de la cavité est détecté par une diode 3
pointe tungsténe-silicium, montée dans un support "Custon Microwave
MU 135" ; ce type de détecteur est d’une utilisation délicate & cause de
la fragilité mécanique du contact réalisé entre le fil de tungsténe et la
base de silicium.

Aprés amplification, le signal SMM est visualisé directement
ad 1'oscilloscope ou transcrit sur une table tragante par 1'intermédiai-

re d'un moyenneur numérique ATNE.
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La mesure de la fréquence SMM est réalisée par une techniaue
de battement bien connue au laboratoire (c¢cf Fig.II-3). Le battement pro-
vient du mélange de 1'émission SMM avec une harmonique de rang élevé
d'un klystron millimétrique stabilisé en phase. Le mélange des deux rayon-
nements est effectué sur la diode & pointe ; cette opération est facili-
tée par l'utilisation d'un unidirecteur et d'un atténuateur permettant
de doser la puissance du rayonnement millimétrique et d'ebtenir ainsi un

niveau de battement optimal.

Ce procédé permet de déterminer la frégquence des raies laser
avec une précision de 0,5 & 1 MHz. En fait la précision de mesure n'est
pas limitée par 1'appareillage mais résulte essentiellement de la diffi-
culté de situer la position de la fréquence centrale du profil d'émission
du laser. La précision réelle sur la mesure de la fréguence d'émission
est bilen meilleure ; elle est habituellement limitée par les qualités
spectrales de la source millimétrique. Compte tenu des faibles variatiaons
de frégquences induites par double résonance, l'emploi de sources de gran-
de pureté spectrale est impératif pour éviter que les fluctuations de la
frequence du klystron ne limitent trop gravement la résolution de 1'ap-
pareillage.

L'asservissement en phase du klystraon est réalisé au moyen
d'une chaine de stabilisation & deux étages. Le premier étage est cons-
titué d’un klystraon Ferisol 2-4 GHz asservi sur un synthétiseur MOS. Cet
ensemble permet de stabiliser le klystron millimétrique par l'intermé=-
diaire d'un synchriminateur Schomandl (FDS 30). Un oscillateur dont la
fréguence est variable entre § et 11 MHz (OFV) permet de balayer la fré-
quence du klystron au niveau du deuxiéme étage pour limiter 1’'importance

du bruit de fréquence de cet oscillateur.

Le signal de battement est alors visualisé par un marqueur
qui traduit la réponse d'un récepteur & bande étroite (3 kHz) loréque
la fréquence du battement est égale & la fréguence d’accord du récepteur.
Le déplacement du margueur rend compte directement des variations en fré-

guence de 1'émission SMM.
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La figure II-4 représente le meilleur résultat obtenu aprés
avoir adapté précisément les gains et les constantes de temps des diffé-
rentes boucles d'asservissement de la stabilisation. Le battement a 54
MHz résulte du mélange de la raie d'émission & 380 004 MHz de HqchOH
avec 1'harmonique de rang 6 d'un klystron Varian (VRE - 2103 B16). Des
marqueurs distants de 18 kHz fournissent une échelle de freéquence ; la
largeur & mi-hauteur du signal de battement est de l'ordre de 3 kHz,
vdleur qui correspond 3 la bande passante du récepteur utilisé. Dans
ces conditions, la fréquence d'émission du laser est mesurée a environ
1 kHz prés. En fait, des instabilités basse fréquence du laser de pompe

gssentiellement limitent la précision de mesure & 10 kHz.

Figure II-4 : Photographie montrant le signal de battement
détecté de 1'émission SMM avec L'harmonique 6
de la fréquence d'un klystron. L'échelle de
fréquence est fournie par un synthétiseur Adret

Indépendant du montage expérimental.



IT - 3) INFLUENCE DE L'IRRADIATION MW SUR LA PUISSANCE EMISE PAR LE

LASER : EFFETS DE POPULATION.

Les résultats présentés sont relatifs a la molécule d'acide
formique HCOOH dont le diagramme partiel des niveaux d'énergie est re-
présenté par la figure II-5 ; 1l'identification et la mesure précise de
la fréquence des transitions ont été réalisées au laboratoire(az'aa).
La raie de pompe 9R40 du laser a COZ donne naissance & deux émissions
dont 1l'une, sans niveau commun avec la transition IR est une cascade
de l'émission principale. Notons que les fréquenceé peu élevées de
1'émission principale (403 721 MHz) et de la cascade (381 336 MHz)

facilitent l'utilisation de la détection superhétérodyne.
La disposition choisis permet de présenter l'ensemble des

effets de double résonance que nous avons aussi observé sur d'autres

molécules.

Les trois transitions MW accessibles ont pour fréquence :

() 193,18 > (0) 193,17 23 203 MHz (a) -~
(8) 183,15 «~ (8] 183,18 17 435 MHz (b)
{8) 173,14 <« (8] 173’15 12 710 MHz (c)

La transition notée (c) posséde un niveau commun avec les deux émissions
SMM et permet donc l'cbservation de double résonance sur 1'émission

principale (6) 18 -> (6)173 et sur la cascade (8) 173 -+ (B) 16

3,18 15

La figure II-5 montre la variation de 1'intensité SMM en fanc-
tion de la fréquence de l'irradiation MW. Ces enregistrements ont été
obtenus avec une puissance IR de 4W et pour une frégquence de résonance

de la cavité SMM correspondant & la fréquence centrale du profil d'émis-

sion du laser.

L'amplitude des signaux de double résonance observés correspond

I
a8 une variation relative de 1'intensité SMM T—E NV 20 & 30% ;5 cette
)

»15 3,14
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Figure IT-5 : Diagramme des niveawr d'énergie et variation de l'intensité
SMM en fonction de la fréquence de rayonnement microonde.
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valeur, comparée aux variations obtenues dans le résonateur ouvert
(<1%), illustre 1’'intérét d'utiliser un laser guide d'onde métallique

dans les expériences de double résonance SMM-MW.

Remarquons que 1'intensité du rayonnement MW est suffisante
pour produire, & basse pression, un élargissement par saturation des
signaux de double résenance. Toutefois, la valeur de la pulsation de
Rabi (%%J associée & la transition MW, n'‘est pas supérieure & 1'élar-
gissement collisionnel et il n'a pas été possible de mettre en évidence
un dédoublement de 1'émissiaon SMM par effet Autler-Townes. De mé@me,
le relevé de l'interférogramme en absence et en présence de champ MW
(transition (b)) ainsi qu'une analyse en fréquence du rayonnement SMM
montrent que la densité de puissance MW & 1'intérieur de la cavité ne
permet pas de créer une inversion de population suffisante entre les
niveaux (8] 183,15 et (8] 173’14 pour donner naissance & une nouvelle

émission SMM

II-3-b) Discussion
Dans ce paragraphe nous discutons des mécanismes par lesquels
la double résonance peut affecter la puissance émise par le laser. Cette
discussion est basée sur l'expression du gain du laser (a(vs]] gui,
dans le cas d'un élargissement homogéne de la transition SMM peut se

34
mettre sous la forme locale suivante( )

alv. ) = (II.1)
S

Isat(vsl

ol : aO[vSJ est le gain en champ nul
Isat[vs] représente le paramétre de saturation (valeur de 1'inten-
sité pour laquelle a[vs] = aotvs] / 2)

En présence d'un champ MW, on peut @tablir par un traitgméht3

d'éguations de population une relation identique[24]
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a' (v.)
o) 5

a'(vSJ = [I;.Z)
I' (v.)])

Isat [Vs]
ol les guantités primées définissent de méme le gain en champ nul et le

paramé2tre de saturation mais cette fois en présence de rayonnement MW.

En régime stationnaire, la condition d'oscillation du laser
exprime que le gain du milieu amplificateur compense les pertes totales
de 1la cavité. Remarguons que les pertes de la cavité ne sont pas modi-
fiées par la présence du champ MW et la condition d'oscillation permet

donc de relier simplement les différentes quantités :
alv ) =K =a'(v_) (I1.3)
s s

ot K représente les pertes totales de la cavité supposées réparties

uniformément sur toute la longueur.

La relation (II.3) permet d'exprimer la variation de 1l'intensité

SMM induite par le rayonnement MW. En posant :

I' =I_ +AI
s S

s
Isat = Isat * AIsat
aé = ao + Aao
Aao AIsat
on obtient une expression au 1er ordre de AIS (en négligeant = "I )
o] sat.
AIs = (1 + Isat ] AO‘o . AIsat (II.4)
IS Is 0‘o Isat

Cette relation exprime la variation de 1’intensité SMM émise
en fonction de la variation du gain en champ nul (Aao) et de la modifi-
cation du paramétre de saturation (AIsat]°

La modification du gain en chamb nul s'interpréte aisément
lorsque le rayonnement MW affecte le niveau supérieur de la transition
laser. En effet, supposons gue 1l'émission SMM ne soit pas établie, le

couplage MW réalisé avec le niveau supérieur de la transition laser,
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diminue la population de celui-ci et entraine ainsi une diminution du

gain en champ nul (Aao < 0).

La modification du paramétre de saturation apparait clairement
lorsque le rayonnement MW couple le niveau inférieur de la transition
laser. Rappelons que la saturation exprime la non linéarité entre le gain
et 1'inversion de population provoquée par un champ SMM suffisamment
intense pour dépeupler le niveau supérieur de la transition SMM et réduire
ainsi 1'inversion de population existant en champ nul. Lorsque le champ
MW couple le niveau inférieur de la transition laser, il dépeuple ce
niveau et limite ainsi le phénoméne de saturation causé par un champ laser
suffisamment intense. Dans ce cas, la présence du champ MW entralne donc

une augmentation du paramétre de saturation [AIsat > Q].

La détermination du signe de la variation de AIS nécessite la
cannaissance explicite de Aao et AIsat' Ces deux gquantités ayant été cal-
culées dans le thése d'état de D. DANGOISSE[24) pour plusieurs disposi-
tions des niveaux d'énergie, nous remarquerons simplement que les deux
transitions MW : (b) et (c) gui connectent respectivement les niveaux
supérieurs des transitions SMM : (B) 183,16 -+ (B) 173,15 (principale)
et (6) 173,15 -+ (6) 163’14 {cascade), diminuent 1'inversion de popula-
tion et donc l'intensité émise par le laser. Au contraire, la transition
MW (c) augmente 1l'inversion de population entre les niveaux connectés
par 1'émission principale et accroit ainsi l'intensité émise sur cette

raie (cf Fig.II-S5).

Considérons & présent, la transition (a) qui connecte les ni-
veaux de rotation (0) 193,16 et (0) 193,17 dans 1'état fondamental de
vibration (cf Fig.II-5). Contrairement aux transitions (b} et (c) envisa-
gées précédemment, le couplage dans le niveau fondamental de vibration
ne modifie pas directement la population des niveaux connectés par le
rayonnement SMM. Le signe de la variation de 1'intensité SMM peut alors
s'interpréter comme une modification de 1l'efficacité du pompage en pré-

sence de rayonnement MW.

En absence d'irradiation MW, le rayonnement IR crée une inver-

sion de population entre les niveaux (0] 193 18 et (0) 193’17 en

»
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dépeuplant le niveau inférieur de la transition de pompe (0) 193 17).

Rappelons gue ceci ne concerne que la classe de vitesse participant au
mécanisme de pompage. Le transfert de population réalisé par le rayonne-
ment MW repeuple le niveau (0) 193,17 au détriment du niveau

(0} 193,18‘ et améliore ainsi 1'’efficacité du pompage IR. Nous pouvons
aussi caonsidérer que le rayonnement MW augmente l'efficacité du pompage
IR par un processus a deux photons : absorption simultanée d'un photon
IR et d'un photon MW entre les niveaux (0) 183,18 et (8] 183,16'

IT - 4) EFFETS OE DISPERSION

Au cours de la partie précédente, nous avons interprété le
sens des variations de 1’amplitude de 1'émission SMM par un bilan des
transferts de population entre les niveaux connectés par les rayonne-
ments MW et SMM. 4

Le modele de transferts de population facilite 1'analyse des
signaux observés mais il néglige tout effet de cohérence entre les diffé-
rents états. En revanche, ceux-ci sont pris en compte dans le formalisme
de la matrice densité qui conduit a la détermination de la polarisation
diélectrique du milieu moléculaire induite par les différents’rayonnements.
La connaissance de la polarisation du milieu moléculaire permet alors de

déterminer la susceptibilité diélectrique : x = x' + ix".

Les variations de 1'amplitude de 1'émission SMM sont expliquées
par une modification de la partie imaginaire (x") de la susceptibilité
diélectrique tandis que la partie réelle (X') exprime la variation de

1'indice (n) du milieu : phéndmeéne de dispersion.

Dans un milieu dilué (X << 1), l'indice est simplement lié &

la partie réelle X' de la susceptibilité par la relation

n=1+ X (II.5)
- |

Les effets de dispersion apparaissent toujours simultanément avec les

variations de 1l’amplitude de 1'é&mission SMM, théoriquement l'absorption:
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ou 1l'émission sont liées & la dispersion par une relation de

(35)
KRAMERS-KRONIG .

Avant de préciser les effets d’'indice observés dans les expé-
riences de double résonance, rappelons quelques aspects de ces effets
qui ont été mis en évidence dans les lasers SMM sans introduire de champ

supplémentaire dans la cavité.

Dans un laser SMM, la dispersion provoque des effets diffé-
rents selon qu'’elle se manifeste sur le rayonnement de pompe ou sur
1'émission SMM. Plusieurs études ont souligné ces effets, notamment

avec des lasers SMM de grande puissance, fonctionnant en régime pulsé.

SIEGRIST et at[SB) ont par exemple mis en évidence expérimenta-
lement des effets d'autofocalisation et de défocalisation du faisceau
de pompe dus & une variation de l'indice du milieu au voisinage de la
fréquence de pompe. Ces expériences illustrent la dépendance de 1'indice
du milieu en fonction de 1'intensité du rayonnement de pompe et montrent
1'influence de la dispersion sur un faisceau de structure gaussienne.

TEMKIN et a£(37’38)

ont développé un traitement théorique de
1'absorption et de la dispersion sur un systéme & 3 niveagx dans le cas
de champs IR et SMM d'intensités gquelconques. Ils ont aussi observé des
variations de 1'indice du milieu & la fréguence SMM pour différentes
intensités du rayonnement de pompe. La dispersion & la fréquence SMM
se traduit alors par des variations de la fréguence d’émission du laser.
En effet, la fréguence d'oscillation du laser [vs) s'exprime
en fonction de la partie réelle de la susceptibilité diélectrique par
la relation |
x'(vsl
Ve (1 + ——;;——— ] = Vo (II.8)

ol vc est la fréquence de résonance de la cavité passive.

Dans les expériences de double résonance présentées ici, les
effets sont cbservés sur 1l'’émission SMM et ils résultent de 1la modifi-
cation de la susceptibilité diélectrique & la fréquence SMM due au

champ MW. Cette modificatiocn entraine d’aprés la relation (II.B) une
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#;QY Figure II-6 : Variation de la putssance SMM émise pour différentes
et/ valeurs de la fréquence d'accord de la cavité.

Emission principale (403 721 MHz) et transition MW

X (6)183’15 And (6)183,16 (17 435 MHz). Pression du milieu

amplificateur : 60 mTorr ; puissance de pompe : 4W.
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variation de la fréquence d'émission du laser que nous avons mesurs.

Avant de présenter cette mesure, nous exposons d'abord un
premier ensemble de résultats expérimentaux qui nous ont conduit &

considérer les effets d'indice dans les expériences de double résonance.

II-4-b) Effets_de dispersion observés sur la puissance de sortie
Les résultats expérimentaux présentés dans la partie précédente,
ont &té obtenus lorsque la fréquence d'accord de la cavité SMM corres-
pondait & la frequence centrale du profil d’émission ; dans ce cas, la

forme des signaux observés est alors sensiblement lorentzienne.

Il n'en est plus de méme lorsque la longueur de la cavité SMM
est déplacée par rapport & la position centrale précédente ; on observe
alors des signaux asymé@triques pour les différentes transitions MW pré-

cédemment étudiées.

La figure II-B illustre cet effet ; les enregistrements présen-
tés sont obtenus en détectant 1l'émission principale et sont relatifs a
la transition MW (b) gqui connecte le niveau supérieur de la transition
laser.

Remarquons tout d'abord gque, pour 1l'enrsgistrement 3 abtenu
lorsque la cavité est accordée au centre du profil d’émission, nous
retrouvons la variation de puissance émise obtenue précedemment (Fig.
II-5). L'enregistrement 1 a été réalisé aprés avoir augmenté la longueur
de la cavité de 2 um par rapport & la position centrale précédente. Pour
cet accord de la cavité qui correspond & une puissance émise €gale a la
moitié de celle obtenue au centre du profil d’émission, la variation de
la puissance émise par le laser tend vers une forme de pure dispersion.
L'aspect du signal est alors une forme dérivée de lorentzienne. L'enre-
gistrement 2 présente une forme asymétrique due & la superposition des
formes d'absorption et de dispersion ; cet enregistrement a été obtenu
pour une augmentation de la longueur de la cavité de 1 um. Les enregis—
trements 4 et 5, réalisés apreés avoir diminué la longueur de la cavité

=

de 1 et 2 um par rapport a la position centrale (enregistrement 3),
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montrent clairement un changement de sens des figures, observé de part

et d'autre du sommet de la courbe de gain.

L’'évolution de la forme des signaux en fonction de la fréquence

d'accord de la cavité SMM nous conduit & formuler les remargques suivantes

- d'une part, 1'effet n'est important que si la puissance émise
dépend fortement de la fréquence d'oscillation du laser : négligeable

au sommetdu profil d'émission et important lorsgue le laser oscille sur
les points & mi hauteur de la courbe de gain.

- d’autre part, le changement de pente de la courbe de réponse de
la cavité se traduit par un changement de sens des courbes observées.
Ceci nous conduit & considérer que la variation de la puissance
SMM émise résulte d'une part des effets de variation du gain et de 1l'in-
tensité de saturation précédemment décrits et d'autre part de la discri-

mination des effets de dispersion ou de tirage en fréquence du laser.

La superposition de ces deux phénoménes rend difficile une ana-
3 lyse plus précilse des variations de la puissance SMM émise ; de plus,
les enregistrements présentés ne sont gu'une mise en évidence indirecte
des effets de dispersion.

Enfin, précisons que dans le laser guide d'onde métallique
utilisé, la plupart des résonances de la cavité ne sont pas symétriques
par rapport & la position de la fréguence centrale d'émission. Les figu-
res observées sont alors souvent difficiles & interpréter car elles ~°

| résultent de la superposition de plusieurs effets. Ceci est dd princi-

‘ palement au nombre élevé de modes qui oscillent simultanément dans la
cavité métallique.De plus les différentes résonances montrent aussi que les
deux émissions SMM (principale ou cascade) sont présentes pour un méme

accord de cavité.

Four éviter ces difficultés, nous avons entrepris dans un
second temps une observation directe de la fréquence d’'émission du

laser.
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L'expérience est maintenant réalisée pour une longueur donnée
de la cavité SMM et les variations de la frégquence d'émission sont
mises en évidence par une technigque de battement dont les performances
ont été rappelées plus haut (cf II-2-b). Contrairement aux études
précédentes, le grand pouvoir sélectif de la détection superhétérodyne
permet d'iscler ici le rayonnement émis dams une petite gamme de fréguen-

ce et donc de s'affranchir des effets liés & la détection simultanée de

la raie principale et de la cascade.

La figure II-7 représente la variation de la fréquence d'émis-
sion en cascade (381 336 MHz) provoguée par l'irradiation du milieu
actif & une fréquence voisine de 12 710 MHz correspondant & la transition
(6) 17 -+ (8} 17

3,14 3,15 ‘
de supprimer la contribution des phénoménes 1iés & la cohérence du pom-

. La sélection de 1l'émission en cascade permet

page et raméne donc & trois le nombre des niveaux d'énergie & considérer.
Notons que nous avons observé le méme sens de variation de la fréquence
de 1'émission principale (403 721 MHz) en présence de rayonnement MW &
une fréquence de 17 435 MHz (6] 183,18 + (B) 183,15.‘

Au voisinage de la fréquence de transition~Mw, la fréquence
de 1'émission SMM évolue en suivant une loi de~type dérivée de lorent-
zienne. L'amplitude du décalage maximal observé ("N 40 kHz) croit avec
la puissance microande mais la forme obtenue reste inchangée. Précisons
aussi gue les expériences de double résonance réalisées ne mantrent pas
de modification de la forme des signaux pour différentes puissances du

-

champ IR. Le déplacement de frégquence observé correspond & une variation

de 1'indice de réfraction du milieu de 1'ordre de 10 /.

prmmiapeis, sd@pmaeco om0 G et e s B Bl

Nous avons caomparé la variation obtenue avec les résultats

el
théoriques développés dans la these de B. MACKEE“SJ

et relatifs a un_
systéme composé de 3 niveaux soumis & l'irradiation de deux champs MW.
Ce traitement théorique est basé sur le calcul des éléments de matrice

de 1l’opérateur d'évolution qui est effectué dans le cas ol la puissance
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Figure II-7 : Variation de la fréquence d'émission en cascade (381 336 MHz)
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en fonction de la fréquence de la transition MiW(c)

(6)173,14 > (6)173’15 (12 710 MHz) ; pression du milieu amplifica-
teur : 40 mlorr, puissance IR de pompe : 4W. La précision de
mesure (10 kHz) est principalement limitée par les instabilités

basse fréquence du laser de pompe.



de 1'un des rayennements (champ de sonde) est trés faible devant 1'autre

{champ de pompe]).

Compte tenu des faibles densités de puissance réalisées dans
les lasers SMM, nous supposcns gue le rayonnement MW correspond au
"champ de pompe” tandis gue le rayonnement SMM représente le "champ de
sonde”. L'analogie est donc établie dans le cas limite d'un champ SMM
de faible intensité. Cette approximation suppose un faible gain du milieu
amplificateur et correspond expérimentalement & une failble puissance
IR. Dans cette hypothése, nous négligeans aussi toute corrélation avec
le champ IR et considérons uniguement les trois niveaux couplés par les

x
rayonnements SMM et MW .

Le déplacement de fréquence, observé sur 1l'émission en casca-
de, est relatif & une disposition des niveaux d'énergie représentée par
la figure II-1 o0 le rayonnement MW couple le niveau supérieur de la
transition SMMxx . En absence de champs SMM et MW, la population des
niveaux |v',3> et |a> est négligeable devant celle du niveau [vr, 2>
qui est peuplé par le rayonnement IR (cf Fig.II-1). De plus, on peut
raisonnablement supposer que les niveaux |v',3> et ]a> , peuplés par
collisions, ont la méme population. Enfin, dans le cas d'un champ
SMM résonnant avec la transition |v’,2> > [v',3>, la partie réelle de

la susceptibilité diélectrique s’exprime par la relation :

2 N; it 2 22 2 22 .22
X'(v) = o §S(3+8%T7) - 6°(3+38°1°-28%1°) (II.7)
8 hE D @] ] 0
(o]

* En toute nigueur, cecd n'esl fustifLé que dans Le cas ol £'on observe
Les effets de dispersion surn L'émission en cascade.

*x Dans Les travaux de B. MACKE, La disposition des champs est inverse :
Le champ de sonde couple Les niveaux |v',2> et |a>. Cependant, on:hoﬂine
facilement que Les nisulitats obtenus sont applicables & notrne disposition
en eggectuant La thansformation : 60 > -5, dans L'expression de La
susceplibilite.
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avec D = (1 + 46212] [1 + [6+603212:] [1 + [G-GOJZTZ]

Dans cette expression
N; représente la population du niveau supérieur de la transition
SMM
U est le moment dipolaire de la transition MW

T est le temps moyen entre deux collisions

“iw T “2a
60 D — rend compte de 1'écart & la résonance du raycnnement MW

(32 (pEMW>2 172
S =% *\=m

En remplagant la partie réelle de la susceptibilité diélectrique X'(VSJ
dans l'expression (II.B), on détermine alors la variation de la fréguence
d'émission du laser induite par le rayonnement MW, La figure II-8 montre
la variation obtenue sur 1l'émission en cascade du laser pour la tran-
sition MW (c). Nous avons pris comme valeur moyenne du moment dipolaire
| de la transition MW : i = 0,5 Debye et pour fréquence de Rabil : uEMW /h
= 1,2 MHz. Le temps moyen entre dsux collisions a &té déterminé & partir

du coefficient d'élargissement collisionnel habituel : 20 kHz mTorr-1.

Pour ces valeurs, le déplacement maximal de la ?réquence SMM
est de 42,8 kHz, en bon accord avec les résultats expérimentaux. Notons
de plus que 1l'allure générale et le sens de variation des courbes théo-

rique (Fig. II.8) et expérimentale {Fig. II-7} sont comparables.

-~ 50
Avs N 40 mTorr
(kHz)
h=s
| r Vw
e (MH2)
} ¥ 1 A\ L 1 \] T 1 ———
| 12708 12 712

‘ =50

Figure II-8 : Variation théorique de la fréquence d'émission
en cascade du laser induite par le rayonnement
My (transition(c)).
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La forme simplifiée de X'(VS] employée ici, rend compte de
1l'ordre de grandeur et de 1'évolution du déplacement de fréquence obser-
vé. Ceci confirme l'interprétation proposée des variations de la Fréquen-
ce SMM qui résultent d'une modification de 1'indice du milieu induite

par double résocnance.
IT - 5} CONCLUSION

Les résultats obtenus au cours de ce chapitre montrent que
1'utilisation d'un laser guide d’onde métallique est bien adaptée aux
expériences de double résonance dans le domaine MW. L'introduction dqns
la cavité d'un rayonnement additionnel de puissance modérée permet de
_ moduler efficacement la puissance de sortie du laser SMM (30%). D'un
point de vue spectroscopique, les expériences de double résaonance pré-
sentent 1l'intérét de vérifier expérimentalement la valeur des fréguences
de transitions déterminées par le calcul des niveaux d'énergie. La
grande amplitude des signaux observés avec la cavité guide d'onde faci-
lite ce genre d'étude et nous a permis de vérifier 1'attribution d'une
nouvelle transition de double résonance sur H1SCODH(22]. Cette transi-
tion, realisée dans 1'état fondamental de vibration, entre les niveaux
{0) 294'25 <« (0) 294,26 pour une frégquence MW de 42 792,5 MHz augmente
l'efficacité du pompage IR (raie 9R26 du laser a C02] gui connecte les
niveaux (0) 294’25 + {B) 293,28' La frégquence MW mesurée coincide exac-
tement avec la fréquence prévue et confirme 1l'attribution de la raie

SMM & 8668 383 MHz ((8) 293 - (B8) 28 ).

28 3,25

En présence d'un champ MW additionnel, nous avons mis en ~—°
évidence directement des variations de la fréquence d'émission du laser.
Celles-ci sont en fait causées par la variation de 1'indice du milieu
due au rayonnement MW. Cette variation d’indice est aussi & l'origine
d'une modification de la forme des signaux observés lorsque la cavité

n'est pas accordée au centre du profil d'émission du laser.

Aprés ces études réalisées en régime stationnaire, nous nous

intéressons dans le chapitre suivant au comportement transitoire du
laser SMM.




CHAPITRE TT11

COMPORTEMENT TRANSITOIRE

DU LASER SHMM




PREAMBULE

Dans un but de clarté et de synthése, nous présentons ici
1'ensemble des résultats sur les signaux transitoires dans un laser
SMM. Au début de ce travail, plusieurs types de signaux avaient été
observés mais leur origine n'’avait pas toujours été clairement iden-
tifiée. Bans la thése de J. WASCAT(BJ, seule la montée apériodique de
1l'oscillation était décrite théoriquement. L'interprétation proposée
ici rend compte des différents régimes transitoires de montée et d'arrét
du laser SMM. Notre travail a été & la fois expérimental et théorique :
il a en effet fallu reconsidérer un certain nombre d'expériences pour
préciser les conditions d'apparition et les caractéristigues de chaque

effet tout en développant et adaptant les théories du laser.
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Dans ce chapitre, on étudie les régimes transitoires de montée
en oscillation et d’arrét d'un laser SMM. Ceux-ci sont produits par la
commutation du rayonnement de pompe qui réalise 1l'inversion de popula-
tion responsable de 1l'effet laser : en modulant par tout ou rien la puis-
sance issue du laser COZ' on crée ou on supprime en un temps de l'ordre
de la microsecande l'inversion de population des niveaux rotationnels
connectés par 1'émission SMM. Suivant les conditions expérimentales, on
observe une grande variété de phénoménes transitoires. Certains sont
analogues aux transitoires cohérents observés en spectroscopie micro-
onde[ %,39) ou laser[s). Dans d’autres cas, la puissance SMM émise
preésente pour des conditions expérimentales particuliéres divers com-
portements oscillatoires (amorti ou non) caractéristiques de diffé-

rents modes de fonctionnement du laser.

Contrairement aux expériences de double résonance exposées
dans le chapitre précédent , l'étude du comportement transitoire a
8té réalisée avec la cavité Pérot Fabry dont le fonctionnement "mono

mode” facilite 1'interprétation des effets observés.

Aprés avoir présenté dans une premiére partie le dispositif

expérimental, nous rappelons au cours d'une seconde partie les résultats

(8)

acquis au début de cette étude et relatifs a 1'établissement de

1'émission SMM aprés l'application de la puissance de pompe . Au cours
de ces rappels, nous distinguerons deux régimes selon 1l'importance de

la saturation SMM. Le comportement observé dans le régime de faible

(8)

saturation a été interprété par J. WASCAT dans le cadre de la théo-

(40’41]. En revanche, les conditions de vali-

rie semi-classique de LAMB
dité de cette théorie ne sont plus vérifiées en présence d'une forte
saturation SMM et afin d'interpréter les effets cobservés dans ce régime
nous établirons, au cours d'une troisiéme partie, les équations d'évolu-
tion qui déterminent 1'établissement de 1’émission SMM. La quatriéme

~

partie est consacrée & 1'étude du comportement ogscillatoire du laser

qui est entreprise d'une part en procédant & une analyse de la stabili-
té linéaire des équations établies dans la troisiéme partie et d'autre
part & 1'aide de la théorie de LAMB développée dans le cas ol deux mades
sont présents & l'intérieur de la cavité laser. La cinguiéme partie

analyse le comportement transitoire de 1'émission SMM & 1'interruption




46

de la puissance de pompe. Enfin, nous terminons ce chapitre en présen-
tant au cours d'une sixieme partie les différents développements possi-

bles de ce travail.

IIT - 1) MONTAGE EXPERIMENTAL

La commutation rapide de la puissance IR de pompe est réalisée
par un modulateur acousto-optigue commercial "ISOMET 1207 AQ” dans
lequel se propage une onde ultra-sonique qui crée des variations pério-
diques spatiales de l'indice de réfraction du cristal (Germanium] cons-
tituant le modulateur, L'onde est engendrée par un transducteur piezo-

gélectrique excité par une tension radio-fréquence (RF) a 40 MHz.

Le cristal se comporte pour le rayonnement IR de pompe comme
un réseau de diffraction dont le pas est égal & la demi-longueur d'onde
acoustique dans le matériau. La modulation en créneau de la puissance
RF permet de commuter par tout ou rien le faisceau IR de pompe
dévié par le cristai du modulateur. Si 1l'onde acoustique est progres-
sive, la fréquence du rayonnement émergeant dans l’ordre n de diffrac-
tion est écartée de celle du rayonnement incident d'une guantité égale

X . % . . 42
dnv odv est la fréquence de 1l'onde acousthue( ].

Les caractéristiques du modulateur ont été présentées dans un
travail antérieur(a) gt nous rappelons ici uniquement les conditions
d'utilisation déterminées dans le but de commuter le plus rapidement

possible le maximum de puissance IR.

Afin de commuter le maximum de puissance IR de pompe, le modu-
(42)

lateur est orienté suivant 1l'incidence de Bragg et les valeurs des
puissances IR et RF sont choisies dans la limite de la puissance maxi-
male admissible par le modulateur. Celle-ci est fixée & 15W pour l'en-
semble de la puissance injectée (IR et RF) avec une limitation de la

puissance radio-fréquence & 12W et de 1l'intensité IR a 50W/cm2.
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Le temps de montée du modulateur est proportionnel & 1'exten-
sion géométrique du faisceau IR de pompe & 1l'intérieur du barreau de
germanium. Pour commuter le rayonnement IR en un minimum de temps, il
est donc indispensable de minimiser le diamétre du faisceau IR & 1'in-
térieur du modulateur. Compte tenu de la limitation sur la densité de
puissance IR fixée a 50W/cm2, le diametre de focalisation minimal ne
doit pas &tre inférieur & 2,8 mm pour une puissance de pompe incidente
de 3W. Expérimentalement, nous avonsg choisi un diam@tre de focalisation

minimal au centre du modulateur, voisin de 3 mm.

Dans ces conditions de fonctionnement, le modulateur acousto-
optique permet de commuter par tout ou rien 30% de la puissance IR inei-

dente en un temps inférieur & 300 ns.

Le montage expérimental assurant la commande du modulateur
acousto-optique est représenté par la figure ITI-1; il comprend notam-
ment une source radio-fréquence a 40 MHz dont l'amplitude est modulée en
créneau au moyen d'un mélangeur équilibré (HP10514A) piloté par un géné-

rateur fournissant la séquence d'excitation souhaitée.

La buissance RF modulée est ensuite amplifiée pour atteindre
les 12W correspondant & l'excitation optimale du modulateur. La puissan-
ce IR diffractée peut &tre réduite proportionnellement & la puissance
RF sans intervention sur le laser CDZ.

Un retard entre 1'impulsion de commande et la commutation du
faisceau IR de pompe a pu &tre évalué expérimentalement & 2 Us. Il est
dd & la vitesse finie de propagation de 1l'onde acoustique dans le cristal
de germanium ut&i%fé iei (5,5 x 103 ms-’l dans la direction de propaga-

tion de 1'onde ).

B R R el e e e et St s P g S gvnt = SRRl iy

montage optigue

L’ensemble du montage expérimental est représenté par 1la
figure III-2. La partie optique comprend deux lentilles en ZnSe dispo-

sées sur le trajet du faisceau de pompe incident et un miroir concave
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WL MY,
Générateur o Mélangeur o Source RF
de fonctions " HP10514A 40MHz
Y M~
Générateur Préasplificateur
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Figure III-1 : Dispositif de commande du modulateur acousto-optique.
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permettant d'introduire & 1l'intérieur de la cavité SMM le faisceau
défléchi par le modulateur. Les positions longitudinales de ces diffé-
rents éléments ont été déterminées pour obtenir d’une part un diametre
de focalisation minimal de l'ordre de 3 mm au centre du modulateur et
d'autre part une puissance SMM émise maximale. Celle-ci est obtenue
lorsque le faisceau défléchi, focalisé sur l’entrée de la cavité SMM, =

présente le meilleur recouvrement avec le mode du résonateur SMM.

Afin de surveiller la commutation du rayonnement de pompe, une
lame de NaC% peut &tre insérée sur le trajet du faisceau dévié par le
modulateur. Cette lame, inclinée & 45° par rapport & l'axe du faisceau,
réfléchit une faible partie (< 1%) de la puissance de pompe vers un dé-
tecteur HgCdTe. Le signal fourni par ce détecteur permet de déterminer
1’instant de commutation de la puissance IR qui servira d'origine des

temps.

Détection et traitement du ugna,?__ SMM

La puissance émise par le laser SMM est détectée au moyen
d’'une diode & pointe dont les caractéristiques ont été rappelées au
chapitre précédent (II-2-al). Le signal détecté est appliqué & l'entrée
d'un amplificateur de bande passante 5 Hz - 20 MHz & 3 dB ; celle-ci
a été choisie pour ne pas déformer 1l'allure de la montée en oscillation
du laser SMM qui s'effectue en un temps de l'ordre de la microseconde.
Aprés amplification, le signal peut &tre visualisé & 1'oscilloscope
ou transmis & un moyenneur .numérique ATNE qui comporte 256 canaux et

dispose de deux té&tes d’échantillonnage de résolution 10 ns et 100 ns.

La fréguence d'échantillonnage est limitée & 3 kHz pour per-
mettre d'une part le transfert des données & l'intérieur du moyenneur
et d'autre part le retour & 1l'’égquilibre thermodynamique du milieu actif

entre deux passages successifs.

Le signal moyenné peut &tre ensuite transcrit sur une table
tragante ou transféré dans un fichier d'un &alculateur Hpas(44) afin

d'entreprendre immédiatement un traitement numérique des données.
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IIT - 2} RESULTATS ACQUIS AU DEBUT DE CETTE ETUDE

Pour introduire quelgues conventions et préciser les différents
régimes observés lors de 1'établissement de 1'émission SMM, nous rappe-
lons ici les résultats développés dans la thése de J. WASCATEB] et qui

ont été publiés par ailleurs(45].

lLes premiéres études expérimentales, réalisées sur plusieurs
émissions des molécules H12CUDH, H1BCODH et D2C0 montrent que les effets
observés sont toujours qualitativement les mémes ce qui confirme la géné-
ralité de 1'étude entreprise. Les enregistrements les plus significatifs

ont été cobtenus sur les émissions suivantes

H'2cooH 742 um (3 R 40)

H'3coon 788 um (3 P 12)

la raie de pompe correspondante du laser CO, est indiquée enfre parenthe-

2
ses.

Pour ces deux émissions, le déplacement de fréquence IR provoqué
par le modulateur acousto-optique, permet de diminuer 1’é&cart entre les

transitions d'absorption et les raies de pompe correspondantes. De plus,

les grandes longueurs d'onde de ces deux émissions facilitent 1'utilisation

=

du détecteur 3 pointe. Cette situation particuliérement favorable permet
de les détecter avec un rapport signal sur bruit raisonnable mé@me avec
une faible puissance de pompe. A titre d'exemple, la raie & 742 um de_.

H12CDOH a aisément été observée avec une puissance IR de 50 mW.

Les nesultats expérimentaux

De fagon générale, l'émission SMM apparait avec un temps de
latence compris entre 5 et 50 us aprés l'application du rayonnement IR
de pompe. Le temps de montée de la puissance, de 1l'ordre de guelques
microsecondes (1 & 7 us) dépend des conditions de fonctionnement choi-
sies. Notons d'ores et déja que pour certaines conditions expérimenta-
les qui seront précisées dans la suite, le régime stationnaire n’est
pas atteint et la puissance émise par le laser.présente un comporte-

ment oscillatoire non amorti.
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Afin de préciser le mode d'établissement de 1'émission SMM,
il est intéressant d'introduire quelques notions qui seront utiles au

cours de ce chapitre (cf Figure III-3)

~ Nous appellerons délai [TD] : 1l'intervalle de temps séparant
1'instant initial de la commutation du rayonnement IR et 1l'instant od
la puissance émise par le laser atteint 10% de sa valeur en régime sta-

tionnaire (Is[w)].

- L'intervalle de temps séparant les deux instants ol la puissance
émise vaut respectivement 10% et 90% de sa valeur en régime stationnaire
sera défini comme le temps de montée [TM] de l'émission SMM. Lors de
1'interruption de la puissance de pompe, nous définirons de fagon ana-
logue le temps d’arrét (TA] de 1'émission SMM qui correspond au
temps écoulé entre 1l'interruption de la pompe et 1l'instant o0 la puissan-

ce émise est réduite a 10% de sa valeur en régime stationnaire.

Dans le cas particulier ot le laser présente un comportement
oscillatoire non amorti, seul le délai sera défini en remplagant la va-
leur atteinte en régime stationnaire par la valeur moyenne de la puissan-

ce émise dans ce régime oscillatoire.

1)

SMM

€Oy
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La montée en oscillation du laser SMM a €té étudiée en fonc-
tion de trois paramétres expérimentaux : la puissance IR de pompe, la
fréquence SMM et la pression du milieu amplificateur. Les études réa-
lisées pour différentes valeurs de ces param@tres montrent
que l'établissement de l'oscillation laser est principalement détermi-

né par le gain du milieu amplificateur.

Pour des faibles puissances IR de pompe, la puissance SMM
émise reste faible et on observe un délai trés important qui peut attein-
dre 50 Us associé & un temps de montée supérieur & 5 us. L'augmentation
de la puissance IR provogue une diminution simultanée de ce délai et du
temps de montée. Remarquons qu’a basse puissance de pompe, on réalise
une faible inversion de population entre les deux niveaux caonnectés par
1'émission SMM et les valeurs importantes du délai et du temps de montée

résultent simplement du faible gain obtenu dans ce cas.

La modification de la fréguence SMM provogque des effets simi-
laires sur le délai et le temps de montée. Lorsque la fréquence SMM est
gcartée de la fréquence centrale du profil d'émission du laser, le délai
et le temps de montéeAaugmentent pour atteindre des valeurs comparables
a celles obtenues en diminuant la puissance IR de pompe. De plus, le
délai et le temps de montée présentent la méme évolution de part et d'au-

tre de la fréquence centrale d'émission.
Examinons & présent les enregistrements de la figure III-4 qui

représentent la montée en oscillation du laser SMM pour différentes pres-

sions comprises entre 3 et 20 mTorr. Pour des pressions croissantes et

supérieures a 10 mTorr, 1l'évolution du délai et du temps de montée est

comparable & celle obtenue en diminuant la puissance IR ou en s’écartant

de la %réquence centrale d’'émission du laser. Pour les pressions les plus

€levées (courbes A et B), les valeurs importantes du délai et du temps

de montée caractérisent le faible gain de milieu amplificateur ainsi que

nous l’avons précisé ci-dessus. A basse pression (courbes D, E, F), 1'éta-

blissement de l'émission laser présente une suroscillation avant d'attein-

dre le régime stationnaire et le temps de montée est comparable au temps

de relaxation rotationnelle (Y-1 < 2 us 8 5 mTorr). Précisons que le faible

temps de montée ainsi que la suroscillation sont toujours observés
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20 mTorr . SMM

15 mTorr

£ 3 mTorr

c 12 mTorr
D 9 mTorr '
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Figure III-4 :

10 20 30 40 50
Temps (us)

Evolution temporelle de l'émission SMM pour différentes valeurs de
la pression du milieu amplificateur. Emission d 788 um de H13c00H
(9P12), puissance IR de pompe : 0,8 W.
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pour des valeurs de pression inférieures & 10 mforr et de puissance de

pompe supérieures & 500 mW ; ceci montre 1'importance des effets de satu-
ration IR et SMM. DBans ces conditions expérimentales, 1l'établissement de
l'oscillation laser dépend donc fortement de la saturation du gain du mi-

lieu amplificateur.

L’analyse des différents enregistrements de la figure III-4

-permet donc de distinguer deux régimes

- le premier, obtenu pour des pressions supérieures & 10 mTorr
correspond au régime de faible saturation ol 1'émission laser s’établit

de fagon apériodique ; nous en précisons les caractéristiques ci-dessus.

Le second apparait a basse pression et a forte puissance de pompe ;
1’établissement de 1'émission SMM présente alors une suroscillation avant
d’atteindre sa valeur stationnaire. Pour ces conditions de forte satura-
tion, le couplage entre le champ SMM et le milieu amplificateur est for-
tement non linéaire et dans la suite de ce chapitre nous qualifierons

ce régime de non linéaire ; son étude fait l'objet du paragraphe III.3.

Regime de gaible saturation

La montée apéricdique de l'oscillation laser a été interprétée

par J. wascat '8
(40,41)

dans le cadre de lé théorie semi-classique de LAMB
en élargissement homogéne dominant. Rappelons briévement la dé-

marche suivie ainsi que les approximations faites.

La théorie semi-classique de LAMB est basée sur la détermina-
tion de la polarisation induite dans le milieu amplificateur par le
champ existant dans la cavité ; le milieu amplificateur étant représenté

par un ensemble de systémes & deux niveaux d’énergie.

Le calcul de la polarisation est effectué au 3&me ordre par
rapport au champ dans le formalisme de la matrice densité. L'intégration

de 1'éguation de mouvement de la matrice densité est entreprise en suppo-

sant que les variations de 1'inversion de population et de l'amplitudsf: -

du champ sont faibles durant un intervalle de temps Y-1- En considérant -

la polarisation ainsi déterminée comme un terme source dans les équaticns
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de Maxwell, on obtient alors l'é@quation d’é@volution de 1'intensité SMM
émise

IS = ZIS (o - BIS] (Irr.1

ol o est le gain linéaire total comprenant les pertes de la cavité
8 représente le coefficient d'autosaturation du champ

IS gst l'intensité réduite (sans dimension)

, Wg 2
a=L(w23—wS] F1-2—Q B=L(w23-m83 F3
2 .2
I = A Mr ES
S 2
h2 Y2
= ”12~ N 3
avec F1 = et F3 o F1
2 he v

Dans ces expressions, ur est le moment dipolaire de la transi-
tion SMM, wS est la pulsation du champ émis (ES], N est la densité moyen-
ne d’inversion de population réalisée en absence de champ SMM. § est le
coefficient de qualité de la cavité & la pulsation Wy g et L(m23 - ws)
représente la forme lorentzienne normalisée & 1'unité pour la pulsation
Woge Rappelons que le niveau supérieur (inférieur) de la transition SMM

. b
est noté 2 (3)7.

L’intégration de 1'équation (III.1) conduit & 1l'expression de

la montée en ascillation du laser en régime de faible saturation

x Dans La thEorie de Lamb, Les expressions sont etablies en considérant
que Les taux de nelaxation des cohirences et des populations sont difge-
nents. Agin de simplifier La comparaison avec Les expressions développées
dans cette partie, nous avons ici supposé que La relaxation peut etre
decnite parn un taux unique y.
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u[IO/[a-BIOJ]exp 2ot
I = (III.2)

1+ B[IO/(a-BID]]exp 20t

od IO = I(o) est la valeur de 1'intensité initiale qui, dans le domaine
(8)

SMM, provient essentiellement du rayonnement thermique . Aux faibles

intensités, 1l'expression (III.2) se simplifie et on montre que initiale-

ment la montée en oscillation du laser est exponentielle :

IS(t) =1, exp {20t).

Comme il a été rappelé ci-dessus, dans le régime de faible
saturation [Is-é 1}, le temps de montée de 1’émission SMM est grand
devant le temps de relaxation rotationnel Y-1- Les variations du champ
sont donc faibles pendant un intervalle de temps Y_1- I1 en est de méme
des variations de 1l'inversion de population qui dépendent notamment du
taux de transition induit par le champ SMM. Les conditions de validité
de la théorie de LAMB sont donc vérifiées et 1l'expression (III.Z2) peut

étre comparée aux résultats expérimentaux.

09w

0.8w

0.680w

0.580wW

St Aot

" Figure III-5 : Comparaison théorie expérience de l'établissement de
l'émission SMM pour différentes valeurs de la putssance
de pompe. Les points représentent des valeurs théoriques
caleulées d partir de l'expression III.2 ; les enregis-—
trements expérimentaux (lignes continues) ont été
obtenus pour une pression du milieu amplificateur de

20 mTorr et sont relatifs d l'émission 4 742 umde
HCOOH (9R40)
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La figure ITII-5 montre le bon accord entre la théorie et 1l'ex-
périence obtenu pour différentes valeurs de la puissance IR de pompe, la
pression du milieu amplificateur étant de 20 mTorr. La forme théorique a
&té adaptée aprés ajustement du gain linéaire o et d'un facteur d'échel-
le qui est le méme pour tous les enregistrements. Les valeurs du gain

0 ainsi déterminées variant linéairement avec la puissance de pompe

en accord avec l'hypotheése de faible saturation.

Les enregistrements obtenus & basse pression n'ont pas été
interprétés par J. WASCAT(BJ, ils nous ant amené & définir un régime
non linéaire ol 1'établissement de 1'émission laser présente une sur-
oscillation avant d'atteindre sa valeur stationnaire. Ce comportement
n'est pas décrit par la théorie semi-classique au 3éme ordre et néces-
site une nouvelle approche du probléme, qui fait 1l'objet de la partie

suivante.

IITI - 3) MODELE A DEUX NIVEAUX D'ENERGIE

En régime non linéaire, le temps de montée de 1'oscillation
laser est du méme ordre de grandeur que le temps de relaxation rotation-
nelle [Y_11 et les conditions de validité de la théorie au 3éme ordre de
LAMB ne sont plus vérifiées. Nous nous proposons au cours de cette troi-
siéme partie d’établir un modeéle applicable au régime non linéaire en

utilisant les bases de la théorie de LAMB en champ fort£4e].

Nous définirons d'abord les hypothéses de départ du modéle
présenté, ceci nous conduira au cours d'une premiere approche du probléme
a un modéle & deux niveaux d'énergie. Nous établirons ensuite les équa-
tions d’auto-cohérence du champ ainsi gue les équations d’évolution de
la polarisation locale. A partir de ces deux ensembles d'égquations, nous
retrouverons les résultats obtenus dans le cas limite de la faible satu-
ration. Dans le cas général, nous aborderons les problémes de la théorie
du laser en champ fort et en régime transitoire et nous présenterons une:

résolution numérique du probléme.

La grande variété des phénoménes observés dans le domaine des

basses pressions (inférieures & 10 mTorr), nous conduira ensuite (III-4)
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a une étude de stabilité des équations &tablies dans cette partie ;
nous préciserans alors le comportement oscillatoire non amorti qui a été

simplement mentionné dans la partie ITI-2.

IIT-3-a) Etablissement du modéle
La description des différents mécanismes intervenant dans le
laser SMM optiquement pompé nécessite .de prendre en compte trois niveaux
d’'energie au moins et deux rayonnements : IR et SMM. Nous avons rappelé,
dans le premier chapitre (I-1] de ce mémoire le principe de Fonbtionne—
ment du laser SMM établi suivant le modéle de J.R. TUCKER(S] (cf Fig.
III-6). Sur cette base, nous allons définir différentes hypothéses afin

de décrire 1'établissement de 1'émission laser.

n

Figure III-6 : Passage d une description de L'établissement de l'émission

laser dans un modéle d deux niveaux d'énergie.

Y
2 —
> Vs
77’
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Description du milieu amplificateur

Nous considérons ici, que les différents niveaux d'énergie ne
sont pas dégénérés , A 1’équilibre thermodynamique et en absence de
rayonnement, on peut négliger la population du niveau de vibration excite

devant celle du niveau de vibration fondamental.

L'établissement de 1'émission laser étant réalisé en des temps
de l'ordre de la microseconde, nous pouvons négliger la relaxation vibra-
tionnelle (T') qui s'effectue & 1l'échelle de la milliseconde. Le phé&noméne
d'engorgement vibrationnel (cf I-1) qui limite 1l'inversion de population -
réalisée entre les deux niveaux SMM apparalt ainsi négligeable & notre
échelle de temps. En régime transitoire, le rendement du laser SMM est
donc supérieur & celui obtenu en régime d'équilibre aprés quelques milli-

X
secondes .

Nous adoptons un modéle simple des collisions en considérant
qu'’elles provoquent toutes un changement d'état quantique (approximation
des collisions fortes). On peut alors représenter la relaxation des
cohérences et des populations par un temps caractéristique unigue :

Y;1. Cette approximation pourrait facilement &tre levée mails elle per-
met de simplifier les expressions obtenues et de décrire les effets

observés de facgon satisfaisante.

Dans cétte premiére approche du probléme, nous supposons que
les deux transitions : IR et SMM ne sont pas couplées et nous négligeons
donc les effets de cohérence & deux photons : IR et SMM. Le milieu ampli-
ficateur est alors décrit par un ensemble de systémes composés unique-
ment des deux niveaux SMM (2 et 3) et le rayonnement IR est représenté
par un taux de pompage : A (cf. Fig.III-B6). Sur la base de ce modéle &
deux niveaux d'énergie, on néglige aussi les phénomeénes transitoires

1ié§ ad la commutation rapide de la puissance IR de pompe. En fait, les

‘% En toute nigueur, Le régime stationnaire dégini au couwrs de ce chapi-
trhe doit 2trne intenprété comme un nlgime quasi-stationnaire qud &volue
verns un gquilibre en quelques millisecondes (1 @ 5 ms).
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collisions entre molécules, 1l'effet Doppler et 1'inhomogénéité du fais-
ceau IR a l'intérieur de la cavité SMM provoquent un amortissement rapi-
de de ces effets transitoires[3g'47] et ceux-ci apparaissent négligeables
au moment de la montée en oscillation du laser qui est toujours observée
apreés un délai supérieur & § Qs. Notons dés a présent qu'il n'en sera

pas de m@&me lors de l'interruption de la puissance de pompe.

En toute rigueur, le modéle & deux niveaux d'énergie n'est pas
justifié lorsque la saturation IR est importante car les transiticns IR
et SMM sont alors couplées. Cependant, les phénoménes transitoires IR
étant fortement amortis, on peut admettre que les effets observés lors
de 1’établissement de 1'émission laser sont principalement dus & la satu-
ration SMM et nous verrons dans cette partie que le modéle & deux niveaux

permet une bonne description de la montée en oscillation du laser SMM.

Enfin, le modéle & deux niveaux représente une premiére étape
dans l'analyse du comportement transitoire et nous le généraliserons au
modéle & trois niveaux dans une partie suivante (III-5). Cette fagon de
procéder présente aussi l'avantage de mettre en évidence les effets dus
a la présence des deux rayonnements IR et SMM parmi la grande variété

des phénoménes observés en régime non linéaire.

Descrniption des champs et de La polarisation SMM

Nous négligeons la dépendance transversale du champ IR de pompe
et considérons simplement gque 1l'amplitude du champ est une fonction de la
coordonnée axiale z et du temps t. Les variations spatiales sont suppo-
sées faibles sur une longueur d’onde SMM et peuvent éventuellement rendre
compte de l’atténuation et de 1'absorption du rayonnement IR de pompe. De
méme, nous supposons que l'amplitude du champ IR varie lentement au cours

du temps.

Notons que, dans le domaine des basses pressions, la transition
SMM présente un élargissement Doppler dominant ; typiquement & 2 mlarr
et pour les deux émissions étudiées, le rapport des largeurs Doppler et
homogéne est de 1l'ordre de 8. Cependant, le pompage IR est sélectif en

vitesse (I-1) et 1'effet Doppler & la fréquence SMM est relatif aux classes
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de vitesse paompées par le laser IR. Dans le cas particulier ol le rayon-
nement IR est résonnant avec la transition ravibrationnelle 1 -~ 2, seule
une bande étroite de vitesses centrée autour de la vitesse nulle contri-

bue & 1'émission SMM et 1'’effet Doppler peut &tre néglige.

Au cours de cette partie, nous nous limitons & ce cas particu-
lier ; la partie suivante présentera les effets observés lorsque le
rayonnement IR n'est pas résonnant avec la transition 1 > 2.

Fox et L1'48)

ont montré que pour les modes de symétrie
gélevée, le champ varie lentement dans un plan de section droite du
faisceau*, en approximant le champ SMM par une onde plane, on néglige
1'amortissement des effets transitoires did & 1'inhomogénéité du champ

9{39’47]n Pour le résonateur

dans un mode d'extension transversale fini
Pérot Fabry, le champ SMM est polarisé linéairement dans une direction
fonction de celle du rayonnement IR de pompe (I-5) et ceci nous permet
d'omettre le caractére vectoriel du champ et de la polarisation. Cette
simplification n'est plus justifiée dans le cas de la cavité guide

d'onde métallique.

Suivant la méthode développée par LAMB(4D]

, Nous pouvens sépa-
rer les dépendances spatiale et temporelle du champ SMM par un dévelop-

pement en fonction des modes propres de la cavité passive

Es[z,t) = i ES,n[t] sin an (IT11.3)
avec : nﬂ Qn
k=T =%

ol L représente la longueur de la cavité laser, n est un entier de l'or-
dre de 103, Qn est la pulsation du mode n et Kn le nombre d'onde asso-
cié & l'onde plane de pulsation Qn. Au cours de ce chapitre, le champ
et la polarisation & la fréquence SMM (IR) seront précisés par un indice

s(p).

% En fait, 4L fjaudrait distinguer La variation transversale du champ SMM
qui est toufours de 100 % et La variation du champ vu par La molZcule
pendant un vol Libre qui peut swivant fLa pression et Le mode considerZ,
Btne beaucoup plus faible.
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Les compaosantes ES,n(t) s'expriment simplement lorsque 1'in-
tervalle de fréguence séparant deux modes successifs est supérieur a la
largeur de résonance de la cavité [¢ mn/Q). Notons que, pour notre résc-
nateur Pérot Fabry, les modes d'ordre 8levé sont peu nombreux et cette

condition est généralement vérifiée. On peut alors écrire

ES,n(t] = ES,n(t) cos(wnt + wn(t)) (I11.4)

Dans cette expression, la phase est supposée dépendre du temps
afin de rendre compte éventuellement d'un déplacement de la frégquence
d'émission pendant 1'établissement de l'oscillation laser. A un instant
donné, la pulsation de la composante ES,n(t) est prise égale a W, * én

.
ol ¢n = é%- ¢n .

Précisons qu'en absence de milieu actif, la pulsation du mode
n est fixée A& Qn par la longueur de la cavité. Tandis qu'en présence de
milieu actif, la polarisation induite par le champ modifie 1’indice du
gaz et la fréquence d'émission du laser peut alors 8tre différente de
celle de la cavité passive. La pulsation wn + én reste cependant toujours
trés proche de Qn car les effets de dispersion sont treés faibles
(cf : II-4-c).

Le champ SMM Es(z,t] induit une polarisation Ps(z,t} gque nous

pouvons développer en fonction des modes propres de la cavité passive

) Pé(z,tJ = E PS.n(t] sin an (II1.5)
avec
Ps,n(t] = PS.n(t] cos(wnt + wn[tJ] (III.6)

on écrira, en notation complexe :

’ lwt « ¢ (t)]
ES(z,t] =3 E ES,nit] e sin an + complexe canjugué

(III.3")
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i(wnt + ¢n[t]J

E PS,n(t] e sin an + complexe conjugué

(V][

PS[z,t] =

(III.5')

ol PS n(t) est une quantité complexs :

PS,n(t] = CS,n(t] + i SS,n(t] (III.7)

Dans cette expression, la partie réelle CS n(t] gui est en phase

avec le champ ES n(t] correspand & la dispersion du milieu amplifica-

teur alors gue la partie imaginaire S (t) est en guadrature avec le

3,n
champ et donne lieu au gain du milieu amplificateur.

Les équations d'auto-cohérence sont établies en considérant la
polarisation comme un terme source dans les équations de Maxwell. Dans

le modéle d'onde plane supposé ici, on obtient :

3 E(z,t) 52 E_(z,t) 32 P_(z,t)
rot rot E;(z,t) + u o s . U Eg ——-—E%?———— = - U ————j%f————
at ot ot
(111.8)
?° Eglz.t)
avec rot rot E.(z,t) = ~
S 2
9z

La conductivité o a été introduite afin de tenir compte des
pertes de la cavité. Pour le mode n, elles sont reliées au coefficient

de qualité Qn par la relation :

(ITII.9)

Avant de remplacer dans 1’équation (III.S8), Es[z,t) et
PS(z,t] par leurs définitions (IIT.3’'J. et (III.5'), nous allons préciser
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le couplage qui relie le champ et la polarisation dans le cas particu-
lier ol seul le mode n est présent dans la cavité. Cette hypothése con-
duit & projeter 1l'équation (III.8) sur le mode n considéré et nous al-

lons discuter de la signification physique de cette projection.

Le fonctionnement monomode revient & considérer que seule la
composante ES n(t] sin an est présente dans la cavité et contribue & 1la
2
puissance émise par le laser ; les pertes de la cavité étant supposées

infinies pour les autres modes.

A 1l'intérieur de la cavité laser, la polarisation réagit sur
le champ et vice versa. L'étroite liaison entre ces deux quantités peut

se schématiser ainsi :

filtre par la cavité
(a)
E a(t) sin K z PS[Z't)

S,
W

non linéarité du milieu

La branche supérieure (a) ol la polarisation apparait comme un
terme source, représente la réaction du milieu amplificateur sur le champ
qui est établie dans 1'équation (III.8). Tandis gue la branche inférieu-
re (b) ol le champ induit la polarisation dans le milieu amplificateur
sera décrite dans le paragraphe suivant & l'aide du formalisme de la
matrice densité.

Remarquons que les deux’couplages : (a) et (b) ne sont pas
équivalents. En effet, le pouvoir sélectif du résonateur qui est schéma-
tisé ici par un filtre, limite la contribution de la polarisation & sa
composante n. Mathématiquement, ceci correspond & la projection de
1’équation (III.8) sur le mode n. En revanche, la non linéarité du cou-
plage entre la polarisation et le champ (branche (b)) qui est due aux
effets de saturation dans le milieu laser engendre des composantes spa-

tiales de la polarisation autrés que celle du champ en sin an.
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I1 apparalit ainsi que méme en fonctionnement monomode et plus
particuliérement en régime non linéaire, la polarisation Ps(z,t) peut
comporter des harmonigues spatiaux autres gque sin an. Le lien entre 1lsa

polarisation et le champ apparalt dans la relation suivante :

PS[z,t) = €, Xg ES,n(t] sin K z (III.10)

ol la susceptibilité diélectrique Xs est non linéaire par rapport au

champ Es,n[t) sin K_z.

En considérant gue seul le mode n est présent dans la cavité,
nous projetons donc maintenant 1'équation (III.8) sur le mode n consi-
déré. Cette projection s’effectue en tenant compte de 1l’orthogonalite

des modes quli s’exprime par la relation :

L
f sin K z sin kK zdz=N3§ (III.11)
n m nm

0
ot N = % est un facteur de normalisation.
On obtient alors :
2P €, () w3 Eg (&) , , 95 P (1)
—_—_— et —— —— .+ (] E (t) = - — 2 (TIT.12}

2 q n S,n Eo 2
Jt n ot ot

ol nous avons introduit d’aprés (III.9), le coefficient de gualité Qn.
De plus, la projection PS n(t) de la polarisation sur le mode n est

s

exprimée en fonction de la polarisation PS(z,t] par la relation :

L

Py () =—1ﬁ f P (z,t) sin K z dz (III.13)
J 0

Notons que cette relation relie une guantité "globale”
PS,n(t] & une grandeur locale Ps(z,t]. Par la suite nous calculerons, &
1’aide du formalisme de la matrice densité, la polarisation induite dans
le milieu amplificateur et la relation III.13 nous permettra de relier
cette grandeur locale & la polarisation "globale” gui apparait dans la

projection des équations de Maxwsll.
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En considérant que d'une part, les amplitudes ES,n(t]' PS,n(t)
et la phase ¢n(t] varient peu pendant une péricde SMM et gue d'autre
part, la polarisation et les pertes de la cavité restent faibles, nous
pouvons négliger les termes d'ordre 2 dans 1'équation (III.12) (approxi-
mation de l'amplitude et de la phase lentement variables). De plus, la
pulsation (wn + én] du champ émis étant voisine de celle du mode n, nous

pouvons considérer que :

On obtient alors lss équations d'auto-cohérence ol l'on a fait
apparaitre les parties réelles CS n(t] et imaginaire SS n(t] de la

composante n de la polarisation :

€

w

E. (&) +
n

21 n
s, ES,n(t) = 5-‘53 S (t) (II1.14)

S,n
ZQn

w

L oC. (t) (III.15)

; -1
(@, - w, - ¢ (t]) Eg (] = = e

S,

L'équation (III.14) exprime 1’évolution de 1l'amplitude du
champ en fonction du gain du milieu amplificateur moins les pertes de
la cavité. Le gain est représenté comme un terme source par la partie
imaginaire de la polarisation tandis que les pertes de la cavité appa-
raissent comme un terme d'amortissement dont la constante de temps
ZQn/u)n caractérise la durée de vie moyenne des photont & l'intérieur de
la cavité SMM. En régime stationnaire, on retrouve la. condition d'os-

cillation classique qui se traduit par 1l'égalité du gain et des pertes.

L'éguation (III.15) montre que la pulsation du champ émis
(wn + ﬁn) peut &tre différente de celle fixée par la cavité passive
(Qn]. Ceci est d@ 3 la dispersion du milieu amplificateur qui apparait
ici dans la partie réelle de la polarisation. A 1l'état stationnaire, on
retrouve la relation (II.6) introduite au cours des études de double
résgnance en remarquant que CS,n = eo xé ES,n'

¥
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Au cours de ce paragraphe, nous é&tablissons les équations d'évo-
lution de la polarisation locale PS(z,t] dans le formalisme de la matrice
S,n(t) et SS,

terviennent dans les équations d'auto-cohérence (III.14) et (III.15) sera

densité. Le lien avec les quantités globales C n[t) gqui in-

ensuite établi d'aprés la relation intégrale (III.13].

Considérons les molécules excitées & 1l'instant tO et & 1'abscis-
se z par le pompage IR supposé résonnant avec la transition rovibration-
nelle 1 -+ 2. Ces molécules sont soumises au rayonnement SMM présent dans

la cavité et leurs comportements & l1l'instant t et & 1'abscisse z peut

8tre décrit par 1l'équation d’évolution de la matrice densité p[z,t,tO].

La polarisation locale PS[z.t] est donnée par la contribution

de toutes les molécules compte tenu de 1l'instant to d'excitation, soit

t

PS(z.t] = U, .}(.x[z,tol [pzatz,t,tol + p32(z,t,to)]‘dt0 (I11.18)

ol l'origine des temps est fixée & 1l’instant initial de la commutation

du rayonnement IR de pompe.

I1 est intéressant d’'introduire la matrice densité p(z,t)

moyennee sur les instants tO d'excitation. Celle-ci est définie par :

€
plz,t) = / Alz,t ) plz,t,t ) dt (IIT.17)
al o o
0
La polarisation s'exprime ainsi simplement :

PS(z,t] = U, p23(z.t] + cC (III.18")

L*évolution de la polarisation locale Ps(z,t] gst maintenant
directement reliée & 1'éguation de mouvement de la matrice densité

plz,t) moyennée sur les instants d’excitation. Celle-ci s'obtient en
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9

dérivant par rapport au temps 1'équation (III.17) et en introduisant

1'équation de mouvement de la matrice densité-p(z.t,tol. En considé-

rant de plus que le taux de pompage A(z,t) varie lentement au cours

du temps, 1l'équation d'évolution de o(z,t) peut s'écrire sous la forme

développée

P23

suivante :
. i
(1w23 + ) Pog * E- v
i
A-veg, - n 23 (p3y
Yp 1y (P -
33 h 23 32

)

23 (Pyy = P33

- Py3)

Po3)

(II1.18)

Dans ces équations, V23[z,tl caractérise la perturbation in-

duite par le champ SMM qui, en fonctionnement monomode s'écrit

V23[z.t] = - ur ES,n[t] cos [wnt + ¢n[t]) sin an

(IT1.19)

Afin d'éliminer les termes qui oscillent rapidement dans les

équations (III.18), nous effectuons la transformation des axes tournants

en réécrivant les éléments non diagonaux sous la forme :

@ L Y
P2 = P33
L ] ®
n . o,
Pa3 * Pap

n, 4"
1004,-053)

0,5(2,t) = stfz,t) e

—i(wnt + ¢n(t]]

On obtient alors les équations locales suivantes

= A - ¥(pyympyg) + 1

LlrES.n Y
—

- (5, w5 V(5,50
= = Ylppg*Pgp) + 1 (woa-w ¢ ) (0557055

o -1 ['\/ _’\J ]_[ _‘
1Y10357Pp5 7 Loz

) (Bantp. ) -
0 P3* PR3y

u.E

h

S

v .
(932—p23] sin K z

Lo.0 -
Pr27P33

(III.20)

] sin K z
n

(IT1.21)




70

ot 1l'on a négligé les termes qui oscillent & la pulsation an.

Ces trois équations représentent les évolutions respectives de :

- la différence de population : 022 - p33.

- la partie réelle de la cohérence induite gn phase avec

LY
P23 ¥ P32
le champ SMM et reliée & la dispersion du gaz.
" N
- la partie complexe de la cohérence induite : i[p32 - p23J en qua-

drature avec le champ SMM et reliée au gain du milieu amplificateur.

Introduisons maintenant les grandeurs locales suivantes

Cylz,t) = u_ [géatz,t) . Baztz,t)] (II1.22)
Sglz,t) = 1 [EEB(z,t] - Baztz,t)] (IIT.23)
N(z,t) = p22[z,tJ - p33(z,t] (I11.24)
N(z,t) = MZE (II1.25)

. .0 . , . . oy oz
ol N (z,t) représente 1’inversion de population réalisée en absence de

champ SMM et en régime stationnaire.

Les équations d'évolution de la matrice s'écrivent alors :

E. (%)

N o O _ 8,n R

N(z,t) = Y(N(z,t) N [z,t)) ———gf——- SS(z,t) sin K z

Clzit) = =y Cglz,t) - (5w (1)) Si(z,t)

. ) gy (t]

Sq(z.t) = -y SS[z,t)+(w23-wn—¢n(t))CS(z,t)+ - N(z,t) sin K_z

(IT11.21")

Ce systéme différentiel couplé décrit 1'évoluticn locale du
milieu amplificateur en présence de rayonnement SMM. Afin d'établir
le lien avec les équations d'auto-cohérence présentées dans le paragra-
phe précédent, nous allons maintenant préciser les relations intégra-
les qui relient les grandeurs locales CS(z,t), SS[z,t) avec les quantités

globales € n[t) et SS,n(t)'

S,
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Ces relations intégrales s'établissent & partir de l'expressian

(III.13) et des relations (III.B) et (III.7) qui définissent la polarisa-

tion ; on obtient

L

’ i(mnt«pn) ’
5 [Cs,n[t)+iss,n[t]] e + CcC = N-J/ﬁPS(z,t] sin an dz (II1.28)

0

A ]

En remplagant maintenant Ps(z,tJ par 1l'expression (III.16')

obtenue & partir de la matrice densité p{z.,t) et d’aprés (III.20) nous

pouvcons écrire :

=

N

L
2. oy +1s. ()] =-C 5. (z,t) sin K_z dz (III.27)
2 S,n 3S,n 32°°’ n )
0

A partir de cette relation et de sa complexe conjuguée, on
obtient immédiatement :
L

C =
S,n[t)

-

1
%,n08 *§ S

D&,_\\ o
i

ol nous avons remplacé les é€léments non diagonaux de la matrice densité

par les expressions {III1.22) et (III.23]).

L'évolution du milieu amplificateur est donc décrite par le
systéeme différentiel couplé (III.21') tandis que le comportement transi-
toire du champ SMM est exprimé au moyen des équations d’auto-cohérence
(III.14) et (III.15). Ces deux systémes différentiels sont couplés et
reliés par les équations intégrales (III.28) et (III.28) précédemment
définies. Le passage aux grandeurs globales dans le systéme (III.21')
pose des difficultés et, avant de les préciser, nous allons introduire
des quantités sans dimensions similaires aux grandeurs utilisées par
A.Z. GRASYUK et A.N. DRAYEVSKIY(4QJY au cours de 1'étude du comporte-

ment transitoire d’'un maser & jet.

CS(z.t) sin K _z dz (IT1.28)

S.(z,t) sin an dz ‘ (IIT.29)
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ppnappuntpuuny = | R o s sty oo i

Le passage a des quantités sans dimension proposé ici, faci-
lite la comparaiscn de 1'évolution relative des différentes variables
introduites auparavant : champ, inversion de population et cohérences.
De plus, ces grandeurs sans dimension sont du mé@me ordre de grandeur
et donc trés utiles pour entreprendre une résolution numérigue des équa-

tions différentielles non linéaires é&tudiées dans ce chapitre.

Nous fixons une échelle de temps adaptée pour décrire 1’établis-
sement de 1l'oscillation laser, 1l'unité choisie est la durée de vie moyen-
ne des photons & 1l’'intérieur de la cavité SMM soit : ZQn/wn. Le passage
a cette échelle de temps est réalisé par le changement de variable

t' = wnt/ZQn.

Nous introduisons maintenant les quantités sans dimension

suivantes
2 -
: - 2QnY N - Ur NQh
W heoy
2 -~w w - W
A, = 20 n n A = 23 n
1 ) 2
n Y
_ N(z,t) o _ N(z,t)
us=——-— U
N N
C
Colzt) 75,0
Yy, = —— Y, =
1 N u 1 N "
r r
S
S(z,t) 5,nt%)
y2 = — Y2 = —~
N ur N ur
“rES, (t)
XS =
hy
L
avec N = —- N (z,t) dz (III.30)
2N
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L

4 .
et Yi *N fyi sin an dz (II1.31)

0
La signification physigue de ces différentes guantités est la suivante :

§.: représente le rapport entre la durée de vie moyenne des photons & 1'inté-
rieur de la cavité SMM EZQn/wn) et le temps de relaxation (Y—1) des diffé-
rentes variables moléculaires : inversion de population et cohérences.

Le paramétre £ permet de comparer 1'évolution relative du champ et du

milieu amplificateur.

n : fait apparaltre l'inversion de population moyenne réalisée en absence
de champ SMM et caractérise la dépendance du gain en fonction de 1'inten-

sité IR de pompe.

é1 ¢ caractérise l'écart entre la fréquence du champ laser et la fréquence
d'accord de la cavité en adoptant comme unité la demi-largeur & mi-hauteur

de la courbe de réponse de la cavité.

AQ : caractérise l'écart entre la fréguence du champ laser et la fréquence
de la transition moléculaire en adoptant comme unité la demi-largeur 2

mi-hauteur de la raie SMM.

o] . . . P .
uet u : représentent les inversions de population réalisées respective-
ment en présence et en absence de champ rapportées & 1'inversion de popu-

lation moyenne en absence de champ.

11.et Y1 : caractérisent respectivement la dispersion locale et globale du

milieu amplificateur.

Yo et Y2 : caractérisent respectivement le gain local et global du milieu

amplificateur.
58 : représente le champ SMM exprimé comme le rapport de la pulsation
de Rabi & la largeur collisionnelle, c'est une mesure de la saturation

due au champ SMM ; en régime de faible saturation XS‘G 1.

Les éguations d'auto-cohérence (III.14) et (III.15) et les

équations d’'évolution de la matrice densité (III.21') s'écrivent alors

>X o
]

- (III.32)
S Xg * Y,

Se
]

nT ANy, /x) (I1I.33)
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. - . _ 0 , .

u = g (u u o+ XS ¥y, 8in anJ (II1.34)
L ] [ 4

yp = -8 lyy v 8,90 + 9y, (III.35)
L J ‘ . ]

Yo = - 3 (y2 - A2 y, - uXg sin Kozl -9, Y4 (III.38)

ol la dérivation est effectuée par rapport au temps réduit t' et les

quantités globales Y; sont exprimées en fongtion des grandeurs locales

Yy d’aprés la relation (III.31).

Rappelons que l'équation (III.32) rend compte de 1'évolution
du champ SMM en fonction du gain moins les pertes de la cavité, ici la
constante d'amortissement est égale & 1 car ces expressions sont rela-
tives & une_échelle de temps ol l'unité est la durée de vie moyenne des
photons & 1'intérieur de la cavité. L'équation (III.33) détermine 1'évo-
lution de la fréquence d'émission du laser. Les équations (III.34],
(ITI.35) et (III.36) sont locales et relatives au milieu amplificateur ;
elles expriment respectivement 1'évolution de 1'inversion de population,
de la dispersion et du gain du milieu. Notons que dans l1’échelle de temps
choisie, les équations d'évolution de ces variables moléculaires font
apparaitre le paramétre § qui caractérise 1'évolution relative du champ

SMM et du milieu amplificateur.

Les équations différentielles (III.32) & (III.3B) et la rela-
tion (III.31) permettent donc de décrire la montée en oscillation du
laser SMM dans un modéle & deux niveaux d'énergie. Avant de discuter
ces différentes équations, nous allons compléter le modéle présenté ici
en exprimant la dépendance du gain en fonction de la puissance IR de

pompe qui apparait dans le parametre n.

I1I-3-e) Dépendance du_gain_en_fonction de la puissance IR _de_pompe

Dans le modéle & deux niveaux d'énergie présenté ici, la dépen-
dance du gain en fonction de la puissance IR de pompe apparait dans le
paramétre n et plus précisément dans 1l'inversion de population moyenne
N réalisée en absence de champ SMM. L'expression de N s’obtient aisé-

ment & partir d’'un modeéle d’'équations de population.



75

Considérons les molécules de vitesse axiale v suivant la direc-
tion de propagation du rayonnement IR et occupant la position z & 1l'ins-
tant t. A l'équilibre thermodynamigue et en absence de rayonnements IR
et SMM, on néglige les populations des différents niveaux de rotation
dans 1'état de vibration excité car la probabilité relative d'occupation
de ces niveaux est trés faible (v 1072). Soient Nylv,z,t) et
N2[v.z.t] les densités de population respectives des niveaux inférieur
et supérieur de la transition IR de pompe. En absence de champ SMM, nous

pouvons écrire les équations de population suivantes

2 N1(v,z.t)

— Noyq(vaz,t) Wolv,z,t) + Y(N? Flv) = N, (v,z,t)) (III.37)

3 N2[v.z.t]

” - N21(v,z,t] wp(v,z,t) -y N2[v,z,t) (II1.38)

La signification des différentes quantités introduites dans ces
équations est la suivante :
- wp[v,z,t] représente le taux de transition 1 -+ 2 induit par le rayon-
nement de pompe :

2
.t
Y xp[z )

W lv,z,t) = Llw -~ Aw )
P p p

M, E (z,t)
X (Z,t] = ——.—p—_.._.
P hY
avec uv : moment dipolaire de la transition IR

Ep : amplitude du champ IR

2

Y est la forme lorentzienne

et Llw_ - Aw) =
e Nk les molécul
Yoo+ [w12 - wp(1 - EJ] pour les molécules de

vitesse v.

- N? représente la population du niveau inférieur de la transition IR

=

en absence de champ et & l'équilibre thermodynamique :
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< 0 . . . .
ol NV est la population totale du niveau fondamental de vibration

- K
o E1/ T -Ei/KT
et f1 = g1 —_— (Z = 2: g. e est la fonction
z i
de partition de ce niveau de vibration et g du dégénérescence du niveau
il.
- N21 représente la différence de population entre les deux niveaux

connectés par le champ IR.

- f(v) est la fonction de distributicn des vitesses de Maxwell Boltzmann :

2
y_

2
o

1 v
f(v) = g
/T Vg

od Vg est la vitesse la plus probable.

A 1'équilibre thermodynamique et en. absence de champ SMM,
le niveau inférieur de la transition SMM n'est pas peuplé et 1l'inversion
de population N°(z,t) est simplement exprimée en fonction de la popula-

tion du niveau supérieur N2, soit :

+00

NC(z,t) = N, (z,t) = ./f N,(v,z,t) dv (III.39)

-0

En régime stationnaire, on obtient immédiatement & partir des

équations de population (III.37) et (III.38) :

o W (v,z,t)
N,(v,z,t) = NI £(v) P (III.40)
Y + 2wp[v,z,ﬁ)
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Les expressions (III.39) et (III.40) déterminent 1l’'inversion

de population N (z,t)

+00

1 - ./f Y Fiv) dv (III.39')
Yy + 2Wp[v,z,t)

N(z,t) =

=
N,—-\O

-0

o0 nous avons tenu compte de la normalisation & 1'unité de la foncticn

de distribution des vitesses de Maxwell Boltzmann.

En considérant que 1l'élargissement homogéne de la transition
IR est beaucoup plus petit que son élargissement Doppler (AvH/AvD N 10_2
a 10 mTorr) et dans le cas d'un rayonnement IR résonnant avec la transi-
tion rovibrationnelle 1 + 2, 1l'intégration de l'équation (III.39')

conduit & la forme approchée suivante, lorsque AVH est trés petit devant

(24)
AvD
o N? ep w1/2 Ip
= B III.4
N (z,t) T2 (III.41)

2 {(1+1)
p
ot 1'on a posé :

. Av .
(Log 2]1/2 —H o« 1

p
AVD

m
1]

et 2
Ip -5%— qui représente 1l'intensité réduite du rayonnement

"

IR de pompe.

En considérant & présent, une valeur moyenne de 1l'intensité
du rayonnement IR de pompe & l'intérieur de la cavité SMM : fp, on ob-
tient d'aprés (III.30) 1l'’expression du paramétre n qui caractérise la

dépendance du gain en fonction de 1'intensité IR de pompe :

172 =
% T I (III.42)

/2

o 2
N1 ur

n= P
2h e vy (1+I )
0 P
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Cette expression compléte le modéle & deux niveaux d'énergie
présenté dans cette troisiéme partie. Au cours du paragraphe suivant,
nous allons discuter de 1'évolution relative des différentes variables

introduites dans les équations (III.32) & (III.38) qui déterminent le

comportement transitoire du laser SMM.

ITI-3-f) Elimination adiabatique_des _variables

La discussion présentée dans ce paragraphe est basée sur la
comparaison du temps d'évolution du champ par rapport a celui des varia-
bles moléculaires : inversion de population et polarisation. Afin de
simplifier 1'analyse, nous considérons que les écarts & la résonance

'

A

le déplacement de la fréguence d’'émission pendant 1'établissement de

’ et A2 sont nuls. Dans cette hypothése, la dérivée L. gui caractérise

l'oscillation laser reste nulle et 1'éguation de dispersion (III.35) est
découplée des autres équations différentielles. Notons cependant que la
discussion présentée ici se généralise & de faibles écarts & la résaonance
car la montée en oscillation du laser est toujours observée aprés un délal
supérieur & 5 us et la dérivée én gst alors négligeable.

Dans 1l'hypothése ol les écarts a la résonance A1 et A2 sont
nuls, l'établissement de l'oscillation laser est donc décrit par les

8gquations différentielles suivantes

Xg = = Xg *+ N Y, (II1.32)
. 0 .

u = - (u -u =+ XS y, sin an] (III.34)
Yy ® -& (y, - uXg sin an] (III.36')

Les quantités sans dimension, introduites dans ces équations
sont du méme ordre de grandeur. Dans nos conditions expérimentales, le
param@tre n est compris entre 1 et 5. De plus, les valeurs du champ et
de la polarisation sont toujours comparables. Initialement elles sont
treés faibles (v 10‘8 ) et 1'inversion de population est voisine de la ‘
valeur u® en absence de champ SMM. Au cours de 1'établissement de
1'oscillation laser, les valeurs maximales atteintes par le champ et

la polarisation restent toujours de l'ordre de 1'unité. L’'évolution
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relative du champ SMM et des variables moléculaires dépend donc princi-
palement de la valeur du paramétre §. Celui-ci, proportionnel & la pres-
sion du milieu amplificateur est voisin de 0,1 pour une pression de

2 mTorr.x

Afin d'interpréter les différents régimes observés lors de
1'établissement de 1'émission laser (cf III.2), nous considérons main-

tenant les deux cas limites : & << 1 et £ >> 1,

» A basse pression (§ << 1}, le temps d'évolution des
variables moléculaires, caractérisé par 5-1 dans 1'échelle de temps
utilisé ici, est grand devant celui du champ. Dans ce cas, on peut
considérer que le champ est une variable "rapide” tandis que 1'inversion
de population et la polarisaticn sont des variables ”lentes”. A chaque
instant, le champ est en équilibre avec 1'inversion de population et la
polarisation ; il suit adiabatiquement 1'évolution lente des variables
moléculaires. La montée en oscillation du laser est alars principalement
décrite par les équations différentielles (III.34) et (III.36') dans
lesquelles on peut remplacer le champ par sa valeur en régime guasi-
stationnaire (XS = n YZJ. Le cas limite : § << 1 correspond au régime
non lineéaire précédemment défini (cf III.2) dans lequel 1’établissement
de 1'émission laser présente une suroscillation avant d'atteindre un
état stationnaire. Ce comportement est comparable aux effets transitoi-

4
res observés dans le domaine millimétrique( »38)

ol la réponse d'un
systéme quantique soumis & une modification de ses conditions d'excita-
tion se caractérise par des oscillations de Rabi amorties. Notons cepen-
dant que dans notre situation l'interprétation des effets est rendue
difficile car 1l'amplitude du champ SMM et denc la pulsation de Rabi

associsge (urES/h) varient au cours du temps.

x Cette valeur est déterminie pour 2a gréquence des emissions observiées
(v 400 GHz), sur La base d'un Elargissement collisionnel de 20 kHz
mTonn™ ! et aprzs avoir estimé Lo coedficient de qualite en fonction de
pertes de La cavité (0 ~ 5 x 10°).
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A haute pression (£ >> 1) 1l'inversion de population et la po-
larisation peuvent &tre considérées comme des variables "rapides” et
elles suivent adiabatiguement 1'évolution lente du champ. Pour ce domai-
ne de pression, qui correspond au régime de faible saturation, le com-
portement transitoire est donc décrit par 1l'évolution lente du champ a

1'intérieur de la cavité laser.

Notons que 1l'approximation & >> 1 peut s'écrire de fagon 2qui-
valente
2Q ’

2 >y

w
n

La quantité ZQn/(un représente la durée de vie moyenne des pho-
tons & 1'intérieur de la cavité SMM et caractérise le temps de montée
du résonateur. De facon générale, la montée en oscillation du laser est
toujours limitée par le temps de montée du résonateur qui est supposé
trés long devant le temps de relaxation rotationnelle Y-1 dans 1'approxi-
mation £ >> 1. Ceci entraine que le champ varie peu pendant un inter-
valle de temps Y¢1 et nous retrouvons les conditions de validité de la
théorie au 3éme ordre de LAMB. Précisons toutefols que 1'approximation
g >> 1 est plus restrictive car elle se rapporte au temps de montée du
résonateur, toujours inférieur au temps d’évolution du champ qui sert

de référence dans le calcul de LAMB.

En régime de faible saturation, le passage aux grandeurs glo-
bales dans les équations d'évolution des variables moléculaires ne pré-
sente pas de difficulté et on retrouve aisément 1'équation d’'évolution
du champ établie dans la théorie au 3éme ordre. Afin de préciser
ce point, nous appliguons 1'approximation & >> 1 aux éguations diffe-

rentielles (III.32) a (III.36) établies dans le cas géneral.

A chaque instant, l'inversion de population et la pqlarisation
sont en équilibre avec le champ et nous pouvons procéder & une élimina-
tion adiabatique des variables meoléculaires, soit : u = 91 = 92 = 0.

On obtient alors l'expression de la partie imaginaire de la polarisation

a partir des équations (III.34), (III.35) et (III.36)
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{1+ Ag)_1 XS sin an
v, = u (III.43)
1 + X2 sinZK z (1 + A2)“1
S n 2

. A
ol l'on a négligé les termes du second ordre : (242 et 2

g

La détermination de la quantité globale Y, introduite dans
1'équation d'évolution du champ (III.32) est réalisée d'aprés la rela-—
tion intégrale (III.31]). L'intégration est effectuée en considérant
que l'inversion de population en absence de champ (uO] varie peu sur

une longueur d’'onde SMM, c'est a dire

LA A
L L n-1 ( +1]-2'
1 o, 2 1 a ~ 0, A
nfu sin an ' fu dz -Z, u (J-Z—J cos 2an dz = 1 (III.44)
5 0 =0 "\

37

On obtient alors, en développant (III.43) au 3eéme ordre par rapport au
champ, l'expression de la partie réelle de la polarisation
. 3
X
XS

S
(1 + ASJZ

(III.45)

]
Hlw

2
1+ A2

En reportant cette expression dans 1'équation d'évolution du champ
(II1.32), on obtient :

X2
v n 3 S
Xo = X —_— - 1 - =N —— (III.486)
S8\ 1+ 4] P e ad®

L*analogie avec la théorie au 3&me ordre est établie en expri-
mant 1'équation (III.46) dans l'échelle de temps usuelle. Les corres-
pondances entre les gquantités sans dimension et les notations de LAMB

sont les suivantes :

= Llw,, - w.)
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w
n L - F,l : facteur du ler ordre en champ
29
3 wn
=NnN— =F : facteur du 3eme ordre en champ
2 20 3

La signification physique de ces différentes quantités a été
rappelée dans la partie précédente et 1'équation (ITI.46) est identique

a4 1'équation du champ (III.1) établie en régime de faible saturation.

Dans 1'équation d'évolution (III.46), le gain linéaire o est
représenté par la quantité h/1+A§) - 1. La eondition de début d'oscilla-
tion du laser est obtenue pour un gain linéaire positif soit & la résonance

dés que n > 1.

Ce paragraphe nous a donc permis de préciser 1l'origine physi-
que des différents régimes observés lors de la montée en oscillation du
laser. Dans le régime de faible saturation, nous avons retrouvé les
régultats de la théorie au 3&me ordre de LAMB. Dans le régime non liné-
aire, le passage & des grandeurs globales dans les éguations d'évolu-
tion des variables moléculaires pose des difficultés gque nous présentons

dans le paragraphe suivant.

Par souci de simplicité, nous considérons une nouvelle fois le
cas ol les écarts & la résonance A1 et A2 sont nuls. Dans cette hypothe-
se, l'établissement de l'oscillation laser est décrit par les trois
équations différentielles (III.32), (III.34) et (III.36') que nous rappe-

lons ici :

Xg =~ X3+ n Y, (II1.32)
° Q .

u = -§ (u-u + XS y, sin an] (II1.34)
¥, = =& ly, = u X5 sin K z) (II1.36")

=

Afin de déterminer 1'évolution de la polarisation globale Y2

qui intervient dans 1'équation du champ (III.32), nous



83

sommes conduilt & intégrer les équations locales (III.34) et (IIT.36') par
rappert 3 la coordonnée axiale z. Le passage & des grandeurs globales dans
ces équations est établi d'apreés les relations intégrales (III.30) et
(II1.31) et ne présente pas de difficulté dans 1'équation d’'évolution de
la population (III.34). En revanche, l'intégration de 1l'équation (III.36')
est rendue difficile par la présence du terme u XS sin an qui conduit,

aprés projection sur le mode n & la détermination de 1l'intégrale suivante :

L
1 . 2
N u XS sin"Kpz dz (111.47)
0

Le calcul de cette intégrale nécessite la connaissance de la
dépendance spatiale u{z,t) que nous pouvons préciser en intégrant les
équations différentielles (III.34) et (III.36') & partir d'un développe-
ment en ordres successifs par rapport au champ XS' On montre alors que
la polarisation ne comprend que des puissances impaires en sin an
tandis que l'inversion de population, des puissances paires. Ces deux

quantités s'expriment donc sous la forme suivante :

o«
ulz,t}) = 2: uz,(t] cos 2j K_z (IIT.48)
. 23 n
j=0
«©
v,(z,t) =j§3 Yoy.q(8) sin [(25410K 2] (III.49)

Le calcul de l'intégrale (III.47) & partir du développement
{I11.48) fait apparaitre le coefficient u2(t] qui exprime le couplage
du champ avec 1'harmonique spatial d’ordre deux de 1l'inversion de popu-
lation. A ce stade, il est donc nécessaire de connaltre 1'équation
gd'évolution de uz(t]. Celle-ci est déterminée & partir des équations
(II1.34) et (III.36') en identifiant les termes de méme harmonique
spatial aprés aveoir remplacé ulz,t) et y2[z,t) par leurs développements
respectifs. En fait, les différents coefficients ne sont pas indépendants
et on obtient alors un syst@me infini d'équations différentielles cou-

plées gue 1l'on peut mettre sous la forme :
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& Xg
. - - _ OCS
xJ g xJ + x (x 1 xJ+1) + & u 30 (III.50)
avec x, = u, si j est pair
i 3 J p
X, =y, si J est impair
i y:j J p

Ce systéme différentiel montre l'étroite dépendance qui relie
les différents coefficients des développements de 1'inversion de popula-
tion et de la polarisation couplés par le champ SMM. Dans le cas général,
le systéme (III.50) n'admet pas de solution anmalytique ; en régime sta-
tionnaire (ij = J) STENHOLM et LAMB, dans la théorie du laser en champ
fort, déterminent l'expression des coefficients xj sgus forme d'une

(48)

fraction continue ou sous forme intégrale dans le cas particulier

d'un taux de relaxation unique§50]. En régime transitoire et dans le cas
d'un milieu optiquement fin c’est & dire lorsque l'amplitude du champ

(51,52,53] expriment les diffeée-

ne dépend pas du temps, plusieurs auteurs
rents coefficients & partir des foncticons de Bessel. Ici, le probleme
est particuliérement difficile car le champ XS est une fonction du temps
et le systeéme différentiel (III.50} est donc a coefficients dépendant

du temps. Afin de conserver une description du probléme avec les trois
equations différentielles (III.32), (III.34) et (III.38'), nous propo-

sons maintenant une approximation sur les harmonigques spatiaux.

Nous considérons une valeur moyenne de l'inversion de popula-
tion : uO(t] en négligeant toutes les composantes en cos 2] an pour
j 2 1 dans le dévelaoppement (III.48). Dans cette hypotheése, nous sommes
conduit & ne considérer d'aprés 1'équation (III.34) que le premier har-
monique de la polarisation : y2(t) sin an. La signification physique
de cette approximation, peut &tre illustrée par le schéma ci-dessous qui
représente les différentes contributions & la polarisation et a 1l'inver-
sion de population aux ordres successifs par rapport au champ

XS sin an°
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ordre zéro ordre 1 ordre 2 ordre 3 ordre 4
en champ
u y2 u y2 u
0 . .
U c——— 510 an U(Z] sin an--—-t—u[43
cos 2K _z cos 2K _z
n n
sin 3K _z
n
cos 4K z
n

A l'ordre zéro en champ, l'inversion de population ne comprend

o , . . . . foas 2
gue le terme u qui représente l'inversion de population réalisée en

absence de champ. A l'ord:e un, les équations d'évolution (III.34) et

(I11.36') font apparaitre uniguement un terme en sin an pour la polari-

sation ; & l'ordre deux, le terme en sinanz dans l'expression (III.34)
contribue & un terme indépendant de z : Uro) et au premier harmoni-

que de l'inversion de population ; en réitérant aux ordres successifs
par rapport au champ on obtient les contributions aux différents harmo-
niques de 1l'inversion de population et de la polarisation qui apparais-

sent dans les développements (III.48) et (III.49).

La ligne pointillée représente 1l'approximation proposée ici
qui revient & tronquer les développements de l'inversion de population
et de la polarisation a leurs premiers termes respectifs. Précisons
cependant que la limitation au terme indépendant de z pour l'inversion
de population permet de considérer en partie les effets de saturation
car les différents ordres en champ contribuent & ce terme indépendant
de z ainsi gu'il apparait sur le schéma ci-dessus ; il en est de méme

pour le premier harmonique de la polarisation.
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En toute rigueur, l'approximation est justifiée lorsque les
molécules ont une vitesse axiale non négligeable (Knv/Y > 1) ; on peut
alors considérer qu'en se déplacant sur plusieurs longueurs d'onde SMM
pendant un intervalle de temps Y—1, les molécules sont soumises & un

champ d'amplitude moyenne.

Dans 1'approximation proposée ici, nous considérons donc main-

tenant :

ulz,t) = u (t)
(8]

yz(z,t] = yz(t) sin an

L'intégration des équations (III.34) et (III.38') par rapport
3 la coordonnée axiale z ne pose plus de difficulté et on obtient d'apreés

les relations intégrales (III.30) et (III.31)

s 72

2

U=-£E(W-1+ ) (III.51)

Y2 = - § (Y2 - u XS) (ITI.52)

o U = u (t)
o

Dans le cadre du modéle & deux niveaux d’énergie et en suppo-
sant le rayonnement SMM en résonance, 1'établissement de 1'eémission laser
est donc décrit par les trois équations différentielles (III.32), (III.51)
et (III.52). Ces trois équations différentielles non linéaires sont cou-
plées et nous présentons dans le paragraphe suivant une résclutiaon

numérique de ces équations dont la forme définitive est donnée ci-dessous

Xg = = Xg *nY,

. X, Y '

U =-E (U-1+—2 (III.53)
2

Y =

- & (Y, - U XS)
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L'intégration numérique des éguations d'évolution précédem-

%
ment établies a été effectuée sur l'ordinateur du C.I.T.I.  au moyen de
la méthode de RUNGE KUTTA.

Les différents paramétres utilisés pour ce calcul sont repor-
tés dans le tableau ci-dessous. L'intensité IR & 1l'intérieur de la
cavité a été estimée pour une puissance de pompe de 1W, en considérant
que l'extension transversale du faisceau IR est comparable 3 c?%i? du

. Le

coefficient de qualité est estimé pour une valeur des pertes par passa-

mode SMM dont le rayon moyen est de 1'ordre de 20 mm & 400 GHz

ge de l'ordre de 2% (cf I-3). La probabilité d'occupation du niveau
inférieur de la transition IR a été calculée en tenant compte de la
dégénérescence de ce niveau et pour une valeur de la fonction de par-

4
tition égale & 8800(2 »54)

. Nous avonschoisi des moments dipolaires

des transitions IR et SMM en accord avec les valeurs habituellement
utilisées. Ces données permettent d'obtenir une gamme d’oscillation du
laser comparable a celle déterminée expérimentalement : 1'émission

SMM est détectée dans un domaine de pression compris entre 2 et 35
mTorr, pour une puissance IR de l'ordre de 1W. Pratiquement, ceci est
réalisé lorsque la valeur du paramé@tre n qui caractérise la dépendance
du gain en fonction de 1l'intensité IR de pompe (relation III.42) vérifie
la condition de seuil d’oscillatiaon pour la borne supérieure du domai-

ne de pression ol le laser oscille {n =1 & 35 mTorr).

L'intensité initiale du champ SMM a été estimée dans la theése
{8)

de J. WASCAT , d’une part en comparant 1'importance relative du
rayonnement thermique et de 1l'émission spontange, d'autre part en adap-
tant la forme théorique é&tablie dans le modéle de LAMB (relation III.Z2)
aux courbes expérimentales obtenues en régime de faible saturation. On
montre ainsi que l'intensité initiale provient essentiellement du rayon-

nement thermique, elle est de l'ordre de 10—12 Wm-2

x Centre Interuniversitaire de Thaitement de £'Information de £'Universite

de Lille 1.
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Tableau des différents paramétres utilisés pour l'intégration numérique
du systéme différentiel III.53

intensité IR 8 x 107 W/em®
coefficient de qualité de la cavité Q =5 x 105
coefficient d'élargissement Ooppler 0.9 kHz/Ghz
coefficient d'élargissement collisicnnel 20 kHz/mTorr
probabilité d'occupation du niveau 1 =2 x 10-4
moment dipolaire de la transition SMM ur = (0,7 Debye
moment dipolaire de la transition IR uv = (0,05 Debye

La figure III-7 représente les courbes théoriques obtenues
pour différentes valeurs de la pression du milieu amplificateur*. Le
domaine de variation ainsi que 1'évolution du délai (TD) et du temps
de montée (TMJ sont en bon accord avec les résultats expérimentaux
exposés précédemment (§III-2).A haute pression, les valeurs importan-
tes de Ty et Ty sont caractéristiques du régime de faible saturation
et la courbe théorique obtenue pour la valeur de pression la plus
glevée { 25 mTorr) rend compte de la montée apériodique de 1l'oscilla-
tion laser. Pour des valeurs de pressions décroissantes, les courbes
théoriques montrent la suroscillation observée en régime non linéaire :
celle-ci correspond en fait & un début d'oscillation amortie qui appa-
rait nettement sur les courbes calculées & basse pression. Expérimenta-
lement, ce comportement est toujours treés fortement amorti et une
comparaison quantitative nécessiterait un modele prenant en compte
différents mécanismes d'amortissement supplémentaires qui résultent
notamment de 1’'extension transversale finie du mode SMM[SQJ, de 1'inho-
mogénéité du pompage IR ou encore de 1l'effet Doppler résiduel concer-

nant la classe de vitesse pompée.

Les courbes théoriques obtenues pour différentes valeurs de
pression montrent donc que les équations d'évolution é&tablies & partir
d’un modéle & deux niveaux d'énergie permettent de décrire les régimes
de faible saturation et non linéaire cbservés & l'établissement de 1'os-
cillation laser. Notons que le calcul des relations intégrales définies

précédemment peut &tre inclus dans la résolution numérique des équations

* Nous avons indiqué entre parenthises La valeur de xz atteinte en
négime stationnaine.
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(6,76)
5mTorr
. (4,16)
— (1,53)
1OmTorr
(0,88)
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25mTorr [l

10 20 30 40 (us)

Figure III-7 : Forme théorique de l'établissement de l'émission

SMM pour différentes valeurs de la presston du milieu amplifi-
cateur. Toutes les courbes calculées dans ce chapitre sont
normalisées 4 1l'unité pour la valeur de l'amplitude maximale.
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d'évolution sans nécessiter d'approximation sur les harmoniques spa-
tiaux. Cependant, l’analyse développée dans cette troisiéme partie
présente l'avantage d'établir un systéme différentiel qui ne fait plus
intervenir de relations intégrales et qui peut &tre utilisé aisément
pour interpréter d'autres comportements possibles du laser, la partie

suivante en donne une illustration.

III - 4) ANALYSE DE STABILITE LINEAIRE ; COMPORTEMENT OSCILLATOIRE

lLa modification rapide des conditions d'excitation d'un laser
donne naissance & une grande variété de phénomeénes. La partie précéden-
te nous a permis de préciser, dans le cas du laser SMM, un premier
ensemble d'effets transitoires observés lors de 1'établissement du
régime stationnaire. Il existe cependant des situations oG le laser
SMM bien qu’excité de facon continue n'atteint pas un régime station-
naire, dans ces conditions la puissance de sortie présente une modula-
tion dont la figure III-8 donne un exemple. Cet effet a été mis en

(8]

évidence en début de cette étude mais les conditions d’'apparition

des oscillations n'étaient pas définies précisément.

De tels comportements ont aussi été observés précédemment

par exemple dans les masers a rubis(SS’SG] et interprété par H. STATZ
et G. DE MARS(57] comme résultant du couplage entre le champ et 1'in-

version de population. Ces deux auteurs ont alors décrit les effets
observés a partir de deux équations différentielles couplées exprimant
1'évolution du champ et de l'inversion de population. TANG[SB] a justi-
fié ces deux équations & l'aide du formalisme de la matrice densité

en considérant que, dans le cas du maser & rubis, le temps de relaxation

des populations est beaucoup plus long que celui des cohérences.

Cependant, dans le modéle de H. STATZ et G. DE MARS, 1'éta-
blissement d'un régime oscillatoire non amorti est uniquement fondé sur

la résolution numérique des deux équations différentielles décrivant

1'évolution du champ et de l'inversion de population. G. MAHKOV(SQ} |

puis D.M. SINNETT(BD] ont critiqué l'interprétation proposée par
H. STATZ et G. DE MARS et ils ont montré que les équations établies
dans ce modeéle ne permettaient pas de rendre compte des oscillations non

=

amorties observées dans le maser & rubis.
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Dans le cas du laser SMM, nous avons établi au cours de la
partie précédente, un systé@me de trois équations différentielles qui
permet de décrire, a la résonance, 1'établissement de 1'émission laser
aprés la commutation rapide de la puissance IR de pompe et plus parti-
culiérement les régimes de faible saturation et non linéaire observés
expérimentalement.A ce stade, il est donc intéressant de rechercher si
les égquations établies permettent de prévoir un comportement oscilla-

toire non amorti.

La recherche d'un tel comportement est basée sur 1l'analyse de
la stabilité linéaire des équations d'évolution au voisinage du point

d'équilibre présentées ci-dessous.

2

Rappelons que, de fagon générale, un point d’'équilibre d'un
systéme physique est stable si, aprés avoir été légérement écarté de
sa position d'équilibre, le systéme évolue & nouveau vers cette posi-

tion.

Dans le cas particulier du systéme différentiel III.S53, nous

appelons ei les faibles variations au voisinage de la position d'équi-

libre :
e
, Rg = Xg * &
. )
u = U + €u (I1I1.54)
‘ _ e
i Y2 - Y2 + Ey

et 1'indice e est utilisé pour représenter les valeurs a l'équilibre.

La condition de stabilité est vérifiée si les variations : gx’ eu et sy

tendent vers zéro lorsque le temps t tend vers 1'infini (il s'’agit de
la stabilité asymptotique au sens de LIAPDUNDVth]].Le systéme diffé-
! rentiel III.52 admet deux positions d'éguilibre : l'une obtenue pour
| Xg = Y; = 0 et Ue = 1 est stable pour n < 1 ; cette solution triviale,
correspond au cas ol le laser n'émet pas. Pour l'autre solution, les

valeurs & 1'équilibre du champ, de 1l'inversion de population et de la

polarisation s'obtiennent aisément & partir du systéme III.53 :
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Xg - [2(n-1)] 172 (III.55)
TR (III.56)
= )
g _ 1 _ 1/2
Y, = = [é(n 1)] (III.57)

En remplagant les expressions (III.54) dans le systéme
(III.53) on obtient, aprés linéarisation, le systéme différentiel sui-

vant

Me
it

X B E:X ¥ n Ey

. o 1 e e

€, ~ 3 [eu * 3 (XS ey + Y2 ex]] (III.58)
» - _ - e _ e

sy = - £ [sy U ex xS eu]

Ces équations caractérisent 1'évolution des faibles variations
au voisinage du point d’équilibre. La solution générale de ce systéme
différentiel s'exprime pai %es combinaisons linéaires des solutions
particuliéres : Ei = sz e 1 od Ei‘est un vecteur & trois composantes
et les Ai représentent les racines de 1’équation caractéristique sui-

vante :

3

AWr1e2) A2 v E (M nE) A+ 282 (n-1) =0 (III.59)

La condition de stabilité [ex, €, ey - 0 guand t > )} est danc vérifiée
lorsque la partie réelle de chaque racine Ai est négative et nous
sommes conduit 4 rechercher le signe des selutions de 1'équation caracté-

ristique (III.59].

Cette étude peut &tre entreprise en appliquant le critére de
ROUTH-HURWITZ (82

que chague Ai ait une partie réelle négative

(cf Annexe) ; on obtient alors deux conditions pour

n>1

(1+28)(1+ng) - 28(n-1) > 0O
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La premiére inégalité (n > 1) exprime la condition de seuil
d'oscillation gque nous avons déja exprimée en régime de faible satura-
tion (cf ITI-3-f). La seconde inégalité est triviale pour § = %. En
revanche, dans le cas contraire, elle n'est plus vérifiée pour n suffi-

samment grand

n >.%. 181 . ¢ (III.50)

1 - 2¢

Il apparait ainsi un domaine de variation du parametre n od

de position d’équilibre (xg. u®, YZ] est instable (cf Fig. III-9)

0

2°‘

19 INSTABLE

STABLE

ABSENCE D'OSCILLATION

U

1 T 1 1 ]

0.1 0.2 0.3 0.4 0.5 0.6

" Figure III-9 : Diagramme de stabilité de la posttion d'équilibre

(xg, ve, yg).

Pour n = nc, on résoud 1'équation caractéristique III.S59 en remplagant

252(n-1l par E&(1+28)(1+nf) et on obtient les solutions suivantes :

>\'l = - (1 + 28)
A2 =t iy avec w = g|2EE (III.61)
3 c c

1 - 2§
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L’8tude de la stabilité linéaire du systéme différentiel
(ITI.53) au voisinage du point d'équilibre montre donc 1'apparition .
d'un régime périodique de pulsation w,pour les valeurs critiques de n
déterminées d'aprés 1l’expression III.60. A ce stade, 1l'analyse de sta-
bilité linéaire ne permet pas de prévoir si ce régime périodique est
stable, il est nécessaire pour celd de procéder a une analyse de bifur-

(83,84) gui fait 1'objet de nouvelles études.

cation
Les courbes de la figure III-10, obtenues par résolutiaon
numérique du systéme différentiel III.53 illustrent le passage au régime
instable pour différentes valeurs n voisines de nc. Pour la valeur cri-
tique minimale (nc = 14,93) la courbe théorique montre le régime pério-
dique & la fréquence de 300 kHz cette valeur coincide avec celle obte-
nue & partir de 1l'expression III.81x. Lorsque le parametre n est infé-
rieur & nc le fonctionnement du laser est stable, le régime oscillatoire
est amorti. En revanche pour n supérieur a nc, le comportement du laser

devient instable.

En fait, les différents régimes analysés ci-dessus sont diffi-
cilement accessibles avec notre dispesitif car la valeur critique mini-
male de n est obtenue d'apreés la relation III.42 pour une puiséance IR
élevée de l'ordre de 7W. L’étude expérimentale de la transition stable
<> instable nécessiterait alors d'utiliser une autre technique de com-
mutation de la puissance de pompe paur dispaoser d'une intensité IR plus

importante a l'intérieur«de la cavité SMM.

Il apparait donc que les oscillations non amorties observées

x

au début de cette étude sont & distinguer du régime oscillatoire mis
en évidence & partir de l’analyse de stabilité précédente et afin de
préciser l’origine des ascillations cbservées, nous avons entrepris une
nouvelle étude expérimentale que nous présentons dans le paragraphe

suivant.

% Dans L'@chelle de temps usuelle, La valewr de La pulsation critique
est 2gakle a wc(wn/ZQn).
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n= 1‘]C=14,93
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Figure III-10 : Illustration du paseage au régime instable ; les
courbes ont été calculées pour différentes valeurs
du paramétre n, la valeur de § étant fixée a 0,18.




97

Les paramétres expérimentaux qui determinent les conditions
d’observation du régime oscillatoire sont : la fréguence du rayonnement
IR de pompe, la fréquence d'accord de la cavité SMM et de fagon moins

critique la pression du milieu amplificateur.

Ce comportement oscillatoire peut donc &tre distingué des
effets transitoires décrits dans les parties précédentes {[(III-2 et
II1-3), peu dépéndants de la fréquence IR de pompe. Notons de méme que
ceci nous conduit & différencier les ascillations non amorties mises en
évidence expérimentalement du comportement oscillatoire établi aupara-

vant & partir de l'analyse de stabilité linéaire.

Les sscillations sont observées uniquement dans le domaine des

basses pressions : inférieures & 6 mTorr pour des conditions expérimenta-

les accessibles avec motre montage (puissance de pompe inférieure au watt).

Le comportement gscillatoire n'est jamais observé lorsque la
fréquence du laser de pompe est accordée pour obtenir une puissance SMM
émise maximale. En revanche, les oscillations sont mises en évidence
quand la frégquence IR est écartée de 10 MHz ou plus par rapport a la
position précédente. La fréquence des oscillations (v 150-kHz) dépend
peu de la fréquence de laser IR de pompe dans les limites de sa gamme
d'accord (50 MHz).

La forme des oscillations dépend de la fréquence d'accord de’
la cavité SMM. La figure III-11 présente cet effet pour différentes lon-
gueurs de la cavité. Le régime oscillatoire est non amorti lorsque la
cavité est accordée au centre du profil d’'émission (enregistrement A).
Par contre, une faible variation de longueur (0,5 um) de part et d’autre
de la position centrale entraine un amortissement rapide des oscilla-

tions (enregistrements B et C).

Afin de préciser 1l'évolution du régime oscillatoire obssrvée
en fonction de la longueur de la cavité SMM, nous avons relevé 1'allure

du profil d’émission pour plusieurs valeurs de la fréquence IR. Deux
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Figure IIT-11 :
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20 30 40 50 (1s)

Evolution de la forme des osctillations pour différentes
longueurs- de la cavité SMM. Le pic qui apparatt lors de

L' interruption du rayonnement IR de pompe sur les différents
enregistrements est interprété dans la partie III-5. La
pression du milieu amplificateur est de 4 mlorr, la puissance
IR de 830 mW (émission d 742 wm de HI2COOH).
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cas peuvent 8tre distingués selon que la fréquence est en guasi~résonance
ou hors résonance avec la transition rovibrationnelle 1 -+ 2 (cf Fig.
ITI-12). Dans le premier cas, le profil d'émission du laser SMM présente
une forme lorentzienne tranguée tandis que dans le second cas, 1l'écart

& la résonance IR entraine un dédoublement du profil d’émission. Le mi-
nimum central s'accentue avec l'écart & la réscnance IR. Précisons que

le dédoublement est aussi observé sur les autres résonances de la cavité
SMM et apparait uniquement dans un domaine de pressions inférieures &

10 mTorr.

200kHz

(a)
{b)

Y
Figure ITI-12 : Représentation de l'évolution de la forme du profil «
d'émission : a) le rayonnement IR est quasi-résomnant
avee la tramnsition rovibrationnelle 12 ; b) la fréquence
IR est écartée de 10 MHz par rapport d la position a). La

pression du milieu amplificateur est de 4 mTorr.

Cecl nous permet de définir les conditions d'apparition du
régime oscillatoire : d'une part, les oscillations sont observées &
basse pression, lorsque le profil d’émission du laser SMM présente un
dédoublement qui apparait si la fréquence IR n'est pas résonnante avec
la transition 1 » 2. D'autre part, le régime oscillatoire est non amorti
lorsque la fréquence de la cavité SMM est accordée au minimum central du
profil d'émission et devient trés vite amorti de part et d’autre de

cette position.
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Nous rappelons tout d'abord 1l’origine du dédoublement du pro-
fil d'émission et afin d'interpréter les effets observés en fonction de
la fréquence d'accord de la cavité SMM, nous considérons le cas ol deux

émissions sont présentes dans la cavité.

Dédoublement du profil d'emission

Cet effet a été mis en é&vidence par plusieurs groupes(BS’BSJ

et interprété au moyen d'un traitement d’égquations de population par
T.A. DE TEMPLE et E.J. DANIELEWICZ(67].

Le pompage IR, sélectif en vitesse, n’est généralement pas
résonnant avec la transition rovibrationnelle 1 -+ 2. £n tenant compte
de l'onde retour IR & 1l'intérieur de la cavité SMM, l'inversion de
population entre les deux niveaux SMM est donc réalisée pour les deux
classes de vitesse v telles que |

W, - W

L. s 2 B (III.52)

Dans le domaine des basses pressions, la transition SMM pré-
sente un élargissement Doppler dominant, typiquement & 2 mTorr et pour
une fréguence de 380 GHz, le rapport des largeurs Ooppler et homogene
est de 1l'ordre de AwD/AwH = 8. Les molécules de chagque classe de vitesse
se déplacent & l'intérieur de la cavité ol reégne une onde stationnaire
et il apparait dans leurs référentiels propres deux pulsations

wg = ws(1:b§] correspondant chacune & une composante (onde aller et

retour]} de l'onde statiaonnaire.

Dans le cas d'un élargissement Doppler dominant et pour des
désaccords de la cavité SMM suffisamment importants (st - w23i>>‘AwH),
on peut considérer que chaque composante de 1l'onde stationnaire n'inter-

agit qu'avec une classe de vitesse v (positive ou négative) telle que

+
W, - w23‘ <A w

5 H (III.63)
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si Wg = Wog > 0 alors 1'inégalité III.B3 est vérifiée pour la
classe de vitesse v qui a la méme direction de propagation que la compo-
sante de 1'onde stationnaire et inversement si wg - w23< 0 (cf Fig.

III-13). Dans le premier cas (w. - Wog > 0) 1l'écart & la résonance

S
est minimal pour Wg = wp3 (1 +.% } tandis que dans le second
. . v
- < = - —).
cas (wS Woo 0), il est minimal pour Wg w23(1 c]

La courbe de gain du laser SMM présente donc deux maximums

séparés de 2w23 %- (cf Fig.III-13) soit, d'apres (III.62) :

Y23
Aw, = 2 A — (II1.64)
S p w
P
ou Aws représente 1'écart entre les pulsations des deux maximums du pro-
f11 d’'émission et Awp 1'écart & la résonance du rayonnement IR de
pompe. Notons que les ordres de grandeurs mesurés pour Aws (580 kHz)

et Awp (10 MHz) sont tout & fait compatibles avec 1'expression (III.84).

|
l
|
i
l
|
!
|
!
l

4 .
23 wza(’ *'\CL) Ws

Figure IIT-13 : Contribution 4 la courbe de gain des deux classes de

vitesse pompées selon la composante de l'onde stationnaire.




102

Compte tenu de 1’allure de la courbe de gain, deux émissions
de fréquences voisines de part et d’autre de la fréguence centrale
w23/2ﬂ peuvent exister simultanément & 1l'intérieur de la cavité SMM ;
si de plus ce mode de fonctionnement du laser est stable alors le com-
portement oscillatoire non amorti peut 8tre interprété comme le résultat
du battement de ces deux émissions de fréquences voisines. Précisons
ce point en utilisant les résultats de la théorie de LAMB développée
dans le cas ol deux modes sont présents & 1'intérieur de la caviteé

laser.

Conditions de stabiliteé

Dans la théorie du laser de LAMB(40’41], 1'évolution de 1'in-

tensité de chacun des champs est décrite par les équations suivantes :

e
n

2(0!.1 - 912 Iz} I1 ~ 281 I (IIr.s85])

2
1
2
2

He
]

2[&2 - 0 I1J I2 - 28,1

5 [III.§8}

21
ol a1[a2) et 81(82) représentent respectivement les gains linéaires et
les paramétres d'auto-saturation des champs d'intensite I1(IZJ (§I1I-2) ;
812 et 621 sont les paramétres de saturation croisée qui s'expriment en
fonction des formes lorentziennes caractérisant 1'écart & la résonance
des deux champs de pulsations w,l et wz.
paramétres de saturation croisée apparait clairement dans les équations
(ITI1.85) et (III.66) : le parametre 612

! du gain linéaire correspondant au champ d’intensité I1 provaguée par la

La signification physique des
rend compte de la diminution

| saturation du champ d'intensité Iz et inversement pour le parametre
| 8,_,.
21
Les équations (III.685) et (III.66) admettent plusieurs solutions
g stationnaires qui correspondent & un fonctionnement du laser sur une seule
? émission lorsque 1’intensité stationnaire de 1'un des champs est nulle
ou un fonctionnement sur deux émissions si 1'intensité stationnaire de

‘ chacun des champs est non nulle.

Afin de déterminer les conditions de stabilité des différents

fonctionnements possibles du laser, on procéde alors comme précédemment
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a une analyse de stabilité linéaire des positions d'équilibre. Les con-

ditions de stabilité ainsi déterminées par LAMB(41] sont reportées dans

le tableau ci-dessous

I1 I2 Conditions de stabilité
0 0] a1<D s a2<0
%
-§; 0 aq>0 s a2<0 o) et a <0
ou
%
0 — a.>0 , a’<0o C>1
62 1
al/B al/B
1P 2P , ,
T T ¢ oz>D,0L2>D,C<1
o, -B,I
I, 1717 Ca 1
912
Dans ce tableau, a1 =0, - 921(a2/62J représente le gain

linéaire effectif pour le champ d'intensité 11 ; c'est une détermina-~

tion du gain linéaire quand seul le champ I. est établi (IZ = az/BZJ 3

2
de fagon analogue, a, est défini par : aé =0y - 612(a1/811. Le para-
meétre C = GH2921/B182 caractérise le couplage entre les deux émissions,

dans notre situation ce parametre dépend fortement de 1l'écart a la
résonance IR qui détermine le recouvrement des deux composantes de la

courbe de gain.
Discussion

Nous précisons & présent la signification physique des condi-
tions de gtabilité reportées dans le tableau précédent en considérant

d'abord le cas ol les gains linéaires o, et a, ne sont pas tous deux

/l
positifs.
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Lorsque les gains linéaires u1 et uz sont négatifs, les pertes
de la cavité sont prépondérantes et il est clair que dans ce ces, aucune
oscillation ne peut s’établir. En revanche, quand l'un des deux gains
linéaires est positif, seule 1'émission correspondante peut s’établir,
son intensité en régime stationnaire est égale a ai/Bi od i = 1,2 si res-
pectivement aq > 0 ou a2 > 0. Expérimentalement, ceci est réaliseé guand
les deux maximums de la courbe de gain sont suffisamment séparés (par rap-
port & la largeur de la courbe de réponse de la cavité) et gue la caviteé

est accordée & la fréquence de 1'un ou l'autre des deux maximums.

Analysons maintenant les divers fonctionnements stables qui
apparaissent lorsque les gains linéaires a1 et uz sont positifs. Les
effets décrits résultent de la compétition des deux émissions. Distin-

guons trois cas selon les valeurs prises par les gains effectifs ai

- 51 uniquement l'un des gains effectifs est négatif alors 1'émis-
sion correspondante sera dominée puis interrompué par l’autre et le
battement entre les deux émissions sera trés vite amorti. Cet effet est
observé expérimentalement guand la fréquence d'accord de la cavité
est décalée de la fréquence centrale du profil d'émission (enregistre-
ments B et C). Notons gue dans ce cas, le paramétre de couplage peut

&tre inférisur a un.

- 81 le gain effectif de chaque émission est négatif, on a néces-
sairement C > 1 (couplage fort) et dans ce cas, les deux émissions ne
peuvent pas osciller simultanément ; le laser présente alors un compor-
tement bistable : les conditions initiales favorisent l'ume ou 1'autre
des émissions (cf Fig.III-14a) et aucune oscillation ne sera détectée

sur la puissance de sortie.

- Dans le cas d'ume faible saturation croisée ol le gain linéaire
effectif de chaque émission est positif on a nécessairement C < 1
(couplage faible) et deux émissions peuvent exister simultanément &
1'intérieur de la cavité laser (cf Fig. III-14b). Ce comportement est
obtenu expérimentalement lorsque la frégquence d'accord de la cavité
coincide avec la fréguence centrale du profil d'émission du laser
(enregistrement A) ; la puissance détectée présente alors un

comportement oscillatoire non amorti.
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Notons enfin le cas du couplage neutre (C = 1j ol l'ensemble
des solutions vérifiant I2 =-(81/612] I1 + [a1/612] est stable. Pratique-
ment, cette situation obtenue pour une seule valeur du paramétre de
couplage apparait difficilement réalisable.

I ' [
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Figure III-14 : Diagrammes montrant dewx modes de fonctionnement stable

du laser, d'aprés LAMB(4Z)

. Les droites L] et LZ représentent respective-—
ment les valeurs stationnaires non nulles des équations (III.65) et (III.66)
a) cas du couplage fort (ulzugzl, 81:82=1, 612=621=2) 1l y a dewux positions
d'équilibre stable : (Ilzal/Bl, I,=0), (IZ:O’ I2=a2/82).

b) cas du couplage faible (a1=u2=1, 81=62=2, 612=621=1), il y a une posi-
tion d'équilibre stable (I1=(a£/Bl)/(l—C), I, Z(Qé/Bz)/(l—C)).

L'analyse de stabilité des équations d'évolution (III.B5) et
(I1I1.68) montre donc que le régime oscillatoire non amorti, résultant
du battement des deux émissions, est obtenu dans le cas d'un couplage
faible (C < 1), laorsque le gain effectif de chague émission est positi? H
le comportement oscillatoire amorti apparait dé&s que 1’un des gains
effectifs devient négatif c'est & dire pour une faible variation de la

fréquence d'accord de la cavité & partir de la fréquence centrale du

profil d'émission.

Aprés avoir analysé les différents effets transitoires obser-
vés lors de 1'établissement de 1’émission laser, nous nous proposons au
cours de la partie suivante de préciser le comportement du laser SMM

au moment de l'interruption de la puissance IR de pompe.
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ITI - 5) EFFET TRANSITOIRE OBSERVE A L'ARRET DOE LA PUISSANCE DE POMPE

Lors de 1l'interruption du rayonnement IR de pompe, la puis-
sance SMM émise présente dans certaines conditions expérimentales que
nous précisons ci-dessous une surgscillaticn. Un comportement analogue
avait été observé par A.A. MANENKOV et QK(BB] Sur un maser paramagnéti-
que & trois niveaux dont on commute la puissance de pompe. Dans le do-
maine M, P. GLORIEUX et B. MACKE'®®) ont étudié des effets transitoi-
res similaires, dans leurs expériences c'est sur 1l'absorption d’'un
champ irradiant continuement le milieu que 1'on cobserve les transitoi-

res induits par la modulation du rayonnement de pompe.

La suroscillation observée lors de 1l’interruption du pompage
IR apparait a forte puissance de pompe et unigquement dans le domaine
des basses pressions : inférieures & 7 mTorr (cf Fig.III-15). De plus,
elle est mise en évidence pour une large gamme d'accord des fréquences
IR et SMM.

Ces conditions expérimentales sont comparables & celies déter-
minées au cours de 1'étude du régime non linéaire oG 1'é&tablissement
de 1'émission SMM présente de méme une suroscillation. Elles montrent

1'importance de la saturation IR et SMM.

Notons cependant que les effets observés & 1l'arrét du pompage
résultent de la commutation simultanée des rayonnements IR et SMM ; ils
sont donc & distinguer des effets mis en évidence lors de 1'établisse-
ment de 1'émission SMM o0 les phénoménes transitoires IR et SMM appa-

~

raissent & des instants différents.

Au cours de la partie III-3, nous avons établi un modeéle &
deux niveau; d'énergie en considérant notamment que les effets transi-
toires IR sont amortis au moment de l'établissement de 1'émission SMM
qui s’effectue toujours avec un délai supérieur & 5 ps apres la commuta-

tion du rayonnement IR de pompe. Ce modéle ne peut évidemment pas &tre
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appliqué ici. Il est alors nécessaire de considérer les trois niveaux

d'énergie couplés par les champs IR et SMM.

Afin de prendre en compte les phénoménes l1iés au couplage des
transitions IR et SMM, nous adoptons une approche simplifiée du modéle
a4 trois niveaux d'énergie : nous négligeons d'une part la dépendance
spatiale des champs IR et SMM et d'autre part la dépendance er vitesse
en considérant uniquement les molécules gqui contribuent & 1'émission
SMM. Enfin, les effets transitoires observés lors de la commutation de
la puissance de pompe étant peu dépendants des fréquences d'accord IR et
SMM, nous nous limitons au cas physiquement intéressant ol ces deux

rayonnements sont parfaitement résonnants.

Dans le formalisme de la matrice densité, l'évolution du
milieu amplificateur est donnée par 1'éguation suivante

i dp
It Y [Hp 1 + (—— (II1.87)

dt)relaxation
avec H = HD + V(t)

ot H représente le hamiltonien en présence des champs IR et SMM, HD
étant le hamiltonien en absence d'interaction et V(t) = -uE(t) le

hamiltonien de perturbation.

Dans 1'approximation des collisions fortes, la relaxation est

définie par un taux unigue (y) et s'exprime simplement par :

dt

(99- = -y (p-p%) (III.68)
relaxation
ol pO est la matrice densité & 1l'équilibre thermodynamique.

Les champs IR et SMM sont représentés globalement par :

E(t) = Ep(t) cos w,-t + ES[t) CoS Wa.t (ITI.68)

12 23

Afin d'éliminer les termes rapidement variables, nous &crivons

les éléments non diagonaux de la matrice densité sous la forme
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L'equation d'évolution de la matrice densité (III.B87) s'exprime alors

sous la forme développée suivante :
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A la résonance ces équations différentielles se décomposent en

systemes indépendants dont seul celui formé des cing premié-

res équations contribue & décrire 1'évolution de la polarisation SMM

qui intervient comme terme source dans 1'équation de champ (III.32).

On effectue & présent le passage & des quantités sans dimension seleon

la méthode introduite précédemment (§IIT-3-d) et on obtient :
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0 = - & W+ xYg - % Xg Y))

Wo=-£6@-w - XY +~% X Yg)

?p = -E - %’XS Yoo * X (III.71)
Vo= - B trg - XU +-% Xo Ysp)

. 1

YSp= - & (Yo _ +

ot les quantités sans dimension gui apparaissent dans le systéme diffé-
rentiel (III.71), sont analcgues & celles introduites dans le modele

r . x
a deux niveaux d’énergie :

Py = P Pop = P
y - P22 " Pa3 e D22 ' 11
NO N
aY N ."\1 N
v - 10py3 = Pgp) ¢ - 1lpyp = ppy)
S T ° p NC
Y] v
o 2 P13 e
Sp N°
Q
Py = P,.)
We = 22 - 11
N

Compte tenu des hypothéses précédentes, ces guantités sont
indépendantes de la coordonnée axiale z et rapportées simplement a
1'inversion de population N® réalisée en absence de champ. U et W
représentent respectivement la différence de population entre les
niveaux connectés par les rayonnements SMM et IR ; YS et Yp caractéri-
sent respectivement le gain du milieu & la fréquence SMM et son absorp-
tion & la fréquence IR ; YSp est le seul terme relatif & un processus

a8 deux photons, il caractérise la cohérence entre les niveaux 1 et 3

x Sans nisque de confusion possible, nous avons omis L'indice 2 utilise
précddemment pour distinguen La partie imaginaire de La polarisation.
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induit par les deux rayonnements ; WO représente la différence de popu-
lation entre les niveaux connectés par le rayonnement IR & 1'équilibre

thermodynamique, rapportée a nNC.

Le systeéme différentiel (III1.71) permet donc de décrire 1'évo-
lution de la polarisation & la fréquence SMM en considérant le couplage
des deux transitions IR et SMM. Afin de rendre compte du comportement
transitoire du laser, ce systéme doit &tre complété de 1’équation

II1.32 que nous rappelons ci-dessous :

X. = -X_+nY (III.32)

L'origine de la suroscillation observée & 1'interruption de
la puissance de pompe peut &tre précisée a partir de 1'éguation d'évo-

lution de YS qui intervient comme terme scurce dans 1'éguation III.32.

Pour cela, considérons tout d'abord la valeur d'équilibre de la pola-
risation SMM, atteinte avant l'interruption de la puissance de pompe,

soit

1 e
3 s "3 % Ysp (111.72)

La commutation du pompage IR étant effectuée en un temps tres
court (<300 ns) par rapport au temps d'évolution des différentes varia-
bles : champ SMM, différences de population et polarisations nous pou-

vons considérer que, pendant un court moment suivant 1l'interruption de
L ]

la puissance de pompe, Y. est donné par :

S

S . e e e
st' g [YS~ u XS) (II1.73)

soit d’apres l'expression (III.72) :

[ E e
YS =3 Xp YSp (III1.73)

Les paramétres £ et Xp étant positifs, le signe de ?S‘dépend
:p ; si cette guantité est positive alors 9S_et

donc is sont positifs dans ce cas 1'interruption du pompage IR conduit

uniquement du signe de Y
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a une augmentation de la puissance SMM émise. A 1’équilibre, le terme

de cohérence a deux photons s'exprime simplement en fonction des champs

IR et SMM :
e 2
2X X
Yg -3 P g - [XZJZ (I11.74)
P o3 Xy 2

Nous pouvons alors préciser les conditions d'apparition de la

suroscillation observée a l'arrét de la puissance de pompe

>
fU‘U [N}

> 14 [Xglz (III.75)

Cette relation montre que la suroscillation apparalt & forte
saturation IR en accord avec les résultats expérimentaux. De plus les
considérations précédentes permettent d'affirmer gue l'effet transi-

toire observé & l'arrdt de la puissance de pompe résulte d'un processus

a4 deux photons IR et SMM.

Le systéme différentiel (III.71) peut &tre intégré numérigue-
ment. Pour ce calcul, il est cependant nécessaire de déterminer un para-
métre n effectif compte tenu du modéle présenté ici gqul néglige toute
dépendance en vitesse et donc 1'élargissement Coppler de la transition
IR. Le but de cette partie étant de déterminer 1l'origine de la suroscil-
lation observée & 1'interruption de la puissance de pompe, nous avons
entrepris 1’intégration numérique du systéme différentiel (III.71) pour
différentes valeurs de Xp en considérant simplement un parametre n moyen
(n = 4). La figure III-16 présente les courbes ainsi calculées, elles
montrent clairement 1'apparition de la suroscillation & l'arrét de la
puissance de pompe dans la zone de saturation IR. Les valeurs de Xp
choisies permettent de vérifier la condition d'apparition de la suroscil-

lation (III.75), ce qui confirme 1l'analyse précédente.

L’analyse de stabilité présentée dans le paragraphe III-4-a
" peut 8tre généralisée au modéle & trois niveaux d'énergie ; notons
cependant que dans ce cas, la détermination des conditions de stabilité
& partir du critére de RGUTH-HURWITZ(BZ) conduit & des expressions ana-

lytiques compliquées dont 1'interprétation physique est difficile.
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Pigure IIT=16 : Effet transitoire & L'arrét de la puissance de pompe. Lea courbes

ont été obtenues par intégration numérique du systéme différentiel
IIT.?1, pour différentes valeurs du paramétre Xp et pour n = 4.
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III - 6) OUVERTURE VERS OE NOUVELLES ETUDES

Nous avons décrit dans les parties précédentes divers compor-
tements du laser SMM observés lors de la commutation de la puissance
IR. L'analyse des différents effets a été entreprise dans le cadre
d’une théorie semi-classique ol 1'émission thermigue joue le rdle de
terme source mais nous n'avons pas considéré plus en détail 1’influence

du champ XS(o] a 1'instant initial.

Celle-ci peut &tre aobservée expérimentalement de la fagon
suivante : en rétablissant la puissance de pompe aprés un temps d'inter-
ruption (AT) tel gue le champ SMM dd & la premiere excitation ne soit
pas totalement amorti. On modifie alors la valeur et la distribution
statistique du champ initial qui est & l'origine de la montée en oscil-
lation du laser SMM au cours de la seconde impulsion. Dans ce cas,
1'émission laser est déclenchée non pas sur le rayonnement thermique
comme dans les parties précédentes mais & partir du rayonnement cohérent

résiduel de la premiere émission.

L'augmentation de 1'intensité initiale se manifeste notamment
sur le délai (TD] de la seconde montée en oscillation du laser SMM. La
figure ITII-17 illustre cet effet, elle représente pour différentes

pressions 1'évolution de T, en fonction du temps d'interruption de la

D
puissance de pompe (AT) séparant deux impulsions. L'examen de la courbe

obtenue & haute pression (22 mTorr) montre que l'on peut distinguer

trois zones

- pour des valeurs de AT supérieures & 10 ps, le délai est indépen-
dant du temps d'interruption et dans ce cas, les deux émissions ne sont
pas corrélées, chacune s'établissant & partir du rayonnement thermigue
(§III-3-h]).

z lorsque AT est inférieur & 5 us, l°’augmentation de la valeur du

champ initial conduit & une décroissance linéaire du délai en fonction

de AT. Les deux émissions ne sont alors plus indépendantes.



115

- les valeurs de AT comprises entre 5 et 10 us correspondent a la
zone de transition entre les deux régimes : 1'amplitude du rayonnement
cohérent did & la premiére émission SMM est comparable & celle du rayon-

nement thermique.

La pente des courbes varie avec la pression. Aux pressions

N

inférieures & 10 mTorr,on n‘ohserve que la zone linéaire pour des valeurs
de AT inférieures & 15 us. Notons qu'a basse pression, la faible décrois-
sance du rayonnement cohérent de la premiére émission permet de modifier
le champ initial de la seconde émission aprés des temps d’interruption
de la puissance de pompe atteignant 15 us. Dans ces conditions 1'inten-

sité initiale est nettement inférieure au minimum détectable.

Les courbes obtenues montrent donc clairement que 1'augmen-
tation de 1l'intensité initiale due & la premi2re émission SMM provoque
une diminution du délai observé lors d'une seconde excitation et que ce
délai varie linéairement avec le temps d’interruption. Cette variation
peut s'interpréter qualitativement a partir de la forme simple du délai
établie d'aprés l’expression III.2 et en considérant que 1’intensité
en régime stationnaire IS(m] =2 ast trés supérieurs a 1l'intensité

8
initiale (a/BIS(o) >> 1). On obtient alors

1 1 o
Tp =55 Ltog|g—— (III.76)
Blsto)

Dans la zone ou les deux émissiocns sont dépendantes, Is[o]
est déterminée essentiellement par le rayonnement SMM présent dans la

cavité aprés une premiére excitation.

Pour des temps d'interruption de la puissance de pompe supé-
rieurs au temps d’arrét (TA) de la premigre émission SMM, la valeur de
1'intensité SMM présente dans la cavité : I1 est proche du minimum détec-
table et nous supposons alors que cette intensité décroit suivant une
loi exponentielle de constante de temps TO. Dans cette hypothése le

délai varie linéairement en fonction de AT en suivant la loi

- L (AT
Ty = 35 <T0 + c) (II1.77)
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Figure ITI-17 : Mise en évidence de l'influence d'une augmentation de 1'intensité

tnitiale sur le délat pour différentes valeurs de la pression du

milieu amplificateur (& : 22 mTorr, ¢ : 11 mlorr, ® : 7 mlorr).
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ol C est une constante gqui dépend de l'intensité 11 choisie.

L'hypothése d'une décroissance exponentielle du champ SMM
présent & l'intérieur de la cavité est une approximation grossiére qui
ne prend pas en compte notamment 1'influence des effets de cohérence &
deux photons mis en évidence lors de l'interruption de la puissance
de pompe et 1l'interprétation proposée ici est essentiellement qualita-

tive.

La dépendance des pentes des courbes de la figure III-17

~

avec la pression est due & la relaxation rotaticnnelle qui provoque
un retour rapide & 1'éguilibre thermodynamique du milieu actif. En
effet, la constante de temps To caractéristique de la durée de vie des
photons dans la cavité est fonction & la fois de 1'amortissement de la

polarisation SMM et du coefficient de qualité.

Les propriétés statistiques de 1'émission laser ont &té étu-
diées notamment par F.T. ARECCHI st V. DEGIDRGID(7U] dans le cas d'un
laser HeNe "Q switché&”. Ces deux auteurs ont observé des fluctuations
de l'émission en régime de faible saturation et ils ont déterminé expé-
rimentalement la distribution des photons & 1'intérieur de la cavité

pour différentes valeurs du délai.

Dans le cas du laser SMM, les effets sont analogues : en régime
de faible saturation, on observe des fluctuations du délai bien que
le signal transitoire d'établissement de 1'émission SMM conserve la
méme forme ; 1'importance de ces fluctuations augmente avec le désaccord
de la cavité. Ce comportement peut &tre décrit qualitativement & partir

de considérations simples :

- L'influence des fluctuations du nombre initial de photons est
importante lorsque le laser est en dessous du seuil d’oscillation et
devient relativement faible lors de la montée en oscillation du laser
(pour des temps supérieurs a TD]. En négligeant la distribution statis-
tique du champ au-dessus du seuil, on peut considérer qu'en régime de

faible saturation le comportement du laser est décrit par la loi de
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variation temporelle établie dans la théorie de LAMB {expression III.2)
ol cette fois 1'intensité initiale IS[O] est considérée comme une va-
riable aléatoire gui décrit la distribution statistique du champ initial.
Dans cette hypothése, la montée en oscillation du laser conserve donc une
forme apériodique mais qui apparait de fagon aléatoire selon les valeurs

de 1l'intensité initiale.

- L'augmentation des fluctuations du délai avec le désaccord de la
cavité peut 8tre interprété d'aprés l'expression (III.77) ol il apparalt
que pour un faible gain (cavité désaccordée), les fluctuations de Is(o]

modifient plus fortement les valeurs du délai.

En réalisant des séquences & deux impulsions, on modifie la
distribution statistique de 1'intensité initiale. En effet, dans le
cas ol 1l'émission laser s'établit & partir du rayonnement thermique,
la probabilité d’avoir n phaotons & l'instant initial est donnée par 1la

statistique de BGse=-Einstein soit

Pp = exp (— Q%_u_)_) 1 - exp (— Rh%) (III.78)

o0 w est la pulsation du rayonnement, k la constante de Boltzmann et

T la température absolue.

Par contre, dans la zone ol les deux émissions sont dépendan-

~

tes, la seconde débute & partir du rayonnmement cohérent résiduel de la

premiére émission dent la loi statistique correspond & une distribu-

71)

tiaon de Poisson
n -<n>
<n> e n

p_= (IIT.79}
n!

oU <n> = E n p, est le nombre moyen de photons.

L'influence d'une modification de la distribution stafistique
apparait sur la figure III-18 gqui représente une séquence & deux impul-
sions dans le cas od les deux émissions sont dépendantes. La premiére
gui s'établit a partir du rayonnement thermique montre la superposition
de signaux obtenus & chaque commutation de la puissance de pompe en

revanche la seconde émission débute & partir du rayonnement cohérent et

on observe alors la superposition de signaux identiques.
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co,

SMM

Figure III-18 : Photographie d'une séquence d deux impulsions. La
seconde émission débute d partir du rayonnement
eohérent résiduel de la premiére émission. La
pression du milieu amplificateur est de 8 mlorer.
L'échelle est del0 us par division.

Cet effet apparailt indirectement (aprés moyennage) sur la figure III.19
qui a &té obtenue pour des conditions expérimentales ol 1'émission laser
présente un comportement oscillatoire. Dans ce cas, les fluctuations de
1'émission sont observées comme une modification de l'amp}itude des
oscillations qui est notablement diminuée quand les fluctuations sont
importantes (premiére émission) et fide@lement reproduite lorsque le
moyennage est effectué & partir d'un ensemble de signaux identiques

{seconde émission).

Ces premiers résultats expérimentaux nous ont permis de préci-
ser qualitativement 1’'influence d’une modification de 1l'intensité ini-

tiale. D'autres expériences sont actuellement en cours afin de détermi-

by

ner l'évolution de la loi de distribution des photons & 1l'intérieur de

~

la cavité lorsque 1l'émission laser s'établit & partir du rayonnement

thermique ou encore & partir du rayonnement cohérent de la premiére

émission.
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Figure III-19 : Signaux obtenus aprés moyennage d'une séquence a deux impulsions en régime oscillatoire.

Emission d 742 um de mNmQQQmu pression du milieu amplificateur : 4 mTorr, puissance de

pompe : 0,8 W, écart a la résonance : 10 MHz.
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ITT - 7) CONCLUSION

La commutation rapide de la puissance de pompe nous a permis
d'observer différents comportements du laser SMM. Bien qu'une descrip-
tion compléte du laser SMM optiguement pompé nécessite de prendre en
compte trois niveaux d'énergie, nous avons montré que plusieurs effets

sont bien décrits dans un modéle & deux niveaux.

Nous avons ainsi analysé les phénomé@nes transitoires observés
a l'établissement de 1'émission laser en considérant uniquement les
deux niveaux couplés par le rayonnement SMM. Au cours de cette approche
du probléme général, nous avons pris en compte la structure de l'onde
stationnaire qui est trés souvent négligée a priori. Les équations
différentielles établies dans ce modéle ont été présentées sous une
forme particuliérement utile pour entreprendre une comparaisan des
dynamiques respectives du milieu amplificateur et du champ laser. Nous
avons etudié plus particuliérement les effets transitoires observés
en régime non linéaire qui n'avaient pas été interprétés au cours d'une
premiére étude. En régime de faible saturation, nous avons montré que
1'élimination adiabatique des variables moléculaires permettait d'obte-
nir immédiatement la loi de variation temporelle de 1l'émission laser
établie dans la théorie de LAMB. L’intégration numérique des équations
d'évolution montre que le modéle & deux niveaux d'énergie développé

N

dans ce présent travail permet une bonne description des effets obser-
vés & 1l'établissement de 1l'émission laser. Ce modéle peut &tre utilisé
pour décrire d'autres comportements du laser SMM, nous en avons donné
une illustration qui peut &tre considérée comme le point de départ de
nouvelles études en rapport avec l'analyse de stabilité des systémes

non linéaires.

En ce qui concerne le comportement oscillatoire, nous avons
précisé les conditions expérimentales qui déterminent 1'apparition
d'un tel comportement et nous en avons proposé une interprétation 3
partir des résultats de la théorie de LAMB dans le cas ol deux modes

-

oscillent simultanément a l'intérieur de la cavité laser.
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L'interprétation des phéncmenes transitcires cbservés & l'in-
terruption de la puissance de pompe nécessite de prendre en compte les
trois niveaux d'énergie couplés par les rayonnements IR et SMM. Nous
avans alors montré & partir du modele de LAMB étendu a trois niveaux
gue la suroscillation observée a 1'interruption de la puissance de pom-

pe résulte d'un effet de cohérence & deux photons IR et SMM.

Enfin, nous avons présenté une premiére contribution & 1'etude
des propriétés statistiques de 1'émission laser qui appelle des prolon-

gements tant théoriques gu’expérimentaux.
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CONCLUSION

Nous avons présenté et analysé au cours de ce travail deux
types d'effets non linéaires se produisant dans un laser SMM optigue-

ment pompé.

Dans les expériences de double résonance sur le milieu actif
du laser, 1l'influence de 1l'accord de la cavité& SMM sur la forme des
signaux nous a conduit & considérer les effets d'indice. Ceux-ci ont
été mis en évidence directement en mesurant la variation de la fréquen-
ce d'émission du laser induite par le rayonnement additionnel. Le fort
couplage entre le milieu actif et le rayonnement additionnel réalisé
dans notre dispositif expérimental rend celui-ci particuliérement bien
adapté a l'excitation du laser SMM par pompage & deux photons (IR et
MW} (72,73) . Le nombre de raies d’émission est en effet limité par
le caractere accidentel de la colIncidence entre les raies d'émission
du laser de pompe et les absorptions du gaz contenu dans le laser SMM.
L*introduction dans la cavité du laser d'un rayonnement additionnel de
puissance suffisante permet de remédier & cet inconvénient en réalisant
un pompage & deux photons ol la fréquence d'excitation est accordable
par l'intermédiaire du rayonnement microonde. Une telle étude, un mo-
ment envisagée ,a finalement é&té abandonnée aprés des essais infructueux

sur plusieurs molécules. La réalisation de ces expériences nécessiterait

en fait d'utiliser des sources hyperfréquences plus puissantes que celles

disponibles au laboratoire ou encore de diminuer le diamétre du guide
d’'onde de la cavité métallique afin d’assurer un meilleur confinement

du rayonnement MW.

En ce qui concerne le comportement transitoire du laser SMM,
seul 1'établissement de 1'émission en régime de faible saturation
avait été interprété au cours d'une étude antérieure. Notre travail a

permis d’expliquer les différents effets observés quel que soit le

régime de saturation. La montée en oscillation du laser SMM a été décrite

a partir d'un modéle & deux niveaux d'énergie étapbli sur les bases de

la théorie du laser de LAMB en champ fort. La suroscillation observée
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a l'arreét de la puissance de pompe ne peut &tre interprétée que dans

un modéle & trois niveaux d'énergie. Nous avons montré que cet effet
résultait d'un processus a deux photons IR et SMM. Ces modeles présen-
tent 1l'avantage de préciser clairement l'origine des différents effets
observés, cependant pour obtenir un accord quantitatif, i1l faudrait
considérer les autres causes d'amortissement liées notamment & 1’exten-

=

sion transversale finie du mode SMM ainsi qu’a l'inhomogénéité du

~

champ IR & l'intérieur de la cavité.

Certains des résultats obtenus au cours de ce travail doivent
gtre considérés comme préliminaires & de nouveaux développements qui
sont actuellement en cours. Dés & présent, 1l’analyse de bifurcation de
la transition stable <> instable mise en évidence lors de 1'étude du
comportement oscillatoire a permis d’établir les conditions de stabi-
lité de la solution périodique qui apparait au voisinage du point
critique ; celui-ci est alors défini comme un point de bifurcation de
HOPF(84]. L'analyse des propriétés statistigques de 1'émission laser
a déja montré que celles-ci sont essentiellement fixées par les proces-
sus intervenant dans les toutes premiéres phases de 1'émission, lorsque
la puissance émise est inférieure au minimum détectable dans notre do-
maine. Ce type d'expériences appelle aussi des prolongements théoriques
puisque l'interprétation du comportement statistique ne peut étre entre-

prise que dans une théorie quantique du laser.
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ANNEXE : CRITERE DE ROUTH‘HURWfTZ

Considérons un polynfme f(A) de degré n & coefficients réels

s =ca) A" ecny A" e Ll s et

On associe & ce polyndme un ensemble de déterminants B(m)

pour m = 1, ..., n définis par :
cli1) c(a) .0 e e 0
c(3) c(2) cin |
D(m) = )
c(2m-1) Ci2m-2) C(2m-3) Clm)

avec, par convention Clm) = O pour m > n.

Le critére de ROUTH-HURWITZ (B2’

s’énonce de la fagon suivante
Le nombre de racines d'un polyndme f(A) qui ont une partie réelle posi-
tive est égal au nombre de changements de signes dans la séquence S

ordonnée suivante :

s = C(0), b(1), b(2)/D(1), ..., D(m)/D(m=-1)

Considérons & présent une position d’équilibre d'un systéme
différentiel d'ordre n, cette position est stable si toutes les parties
réelles des racines de 1'éguation caractéristique f()A) associée 3 ce
systéme différentiel sont négatives. Les conditions de stabilité sont
donc vérifiées si la séquence S définie ci-dessus ne présente pas de

changement de signe.
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Application au systeme différentiel III.53 :

Dans le cas particulier du systéme différentiel III.S53, 1'équa-
tion caractéristigue (III.57) est du troisieme degré, la séguence S

est donc limitée aux termes suivants

S = C(0), D(1), B(2)/D(1), D(3)/0(2)

avec D(1) = C(1]
D(2) = C(1).C(2)
D(3) = C(1).C(2).C(3) - C(0).c(3)?

Dans l'équation III.57, C(Q) vaut 1 et la position d'équili-
bre [Xg, Ue, Y;] est stable si tous les les termes de la séquence S sont

positifs. Ceci conduit aux inégalités suivantes :

c(1) >0
c(2) >0
C(3) > 4@

cin.c2) - c(3) >0

En remplagant 3 présent les gquantités C(i) per les coeffi-
cients de 1l'éguation III.57 et en considérant gue par définition le
paramétre § est positif, on obtient les conditions de stabilité de la

position d’équilibre (xg. T Ygl
n>1

{1+28)(1+ng) - 25(n-1) > 0
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