
No d'ordre : 1 178 

pour i'obtention du titre de 

DOCTEUR DE TROlSlEME CYCLE 

Par 

Mohammed AZIZI 

SPECTROSCOPIE D'ABSORPTION A DEUX PHOTONS 
A EFFET DOPPLER COMPENSE EN CAVITE LASER 

ET E N  CAVITE PASSIVE. 
APPLICATION A L'ETUDE DES MOLECULES 

DE SF, ET DESiF, PAR LASER A CO2. 

Soutenue le 5 juillet 1984 devant la Commission d'Examen 

Membres du jury : M. MACKE Professeur B I'Universit6 de Lille 1 President 
M. LEMAIRE Professeur B 18Universit6 de Lille I Rapporteur 
M. HERLEMONT Assistant B I'Universit6 de Lille I Rapporteur 
M. DEMAISON Maitre de Recherche C.N.R.S. Lille 1 Examinateur 
M. DUXBURY Professeur B I'Universit6 de Strathclyde Examinateur 
M. JOURNEL Professeur B I'Universit6 de Lille I Examinateur 

U.E.R. DE PHYSlQIbE FONDAMENTALE 



A mes pa~ents ,  mes soeurs 

Mes frères e t  HaZima 



Ce &avaiX a &té ed6ec;tué à LIU.E.R. de Physique FondameWe 

de L t U n i v m a é  d u  Scienca at Techniquu de U e ,  dam Le LabotraAaxtre 
de SpecfiLoscopie ii&zienne, 1abot~a;todte assodé au C .  N .  R.S., U g é  pm 
Montlieur l e  Ptrodunem MACKE q u i  a bien voulu me daihe L'honnewr de pt&i- 
d a  l e  juhy. 2 u t Z  houve i c i  l ' exp tua ion  de ma padande gtaZiakde. 

W v Z  au t m e  de ce XtavaiX, je Xieru, à ternaciet viveme& 

Montlieur l e  Pho&haewr LEMAIRE ycLi depuh mon evcfirée au Labokatadte n'a 
c a s é  de me phociigua ses com&. 

JtexptUme t a d e  ma fiecon&~ance à Moaieur HERLEMONT quA. a 
&gé ce h a v a i l  et en a suivi  lu ciiQdéhenta p h a a  avec un in.tC5tL-t 

continu tt une minuLieuae pdence .  Nos din cunbian4 quoa&ennu e t  s u  
encouhagementb com;tantb m ' o n t  ét& p é d e u x .  

M a n i e m  C u  Pkoduseum PUXBURY et JOURNEL o n t  ah& &able- 
ment accepté de @he p M e  du jwry. Je Lem en s& ahès fieconnahaant. 

Je tempncLe également Monsieu.& PEMAISUN, M&e de Rechmche 
au C.N.R.S. powr C'honneur qu ' i l  me  ait de se  joindrLe au juhy.  

Je fiempncLe endin, Madame BOEREZ pouh Ce aoin appaMé à lu daczy- 
LoghaphLe de ce mémadte, et Ce paonne1 du s a v i c e  de polycopie de 
C' U .  E .  R.  pom l a  tepfiodumXon. 



I f  1 

- ~ 4 5 3  "a.  MO. 0 ç,ei !~~d . .. 
2 I f  

\ 

1 4  3:; l4411 1 ! 
1 I 

2 aijmkc: p h i '  
r 1 L 51) 



pbse 2 9  
p a g e  3 5 

page 3 3  

1 I 4 5- 
1 i 4 8 

1 t ~d f 



INTRODUCTION 

CHAPITRE I : PRINCIPE DE LA SPECTROSCOPIE D'ABSORPTION A DEUX PHOTONS 
SANS EFFET DOPPLER 

INTRODUCTION 
1-1 : Transition à deux photons sans e f fe t  Doppler 
1-2 : Suppression de l 'ef fet  Doppler 
1-3 : Transition à n photons. n>2 
1-4 : Probabil i té de transit ion à deux photons 
1-5 : Prof  il d'absorption d'une transit ion à deux photons 
1-6 : Forme de raie d'une transition à deux photons sans e f fe t  Doppler 
1-7 : Comparaison avec les autres techniques de spectroscopie à haute 
résolution. 

CHAPITRE II : RAPPEL DES RESULTATS EXPERIMENTAUX ANTERIEURS 

INTRODUCTION 
11-1 : S ~ e c t r o s c o ~ i e  à deux photons dans le domaine visible 
11-2 : spectroscopie à deux Photons dans le  domaine infrarouge. 
CONCLUSION 

CHAPITRE III : DISPOSITION INTRACAVITE 

INTRODUCTION 
111-1 : Description du laser à CO2 guide d'onde 
111-2 : Performance du laser à CO2 guide d'onde 
111-3 : Principe de l'absorption intracavité 
111-4 : Résultats expérimentaux 

III.4.1 : Spectres à deux photons de la molécule deSF 6 
111.4.2 : Spectres à deux photons de la molécule de SiFq 

111-5 : L imi tes  de la disposition intracavité 

CHAPITRE IV : DISPOSITION EXTRACAVITE 

IV-1 : Installation expérimentale 
IV.l.l : Le laser classique à C02. faible pression 
IV. 1.2 : Le résonateur Pérot-Fabry 
IV. 1.3 : Les éléments optiques pour découpler le résonateur de la sourze 
IV.l.4 : La chaine de détection du signal d'absorption 

IV-2 : Résultats expérimentaux 
IV.2.1 : Conditions expérimentales conduisant à un meil leur compromis 
résolution-sensibilité 
IV.2.2 : Observation de la forme d'absorption e t  de dispersion d'une transition 
à deux photons 
IV.2.3 : Il lustration de spectres à deux photons 

IV-3 : Avantages de la  méthode d'absorption extracavité 
IV-4 : Di f f icu l tés de l a  méthode d'absorption extracavité 
IV-5 : Comparaison des spectres obtenus par les deux méthodes intra e t  extra- 
cavité 
CONCLUSION 

ANNEXE : BISTABILITE OPTIQUE DE DISPERSION 

11 Saturation d'un e f f e t  linéaire pour créer la  bistabil i té 
21 Transition à deux photons pour créer la bistabilité. 





La spectroscopie d'absorption à deux photons sans effet 
Ooppl er s 'est considérablement développée durant ces dix dernières 

années avec 1 ' apparition des 1 asers accordables, dl abord dans 1 e 
domaine visible, ensuite dans le domaine infra-rouge où elle a permis 
d'aborder 1 'étude d'états rovibrationnels. 

Son principe consiste à faire propager dans la cellule 
d'absorption contenant les molécules à étudier, deux rayonnements 
ayant même fréquence, même direction et se propageant en sens contrai- 
re. Les molécules peuvent alors absorber simultanément un photon de 
chaque onde en respectant les règles de sélection de type dipolaire 
électrique et effectuer ainsi une transition à deux photons. Compte 
tenu des sens de propagation opposés des deux rayonnements, 1 'effet 
Doppler se trouve compensé pour 1 'absorption des deux photons. La 
largeur spectrale des raies d'absorption est alors réduite de la 
contri but ion correspondante. 

La théorie générale d'absorption deux photons a été éta- 
blie dès 1931 par Goeppert-Mayer L27J ; Cependant le manque de sources 
de puissance élevée, indispensables pour induire ces transitions fut 
un obstacle pour le développement expérimental de ce type d'études. 
Il a donc fallu attendre 1 'apparition des lasers pour pouvoir les 
observer. 

La première expérience mettant en évidence l'absorption A 
deux photons sans effet Doppler a été réalisée d'abord dans le domaine 
visible en 1973, sur une vapeur de sodium [20-211 , puis dans le domai- 
ne infra-rouge en 1976, sur la molécule de CH3F [24] . 

Nous avons expérimenté cette technique de spectroscopie 
d'absorption a deux photons à effet Doppler compensé, sur les molé- 
cules d'hexafluorure de soufre (SF6), de fréon 12 (cF~C!L~) et de 
tétrafluorure de silicium (s~F~), qui présentent des bandes de vibra- 
tion en coïncidence avec les émissions lasers a CO2. Pour celà, nous 
utilisons un laser à CO2 guide d'onde comme source. Ce laser possède 
un accord en fréquence beaucoup plus important que les lasers à CO2 



c l  assique e t  une pureté spec t ra le  élevée. La ce1 1 u l e  d '  absorp t ion  

e s t  s i t uée  à l ' i n t é r i e u r  de l a  c a v i t é  op t ique du l ase r .  Le gaz 

absorbant e s t  donc soumis à une onde s ta t i onna i re .  Les molécules 

peuvent a l o r s  t r a n s i t e r  de l ' é t a t  fondamental à un é t a t  e x c i t é  de 

même p a r i t é  en absorbant simultanément un photon de chaque onde pro-  

gressive.  Pour i n d u i r e  l e s  t r a n s i t i o n s  à deux photons nous exp lo i t ons  
2 l a  f o r t e  dens i té  de puissance ( j usqu 'à  5 kw/cm ) qu i  règne à 1 ' i n t é -  

r i e u r  de l a  c e l l u l e  d 'absorp t ion  parce que l a  p r o b a b i l i t é  de t r a n s i -  

t i o n  à deux photons e s t  p ropo r t i onne l l e  au ca r ré  de c e t t e  dens i té  

de puissance. La technique d 'absorp t ion  i n t r a c a v i t é  nous a permis 

d ' é t u d i e r  l e  spec t re  d 'absorp t ion  à deux photons sans élargissement 

Doppler de l a  bande O - 2v3 de l a  molécule de SF6 (bande inaccess i -  

b l e  en spectroscopie à un seul photon) e t  de l a  bande O - 2v3 de l a  

molécule de S i F 4  La l a rgeu r  t o t a l e  à m i  hauteur des r a i e s  observées 

e s t  d ' env i ron  100 kHz. 

Dans l e  cas de l a  molécule de SF6, p lus  de t r o i s  cents 

t r a n s i t i o n s  a deux photons sans e f f e t  Doppler on t  é t é  observées e t  

mesurées. L ' analyse a f o u r n i  un ensemble de paramètres molécu la i res  

avec une p r é c i s i o n  élevée. 

Les molécules de SF6 e t  de SiF4 permettent de r é a l i s e r  des 

e x c i t a t i o n s  mu1 ti photoniques par  l a s e r  a C O p  L 'absorp t ion  de deux 

photons c o n s t i t u e  l e  premier e f f e t  non l i n é a i r e  de ces mécanismes 

de pompage mul t iphotonique.  Son étude permet donc une approche spec- 

t roscopique haute réso l  u t i o n  de ces e x c i t a t i o n s  mu1 t iphotoniques . 

La d i s p o s i t i o n  i n t r a c a v i t é  de l ' abso rban t  présente cepen- 

dant quelques d i f f i c u l t é s  pour l ' é t u d e  de ces spectres. Parmi ces 

d i f f i c u l t é s ,  c i  tons essen t i e l  lement l a  réduc t i on  de l a  gamme d 'accord  

e t  l ' e f f e t  c o n j o i n t  des m i l i e u x  absorbant e t  amp l i f i ca teu r  qu i  condu i t  

à l a  présence de b i s t a b i l i t é  op t ique d 'absorp t ion .  

Pour pa l  1 i e r  p a r t i e l  lement à ces d i f f i c u l t é s ,  nous avons 

développé une nouvel 1 e méthode de spectroscopie in f ra-rouge où 1 ' ab- 

s o r p t i o n  à deux photons 21 e f f e t  Doppler compensé s ' e f f e c t u e  dans une 



cavité résonnante, Pérot-Fabry extérieure au 1 aser source. Ceci nous 

permet de disposer d'une forte densité de puissance dans la ce1 lule 
d' absorption comme en absorption intracavité. 0' autre part, nous pou- 
vons ajuster séparément les paramètres expérimentaux des deux milieux 
ampl ifi cateur et absorbant. 

Le résonateur Pérot-Fabry (ou cellule d'absorption) est 
éclairé par un faisceau infra-rouge à faible puissance, d'environ 
2 watts, issu d'un laser à CO2, à onde 1 ibre en émission continue. 
Les transitions à deux photons sans effet Doppler sont observées sur 
les résonances du Fabry-Pérot, en détectant le faisceau réfléchi ou 
transmis par la cellule d'absorption, grâce à une technique de double 
modulation. 

Les premières expériences que nous avons effectuées pour 
tester le principe de fonctionnement de ce nouveau spectromètre, 
nous ont permis d'observer des transitions à deux photons à effet 
Doppler compensé et de mettre en évidence le terme de dispersion 
correspondant. 

Cependant, il faut noter que notre but premier n'était pas 
de faire des mesures expérimentales, mais de situer d'abord les pro- 
blèmes rencontrés afin de développer cette nouvelle technique de 
spectroscopie infra-rouge. Les expériences de fai sabi 1 i té sont pro- 
meteuses et montrent que les 1 imites de la méthode à 1 ' heure actuel le 
sont dues essentiellement au dispositif expérimental réalisé avec les 
moyens disponibles au laboratoire (laser classique à CO2, de faible 
gamme d'accord, Pérot-Fabry instable . . .) et non à son principe. Pour 
ce1 a, nous avons également prévu des amél i orati ons techniques du 
montage, afin de réaliser une installation expérimentale définitive. 

Dans un premier chapitre, nous développons l'approche théo- 
rique relative à la spectroscopie d'absorption à deux photons sans 
effet Doppler : après avoir rappelé son principe et la manière de 
supprimer 1 'effet Doppler, nous étudions la probabil ité de transi- 
tion, le coefficient d'absorption et la forme d'absorption et de 



dispersion d'une transition à deux photons sans effet Doppler. En- 
suite, nous comparons la spectroscopie à deux photons avec les autres 

techniques spectroscopiques sans élargissement Doppler, plus particu- 

lièrement avec l'absorption saturée. Les possibilités de chaque métho- 
de y sont discutées. 

Dans un deuxième chapitre, nous rappelons brièvement les 
principaux résultats expérimentaux antérieurs concernant les transi- 
tions à deux photons : nous commençons d'abord par le domaine visible 
où nous présentons rapidement les expériences d'absorption à deux 
photons réalisées par Biraben et col- [22-221 et Giacobino et COI. [23] 
respectivement sur les atomes de sodium et de néon. Ensuite, nous 
décrivons les extensions au domaine infra-rouge et nous situons nos 
expériences en absorption intracavité sur les molécules de SF6 et 
SiF4 par rapport à ce1 les réalisées antérieurement par Bischel et 
col. [24] sur la molécule de CH3F, Guccione Gush et col [25] et 
Minguzzi et col- k6] sur la molécule de NHy Nous discutons également 
des possibilités et des limites d'utilisation de chaque technique. 

Le troisième chapitre est consacré aux expériences réali- 
sées avec la disposition intracavi té. Nous décrivons d'abord 1 e 1 aser 
à CO guide d'onde et ses performances, puis après une présentation 2 
sur le principe de 1 'absorption intracavité et son originalité, nous 
présentons des résultats expérimentaux obtenus sur les molécules de 
SF6 et SiF4, quelques spectres d'absorption à deux photons sont pré- 
sentés en illustration. Nous terminons le chapitre par une discussion 
sur les avantages et les limites de la méthode. 

Dans un quatrième chapitre, nous exposons la réalisation 
expérimentale relative à l'absorption extracavité que nous avons 
développée, ainsi que la technique de détection des transitions à 

deux photons. Nous présentons alors : 
- Le laser à CO2 classique utilisé comme source. 
- Le résonateur Pérot-Fabry qui constitue la cellule d'absorption 

ainsi que la manière dont il est découplé de la source. 



- La méthode de d é t e c t i o n  par  double modulat ion de l a  fréquence 

l ase r ,  u t i l i s é e  pour observer l e s  signaux d 'abso rp t i on  e t  de d isper -  

s ion  a deux photons sans e f f e t  Doppler. 

Ensui t e  nous r e l  atons l e s  e f f e t s  expérimentaux observés : 

l a  forme d 'absorp t ion  e t  de d i spe rs ion  d'une t r a n s i t i o n  à deux pho- 

tons sans élargissement Doppler, l e s  spectres en reg i s t rés  ( l a  b i s t a -  

b i l  i t é  op t ique de d i spe rs ion  e s t  présentée en annexe). 

Dans une c o n f r o n t a t i o n  avec l a  méthode d 'abso rp t i on  i n t r a -  

cav i té ,  nous c i t o n s  l e s  avantages e t  l e s  d i f f i c u l t é s  de l a  technique 

d 'absorp t ion  e x t r a c a v i t é  e t  nous terminons l e  c h a p i t r e  par  l e s  amé- 

1  i o r a t i o n s  qu'  i 1 e s t  souha i tab le  d 'appor te r  a c e t t e  première r é a l  i sa -  

t i o n  expérimentale. 





1 NTRODUCTION 

La résolution spectrale en spectroscopie d'absorption infra- 
rouge ou visible des milieux gazeux a été longtemps limitée par 1'é- 
largissement inhomogène, élargissement dû au fait que différentes clas- 
ses d' atomes ou molécules interagissent avec les différentes fréquen- 
ces du profil spectral de l'émission laser. C'est le cas par exemple 
de l'élargissement par effet Doppler, effet qui donne à la raie d'ab- 
sorption une largeur de 1 'ordre de (A~,,/w)  IO-^ et qui se manifeste 
de la manière suivante : une molécule de vitesse qui interagit avec 
une onde de fréquence w et de vecteur d'onde t, voit une onde de fré- 

+ + 
quence w + k.v.  La fréquence d'absorption résonnante entre le gaz et 
l'onde est alors donnée dans un repère lié à la molécule par la condf- 

-+ -+ 
tion wo = w + k.v (wo est la fréquence de transition). 

L'apparition de la spectroscopie d'absorption non 1 inéaire 
a fourni différentes méthodes permettant d'éliminer l'effet Doppler. 
Les méthodes les pl us expérimentées sont : la spectroscopie d'absorp- 
tion saturée [A], les jets atomiques ou moléculaires [z], la réso- 
nance de croisement de fréquences [3], 1 'écho de photons [a], les 
franges de Ramsey [5], la spectroscopie d'absorption multiphotonique 
sans effet Doppler FI. 

C'est cette dernière méthode qui nous intéresse dans ce 
mémoire et que nous étudierons plus en détail par la suite. Dans le 
présent chapitre, nous annonçons son principe dans le cas d'une tran- 
sition à deux photons, la manière de compenser 1 'effet Doppler et 
1 'extension au cas d'une transition à pl us de deux photons. Ensuite 
nous discutons la probabilité de transition, le coefficient d'absorp- 
tion et la forme d'absorption et de dispersion d'une transition à 

deux photons à effet Doppler compensé. 

Enfin, afin de comparer notre méthode aux autres techniques 
spectroscopiques permettant d'éliminer 1 'effet Doppler, nous donnerons 
brièvement un apercu général sur ces dernières. Nous signalerons l 'in- 
térêt essentiel de chacune, ses possibi 1 i tés et ses 1 imites. 



- 1 : TRANSITION A DEUX PHOTONS SANS EFFET DOPPLER 

Une molécule effectue une transition à deux photons sans 
effet Doppler, entre un niveau f et un niveau excité e, de même pari- 
té (Figure 1 .a), lorsqu'el le absorbe simu1 tanément deux photons, de 
fréquences égales, appartenant à deux ondes se propageant en sens 
contraire. L'effet Doppler qui élargit habituellement les transitions 
d'absorption vibrationnelles ou électroniques se trouve ainsi élimi- 
né. Les deux transitions à un seul photon doivent être autorisées 
par les règles de sélection de type dipolaire électrique. 

1 - 2 : SUPPRESSION DE L'EFFET DOPPLER 

Considérons une molécule de vitesse qui interagit avec 
deux ondes progressives de même fréquence w et de sens contraire. 
Expérimentalement cette situation est réalisée exactement lorsque 
la cellule d'absorption est située à l'intérieur de la cavité optique 
du laser source ou dans un résonateur Pérot-Fabry (onde stationnaire) 
et approximativement lorsque la cellule d'absorption est irradiée 
par deux ondes de même fréquence et de sens opposé dont les direc- 
tions sont légèrement désal ignées. 

Notons Vx la projection de la vitesse moléculaire P sur la 
direction de propagation de l'onde stationnaire. Oans un repère lié 
à la molécule, cette dernisre est soumise à deux ondes progressives " x v x de fréquences respectives w ( 1  + ?) et w(1 - (voir figure 1 .b) . 
La résonance entre le gaz et le faisceau stationnaire est observée 
lorsque la molécule absorbe simultanément un photon de chaque onde 
progressive. La condition de résonance est alors donnée dans le 
repère de la molécule par 1 'expression suivante : 



w es t  la fréquence de transition à deux photons à effet  Doppler 
g e 

compensé entre l e  niveau fondamental ( g )  e t  excité (e) (voir figure 

1 . a ) .  

so i t  

Toutes les mol écu1 es interviennent dans 1 e processus d'absorption à 

deux photons quelle que soi t  leur vitesse. L'effet Doppler du second 
ordre contribuant d'un élargissement résiduel re la t i f  de 1 'ordre de 

vx 2  1 0 - l ~  es t  négligé. 

Si les deux ondes o n t  des fréquences différentes wl e t  w2, 

la condition de résonance s ' écr i t  : 

L'effet Doppler n 'es t  que quasi compensé. Il  en es t  de même 
pour deux ondes dont les  directions font un angle 8 différent de IT. 

Dans le  cas où la molécule absorbe deux photons de même 
fréquence d'une seule onde progressive, la condition de résonance 
dans un repère l i é  a la molécule es t  donnée par : 

Nous remarquons que dans ce dernier cas, l ' e f f e t  Doppler 
n'est plus compensé. L'absorption dépend encore de la vitesse de 
la molBcule. L'élargissement inhomogène affecte ce type d'absorption 
à deux photons. 
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FIGURE 1 : a - Diagramme des niveaux d'énergie entre lesquels s ' e f f e c tue  une 
t rans i t ion  à deux photons à e f f e t  Doppler compensé. g ,  r e t  e sont 
respectivement l e s  niveaux fondamental, intermédiaire (ou r e l a i s  
intervenant dans la  probabil i té  d'absorption) e t  e xc i t é .  Les transi -  
t i o n s  à un seul  photon g + r e t  r + e sont autorisées par l e s  règ les  
de sé lect ion de type dipolaire é lectr ique.  Tandis que c e l l e  de 
g +- e e s t  i n t e rd i t e  ( g  e t  e ont  même par i té ) .  

- +- 
Dans un repère l i é  au laboratoire, la  molécule de v i t e s s e  V 
e s t  sownise à deux ondes de meme fréquence w se propageant en sens 
con t r a i r e .  

Dans son propre repère, la  molécule e s t  immobile. Elle e s t  sownise 
à deux ondes progressives de fréquences w ( ï  f (Vx /c ) ) .  



1 - 3 : TRANSITION A N PHOTONS, N > 2 

Le principe précédent ne se limite pas uniquement au cas 
des transitions à deux photons, il peut être généralisé au cas des 
transitions à plus de deux photons. Leur intérêt majeur est la possi- 
bilité de supprimer l'effet Ooppler en choisissant une configuration 
particulière pour les ondes lumineuses interagissant avec le gaz 
absorbant. 

Supposons une molécule de vitesse 5 soumise à plusieurs 
ondes progressives caractérisées par leurs vecteurs d'ondes 
-f + W i 
ki ( 1  ki 1 = . Pour supprimer 1 'effet Ooppler du premier ordre dans 
le cas général d'une transition à plusieurs photons, il faut donc 
trouver une configuration géométrique des faisecaux lumineux qui 

n 
rende nul le la contri bution de 1 'effet Ooppler 5. L Pi quel le que 

i= i  
soit la vitesse de la molécule. Autrement dit, une configuration qui 
rend nulle l'impulsion totale d'un ensemble de photons absorbés 

simul tanément par une molécule, soit : 

l'énergie des photons est entièrement utilide à modifier l'énergie 

interne de la molécule. Il s'en suit que, 1 'impulsion de la molécule 
est conservée dans le processus d'interaction "molécule-photons". 
La condition de résonance entre le gaz et les faisceaux s'écrit 
alors sous la forme suivante : 

w est la fréquence de transition à n photons sans effet Doppler. 
g e 
Toutes les molécules contribuent donc à 1 'absorption de n photons 
indépendamment de leur vitesse. 



Nous remarquons que dans l e  cas d'une t r a n s i t i o n  à deux 

photons, l a  d i s p o s i t i o n  qu i  v é r i f i e  l a  c o n d i t i o n  (3) ( c ' e s t - à - d i r e  
+ j. 

qu i  permet de supprimer l ' e f f e t  Doppler) e s t  unique : k, = -k2, 

deux ondes de même fréquence, p a r a l l è l e s  e t  de sens c o n t r a i r e .  La 

fréquence de t r a v a i l  e s t  en conséquence imposée. 

Par cont re  dans l e  cas d'une t r a n s i t i o n  à p l u s  de deux pho- 

tons, l e s  cond i t ions  (3) e t  (4)  peuvent ê t r e  réa l i sées  fac i lement  avec 

p l u s i e u r s  choix de va leur  de fréquences w Il e s t  donc poss ib le  en i ' 
a j u s t a n t  1 es d i r e c t i o n s  de propagation de s 'approcher d'avantage des 

niveaux r e l a i s .  

Expérimentalement, ces t r a n s i t i o n s  à n photons nécess i ten t  

des puissances élevées à cause de l e u r  f a i b l e  p r o b a b i l i t é  de t r a n s i -  

t i o n .  

Nos expériences a c t u e l l e s  sont  l i m i t é e s  aux t r a n s i t i o n s  à 

deux photons avec compensation de l ' e f f e t  Doppler. Jusqu 'a lo rs  nous 

n'avons pas mis en évidence de t r a n s i t i o n s  à quat re  photons, mais il 

n ' e s t  pas impossible que, l e s  c a r a c t é r i s t i q u e s  de n o t r e  d i s p o s i t i f  

expérimental  ( f o r t e  dens i té  de puissance, deux ondes progressives de 

même fréquence e t  se propageant en sens c o n t r a i r e )  permet tent  d 'ob-  

server  de t e l  l e s  t r a n s i t i o n s .  

Dans l e  domaine v i s i b l e ,  l a  f a i s a b i l i t é  de ces expériences 

à p l u s  de deux photons a dé jà  é t é  démontrée par  Grynberg e t  col.[71. 

Ces auteurs o n t  observé des t r a n s i t i o n s  à t r o i s  photons en t re  l e  

niveau 3S1 e t  3P1 du Sodium. - - 
2 2 

1 - 4 : PROBABILITÉ DE TRAHSITION A DEUX PHOTONS 

Dans un processus d 'abso rp t i on  à deux photons, t r o i s  proba- 

b i l i t é s  de t r a n s i t i o n s  par  u n i t é  de temps do ivent  ê t r e  d is t inguées 191. - - 
Pour l e s  e x p l i c i t e r ,  nous assimi lons l a  molécule à un système 



de t ro i s  niveaux (f igure 1.a) e t  nous nous placerons dans les  condi- 

t ions suivantes : 
-Les deux ondes a l l e r  e t  retour ont même fréquence e t  même inten- 

s i  t é  - Les écarts Aur = lu-w 1 sont t r è s  grands devant l a  largeur 
gr 

homogène T r  des niveaux re l a i s  e t  devant l a  largeur Doppler kVx : 

- O n  ne t i en t  compte ni de l ' e f f e t  Doppler du second ordre ni de l a  

dégénérescence des niveaux fondamental g e t  exci té  e. 
-L ' éca r t  de fréquence à l a  résonance exacte 6w = 2w - w e s t  

g e 
pe t i t  e t  peut s'annuler. 

L'hami 1 tonien du système "mol écul e + rayonnement" se présente 
sous l a  forme de t r o i s  termes : H = H + H r  + V. 

O 
H e s t  1 'hamiltonien de l a  molécule isolée,  ses é t a t s  propres sont l e s  

O 
é t a t s  lg>,lr> e t  le> d'énergie respectivement h w  , hwr e t  nue. 

9 
H r  e s t  1 'hamil tonien de rayonnement, ses é t a t s  propres sont notés I N >  

t e l  que H r I N >  = N.hwlN>, N e s t  l e  nombre de photons que contient l e  
mode. 
V e s t  l'hamiltonien d ' interact ion entre  la molécule e t  l 'onde, i l  peut 
s ' éc r i r e  à l'approximation dipolaire électrique sous l a  forme : 

V = -S.? , ; e s t  l e  vecteur moment dipolaire de l a  molécule. 

È=i-3. .e(a - a C )  e s t l echampé lec t r iqueexpr iméen  fonction 6;J"'- 
du vecteur de polarisation (g) , de 1 'opérateur de création (a') e t  
d'annihilation ( a ) .  

Nous supposons l a  molécule initialement dans 1 ' é t a t  1 g> 
e t  nous calculons en u t i l i s a n t  la  théorie de perturbation dépendant 
du temps au second ordre l a  probabil i t é  Pg -+ e pour que l a  mol écul e 
s o i t  excitée dans 1 ' é t a t  1 e> en absorbant deux photons p] : 



U ( t , ~ )  e s t  l 'opérateur  d'évolution de l a  molécule isolée entre les  
O 

instants T e t  t. 

Pour transformer la formule ci-dessus, nous supposons que 
l e  nombre de photons N que contient l e  mode e s t  t r è s  grand, ce qui 
permet d 'assimiler N à N-1 e t  que l e  niveau e a une largeur homogène 
r. Nous remarquons également que pour un faisceau laser  de puissance 
P e t  de section S ,  la densité d'énergie par unité de volume e s t  donnée 

N 
par -.)i.w = - . Compte tenu de ces conditions, en expl ici tant  les opé- 

L~ S.C 
-rateurs d'évolutions ( U O ( t , ~ ) ,  U o ( r , ~ '  ) e t  u ~ ( T '  , O ) )  e t  en u t i l i s a n t  

l a  relation de fermeture r><rl = 1 ,  l a  formule (5-a) se transforme 
après intégration sur l e s  variables temps t e t  r ,  en probabilité de 

transit ion par unité de temps (P) sous la  forme suivante [9] : 



avec ; : opérateur vectoriel moment dipolaire de la molécule 
-F 

e i = ~  ,2 : vecteur unitaire de polarisation de l'onde aller et 

retour 
P - densité de puissance par unité de surface de l'onde 
S .  
6w : écart en fréquence à la résonance exacte (Bu = 2w - w 

ge 
l? : taux de relaxation 
E : constante diélectrique du vide 
O 
C : vitesse de la lumière 

: constante de Plank 

+- 
Si les deux ondes ont même polarisation (el = e2 = $1, 1 'équation (5-b) 
se transforme en : 

Nous remarquons que le premier terme de 1 'équation (6) est 
indépendant de la vitesse de la molécule. 11 représente la probabil i- 
té de transition à deux photons sans effet Doppler. Le deuxième et le 
troisième termes dépendent de la vitesse mol éculaire. Il s représentent 
alors les probabilités d'absorption simultanée de deux photons d'une 
seule onde (onde aller ou retour). L'absorption se fait donc avec 
élargissement Doppler. 

La probabilité de transition à deux photons sans effet Doppler 
est double de la probabilité totale avec effet Doppler. 

Par la suite, nous nous intéressons uniquement 21 la proba- 
bilité d'absorption sans élargissement Doppler qui présente un inté- 
rêt majeur dans nos expériences (nous négligeons les deux derniers termes de 
l'équation (6)). Elle s'écrit alors sous la forme suivante : 



Nous considérons principalement l'influence de deux paramètres : 
P La &nsité te puissance 2 : la probabilité d'absorption @II) est propor- 

tionnelle au carré de la densité de puissance. Il s'en suit que 
l'existence d'une forte densité de puissance à l'intérieur de la cellu- 
le d'absorption est tr&s intéréssante. Elle augmente considérablement 
l'intensité des transitions à deux photons et facilite alors leur détec- 
tion. On note d'ailleurs l'intérêt de focaliser (d'une façon raisonna- 
ble) le faisceau laser dans la cellule d'absorption : pour une détec- 
tion par fluorescence lorsque on diminue la section S du faisceau, le 
nombre de molécules excitées diminue proportionnellement à S, mais 
comme la probabilité de transition (ptf) croît en 1/s2, le nombre de 

1 molécules qui contribue a 1 'absorption augmente finalement comme 5. 
Par contre si on s'intéresse à la variation de l'intensité de la lumiè- 
re qui a traversé le milieu absorbant (c'est le cas de nos expériences), 
i l  est préférable de prendre une longueur absorbant égale au paramètre 

2 confocal de la cavité (b = (2c WO)/X , Wo est le Waist du faisceau) 
dont la position est symétrique par rapport à la ceinture du faisceau. 
On peut alors considérer que le diametre (ZNo) du faisceau reste appro- 
ximativement constant dans la cellule d'absorption, (il en est de même 

2 pour la section S = c Wo du faisceau). Le nombre de molécules excitées 
est donc proportionnel au volume (b.S) qui est lui même proportionnel 

2 a S . La probabilité de transition à deux photons est inversement 
proportionnelle au carré de la surface. 11 s'en suit alors que l'absorp- 
tion est indépendante de la surface de l'onde. Il est donc ainsi pos- 
sible d'éviter 1 'effet du temps de transit des molécules a travers le 
faisceau qui provoque un élargissement des raies d'absorption. 

L'écart de fréquence à Za résonance par rapport au niveau r e l a i s  

(Aur = (w-w 1) : L'existence d'au moins un niveau relais r à mi dis- 
g r 

tance entre l'état fondamental g et excité e favorise énormément la 



probabilité d'absorption à deux photons. Ce niveau relais doit être 
de parité opposée aux niveaux e et g. 

La sommation porte sur tous les niveaux intermédiaires pos- 
sibles entre g et e, mais en général seuls quelques niveaux r (pour 
lequels 1 'écart de fréquence Aur est petit) contribuent de façon im- 
portante à la probabilité de transition. Si un seul niveau contribue, 
on peut supprimer la sommation sur les niveaux r et expliciter les 
él éments de matrice de 1 'observable vectoriel 1 e moment dipolaire (G)  
entre états rovibrationnel s de type 1 V,J ,K,M>. Par exemple 1 'élément 

' matriciel <elvlr> s'écrit sous la forme : 

où représente les trois composantes cartésiennes du moment dipolai- 
9 

re de la molécule dans un repère lié à la molécule ( g f  {x,y,z)), 
<JI/ X I I  J i >  est l'élément réduit qui dépend des cosinus directeurs X 

g F 
de 1 'observable vectorielle polaire (Tg) dans un repère 1 ié au centre 

F de gravité de la molécule (F E {X,Y ,Zl) et uKKl , UMM' sont des fac- 
teurs tabulés dépendant des nombres quantiques J, K y  M et de la symé- 
trie de la molécule [a]. Le calcul de la probabilité d'une transition 
à plus de deux photons est largement discuté dans la référence [9]. 

1 - 5 : PROFIL D'ABSORPTION D'UNE TRANSITION A DEUX 

PHOTONS 

L'expression du profil d'absorption d'une transition à deux 
photons s'obtient facilement à partir de 1 'équation (5-b) ou (6) en 
sommant sur toutes les vitesses possibles. Pour cela on prend une 
distribution Maxwell ienne de vitesse : 

1 f(Vx) = - . e u ' 2 2kT avec U = -A 
UJi; 



où k : Cons tan t e  de Bol tzmann 

M : Masse molécu la i re  

U : Vi tesse l a  p lus  probable de l a  molécule 

T : Température absolue 

On suppose que l a  la rgeur  Doppler e s t  t r è s  supérieure à l a  la rgeur  

par  c o l l i s i o n  e t  on assimule l a  fonc t ion  Lorentzienne 1 

2 2 (6w-2kVx) +I' 

à une f o n c t i o n  de Dirac ~6 (6w-2kvx ) .  Le p r o f i l  d ' abso rp t i on  à deux 

photons s ' é c r i t  a l o r s  dans l e  cas de deux ondes se propageant en sens 

opposé, de même fréquence, même i n t e n s i t é  e t  même p o l a r i s a t i o n ,  sous 

l a  forme suivante : 

Le p r o f i l  d 'absorp t ion  r é s u l t a n t ,  représenté sur  l a  f i g u r e  2, e s t  l a  

superpos i t ion  d 'un  p r o f i  1 Lorentz ien  Centra l  é t r o i t ,  de grande ampl i - 
tude e t  de demi- largeur à mi-hauteur, l a  l a rgeu r  homogène (&oh = I' ) 

( i l  représente donc 1 'absorp t ion  de deux photons sans élargissement 

Doppler) e t  d 'un p r o f i l  Gaussien l a r g e  de f a i b l e  ampl i tude e t  de l a r -  

geur à mi-hauteur l a  l a rgeu r  Doppler Au,, = 4k.U- . I I  t r a d u i t  

a l o r s  l ' a b s o r p t i o n  de deux photons d 'une même onde. En i n t é g r a n t  

séparément l e s  deux termes de 1 'équat ion (8 ) ,  on t rouve que l a  

sur face du p r o f i l  Lorentz ien e s t  double de l a  sur face du p r o f i l  

Gaussien. 



Intensite 

A ( 4 4  

! 1 
Doppler 4 

h 

-- 

FIGURE 2 : Profi l  d'absorption à deux photons (A(6w) ) en fonction de Z ' écart  
--- en fréquence à la  résonance 6w = 201 - w d'une molécule en e ' in teract ion avec deux ondes progressiveg de même fréquence, même 

in t ens i t é  e t  se propagent en sens contraire. La molécule peut 
absorber simultanément deux photons .de sens opposés ou deux 
photons de même sens. On retrouve alors un p ro f i l  Lorentzien 
(traduisant la  largeur homogène) e t  un p ro f i l  Gaussien (dû à 
l a  répart i t ion des v i t e s s e s ) .  

--, 2i ( f Largeur homogen~) 



1 - 6 : FORME DE RAIE D'UNE TRANSITION A DEUX PHOTONS A 

EFFET DOPPLER COMPENSE 

Dans ce  paragraphe nous présentons des r é s u l t a t s  théoriques 

décr ivant  l a  forme d 'absorp t ion  e t  de d ispers ion  d 'une t r a n s i t i o n  à 

deux photons sans e f f e t  Doppler en présence de sa tu ra t i on  éventue l le  

e t  de déplacement r a d i a t i f  des niveaux d 'éne rg ie  en jeu.  Une première 

mise en évidence expérimentalement o r i g i n a l e  de l ' e f f e t  de d ispers ion  

e s t  d é c r i t e  au c h a p i t r e  I V .  

L 'é tude théor ique de l a  forme de r a i e  d'une t r a n s i t i o n  à 

deux photons a é t é  d 'abord présentée par Macke e t  Legrand [IO] dans 

l e  cas de deux ondes d i f f é r e n t e s ,  de fréquences vois ines,  se propageant 

en sens inverse e t  en tenant  compte de l ' e f f e t  de sa tura t ion .  L 'é tude  

p r é v o i t  des e f f e t s  nouveaux sur l ' i n d i c e .  Ces e f f e t s  sont  l i é s  à l a  

v a r i a t i o n  de popu la t ion  des niveaux fondamental g e t  e x c i t é  e en t re  

lesquels s ' e f f e c t u e  l a  t r a n s i t i o n  à deux photons. 

Récemment, ces e f f e t s  nouveaux concernant l ' i n d i c e  du m i l i e u  

on t  é t é  confirmés par  Grynberg e t  c o l  [ I l ]  dans l e  cas de deux ondes 

progressives de même fréquence e t  de même i n t e n s i t é .  

La s u s c e p t i b i l i t é  complexe x d'un m i l i e u  non l i n é a i r e  présen- 

t a n t  des t r a n s i t i o n s  à deux photons sans élargissement Doppler, 

s 'exprime comme l a  somme de deux termes l i é s  à l a  cohérence e t  au pom- 

page à deux photons. Lorsque l e s  cond i t i ons  suivantes sont  s a t i s f a i t e s  : 

Iw-w (>> 12kvxI>> I w  -2wl ; ï' ( taux  de r e l a x a t i o n  à deux photons) 
g r ge 

Les expressions d é c r i v a n t  l a  d ispers ion  X' e t  1 'absorp t ion  X" ( p a r t i e  

r é e l l e  e t  imaginai re de l a  s u s c e p t i b i l i t é )  sont  données par  l e s  équa- 

t i o n s  suivantes Cl11 : 



(10) 
(absorption) 

2 2 Q I  . I C I  
avec : - a = : paramètre de saturation exprimé en fonction 

fi J r T  
de 1 ' ampl i  tude du champ ( E  avec 1 e 1 = 2T ) , des taux de relaxation 

de l a  cohérence à deux photons ( r )  e t  des populations ( T l )  

- N : Nombre de molécules par unité de volume. 

- 6E = fi(wge-2w)+2S : Ecart en énergie à l a  résonance à deux 
photons. S e s t  1  ' e f f e t  Stark dynamique ( l igh t - sh i f t )  de la  t ransi t ion 

2 à deux photons 1123  (S e s t  proportionnel à je 1 ) . 

- - 1 - 'eg h 

On remarque que, lorsque 1 ' e f f e t  de saturation e s t  négligea- 
ble, l 'expression de X" se retrouve facilement à par t i r  de l 'équation 

&r 

-f -+ -+ + 
<elv.elr><rI~1.elg> 

(8) représentant l e  profil d'.absorption (A) à condition de multiplierA 
par u n  facteur de proportionna1 i t é  ( N .  f i*C e t  de négliger l e  terme m) 
Gaussien (terme représentant 1 'absorption à deux photons avec e f f e t  

: élément matriciel 

Doppler) . 

La relation entre X '  e t  X" n ' e s t  plus l a  même que dans l e  
cas d'un milieu présentant des t ransi t ions à un seul photon. X '  n 'a  
pas l a  forme de dispersion classique. 11 contient deux termes : 

-Le premier représente la dispersion, d'un milieu l inéa i re  (xi) 
sans transit ion à deux photons. I l  e s t  souvent négligeable. 

-Le second décr i t  l a  dispersion d'un milieu non l inéa i re  ( x i L ) ,  
i l  es t .  l i é  à l a  cohérence optique q u i  donne une forme classique de 
dispersion e t  au pompage à deux photons qui contribue par u n  terme 
d'absorption de forme Lorentzienne '1131. Ce terme correctif  d 'absorp- 
tion, qui e s t  dû donc à l a  variation de population des niveaux g e t  e  
e s t  proportionnel à S ( l i g h t  s h i f t ) ,  i l  n ' ex is te  alors qu'en champ 
f o r t  e t  disparaît  en champ faible .  



X" dépend uniquement de l a  cohérence optique à deux photons. 11 con- 

serve alors  sa forme Lorentzienne habituelle. 

La figure 3 montre l e  tracé de quelques courbes théoriques 
représentant la dispersion ( x '  ) e t  1 'absorption (XI') en fonction de 

(wge-2w) 
1 ' écar t  en fréquence dans l e  cas d'une t ransi t ion à deux 

2n 
photons à e f fe t  Doppler compensé pour des valeurs de puissance diffé- 
rentes. On note en par t icu l ie r  que l a  valeur B E  qui annule la  disper- 

r sion xiL (xiL = O pour 6 E  = E T )  ne coïncide générallement pas avec 
ce1 l e  qui donne l e  maximum de 1 'absorption ( pour 6 E  = 0)  

L'amplitude pic à pic de la  courbe de dispersion c ro î t  
constamment avec l a  saturation. Par contre 1 'ampl i tude de 1 'absorption 
augmente avec la  saturat ion,  passe par un maximum, puis décroît  e t  
tend vers zéro à t r è s  f o r t e  saturation. 

L I  u t i l  i sation du résonateur Pérot-Fabry a permis une première 
observation expérimentale simple de l ' e f f e t  de dispersion associé à l a  
t ransi t ion à deux photons. La mise en évidence expérimentale de ce t  
e f f e t  de dispersion e s t  reportée au chapitre IV. 

1 - 7 : COMPARAISON AVEC LES AUTRES TECHNIQUES SPECTROSCOPIQUES 

A HAUTE RESOLUTION 

Notre b u t  e s t  i c i  de comparer cet te  nouvelle méthode spectros- 
copique d'absorption à deux photons aux autres techniques de spectrosco- 
pie sans él argi ssement Doppler. Deux techniques nous intéressent pl us 
particulièrement : 1 'absorption saturée e t  les  j e t s  atomiques ou molé- 
cul a i r e s  . 
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FIGURE 3 : Forme de r a i e  d'absorption (x") (courbe continue) e t  de dispersion 
(x'! (courbe discontinue) d'une t rans i t ion  à deux photons à e f f e t  

Doppler compensé (cas de l a  t rans i t ion  5s  - 5D du Rb) en fonction de l ' é c a r t  
en fréquence à la résonance exacte 6w = Iw p. - 2wl/2n pour d i f f éren tes  valeurs 
de la  densi té  de puissance incidente fdrap$es Grynberg e t  co l .  [ I I ]  ) . 
Courbes A ,  C ,  E : l e  taux de relaxation de la  cohérence à deux photons I' e s t  
égal à T1/2 0' e s t  l e  taux de relaxation des populations) 
~ k r b e s  B ,  D ,  F : l e  taux de relaxation de l a  cohérence e s t  double de c e l u i  des 
wowulations (r = 2 r  ' 1 .  
L L 

La forme d'absorption garde toujours la  forme Zorentzienne centrée à 6w = 0. 
Son amplitude diminue en champ for t .  
La dispersion ne conserve pas en égénral la  forme de dispersion habi tuel le  à 
cause de l a  présence du terme correc t i f  d'absorption d û  à la  variation des 
populations des niveaux fondamental e t  exc i té .  Ce terme d'absorption e x i s t e  
en champ for f  e t  d isparaî t  en champ faible.  



- L'ABSORPTION SATUREE : l e  principe de la spectroscopie d '  absorption 

saturée peut ê t re  compris de façon simple à partir du modèle d u  

"Hole-burmi ng" (figure 4 ) .  Un rayonnement monochromatique intense, 
appelé pompe, se propage à travers un gaz moléculaire absorbant. Il 
interagi t non 1 inéairement avec les molécules dont 1 a vitesse P sat is-  
f a i t  la condition de résonance : 

+- +- 
WL = wo + k.V 

w~ = fréquence du laser 
w = fréquence de la transition moléculaire 
+ O 
K = vecteur d'onde 
+- 
V = vitesse de la molécule 

11 s'en sui t  q u ' u n  trou se crée dans la  distribution des molécules en 
fonction de leur vitesse axiale. 

Si l e  même faisceau es t  réfléchi sur lui-même, son nouveau 
passage à travers l e  gaz absorbant crée un deuxième trou dans la  d i s t r i -  
bution pour les molécules de vitesse (-3) te l les  que : 

Lorsque la fréquence laser es t  balayée, l e  profil d'absorp- 

tion totale en fonction de la fréquence laser est un profil Doppler 
sur lequel apparaît une diminution d'absorption centrée en wL = wo . 
Cette diminution d'absorption q u i  se si tue à la fréquence centrale 
du profil Doppler es t  due au f a i t  que, les deux ondes a l ler  e t  retour 
interagissent avec les mêmes molécules dont la vitesse axiale es t  
nulle. Elle es t  appelée "Lamb-Dip" b4] e t  n'est pas affectée p a r  

l'élargissement Doppler. 

Les applications de la  méthode d'absorption saturée sont 
nombreuses e t  variées. Cette méthode permet particul ièrement 1 'étude 
de la structure fine e t  hyperfine des atomes ou molécules avec une 
haute résol ution. Les transitions rovi brationnell es de nombreuses 
molécules tel 1 es que SF6 [15], CH3Br 11 - 61, C2H4 [I 7 1 ,  NH2D D8] . . . 
ont été observées e t  analysées avec cette méthode. La meilleure résolu- 
tion spectrale obtenue avec cette technique à 1 'heure actuelle est  
d'environ 1,5 kHz [193. 
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Par 1 a sui te nous comparerons 1 a spectroscopie d' absorption 
saturée aux transitions à deux photons sans élargissement Doppler. 
Nous présenterons les avantages et les inconvénients de chaque méthode. 
On note alors que : 
Le principe de l'absorption saturée repose sur une sélection en vitesse 
des molécules, seule la classe de molécules dont la projection de la 
vitesse sur l'axe de propagation du faisceau est nulle,entre en interac- 
tion avec le champ électromagnétique, tandis que en spectroscopie à 

deux photons, toutes les molécules entrent en interaction avec le champ 
et contribuent à l'absorption quelle que soit leur vitesse. 
L'absorption saturée ne permet d'atteindre que des niveaux excités de 
parité opposée à celle du niveau de départ, tandis qu ' une transition 
à deux photons est toujours observée entre deux niveaux de même parité. 
En infrarouge la spectroscopie d'absorption saturée est beaucoup plus. 
développée que les études des transitions à deux photons sans effet 
Doppler. La meilleure résolution à l'heure actuelle est celle obtenue 
par absorption saturée. 

LES JETS ATOMIQUES OU MOLECULAIRES : Un jet monocinétique permet 
d'obtenir une même vitesse de déplacement pour tous les atomes ou 
molécules. 11 s'en suit donc un effet Doppler identique pour tous les 
absorbeurs. Lorsque l'onde lumineuse se propage perpendiculairement à 

la direction du jet, 1 'effet Doppler est nul. L'absorption est alors 
observée à la fréquence exacte de la transition. La technique des jets 
permet donc d'étudier les raies d'absorption sans élargissement 
Doppler. De plus, la densité des atomes ou molécules dans le jet est 
généralement faible, i l  n'y a alors pratiquement pas d'élargissement 
par collision. 

La détection des résonances d'absorption s'effectue en analy- 
sant soit la variation de 1 'intensité de la lumière qui a traversé 
le jet perpendiculairement, soit de préférence l'intensité de la lumiè- 
re de fluorescence émise. 

Expérimentalement cette méthode nécessite des jets atomiques 
parfaitement col 1 imatés et les résultats spectroscopiques qu'el le a 
permis d'obtenir sont encore relativement moins précis. 





1 NTRODUCT 1 ON 

Afin de situer la contribution de notre travail, i l  nous a 
semblé intéressant de rappeler brièvement dans ce paragraphe, les 
travaux antérieurs concernant la spectroscopie d'absorption à deux 
photons par ordre chronologique. Nous nous intéressons d'abord au 
domaine visible où nous rappelerons sans détailler les travaux de 
Biraben et col. k0,21,22] et Giacobino et col.[23] sur les atomes de 
sodium et de néon, à 1 'aide d'un laser à colorant continu, pompé par 
un autre laser à argon ionisé. Nous aborderons ensuite le domaine 
infrarouge 00. nous décrirons les expériences de Bischel et col .[24], 
Guccione-Gush et col.[25] et Minguzzi et col .[26] sur les transitions 
à deux photons à effet Doppler quasi-compensé des molécules de CH3F 
et NH3. 

Nous présenterons ensuite nos travaux sur les transitions 
à deux photons sans effet Doppler des molécules de SF6 et SiF4 réali- 
sés à 1 'aide d'un seul laser a CO2, guide d'onde. Nous montrerons en 
particulier que notre technique est assez originale et présente certains 
avantages mais aussi certaines limites. 

La théorie générale d'absorption de deux photons a été éta- 
bl ie initialement par Goppert-Mayer en 1931 C271, mais le manque de 
sources lumineuses cohérentes et puissantes fut pendant un certain 

temps un obstacle à l'expérimentation de cette nouvelle technique. La 
naissance et le développement des sources monochromatiques cohérentes, 
de puissance relativement élevée, que sont les lasers, donna un nouvel 
essor aux études des transitions à deux photons. Elles ont été observées 
d'abord dans le domaine des radiofréquences par Brosse1 et col- [281 en 
1953, Kusch [29] en 1954 et Winter [30] en 1959. Elles furent par 1.a 
suite 1 'objet de nombreuses expériences dans le domaine visible à par- 
tir de 1960 1311 puis dans le domaine infrarouge à partir de 1975. 
Les expériences n'étaient pas faciles à réaliser avec les premiers 
lasers non accordables. Les coïncidences entre la source lumineuse et 
les transitions du gaz absorbant étaient fort peu nombreuses. 



Ce n'est qu'en 1970 avec l'apparition des lasers accordables 
que le processus d'absorption à deux photons apparaissait comme technique 
puissante et originale. La possibilité de supprimer l'effet Doppler a 
été évoquée initialement par Vasilenko et col. f321 en 1970, puis déve- 
loppée par Cagnac et col 171 en 1973. C'est sur ces bases qu'est née 
cette méthode spectroscopique de haute résolution permettant d'étudier 
les transitions entre niveaux atomique ou moléculaire avec une résolu- 
tion limitée à la largeur naturelle des niveaux. 

11 - 1 : EXPERIENCES DANS LE DOMAINE VISIBLE 

La première expérience mettant en évidence l'absorption de 
deux photons à effet Ooppler compensé, dans le domaine visible a é t é  

réalisée en 1974 simultanément par plusieurs auteurs : Levenson et 
Loembergen 1331, Biraben et col- /?0,2g et Hansch et col- 1341, - à 1 'aide 

de lasers à colorants. L'expérience a été réalisée sur la transition 
3SlI2-5SIl2 du sodium vapeur accessible par un laser à colorant, d'abord 
en régime pulsé r22,33], - ensuite en régime continu [20,341 afin de 

gagner en résolution et en stabilité. 

Techniquement, 1 'expérience effectuée par Biraben et col [20] 
sur le sodium est réalisée de la manigre suivante (le schéma du montage 
expérimental utilisé est reporté sur la figure 5.a) : un faisceau laser 
traverse une cellule d'absorption contenant une vapeur de sodium. Un 
miroir coricave le réfléchi sur lui-même. Les atomes de sodium tran- 
sitent de l'état 3SIl2 à l'état 5SIl2 en absorbant deux photons de même 
fréquence, mais de vecteurs d'onde opposés. La détection des transitions 
se fait sur le signal de fluorescence entre 1 'état 5s et les niveaux 

112 
3P1~23 3P312 (un schéma détaillé des niveaux d'énergie est donné dans 
1 ' article f91). 

Deux transitions de la structure hyperfine des états 3SIl2, 

5s~/2 ont été observées quand la fréquence laser est balayée (1 'enregis- 

trement spectral de ces transitions est donné dans 1 'article pl).  Elles 
correspondent aux transitions : 3S, F = 1 -t 5S, F' = 1 et 
3S, F = 2 + 5S, F' = 2. Le moment orbital des états 3s et 5s est nul. 



Seules les transitions q u i  vérifient la règle de sélection F = F 1  [ 7 ]  

(où F es t  le moment cinétique total du niveau) sont autorisées entre 
é ta ts  de type S. t a  largeur des raies observées e s t  d'environ 10 MHz. 
Elle es t  due essentiellement à deux facteurs : 

- L'instabilité du laser en fréquence (d'environ 7 MHz) 
- Le temps de transi t  des atomes à travers l e  faisceau focalisé à 

l ' in tér ieur  de la  cellule d'absorption. 

Des études semblables o n t  été également fa i tes  sur la transi- 
tion 3s - 40 du sodium [211. Le montage expérimental u t i l i sé  est  repor- 
t é  sur la figure 5.a.Quatre transitions o n t  é té  observées entre la struc- 
ture hyperfine de 1 ' é ta t  3s e t  la structure fine de 1 ' é t a t  40 (dont la 
structure hyperfine est  négligeable). Elles o n t  permis de : 

- mesurer avec  réc ci si on l ' éca r t  entre les deux sous niveaux 
3 J = 2  5 e t  J = de la structure fine de l ' é t a t  40. Soit alors 

v(4D3/2) - ~ ( 4 0 ~ ~ ~ )  = 1028 k 3 MHz 

- mettre en évidence des élargissements e t  des déplacements par 
pression des transitions 3s - 40. Le coefficient de déplacement est  de 
(-7 I 1 )  MHz/torr e t  l e  coefficient d'élargissement es t  de (32 I 5 )  
MHz/ torr .  

- observer la  levée de dégénérescence par ef fe t  Zeeman des transi- 
tions à deux photons en présence d'un champ magnétique. 

D'autres expériences ont été effectuées sur l'atome de Néon 
par Giacobino e t  col* [23], mais cet te  fois ci la  cellule d'absorption 
est située à 1 ' intérieur d'une cavité Pérot-Fabry accordée à la fré- 
quence de 1 'onde excitatrice d'un laser émettant dans l e  visible (1  ' ins-  
ta1 lation expérimentale u t i l  isée e s t  reportée sur la figure 5. b) . Des 
transitions à deux photons à ef fe t  Ooppler compensé o n t  é té  observées 
entre l e  niveau métastable 3S, J = 2 (peuplé par application d'une 
décharge dans la cellule d'absorption) e t  l e  niveau 4d '  du néon. Elles 
sont détectées sur la lumière de fluorescence émise à part ir  du niveau 
excité 4d '  vers l e  niveau 3P. 
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La s t r u c t u r e  f i n e  de l a  sous c o n f i g u r a t i o n  4d' de l ' i s o t o p e  

 ON^ a é té  mesurée [35,36] . Les constantes d '  i n t e r a c t i o n  hype r f i ne  de l a  

même sous c o n f i g u r a t i o n  o n t  é té  également déterminées dans l e  cas de 

1 ' i so tope ' ' ~ e  b7]. 

Les e f f e t s  de l a  pression sur  l e s  r a i e s  d 'abso rp t i on  à deux 

photons on t  é t é  analysés. Les écar ts  isotopiques   ON^ - ' l ~ e  e t  

  ON^ - " ~ e  o n t  é t é  mesurés sur l a  t r a n s i t i o n  about issant  au niveau 
2 1 

4d' 5 / Z Y  3 = 3, ce qu i  a f o u r n i  l e s  va leurs  suivantes : w( Ne) - w('O~e) = 
22 20 1452 16.3 MHz e t  w(  Ne) - w( Ne) = 2780 + 1.6 MHz r35] 

Ce résumé des r é s u l t a t s  expérimentaux r e l a t i f s  à l a  spectros- 

copie à deux photons à e f f e t  Doppler compensé dans l e  domaine v i s i b l e  

i 11 u s t r e  l a  puissance de c e t t e  méthode. E l  1 e permet d'accéder à des 

s t ruc tu res  f i n e s  e t  hyper f ines non résolues en spectroscopie l i m i t é e  

à l a  l a rgeu r  Doppler. Les p o s s i b i l i t é s  d 'études sont  s u r t o u t  l i m i t é e s  

au nombre de t r a n s i t i o n s  accessibles compte tenu des gammes d 'accord  

des l ase rs  e t  des spectres d 'absorp t ion  en jeu. 

11 - 2 : EXPÉRIENCES DANS LE DOMAINE INFRAROUGE 

L 'ex tens ion  de l a  spectroscopie d 'abso rp t i on  à deux photons 

au domaine i n f ra rouge  n ' e s t  pas sans poser de problèmes. Les p r i n c i p a l e s  

d i f f i c u l t é s  que l ' o n  rencontre sont  l e s  suivantes : 

- Processus à deux photons généralement non détectables en f luorescence 

notamment lorsque une r é s o l u t i o n  sub-Doppler e s t  recherchée. En spectros-  

copie molécu la i re  in f rarouge,  l a  r e l a x a t i o n  c o l  1 i sionnel l e  1 'emporte 

largement sur  l a  r e l a x a t i o n  r a d i a t i v e .  

-Manque de sources de puissance largement accordables en in f ra rouge.  

Les diodes l ase rs  possèdent une gamme d 'accord  importante, mais une 

puissance f a i b l e .  Les l ase rs  c lass iques a CO2 o f f ren t  une puissance 

re la t i vement  élevée, mais l e u r  gamme d 'acco rd  e s t  l i m i t é e .  Ce compro- 

mis puissance-gamme d 'accord e s t  p a r t i e l  1  ement réso lu  grâce à 1 ' u t i  1  i s a -  

t i o n  des l ase rs  à CO2 guide d'onde en spectroscopie molecula i re,  notam- 

ment lorsque 1 'absorp t ion  s ' e f f e c t u e  à 1 ' i n t é r i e u r  de l a  c a v i t é  l ase r .  



- Insuffisance des données spectroscopiques concernant les niveaux 
vibrationnels excités des systèmes moléculaires. Les transitions entre 
ces niveaux sont généralement de faible intensité'. De ce fait, leur 
étude est peu abordée surtout dans des conditions de résolution sub- 
Doppler. 

-Moments dipolaires relativement faibles des transitions infrarouges. 
11 faut donc choisir judicieusement des molécules possédant des fortes 
valeurs de forces d'oscillateur et des faibles écarts d'énergie MU,, 
pour favoriser 1 'observation des transitions à deux photons. 

Les expériences sur les transitions à deux photons à effet 
Doppler quasi-compensé réalisées dans le domaine infrarouge l'ont été 
par Bischel et col. [24] à 1 'aide de deux lasers classiques à CO2 par 
Guccione-Gush.[25] à l'aide d'un laser à CO2 et une diode laser, et 
Minguzzi et col - p6] à 1 'aide d'un laser à CO2 et d'un laser guide 
d' onde. Nous examinons rapidement ces expéri ences pour tirer quelques 
conclusions afin de faire une comparaison entre ces expériences et nos 
travaux sur les molécules de SF6 et SiF4 realisés avec un seul laser à 

CO2 guide d'onde. 

Pour observer des transitions de la bande 2v, de la molécule 
Q 3 

de CH3F (dont la transition R(1,l) de la bande fondamentale O + vg, 
Q et la transition R(.2,1) de la bande chaude v3 -+ 2vq coïncident presque 

avec les émissions du laser à CO2 à 9 vm). ~ischel ët col- p41 ont 
utilisé deux lasers classiques à CO2 et une cellule Stark où se propagent 
en sens contraire les deux faisceaux infrarouges de fréquences diffé- 

rentes (le montage expérimental est représenté sur la figure 6.a). 
L'écart en fréquence ( B k  139 MHz) entre la somme de fréquence des 
deux lasers et la fréquence de transition à deux photons est compensé 
en appliquant un champ Stark dans la cellule d'absorption. Bischel et 
col.ont ainsi pu déterminer le coefficient d'élargissement par pression 
de cette raie de la bande 2v3 de CH3F, soit Avh = 40.7 MHz/torr, et 
déterminer la fréquence de quelques transitions observées. La largeur 



à mi-hauteur de ces transitions est d'environ 1 MHz. La contribution 

principale en est à 1 'effet Ooppler résiduel (AV = 0.94 MHz), mal 
DOP 

compensé entre 1 es deux faisceaux 1 asers de fréquences différentes . 

La molécule d'ammoniac (NH~) a été étudiée initialement par 
Bischel et col. en 1976 [38], puis par Guccione-Gush et col. en 1980 [25]. 
Afin d'obtenir une gamme d'accord importante, ces derniers auteurs 
ont utilisé une diode laser accordable (sonde) et un laser à CO2 de 
puissance (pompe) fixe en fréquence pour observer les transitions à 

deux photons de NH3 (figure 6.b). Les deux faisceaux lasers de sens 
opposé et de fréquences différentes sont focalisés à l'intérieur de la- 
cellule d'absorption. La détection des transitions à deux photons à effet 
Doppler quasi-compensé se fait sur le faisceau sonde transmis par la 
cellule. La largeur des raies observées est de l'ordre de 10 MHz. Elle 
est due essentiellement aux facteurs suivants : 

- Pression relativement élevée du gaz absorbant (100 -+ 400 

mtorrs) à cause de 1 'insuffisance de la sensibilité de détection. La 
largeur homogène résultante est d'environ 6 MHz. 

- Effet Ooppler résiduel (AV = 3 MHz) dû au fait que les 
D0P 

deux fréquences 1 aser sont différentes. 

- Effet de temps de transit des molécules à travers les 
faisceaux qui contribue à un élargissement de raies de 1 'ordre de 
1 MHz. 

- Insuffisance de la pureté spectrale des diodes lasers 
(meil 1 eur cas : 1 à 3 MHz). 

Les transitions a deux photons de NH3 ont été également étu- 
diées par Minguzzi et col [26], a 1 'aide d'une méthode de détection 
optoacoustique (figure 6.c). Deux faisceaux de fréquences différentes 
issus respectivement d'un laser classique et un laser guide d'onde 
à COp. se propagent en sens opposé à l'intérieur d'une cellule d'ab- 
sorption. Pour éviter les instabilités des sources, ces deux faisceaux 
sont légèrement désalignés (d'un angle 9 2 1"). Le faisceau issu du 
laser guide d'onde est modulé en puissance et l'écart en fréquence 
à la résonance entre le gaz et les deux ondes laser est compensé par 
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effet  Stark. Les transitions à deux photons à effe t  Ooppler quasi- 
compensé sont observées en détectant la variation de la pression du 

gaz absorbant à 1 ' aide d ' u n  détecteur acoustique (microphone). La 
mesure de l'augmentation de pression donne u n  signal directement 

l i é  à la puissance absorbée. La largeur des raies observées est  
d'environ 5 MHz. Elle résulte essentiellement de la pression relat i-  
vement élevée (60  + 200 mtorrs) nécessaire pour  obtenir un signal 

optoacoustique (présence de transfert efficace V - T I R )  ; e t  de 

l ' e f f e t  Ooppler résiduel entre les deux faisceaux de fréquences diffé- 
rentes. 

Quelques conclusions doivent ê t re  t i rées de ces études. Elles 
mettent en évidence une différence majeure entre ces expériences e t  
nos travaux sur les molécules de S i 6  e t  SiFq On note que : 

- L'effet Doppler n 'est  que quasi-compensé dans ces expériences, 
car pour résoudre l e  problème de colncidence e t  de niveau relais proche, 
on u t i l i se  deux rayonnements de fréquences différentes. 

- Les dispositifs expérimentaux sont relativement complexes. 
Utilisation de deux lasers de fréquences différentes. 

- La résolution spectrale es t  limitée à environ 1 MHz. 

- L'écart en fréquence à la résonance exacte entre l e  gaz e t  
les faisceaux lasers es t  souvant compensé par ef fe t  S t a r k ,  surtout 
dans l e  cas des lasers non accordables. Le nombre de transitions ob- 

servées est  souvent limité à quelques transitions e t  ne permet pas de 
faire une analyse de la bande d'absorption (calcul de constantes molé- 
cul aires par exemple) . 

Afin de positionner notre travail par rappor t  à ces expériences 
antérieures dans l e  domaine infrarouge, nous présenterons un résumé 
non détai l lé  de nos expériences d'absorption à deux photons sans 
élargissement Doppler réalisées en absorption intracavité : nous 
signalons alors que pl us de trois  cents transitions à deux photons à 

effet  Doppler compensé de la bande O + 2v3 de l a  molécule de SF6 o n t  
é té observées e t  mesurées. La largeur à mi-hauteur des raies enregistrées 
es t  d'environ 100 KHz. El l e  es t  essentiel lement d'origine col1 isionnel l e .  



L'analyse de cette bande a fourni un ensemble de paramètres 
moléculaires avec une précision élevée. Ces paramètres sont présentés 

dans le tableau 3, chapitre III. 

Nous avons également enregistré une trentaine de transitions 
à deux photons sans élargissement Doppler de la molécule de SiF4 et 
une dizaine dans le cas de la molécule de C F2 Ce2. 

Le dispositif expérimental utilisé est représenté sur la 
figure 6.d. Un seul laser à CO2 guide d'onde permet d'observer les 
transitions à deux photons sans effet Doppler. Ce laser contient la 
cellule d'absorption dans sa cavité optique, là où nous disposons de 
deux ondes progressives de même fréquence qui se porpagent en sens 

2 contraire et d'une forte densité de puissance d'environ 5 kW/cm . Le 
principe de cette méthode ainsi que les enregistrements des spectres 
d'absorption à deux photons sont présentés dans le chapitre III. Dans le 
tableau 1, nous avons regroupé les différentes molécules étudiées dans 
le domaine infrarouge. Nous rappelons le nombre de transitions à deux 
photons observées, la résolution spectrale et l'accord de fréquence 
réal isé. 



TABLEAU 1 : RécapituZation des moZécuZes étudiées dans Ze domaine 

infrarouge par spectroscopie à deux photons à e f f e t  

Doppler compensé. 

Référence 

Bischel  e t  
c o l  .[24] 

B ische l  e t  
c o l  r38] 

e t  c o l  .[25] 
Guccione-Gush 

Minguzzi e t  
c o l  . [26J 

Herlemont e t  
c o l  .r39] 

Herlemont e t  
co l  1401 

Herlemont e t  
c o l  r411 

II 

Mol écule 

CH3F 

NH3 

SFs 

S i  F4 

CF2CL2 

CD3 I 
C 

Accord de fréquence 

deux l ase rs  c l a s s i -  
ques à C02,plus e f f e t  
S ta rk  

Il 

l a s e r  à CO2 
une diode l a s e r  e t  un 

un l a s e r  3 CO? e t  un 
1 aser  guide d onde 
p lus  e f f e t  S ta rk  

un seul l a s e r  à CO2 
guide d'onde 

II 

Il 

II 

Nombre de 
t r a n s i t i o n s  
observées 

7 

1 

4 

6 

300 
( l e s  p lus  
in tenses)  

3 0 

10 

I 

~~~t~~~~ 

1 MHz 

Il 

10 MHz 

5 MHz 

50 KHz 

Q200 kHz 

~ 5 0 0  kHz 

QZOO hfiz 





Le développement de laser a CO2 guide d'onde émettant dans 
le domaine infrarouge à 10 um au laboratoire, a permis d'expérimenter 

une technique de spectrosco~ie moléculaire infrarouge, où l'absorption 
se fait à l'intérieur de la cavité optique du laser. Les transitions 
entre états vibrationnels sont détectées par les variations de puis- 
sance du laser. 

Cette technique d' absorption " intracavi té" a permis de réal iser 
la première expérience mettant en jeu l'absorption simultanée de deux 
photons infrarouges, de même fréquence, sans élargissement Ooppler. 

Les caractéristiques du laser guide d'onde, telles que : forte 
densité de puissance à 1 ' intérieur de la cavité d'absorption (jusqu'à 

2 5 kW/cm ), pureté spectrale élevée, bonne stabilité en fréquence (la 
stabilité relative % est de l'ordre de IO-'), et gamme d'accord rela- 
tivement importante (jusqu'à 500 MHz pour les raies d'émission les plus 
intenses), nous ont permis d'étudier les transitions à deux photons 
sans effet Ooppler des molécules de Si6 et SiF4. La meilleure résolution 
obtenue correspond à une largeur totale de raie à mi-hauteur de 50 kHz. 

Parmi les transitions du SF6 mesurées quatre vingt une sont 
identifiées. L'analyse a fourni un ensemble de paramètres moléculaires 
de la bande 2v3 Cette bande est inaccessible en spectroscopie à un seul 
photon, car les transitions 21 deux photons s'effectuent entre niveaux 
de même parité. Pour résumer les résultats obtenus par spectroscopie 
intracavité auxquels nous avons contribué, nous présenterons d'abord 
la description de la source IR, nous expliquerons le principe de 1 'ab- 
sorption intracavité et les conditions donnant un meilleur compromis 
résol ution-sensi bi 1 i té, ensui te, nous présenterons quelques spectres 
à deux photons sans effet Doppler des molécules de SF6 et SiF4 en illus- 
tration, et nous concluerons par une discussion sur les avantages et 
les limites de cette méthode. 



I I I  - 1 : DESCRIPTION DU LASER A CO3, GUIDE D'ONDE 

La réalisation expérimentale détaillée de ce laser à CO2 
guide d'onde, haute pression reporté sur la figure 7, est présentée 
ail leurs D6]. Nous préciserons simplement qu'il est constitué par : 

- Un tube ampl if i cateur en oxyde de Béryl 1 i um (Beo) de 1 $ 5  mm de 
diamètre intérieur et de 150 mm de longueur. Le choix de l'oxyde de 
Beryllium est lié principalement a sa bonne conductibilité thermique 
et à ses propriétés diélectriques. Le tube est fermé par deux fenêtres 
en ch1 orure de sodium (NaCR) pl acées sous incidence Brewstérienne. Ces 
deux lames assurent l'étanchéité avec l'extérieur et limitent le milieu 
amplificateur du laser. Le milieu amplificateur est un mélange gazeux 
de (CO2, He, N2) en écoulement, excité par deux décharges électriques 
continues, haute tension, par l'intermédiaire de quatre électrodes 
en tungstène. Ces dernières sont percées pour permettre l'entrée et la 
sortie du mélange gazeux. 

- Une cavité optique constituée d'un côté par un réseau en silicium, de 
150 traitslmm, blazé de façon à présenter un maximum d'efficacité a 
A = 10 Mm, lorsque l'onde est polarisée perpendiculairement à ses traits. 
Ce réseau placé à environ 10 mm de l'extrêmité du tube amplificateur, 
est monté sur un empilement de 10 disques en céramique piézoélectrique. 
Le réglage d'orientation du réseau réalisé par l'intermédiaire de vis 
micrométriques, permet une sélection des différentes émissions du laser. 
De l'autre côté, la cavité optique est limitée par un miroir réfléchis- 
sant, concave, de 260 mm de rayon de courbure. Son centre de courbure 
coïncide avec 1 'extrêmité du guide et son réglage est assuré par défor- 
mation d'un joint torique. 

- Une cellule d'absorption constituée simplement d'un cylindre métal- 
lique creux de 260 mm de longueur, situé dans le prolongement du tube 
ampl i fi cateur. 

L'étanchéité entre mi 1 ieu ampl ificateur et mi 1 ieu absorbant 
est assurée par la lame placée sous incidence de Brewster. 
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Ce cylindre contient deux ouvertures permettant 1 'entrée et 
la sortie du gaz absorbant, avec un débit réglable au moyen de vannes 
pointaux. La pression du gaz absorbant est mesurée en amont à l'aide 
d'une jauge de type Pirani. 

11 1 - 2 : PERFORMANCE DU LASER A CO2, GUIDE D'ONDE 

Deux caractéristiques essentielles nous intéressent plus 
particul ièrement en spectroscopie moléculaire à haute résol ution : 

- la largeur de la gamme d'accord des émissions lasers 
- la stabilité en puissance et en fréquence. 

La gamme d'accord de notre laser est obtenue en accordant la 
longueur de sa cavité, par application d'une tension en dent de scie à 

la céramique piezoélectrique qui supporte le réseau. La largeur de la 
plage d'émission est d'environ 350 MHz. Elle est limitée par l'inter- 

n 

valle spectral libre (Av = entre modes longitudinaux adjacents de 
la cavité. 

Avec ce laser à COp guide d'onde, on peut obtenir environ trente raies 
d'émission sur chacune des branches P et R à 10.4 Mm et une quinzaine 
sur chacune des branches P et R à 9.4 Mm. 

11 est souhaitable que les variations aléatoires de fréquences 
de la source soient nettement inférieures à la largeur spectrale des 
transitions que l'on désire observer. Compte tenu de la haute résolution 
qu'il est possible de réaliser avec la technique dont nous disposons, 
nous avons particul ièrement soigné les facteurs intervenant dans la 
stabilité du laser guide d'onde. Le laser et la cellule d'absorption 
sont maintenus par quatre barres en invar supérieur, de tres faible 
coefficient de di l atation thermique, pour stabil iser 1 a longueur de 1 a 
cavité . 

Le 1 aser est également protégé des turbulences de 1 ' air am- 
biant et des vibrations acoustiques par des capots cloisonnants 



les différents volumes. L'ensemble du laser est placé sur une table 
de granit montée sur un système pneumatique pour l'isoler des vibra- 
tions mécaniques. 

La stabilité obtenue s'est avérée suffisante pour les expé- 
riences effectuées. 

111 - 3 : PRINCIPE DE L'ABSORPTION INTRACAVITÉ 

Nous disposons à l'intérieur de la cavité optique du laser 
d'une onde stationnaire constituée par deux ondes progressives de fré- 
quences identiques (uL) et de direction de propagation parfaitement 
opposées. On réalise ainsi la condition de spectroscopie à effet 
Doppler du premier ordre parfaitement compensé à deux photons de 
même fréquence (XI = f2) donnée au chapitre 1 équation (3). 

Les molécules dans la cellule d'absorption se trouvent donc 
dans la situation où el 1 es peuvent absorber simul tanément deux photons 
infrarouges de même fréquence et d'impulsion opposée. L'effet Doppler 
est totalement compensé. 

Les transitions à deux photons sont détectées sur la puissance 
extraite du laser. Cette puissance est de l'ordre de quelques milliwatts. 
Elle est obtenue soit au niveau de la fenêtre limitant le tube amplifi- 
cateur du côté réseau dont l'incidence est voisine de celle de Brewster 
soit au niveau du réseau en détectant le faisceau diffracté dans l'ordre 
zéro. 

L'étude expérimentale des transitions à deux photons en absorp- 
tion intracavité est tout à fait originale. Elle repose sur l'utilisation 
simultanée de deux types de non 1 inéarité : 

- La probabilité de transition à deux photons par unité de temps est 
une foriction croissante et non linéaire de l'intensité du champ infra- 
rouge. La forte densité de puissance existant à l'intérieur de la 
cavité optique du laser à CO2 guide d'onde permet donc d'induire faci- 
lement les transitions à deux photons. 



- La non l i n é a r i t é  de l a  puissance du l a s e r  en f o n c t i o n  des pe r tes  

i n t r a c a v i t é  condu i t  à une f o r t e  s e n s i b i l i t é  de dé tec t i on  lorsque l e  

l a s e r  e s t  amené a fonc t ionner  près du s e u i l  de b i s t a b i l i t é  op t ique 

d '  absorpt ion. C e t t e  b i s t a b i l i t é  e s t  due à l a  présence de 1  'absorbant 

sa turab le  dans l a  c a v i t é  opt ique du l a s e r  guide d'onde. La f i g u r e  8 

i l l u s t r e  ce phénomène de b i s t a b i l i t é  op t ique d 'absorp t ion  dans l e  cas 

d 'un  gaz dont l e  spectre d 'absorp t ion  e s t  re la t i vement  cont inu  ( p a r  

exempl e  SF6 ) . 
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FIGURE 8 : BistabiZité optique d'absorption due à la présence d'un 

absorbant saturable dans Za cavi té  optique du Zaser. 



La présence de la bistabil ité optique d'absorption peut 
s'expliquer de la façon suivante : dans le cas d'un milieu homogène, 
le coefficient d'amplification (ou gain) par unité de longueur du laser 
s'exprime en fonction de l'intensité de rayonnement à l'intérieur de la 
cavité optique du laser en présence de la saturation sous la forme 
suivante L44] : 

go : coefficient d'amplification en régime non saturé 

I ; : paramètre de saturation du mi 1 ieu ampl ificateur. 

La courbe qui décrit gS(I) pour une fréquence donnée est repré- 
sentée sur la figure 9 (courbe . La condition d'oscillation du laser 
sans absorbant intracavité est obtenue lorsque ce coefficient d'amplifi- 
cation (gS(I)) est égal au coefficient d'atténuation de la cavité dû 

aux pertes optiques et ramené à l'unité de longueur. 11 n'ya donc dans 

ce cas qu'un seul point de fonctionnement possible déterminé par 1 'inter- 
section entre la courbe gS(I) et la droite horizontale qui caractérise 
1 'amortissement de la cavité (point E, figure 9) 

En présence d'un absorbant saturable (par exemple SF6) à 

l'intérieur de la cavité optique du laser, on doit tenir compte des 
pertes saturables dues à l'absorption. Nous considérons alors le cas où 
le coefficient d'absorption en présence de saturation s'exprime en fonc- 
tion de 1 ' intensité de 1 'onde sous la forme suivante : 



@O 
: c o e f f i c i e n t  d '  absorpt ion 1  i néa i re  en absence de s a t u r a t i o n  

1; : paramètre de s a t u r a t i o n  du m i l i e u  absorbant. 

Le t r a c é  de l a  f o n c t i o n  ~ ~ ( 1 )  e s t  représenté par  l a  courbe @ 
de l a  f i g u r e  9. 

Nous nous in téressons par  l a  s u i t e  à l a  f o n c t i o n  G(1) qu i  

représente l e  c o e f f i c i e n t  d'ampl i f i c a t i o n  par  un i  t é  de longueur (gs) 

moins l e  c o e f f i c i e n t  d 'absorp t ion  ( B ~ )  du m i l i e u  absorbant a f i n  de 

t e n i r  compte de l a  présence de ce d e r n i e r  : 

Lorsque l e  m i l i e u  absorbant se sa ture  p lus  fac i lement  que l e  m i l i e u  

amp l i f i ca teu r ,  l a  f o n c t i o n  G(1) i l l u s t r é e  par  l a  courbe @ de l a  

f i g u r e  9 pour une fréquence donnée, peut présenter  deux p o i n t s  de fonc- 

t ionnement possib les v é r i f i a n t  l a  c o n d i t i o n  d ' o s c i l l a t i o n  du l a s e r  

( p o i n t s  A  e t  B) : I n i t i a l e m e n t  l e  l a s e r  e s t  é t e i n t  (1 ' i n t e n s i t é  1  e s t  

n u l l e ) .  Pour a t t e i n d r e  l e  s e u i l  d'al lumage, il f a u t  ba i sse r  l e  niveau 

des per tes  jusqu 'à  ce que l a  c o n d i t i o n  d ' o s c i l l a t i o n  du l a s e r  (ga in  = 

pe r tes )  s o i t  r e a l  i sée pour 1 = O ( p o i n t  A). A p a r t i r  de ce seui 1  , l e  

ga in  augmente à cause de 1 ' a m p l i f i c a t i o n .  11 en e s t  de même pour 1  'éner- 

g i e  emmagazinée dans l a  c a v i t é  op t ique du l a s e r  j usqu 'a  ce que l a  non 

1  i n é a r i  t é  des phénomènes 1  i m i t e  1  'accroissement de 1  ' énergie. Le p o i n t  

de fonctionnement se déplace du p o i n t  A q u i  e s t  i n s t a b l e  au p o i n t  B 

de f o r t e  i n t e n s i t é .  

Pour a t t e i n d r e  l e  s e u i l  d ' e x t i n c t i o n  (c )  , supposons que 1  'on 

augmente l e s  per tes non saturables i n t r a c a v i  t é  ( c o e f f i c i e n t  d '  a t t enua t i on  

de l a  c a v i t é )  par  exemple en désal ignant  l a  c a v i t é  op t ique du laser .  Le 

p o i n t  de fonctionnement se déplace a l o r s  du p o i n t  B vers  l e  p o i n t  C. 

Au de là  du p o i n t  C, l e s  per tes  deviennent supérieures au ga in  du laser .  

La c o n d i t i o n  d ' o s c i  11 a t i o n  n ' e s t  p l  us v é r i f i é e .  Le 1  aser  s  ' é t e i n t  



FIGURE 9 : Le fonctionnement du Zaser près du seuil  de b i s tab i l i t é  optique d 'absoqt ion.  
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brutalement. Le seuil d'extinction dû à la bistabilité est alors obte- 
dG nu au point C, c'est-à-dire là où la pente di est nulle. Le cycle de 

bistabilité est décrit dans le sens A B C D  (voir courbe @, figure 9). 

Lorsque la fréquence laser est balayée, le gain du milieu 
ampl ificateur décroît en s'éloignant de la fréquence centrale de 1 'émis- 
sion du laser à CO2 Le profil d'émission présente alors une discontinui- 
té en puissance liée à cette bistabilité optique d'absorption comme 
le montre la figure 8. 

Le présence d'une transition à deux photons sans effet Doppler 
(dont le coefficient d'absorption varie avec le carré de 1 ' intensité 
du champ, équation 8, chapitre 1) à la fréquence considérée entraine 
une augmentation des pertes par absorption et donc une variation de 
l'intensité de rayonnement. Cette variation d'intensité associée à la 
transition à deux photons est généralement faible. Elle est d'autant 

d G plus grande que la pente df (à v considérée)est faible. La pente la 
d G plus faible est obtenue près du seuil d'extinction du laser O ; l=lext 

figure 9, courbe@).C1est donc pour cette valeur de seuil d'extinc- 
tion que la sensibilité aux pertes intracavité est la plus importante. 
Le rapport signal sur bruit est optimal. 

Toutefois ce fonctionnement près du seuil de bistabilité 
d'absorption n'est pas nécessaire pour observer les transitions à 

deux photons. Certes i l  permet d'augmenter la sensibilité et donc la 
résolution, mais l'observation des transitions à deux photons peut 
être réalisée en exploitant uniquement la densité de puissance disponi- 
ble a l'intérieur de la cavité optique du laser. On peut obtenir des 
signaux importants à forte puissance et loin du seuil d'extinction du 
laser, mais ces conditions de fonctionnement conduisent à des fluctua- 
tions aléatoires importantes de la puissance du laser (dues au bruit de 
décharge électrique apparaissant pour les fortes valeurs de gain du laser) 
et donc un rapport signal sur bruit moins important. 

Tous les paramètres physiques relatifs a l'absorbant et à 

1 'ampl ificateur ainsi qu'à la cavité optique interviennent pour définir 
un point de fonctionnement du système laser et absorbant intracavite. 



Sans entrer dans le détail de l'influence de chacun de ces paramètres, 
nous pouvons dire que deux de ces paramètres contribuent directement 
à la largeur et à l'amplitude des signaux observés. Ce sont la pression 
d'absorbant et 1 ' ampl i tude de modulation (1 e principe de cette modula- 
tion est expl iqué au chapitre IV). 

Nos expériences sont réal isées à de faibles pressions (de 10 
a 30 mtorrs) afin de diminuer la largeur collisionnelle des transitions 
à deux photons. De ce fait, on évite également la réduction de la gamme 
d'accord du laser là où le gain est faible. 

L'excursion en fréquence de la modulation appliquée au laser 
est généralement inférieure à 100 kHz. Elle permet de moduler presque 
totalement une transition à deux photons, parce que la largeur de cette 
dernière est généralement faible (100 kHz). Cette technique de faible 
amplitude de modulation nous permet alors de détecter principalement les 
transitions à deux photons et de remédier à 1 'apparition des Lamb-Dips 
inverses car ces derniers ne sont que partiel lement modulés à cause de 
leur largeur importante (1 MHz) principalement due à 1 'effet de datu- 
ration. Le signal d'absorption des transitions à deux photons apparai- 
tra donc avec une intensité importante par rapport à celui des Lamb- 
Oips. L'élargissement par modulation des transitions à deux photons 
est également minimisé. 

III - 4 : RÉSULTATS EXPÉRIMENTAUX 

La bonne stabilité du laser à CO2 guide d'onde, sa pureté 
spectrale et la forte densité de puissance existant dans la ce1 lule 
d'absorption nous ont permis d'étudier les transitions vibration - 
rotation à deux photons sans élargissement Doppler des molécules de 
1 ' hexafl uorure de soufre (Si6) et de tétrafluorure de sol icium (SiF4). 
Le choix de ces molécules de type toupie sphérique résulte des considé- 
rations suivantes : 

- Ces molécules possèdent des bandes de vibrations qui recouvrent les 
domaines d'émission du laser à CO2, sur les bandes à A = 9,4 et 10,4 Mm. 



- Leurs moments dipolaires de transition sont relativement élevés 
(0,437 O pour la bande v3 de SF6 [42] et 0,276 0 pour celle de SiF4 
[43] ) .  La probabil ité d'absorption à deux photons est ainsi favorisée. 
Ceci nous a permis d'observer des transitions avec des défauts d'énergie 
Aur (écart maximum à la résonance par rapport au niveau intermédiaire) 
d'environ 40 GHz. 

- 11 est possible de faire une excitation multiphotonique isotopiquement 
sélective de ces molécules. L'étude de leur spectre mu1 tiphotonique 
présente donc un réel intérêt. 

Les caractéristiques de ces deux mol écu1 es sont rappelées 
dans le tableau suivant : 

1 II .4.1 : SPECTRES A DEUX PHOTONS OE LA MOLECULE DE S i6  

SF6 

SiF4 

Une partie du spectre à deux photons sans effet Doppler de la 
bande 2v3 de SF6, réalisée à l'aide de la technique d'absorption intra- 
cavité, est représentée sur les figures 10 à 18. L'enregistrement de 

= 9,4 pm 

bande 
d'absorption 

v3 a 944 cm-' 

V 3 &  1048,8cm" 

ces spectres est obtenu lorsque la fréquence du laser est lentement 
balayée. Un balayage large gamme nous permet d'abord de repérer les 
différentes transitions (par exemple les pl us intenses) ensui te pour 

augmenter la sensibilité et la résolution, on ramène le laser à fonc- 
tionner près du seuil d'extinction là où le rapport signal sur bruit 
est optimal. 

Dans ce cas la gamme d'accord du laser est décrite partie par partie 
(voir le spectre enregistré sur la raie P14 du CO2, figure 10 et 11). 

coïncidence avec 
I16rnission du CO2 

branche P à 

x = 10.4 pm 

branche P à 

coefficient 
d'absorption 

0.55 torr-'.cm-' 

1451 

0.16 t~rr-'.cm-~ 

élargissement 
par pression 

10 MHZ/torr [44] 

6 MHz/torr [46] 

parametre de 
saturation 

3.5 W ~ m - ~ . t o r < ~  

m m e n t  dipolaire 
de transition 

0.437 O [42] 

0,276 D [433 



Les spectres des figures 10 ,  11, 12, 16, 17 ,  18 (respective- 

ment 13, 14, 15) ont été enregistrés en détectant à la fréquence double 
(respectivement t r ip le )  de 1 a fréquence de modulation. 
Plus de t ro is  cents transitions à deux photons à effet  Ooppler compensé 
o n t  é té  observées avec u n  rapport signal sur bruit supérieur à cinq. 

Les spectres des figures 16, 17 e t  18 obtenus sur la  raie 

P 20 du CO2 montrent bien l a  forte densité de raies que peut présenter 
la molécule de SF6 dans certains domaines spectraux. La meilleure 
résolution obtenue avec notre spectromètre es t  de 50 kHz ( largeur tota- 
le  de raie à mi-hauteur). Elle a é té  évaluée sur l e  spectre de la 
figure 12 qui reproduit une partie du spectre d'absorption de SF6 obser- 
vé sur l e  profil de l a  raie 10 P 16 du laser à C O 2  L'enregistrement 
est obtenu sur l'harmonique deux de la  fréquence de modulation. 

La mesure en fréquence des raies à deux photons e s t  obtenue en 
comptant la fréquence du signal de battement entre le laser guide d'onde 
e t  un laser étalon à C O 2  La fréquence du  laser quide d'onde es t  asservie 
sur la transition à deux photons à mesurer. L'étalon es t  s tabi l i sé  sur le 
Lamb-dip du C O 2 ,  détecté en fluorescence, au centre du profi 1 de l a  raie 
correspondante. Le temps de mesure a été choisi si ffisamment long  (1 à 

19 5 )  pour moyenner convenablement la modulation résiduelle qe fréquence 
des deux lasers. Les mesures o n t  é té  répétées plusieurs fois (avec une 

reproductibilité meilleure que 1M) kHz) e t  pour chaque raie la valeur 
moyenne e s t  retenue. 

Parmi les transitions observées, quatre vingt une ( d o n t  l e  
nombre quantique F associé au moment angulaire total es t  inférieur 
à 56) o n t  été identifiées. L'identification a é té  effectuée en collabo- 
ration avec Petterson [48] à part ir  d'informations provenant de l 'étude 
de 1 a bande 3v3 [49] . 

Les mesures des fréquences des transitions à deux photons, 
1 ' identification correspondante, 1 a différence entre 1 a fréquence 



mesurée et calculée et l'écart en fréquence à la résonance par rapport 
au niveau intermédiaire pour les spectres présentés sont rassemblés 
dans le tableau 2. 

L'analyse de ces résultats a fourni un ensemble de paramètres 
moléculaires de la bande 2v3 dont la précision est nettement meilleure 
que ce1 le des constantes spectrales déduites de 1 'étude de la bande 
3v3 Ces paramètres sont regroupés dans le tableau 3. 

On note que l'écart type obtenu est relativement élevé 
(d'environ 500 k~z). 11 est probablement dû au modèle théorique utilisé. 
L'introduction de paramètres supplémentaires serait nécessaire. Cet 
écart type est cependant comparable à celui obtenu lors de l'étude 
par saturation de la bande v3 de SF6 [15] 



Trans i t i on  de I n t e n s i t é  T r a n s i t i o n  de E c a r t l r e l a i s  
1 a bande Zv, vexp(MHz)/C02 Vcalc(Mnz)ic0'2 r e l a t i v e  1 a bande v, b(GHz) 
-- 

Raie laser  : P(14) a 28,464,673.74 Mnza 

S(49) F2(9) - 93.9 - 94.30 

S(48) FI(!) - 79.72 - 79.22 

S(48) E (O)* - 77.06 - 76.52 

S(48) F2(1) - 74.38 - 73.86 

S(49) E (6)' - 71.88 - 72.41 

S(49) F 1 ( l o )  - 51.48 - 53.07 

S(50) F1(3) 120.4 119.05 

Raie l a s e r  : P(16) a 28,412,589.75 M H Z ~  

Raie l a s e r  : P(18) 28,359,773.83 M H Z ~  

a : référence [50] 

* : u t i l i s é  dans l a  déterminat ion des constantes moléculaires. 

TABLEAU 2 : Mesures en fréquence e t  ident i f icat ions des transii5ions 



Transi tien de v (HHz)/C02 vcalc(MHz)/C02 AV(MHZ) li bande 2v, exp 
Intensité 
relative 

Transition de Ecart/rel ais 
la bande v3 A(GH~) 

Raie laser : P(20) 1 28,306,224.91 M H Z ~  

TABLEAU 2 : Mesures en fréquence e t  identifications des transitions 



- 54 - 
TABLEAU 3 : Paramètres rnoZécuZaires de Za bande O + 2v3 de Za moZécuZe 

de SF6, ex (cm-'), déterminés à part ir  de Z 'analyse [48] 

Constantes mol écu1 a i r e s  de 1 a bande v3 d ' après [4g u t i  1 i sées dans 1 ' analyse 

Y3 = - 1.3099(2) x  IO-^ F3s = 7.65 x  IO-^ 
= 9.167(5) x  IO-^ 1 

z 3 ~  (Bs3) = 0.063098 

Constantes molécul  a i r e s  de 1 a bande 3v3 d 'après  [ 4 d  u t i l  i s é e s  dans 1 'analyse 

G33 = 0.918805(13) Y3  = - 1.3028(4) x  IO-^ 
T3, = - 0.246351 ( 3 )  z3s = 9.285(9) x  IO-^ 
X33 = - 1.74256 Z3 t = 3.6977(15) x  IO-^ 
( ~ 5 , ) ~  = 0.062804(2) F3s = - 6.3(20) x IO-' 

Bo = 0.091083(2) 

Les nombres e n t r e  parenthèses son t  dans l ' u n i t é  de l a  d e r n i è r e  décimale 

e t  correspondent aux e r r e u r s  standards. 
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FIGURE 11 





FIGURE 13 : Partie du spectre d ' a b s o ~ t i o n  à deux photons sans e f f e t  Doppler 

de la  bande W2v3 de SF6 enregistrée sur la  m i e  P 16 de 

l'émission laser à X = 10,4 ,um (partie basse fréquence). 

La fréquence de détection e s t  t r ip le  de la  fréquence de modulation 

( l a  partie haute fréquence e s t  reportée sur la figure 14). 



FIGURE 14 : Spectre à deux photons sans e f f e t  Doppler de la  bande 0-r2v3 
de SF6 enregistré sur l a  raie 10 P 16 de l 'émission laser 
à CO en détectant l'harmonique t r o i s  de la fréquence de 
modu L t i o n  - 
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FIGURE 16 : Partie du spectre d'absorption à deux photons à e f f e t  Doppler compensé de la bande 0+2v3 de Sp6 
enregistrée sur la  m i e  P 20 de l'émission laser à CO2 à 10,4 Dm. On note Za forte denszté de 
raies  (partie basse fréquence). 
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FIGURE 18 : Partie du spectre d'absorption à deux photons sans e f f e t  Doppler de Za bande O-2v de SF6 en 
coZncidence avec Za raie P 20 de l'émission Zaser à COs à h = 10,4 ~ r n  (partie cen 9 raZe du 
profil  laser).  



111.4.2 : SPECTRES A DEUX PHOTONS DE LA HOLECULE DE SiFq 

L'étude des transitions à deux photons sans effet Doppler 
de la molécule de SiF4 est relativement difficile, car sa bande d'absorp- 
tion (v3) coïncide avec la bande à 9,4 Hm du CO2, bande pour laque1 le 
le gain du laser est plus faible qu'à 10,4 Hm. Il en résulte un fonction- 
nement du laser à plus faible puissance et une gamme d'accord restreinte. 
De plus, la bande d'absorption (v3) n'est plus centrée sur la bande à 

9,4 Hm du CO2, nous devons en conséquence utiliser des émissions lasers 
de J élevé (> 30). 

Nous avons observé environ trente transitions à deux photons 
sans effet Doppler de cette molécule, une partie des spectres enregis- 
trés est reportée sur les figures 19, 20, 21 et 22. La plage de fréquence, 
couverte est d'environ 50 MHz pour chaque raie d'émission laser. La 
fréquence croît de la gauche vers la droite. La largeur à mi-hauteur 
des transitions est d'environ (100 à XI0 kHz) et la pression de SiF4 
dans la cellule d'absorption est de 1 'ordre de (10 à 30 mtorrs). 

Le spectre de la figure 21 obtenu en détectant 1 'harmonique 
deux de la fréquence de modulation, illustre bien le rapport signal 
sur bruit important (d'environ 30) et la différence de forme entre les 

Lamb-Dips (forme de dispersion) et les transitions à deux photons 

(forme d' absorption). 

L'enregistrement de ces transitions a été effectué d'une 
manière semblable à celles de SF6, par contre compte tenu de la fai- 
blesse des transitions à deux photons, les mesures en fréquence seront 

realisées à l'aide d'une technique de "pilotage" en fréquence du laser 
source. Cette technique développée depuis quelques temps au 1 aboratoi re 
a été adaptée à l'utilisation du laser de référence asservi sur le si- 

gnal de fluorescence. Son principe consiste a convertir la fréquence 
du signal de battement entre les deux lasers en tension, puis comparer 
cette dernière, à une tension de référence. L'écart entre ces deux tensions 
sert alors de signal d'erreur pour asservir la fréquence du laser guide 

d'onde. 



La stabilité du laser étalon est ainsi transférée au laser 
guide d'onde. Celui-ci peut alors être stabilisé à long terme, en tout 

point du profil d'émission. 

Les premières mesures en fréquence effectuées avec ce système 
pour tester le principe de son fonctionnement ont été réalisées avec 
une précision meilleure que 10 kHz. 

Pour conclure, nous rappelerons quelques caractéristiques 
des études entreprises avec la technique intracavité dans ce chapitre. 
On note particulièrement que : 
- Avec la disposition intracavité un seul laser est utilisé pour observer 
les transitions à deux photons dont l'effet Doppler est parfaitement 
compensé. 
- Le problème de coïncidence entre le gaz et la source s'il reste posé 
n'est plus majeur, grâce à la gamme d'accord des lasers à CO2 guide 
d ' onde 
- La bande d'absorption est échantillonnée de façon assez variée, puis- 
que le spectre à deux photons correspondant est obtenu à 1 'aide de 
plusieurs émissions lasers. 11 en résulte une diversité des valeurs des 
nombres quantiques des transitions observées, favorable 3 la détermina- 
tion de paramètres moléculaires significatifs 



I FIGURE 19 : Partie du spectre d'absorption à deux photons sans e f f e t  Doppler de Za bande 
2v3 de la  molécuZe de SiFq en coïncidence avec Za raie  P 26 de l 'émission 
Zaser à CO2 à X = 9 ,4  ,um. L'enregistrement e s t  réa l i sé  à La fréquence t r i p l e  
de Za fréquence de modulation (Za fréquence Zaser augmente de Za gauche vers 
Za d ro i t e ) .  



FIGURE 20 : Partie du spectre d'absorption à deux photons sans élargissement Doppler 
de Za bande 2v3 de S i F g  enregistrée sur Za raie P 32 de CO2 à X = 9,4 Dm 
en détectant Z 'harmonique t ro i s  de Za fréquence de modulation (spectre 
Zarge gamme d'environ 50 MHz). 
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FIGURE 22  : Partie du spectre d'absorption à deux photons à e f f e t  Doppler compensé de S iF  





111 - 5 : LES LIMITES DE LA DISPOSITION INTRACAVITÉ 

Malgré ses avantages de s i m p l i c i t é  e t  de s e n s i b i l i t é ,  l a  

méthode d 'abso rp t i on  i n t r a c a v i t é  présente également des l i m i t e s  d ' u t i -  

l i s a t i o n .  Le fonctionnement près du s e u i l  d ' e x t i n c t i o n  conduisant à 

une s e n s i b i l i t é  d 'abso rp t i on  élevée n ' e s t  pas tou jours  r é a l i s a b l e  

( cond i t i on  de b i s t a b i l  i t é  à rempl i r ) .  Expérimentalement il e s t  t r è s  

c r i t i q u e  e t  rend 1 e 1 aser sens ib le  aux pe r tu rba t i ons  ex té r i eu res  

(microphonie, b r u i t  de décharge é l e c t r i q u e  . . . ) . 

Une bonne s t a b i l i t é  du l a s e r  nécessi te que l a  p ress ion  du 

gaz absorbant i n t r a c a v i  t é  s o i t  constante. De p l  us 1 a longueur d'absor- 

bant 1 i m i t e  l a  gamme d 'accord du l a s e r  ( f a c t e u r  deux pour l e s  r a i e s  

intenses).  

La p o l a r i s a t i o n  de l ' o n d e  électromagnétique e s t  f i x e  à l ' i n t é -  

r i e u r  de l a  c e l l u l e  d 'absorp t ion .  E l l e  e s t  imposée par  f a  présence des 

lames de Brewster 1 i m i t a n t  l e  m i l  i e u  ampl i f i c a t e u r  ( p o l a r i s a t i o n  r e c t i  - 
1 igne) e t  par  l e  réseau. 

En spectroscopie i n t r a c a v i t é ,  l e s  paramètres du m i l i e u  a m p l i f i -  

cateur e t  absorbant con t r i buan t  simultanément a d é f i n i r  un é t a t  g loba l  

du systeme. Cet e f f e t  c o n j o i n t  des deux m i l i e u x  ne permet pas de f a i r e  

correctement une étude préc ise  de c e r t a i n s  phénomènes, en f o n c t i o n  

d'un seul paramètre, comme par  exemple, l a  forme de r a i e  en fonc t i on  

de l ' i n t e n s i t é  à p ress ion  constante. Au cours de nos expériences, nous 

avons remarqué que, selon l e  réglage de l a  cav i té .  opt ique du laser ,  l a  

forme des signaux d 'abso rp t i on  à deux photons peut  ne pas ê t r e  symétr i -  

que. Ce changement de forme peut  ê t r e  dû à une v a r i a t i o n  des paramètres 

du faisceau en t re  un a l l e r  e t  un r e t o u r  à l ' i n t é r i e u r  de l a  c e l l u l e  

d 'absorp t ion  [51,52,53]. 

A f i n  de découpler l a  c e l l u l e  d 'absorp t ion  de l a  source e t  de 

pouvoir  a j u s t e r  l e s  paramètres expérimentaux de façon p l u s  indépendante 

t o u t  en cont inuant  à a v o i r  l e  gaz absorbant dans une c a v i t é  opt ique 

résonnante nous avons r é a l i s é  un nouveau d i s p o s i t i f  expérimental  "ex t ra -  

cav i té "  pour  é t u d i e r  l e s  t r a n s i t i o n s  à deux photons à e f fe t  Doppler 

compensé. La d e s c r i p t i o n  d é t a i l l é e  de ce d i s p o s i t i f  e t  de sa mise au 

point ,  f o n t  l ' o b j e t  du chap i t re  I V .  



I V  - 1 : INSTALLATION EXPÉRIMENTALE 

Dans ce chapitre, nous décrivons la disposition extracavité 
où l'interaction entre le gaz et le faisceau laser infrarouge se fait 
dans un résonateur Pérot-Fabry extérieur à la source laser. 

L'installation expérimentale que nous avons réalisé pour 
observer les transitions à deux photons sans effet Doppler, dans le 
cas de la disposition extracavité, est constituée principalement des 
él éments suivants : 

- Une source infrarouge constituée par un laser classique à CO2, de 
faible puissance (de l'ordre de 2 watts) 
- Un interféromètre Pérot-Fabry utilisé comme cellule d'absorption, 
extérieur au laser. 

- Des éléments optiques pour adapter la géométrie du faisceau laser à 
la cellule d'absorption et pour découpler le résonateur P.F. de la 
source. 
- Une chaine de détection pour observer le signal des transitions à 

deux photons sans effet Doppler. 

IV. 1.1. : LE LASER CLASSIQUE A CO2, FAIBLE PRESSION 

La source infrarouge util isée est un laser moléculaire à CO2, 
de deux mètres de longueur, fonctionnant avec un mélange de gaz carbo- 
nique, d'azote et d'hélium (CO2. N2, He), à basse pression. Ce laser 
a déjà été décrit ailleurs [54,55]. I l  est utilisé comme étalon secon- 
daire de fréquence pour effectuer la mesure de la fréquence du laser 
guide d'onde à CO2 Le principe de fonctionnement de ce laser est bien 
connu [54], nous rappelons simplement qu'il peut émettre sur une cen- 
taine de raies différentes correspondant aux transitions rovi bration- 

R nelles des bandes (vl, v2, v3) =(0,0°,1 - 1 ,0°,0) et (0,0°,1 + 0,2",0) 
du CO2 à la longueur d'onde A centrée respectivement à 9.4 et 10,4 Mm. 

Son résonateur optique est de type plan-concave. 11 est formé 
par un réseau de 150 traits/mm fonctionnant suivant la disposition de 
Littrow, qui permet de sélectionner les raies d'émission et par une 



lame concave semi réfléchissante en ZnSe de coefficient de transmission 
T = 20 %, qui permet le couplage vers l'extérieur d'une partie de la 
puissance du laser. La puissance disponible en fonctionnement monomode 
et monoraie est de 1 'ordre de quelques watts en émission continue (1 à 

5 watts pour le mode fondamental TEMoo) . Cette puissance s'est révélée 
être suffisante pour observer des transitions à deux photons à l'aide 
du résonateur Pérot-Fabry. 

Un diaphragme situé à l'intérieur de la cavité optique du laser 
permet de controler le fonctionnement monomode du laser en atténuant les 
modes transverses et éventuellement d'ajuster la valeur de la puissance 
de cette source. 

Pour les raies d'émission les plus intenses, la gamme d'accord 
C de ce laser est limitée par l'intervalle spectral libre Av = ^ 75 MHz. 

Elle est obtenue en balayant lalongueur de la cavité optique du laser 
par application d'une haute tension (+  500 volts) à une céramique piezo- 
électrique qui supporte la lame de couplage limitant la cavité. 

IV.1.2 : LE RESONATEUR PEROT-FABRY 

La cellule d'absorption representée sur la figure 23 est cons- 
ti tuée d 'un interféromètre Pérot-Fabry réal i sé à 1 'aide de deux lames 
concaves semi-réfl échissantes, 1 'une en Germanium (Ge) de rayon de 
courbure RI = 120 mm et de coefficient de transmission Tl = 3 %, l'autre 
en séléniure de Zinc (ZnSe), de rayon de courbure R2 = 140 mm et de 
coefficient de transmission T2 = 1 %. Ces deux lames sont séparées d'une 

distance d'environ 260 mm. Nous avons choisi cette disposition quasi 
concentrique pour la raison suivante : Afin d'avoir une densité de 
puissance élevée dans la cellule d'absorption et donc une forte probabi- 
1 ité de transition à deux photons (d'après 1 'équation 7 chapitre l ) ,  

nous avons focalisé le faisceau infrarouge issu du laser à l'aide d'une 
lentille fl en ZnSe de 100 mm de focale (voir figure 24) de façon que le 
diamètre du faisceau au point de focalisation soit de l'ordre de 0,3 mm. 
Ainsi, on peut facilement avoir une densité de puissance jusqu'à 

2 100 kw/cm à l'intérieur de la cellule d'absorption pour une puissance 
de quelques watts du faisceau laser. deux configurations sont possibles 
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FIGURE 23 : Schéma dé ta i l lé  du résonateur Pérot-Fabry u t i l i s é  comme cel lule  d'absorption. I l  e s t  constitué de deux lames 
semi-réfléchissantes séparées d'une distance de 260 mm e t  réglables par déformation de deux joints toriques. 
L'une des deux lames e s t  montée sur un ensemble de dix disques de céramique piezoéleetrique pour ajuster 

a é Lee triquemen t la longueur de Z 'interféromètre . 
Le faisceau infrarouge issu de la source e s t  focalisé à l ' in tér ieur  de la cel lule  d'absorption a f in  d'avoir 
une forte densité de puissance indispensable pour induire l e s  transit ions à deux photons sans e f f e t  Doppler. 



pour la  cavité résonnante permettant d'avoir ce fa ib le  diamètre du 

faisceau, configurations pour lesquel 1 es 1 es deux réflecteurs sont 
adaptés à 1 'onde exci t a t r i c e  (c 'est-à-dire au niveau de chaque réflecteur 
l e  rayon de courbure de ce dernier e s t  égal au rayon de courbure de f ront  

d'onde). La première configuration consiste à placer les  deux lames 
semi-réfléchissantes à une distance z d'environ 3 mm du point de foca l i -  
sation. Expérimentalement ce t te  disposition n ' e s t  pas acceptable parce 
que l a  densité de puissance au niveau des deux réflecteurs e s t  élevée 
e t  la  longueur d'absorbant e s t  t r è s  pet i te  ( z  6 m m ) .  La deuxième solu- 
tion e s t  de placer les  deux lames (respectivement de part e t  d 'autre  du 

point de focalisation) à une distance z approximativement égale à leur 
rayons de courbures. Cette seconde disposition permet alors  d'avoir une 
1 ongueur d'absorbant relativement importante ( z  260 mm)  e t  un diamètre 
de faisceau d'environ 6 mm au niveau de chaque réflecteur.  La densité 

2 de puissance e s t  donc f a ib l e  au niveau des lames (=  350 W/cm ) ce qui 
év i te  leur dégradation. 

La longueur du résonateur réal isé  e s t  ajustable électriquement 

grâce à une céramique piezoél ectrique supportant 1 ' une des deux lames. 

Les deux cavités optiques (Pérot-Fabry e t  laser)  peuvent ê t r e  
balayées simul tanément à par t i r  d ' u n  même générateur basse fréquence. 
L'accord simultané de la  fréquence de résonance du Pérot-Fabry sur la  
fréquence laser peut donc ê t r e  conservé lors  de l 'accord en fréquence 
du laser .  La variation re la t ive  de puissance transmise par l a  cel lule  
d'absorption e s t  de quelques pour cent sur l ' i n t e r v a l l e  spectral l i b r e  
du laser  (75 MHz). C'est l a  plus f a ib l e  variation relat ive qu'on peut 
obtenir expérimentalement. 

Lorsque l 'on introduit  un absorbant dans la  cavité Pérot-Fabry 
l ' i n d i c e  du milieu intervient.  11 tend à désaccorder l e  résonateur 
sur tout  ou voisinage des fréquences de résonances du gaz absorbant 
(variation importante de 1 ' indice).  11 s 'en s u i t  un balayage non 1 iné- 

a i r e  de la longueur optique du résonateur e t  une variation de 13 puis- 
sance transmise par 1 a ce1 1 ule d'absorption. 



La largeur to t a l e  à mi-hauteur des résonances du Pérot-Fabry 
e s t  donnée par l 'expression suivante : 

c : c é l é r i t é  de la  lumière 
R : longueur de l a  cavité résonnante 
R : coeff icient  de réflexion des deux lames semi-réfléchissantes 

de l a  cavi té  supposées identiques 

Dans notre cas, R 260 mm, R = 97 % s o i t  Av = 6 MHz. Cette valeur e s t  
en accord avec l a  valeur expérimentale d'environ 7 MHz. 

e s t  approximativement égal à 580 MHz. L'intervalle spectral 1 ibre  Av = - 
R 2nR 

Dans un premier temps, la  longueur d'absorbant n ' é t a i t  pas limi- 
tée par les lames semi-réfléchissantes, mais par deux lames en ZnSe 
t r a i t ées  an t i - r e f l e t  s i tuées à 1 ' in té r ieur  du Pérot-Fabry. De ce f a i t ,  
les  problèmes de vide e t  d'optique é ta ien t  découplés. Par contre les  
pertes optiques consécutives à l a  présence de ces lames se  sont révélées 
trop importantes. C 'est  pourquoi nous avons abandonner c e t t e  solution. 

IV.1.3 : LES ELEMENTS OPTIQUES REALISANT LE OECOUPLAGE ENTRE LE 

RESONATEUR ET LA SOURCE 

En spectroscopie à haute résolution, on e s t  souvent conduit 
à f a i r e  propager dans l a  cel lule  d'absorption deux ondes progressives 
de vecteurs d'onde opposés. Le découplage de l a  source avec la  ce l lu l e  
d'absorption e s t  a lors  nécessaire. Afin d 'obtenir  des polarisations 
r ec t i l  ignes e t  para1 l è l e s  pour les  deux ondes, condition réal isée dans 
la  configuration intracavi t é ,  i l  e s t  possible d 'effectuer  l e  découplage 
optique des deux cavités en les désalignant légèrement. Cette solution 
très.  simple présente 1 ' inconvénient de ne pas réal i ser une excitation 
correcte du Pérot-Fabry e t  n 'a  pas é t é  retenue. 

Dans notre cas,  l e  système d ' isolat ion optique entre l e  l a se r  
e t  1 'interféromètre e s t  constitué d ' u n  polariseur ( P )  e t  d'une lame 

X quart d'onde (voir figure 24). 11 évi te  que l e  fonctionnement du 
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FIGURE 24 : Schéma dé ta i l lé  de la disposition extracavité réalisée à l 'aide des constituants suivants : 
. Un laser à CO2 de faible puissance u t i l i s é  comme source infrarouge . Un résonateur Pérot-Fabr~ constitue ta ce l lu le  d'absorption 
. Des éléments optiques pour découpler la ceZZuZe d'absorption de la source 
L'observation des transit ions à deux photons se f a i t  sur Ze fafsceau transmis ou réf léchi  
par la  ce2 lute d'absorption. 



laser  s o i t  perturbé par l 'onde retour,  réfléchie par la ce l lu le  d'absorp- 
tion. A l a  sor t ie  du l a se r ,  l e  faisceau infrarouge e s t  polarisé r e c t i l i -  
gnement e t  horizontalement. 11 traverse l e  polariseur (en subissant une 
atténuation environ égale à 10 % )  , ensuite, i l  rencontre l a  lame quart 

d'onde d o n t  les lignes neutres font u n  angle de 45" par rapport à sa pola- 
r isat ion.  A 1 'entrée du résonateur, la polarisation de 1 'onde incidente 
e s t  c i rculaire  gauche. Elle devient c i rculaire  droi te  après réflexion 
sur l ' une  des deux lames semi-réfléchissantes. Lorsque l 'onde retour 
retraverse la  lame quart d'onde, la  polarisation redevient rect i l igne mais 
verticale.  L'onde retour se  trouve alors dans l e  plan d'incidence de l a  
lame de germanium placée à l 'angle  de Brewster e t  se trouve ainsi décou- 
plée de l'onde incidente. La méthode de découplage des résonateurs que 
nous venons de décrire  brièvement, conditionne l a  polarisation de l 'onde 
dans la  cel lule  d'absorption, polarisation qui e s t  c i rcu la i re  mais de 
sens contraire pour 1 es deux directions de propagation. 

La méthode d ' a l  ignement optique des deux cavités e s t  cl assique. 
Elle e s t  rendue aisée par l e  contrôle de l a  puissance réfléchie par 
l e  résonateur e t  l ' u t i l i s a t i o n  d ' u n  diaphragme entre  les  l en t i l l e s  f l  e t  
f 2  (voir figure 24). 

La détection des transit ions à deux photons à e f f e t  Ooppler 
compensé peut ê t r e  réal isée s o i t  sur l e  faisceau transmis par la ce l lu le  
d'absorption (qui e s t  focalisé sur un détecteur Hg cd Te à 1 'aide d'une 
l e n t i l l e  f j  de 60 mm de focale) s o i t  sur l e  faisceau réfléchi par l e  
Pérot-Fabry. Oans ce cas,  i l  e s t  détecté après réflexion par t ie l le  sur 
une lame séparatrice (S) en NaCR, placée ti 45" sur l e  faisceau incident 
( f igure 24). La focal isat ion sur ce deuxième détecteur infrarouge 
e s t  réal isée par l ' intermédiaire d'une l e n t i l l e  f 4  de 150 mm de focale. 

Lorsque les  t ransi t ions a deux photons sont détectées sur l e  
faisceau transmis par exemple, l e  faisceau réfléchi e s t  observé directe- 
ment sur un oscilloscope pour contrôler l e  profil  d'émission laser  e t  
réciproquement. 



IV .1 .4  : LA CHAINE DE OETECTION OU SIGNAL D'ABSORPTION 

La détection des transitions à deux photons es t  basée sur 
une double modulation de la fréquence laser ( l e  schéma du montage 
ut i l i sé  es t  représenté sur la figure 25) .  Elle consiste à superposer 
au balayage lent de la  fréquence source, une modulation sinusoïdale 
rapide d'amplitude e t  de fréquence ajustables. Le balayage ainsi que 
l a  modulation sinusoïdale sont appliqués par l'intermédiaire d'un ampli- 
ficateur haute tension ( q u i  peut dé1 ivrer une tension de I 600 V) à 1 a 
céramique piezoélectrique qui f a i t  varier la longueur optique de la 
cavité laser. 

Les faisceaux infrarouges transmis e t  réfléchi par l e  résona- 
teur Pérot-Fabry sont focalisés sur des détecteurs photovoltaiques 
Hg cd Te. Le signal électrique délivré par l 'un de ces détecteurs es t  
amplifié sélectivement à une fréquence multiple de l a  fréquence de modu- 
lation, puis démodulé par une détection synchrone. La tension continue 
en sort ie  de détection synchrone, correspondant au signal peut être 
visualisée sur un oscilloscope, enregistré sur une table traçante ou 
uti l isée comme tension de correction pour l'asservissement du laser 
source. 

La technique de double modulation semble bien adaptée à l 'é tude 
des spectres à deux photons. Elle a 1 'avantage d 'ê t re  simple e t  sensible. 
Oans la  limite de fa ible  amplitude de modulation, e l l e  permet de fa i re  
apparaître les dérivées du signal aux harmoniques successives de la f ré-  
quence de modulation [57]. L'ordre de la dérivée du signal correspond 
au rang d'harmonique choisi pour effectuer la détection. 

Oans notre cas, la fréquence de détection synchrone es t  f ixe ,  
e l le  e s t  égale à 5 kHz e t  c ' e s t  la fréquence de la modulation sinusoïdale 
que nous sélectionnons (celà permet d' ut i l  iser  un pré-ampl ificateur sé lect i f ,  
faible bruit,  accordé à la fréquence fixe de 5 kHz à la sort ie  du détec- 
teur Hg cd Te). On peut ainsi enregistrer la dérivée première des signaux 
avec une fréquence de modulation de 5 kHz, la dérivée seconde avec une 

5 fréquence de modulation de kHz, la dérivée troisième avec une fréquence 
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FIGURE 25 : Chnine de détection des t rans i t ions  à deux photons à e f f e t  Doppler compensé. La détection e s t  basée sur 
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balayés simultanément d'un même générateur. Le schéma optique correspondant e s t  représenté sur Za 
figure 23. 



5 de modulation de kHz ... Nous signalons que, la détection à la fréquence 
fondamentale de modulation (5  kHz) présente 1 ' inconvénient d 'être 1 imitée 
en sensibil i té  pour les faibles signaux (cet te limitation es t  l iée  à 

l 'existence d'une pente importante correspondant à la  forme dérivée 
première du profil laser).  C'est pourquoi nos enregistrements o n t  été 
réalisés en détectant à la fréquence double ou t r ip le  de l a  fréquence de 
modulation. Ce choix permet d'éliminer la pente résiduelle e t  d'obtenir 
un contraste important entre les  signaux de faible largeur (transitions 
à deux photons) e t  les signaux larges (profil d'émission, Lamb-Dips) . 
L'excursion en fréquence correspondante es t  de quelques dizaines de 
ki 1 ohertz. 

L'installation expérimentale décrite précédemment dont l e  
Pérot-Fabry constitue un élément de base, nous a permis de mettre en évi- 
dence des spectres à deux photons à effe t  Doppler compensé. Elle nous 
permet d'observer les termes d'absorption e t  de dispersion associés à 

ces transitions. 

Pour tes ter  les possibilités de spectroscopie à deux photons 
de ce dispositif ,  nous avons u t i l i sé  SF6 comme gaz absorbant, parce que 
l e  spectre correspondant de ce gaz nous es t  bien connu suite aux études 
fa i tes  avec le  dispositif intracavité. Nous savions donc qu'il  é t a i t  
possible d'observer de te l les  transitions avec la gamme d'accord 
limitée du laser classique à COp ut i l i sé  pour cet te  première réalisation. 

IV.2.1 : LES CONDITIONS EXPERIMENTALES CONOUISANT AU MEILLEUR 

COHPROMIS RESOLUTION-SENSIBIL ITE 

Les conditions expérimentales les plus favorables à 1 'observa- 
tion des transitions à deux photons reposent principalement sur 1 'ajuste- 
ment de trois  paramètres qui sont les suivants : 
- La densité de puissance dans la cellule d'absorption 
- L'amplitude de la  modulation de fréquence appliquée à la  source laser 
- La pression du gaz absorbant. 



Ces trois paramètres contribuent essentiellement à l'amplitude 
et à la largeur des raies d'absorption à deux photons. L'examen de l'évo- 
lution de la forme des signaux d'absorption détectés en fonction de ces 
trois paramètres (décrit ail leurs [58] ) montre que 1 e meill eur compromis 
"amplitude-largeur" est obtenu lorsque : 

- La densité de puissance est la plus élevée possible, parce que 
l'amplitude d'absorption à deux photons est proportionnelle au carré 
de cette densi té de puissance (d' après 1 ' équation (9)). 
Oans notre cas par exemple, la forte densité de puissance d'environ 

2 100 kW/cm qui existe dans la cellule d'absorption nous a permis d'obser- 
ver des transitions à deux photons directement sur le faisceau transmis 
par le résonateur Pérot-Fabry, à la sortie du détecteur Hg cd Te et sans 
passer par la chaine de détection comme le montre la figure 26. 

- L'amplitude de modulation correspondant à la tension appliquée à 

l'empilement de céramique piezoélectrique est celle minimale, qui permet 
de moduler la raie à deux photons (de largeur d'environ 100 kHz) sans 
contribuer à son élargissement de manière notable. L'intensité du signal 
est une fonction croissante de l'amplitude de modulation (ou de la pression) 
Il en est de même pour la largeur de la raie. Pratiquement le rapport 
signal sur largeur est optimal lorsque l'élargissement par modulation 
est environ égal à 1 'élargissement par col1 ision. 

- La pression du gaz absorbant est la plus faible possible tout en 
gardant un rapport signal sur bruit élevé. Oans le cadre de nos expérien- 
ces la valeur de la pression est généralement inférieure à 30 mtorrs. 
L'élargissement par collision des signaux à deux photons est alors négli- 
gea bl e. 

D'autres facteurs dictés par les conditions expérimentales contri- 
buent également à la largeur des signaux d'absorption 3 deux photons, ce 
sont : 
- L'effet de temps de transit des molécules à travers le faisceau 
Gaussien [9, 591 
- La mauvaise compensation de 1 'effet Doppler (due par exemple à un léger 
désalignement angulaire entre les directions des deux ondes progressives). 



FIGURE 26 : Observation d'une transi t ion à deux photons à e f f e t  Doppler 

compensé au 'sonnet d'une résonance du Pérot-Fabry. Cette 

observation e s t  obtenue directement à l a  sor t ie  du détecteur 

Hg cd Te éclairé  par Ze faisceau transmis par Ze résonateur. 

Le Zaser émet sur Za raie 10 P 16 une puissance d'environ 

2 watts. Le gaz absorbant e s t  SF 6 une pression de 40 mtorrs. 
6 

La longueur du Pérot-Fabry e s t  f ixe .  La fréquence Zaser e s t  

balayée. 



Pour t e n i r  compte de ces différentes causes d'élargissement, 

nous prendrons comme valeur approximative de l a  largeur à mi-hauteur 
des transit ions à deux photons 1 'expression suivante : 

IV.2.2 : OBSERVATION DE LA FORME D'ABSORPTION ET DE DISPERSION 

D'UNE TRANSITION A DEUX PHOTONS 

Les absorptions à deux photons peuvent ê t r e  détectées même 
lorsque l 'accord de la  cavité Pérot-Fabry n ' e s t  pas parfaitement r é a l i -  
sée. Ceci nous permet d'observer facilement l a  forme d'absorption ou 
ce l le  de dispersion associée aux transit ions à deux photons à e f f e t  
Doppler compensé comme l e  montre la  figure 27. 

Lorsque la  fréquence de résonance du Pérot-Fabry es t  centrée 
sur l a  fréquence de la  transit ion à deux photons (voir figure 27@, 

seule l 'absorption contribue au signal a deux photons. A l a  fréquence 
de résonance de l a  cavité,  l a  transmission du Pérot-Fabry ne dépend pas 
de l a  variation d' indice associée à l a  présence de l a  transit ion à deux 
photons. La ra ie  se présente alors sous une forme quasiment symétrique. 

Par contre,  s i  l a  résonance du Pérot-Fabry n ' e s t  plus centrée 
sur l a  transit ion à deux photons, 1 ' e f f e t  de dispersion apparaît e t  s e  
combine avec l e  terme d'absorption. 

Sur  1 a figure 27@. 1 e Pérot-Fabry e s t  1 égèrement désaccordé 
par rapport à l a  t ransi t ion,  1 'absorption e t  l a  dispersion contri buent 
simultanément au signal. La forme de raie  e s t  a lors  une forme composite. 

Par contre sur l a  figure 2 7 0 , l e  Pérot-Fabry e s t  accordé sur  
un point de fo r t e  pente de la  courbe de transmission. L 'effet  de l ' a b -  
sorption e s t  négligeable. La dispersion contribue seule au signal. La 

raie présente une forme de dispersion pure asymétrique q u i  es t  caracté- 
r is t ique de la dispersion associée à l a  t ransi t ion à deux photons non 
saturée. 
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FIGURE 27 : Observation de l ' e f f e t  d'absorption e t  de Z ' e f f e t  de dispersion 
d'une t rans i t ion  à deux photons sans e f f e t  Doppler. La détect ion 
a é t é  réal isée  sur l e  faisceau transmis par Ze résonateur P.F. 
La pression du gaz absorbant iSF6) e t  de 15 mtorrs. La puissance 
Zaser e s t  de 2 watts. La fréquence laser e t  Za fréquence du résona- 
teur  P. F. sont balayées simultanément. 

@La fréquence de résonateur e s t  accordée sur la  fréquence de Za 
transi t ion à deux photons. L ' e f f e t  de la  dispersion e s t  nul .  L 'ab- 
sorption contribue seule au signal à deux photons. 

@Le Pérot-Fabry e s t  légèrement désaccordé par rapport à l a  
t rans i t ion  à deux photons. Le terme de dispersion e s t  discriminé 
par la  pente de l a  résonance e t  se superpose à Z'absorption. 

C Le P. P. e s t  fortement désaccordé par rapport à l a  t rans i t ion  à 9 eux photons. L ' e f f e t  de l 'absorption e s t  négligeable. La dispersion 
contribue seule au signal. La forme de raie  e s t  a lors  une forme 
typique de dispersion. 



L'inversion du sens de l a  courbe de dispersion entre  @ e t  

@ résul t e  simplement de ce que l a  fréquence de résonance du Pérot- 
Fabry sur la figure 27.c se trouve en haute fréquence par rapport à l a  
transit ion à deux photons alors  qu ' e l l e  é t a i t  en basse fréquence sur l a  
par t ie  @. 

Selon la  fréquence d'accord du résonateur Pérot-Fabry, i l  e s t  
donc possible d 'obtenir s o i t  l 'absorption, s o i t  l a  dispersion associée 
à une t ransi t ion à deux photons. Nous signalons que la  transit ion pré- 
sentée ci-dessus (observée également en absorption intracavi té)  e s t  selon 
toute vraisemblance une transit ion à deux photons, mais que, comme 
d'autres raies  jusqu'alors e l l e  n ' e s t  pas ident i f iée  (seules les  t rans i -  
tions de J < 56 ont é t é  ident i f iées) .  

La disposition intracavité qui constitue un moyen f o r t  puissant 
pour détecter l e  terme d'absorption, ne permet pas d'observer la forme 
de dispersion car la  cavité dans laquelle se trouve l 'absorbant e s t  
toujours accordée à l a  fréquence du laser .  

Les techniques permettant 1 'étude de la  dispersion à deux pho- 
tons sont rares.  Nous n'en connaissons qu'une seule [GO] q u i  bien qu ' e l l e  
exploite l e  terme de dispersion, ne permette pas de l e  déterminer d'une 
manière directe .  Nous décrivons brièvement ce t te  technique : 

Elle consiste à i r radier  un gaz absorbant par deux faisceaux 
(pompe e t  sonde) issus d'un même laser  e t  se propageant en sens inverse. 
La pompe modulée en amplitude e t  décalée en fréquence, comporte deux 

b ondes à l a  fréquence (wL + A t de sens opposé à l a  sonde ( w L ) .  

(6 fréquence de modulation, A écart  en fréquence, wL fréquence l a se r ) .  

Le processus non 1 inéai re d ' émission conjuguée par mélange 
a quatre ondes dégénérées [61] engendre deux ondes conjuguées de fréquen- 
ces (wL k 6 )  qui interfèrent avec l a  sonde ( w L ) ,  pour créer  un signal 
de battement hétérodyne à l a  fréquence ( 6 ) ,  e t  dont 1 ' ampl itude e s t  pro- 

( 3 )  portionnelle à l a  quantité ( i X  (wL+6)  - i ~ ( ~ ) * ( w ~ - 6 ) ) ;  x ( 3 )  e s t  l a  

susceptibil i t é  non 1 inéaire du milieu i r radié ,  à l a  fréquence (wik6), 



qui n k e s s i t e  pour son calcul,  l e  troisième ordre de perturbation en 
fonction des champs incidents. 11 e s t  possible d'analyser séparément 
la par t ie  rée l le  ( l a  dispersion e s t  proportionnelle à 

R~ [x(3) (wL+6)  - X ( 3 ) * ( w L - ~  11) e t  imaginaire (1  'absorption e s t  propor- 
(3) t ionnelle à Jm [X (wL+6)  + X(3)* (wL-6 ) ]  ) de la suscept ib i l i té  non 

1 inéaire fournies par 1 e signal de battement hétérodyne en démodul ant 
ce1 ui-ci à l a  fréquence 6 1591. 

Les susceptibil i t é s  ~ ( ~ ) ( w ~ + 6 )  e t  X ( 3 )  (wL-6)  ne sont pas simul - 
tanément en résonance e t  la  t ransi t ion à deux photons apparaît comme un 

6 doublet sans élargissement Doppler séparé en fréquence de I .  

A notre sens, la  disposition extracavité que nous avons réal isée,  
constitue un moyen simple e t  original d'aborder l 'é tude directe  du terme 
de dispersion d'une transit ion à deux photons à e f fe t  Ooppler compensé, 
mais on aura vraisemblablement des problèmes s i  on veut étudier ce terme 
en présence de saturation parce que pour saturer la  t rans i t ion ,  i l  e s t  
préférable de t r ava i l l e r  au voisinage de l a  fréquence de résonance du 

Pérot-Fabry l à  où la densité de puissance dans la  cavité e s t  maximale, 
c 'est-à-dire l à  où l e  terme d'absorption n ' e s t  plus négligeable e t  con- 
tribue également au signal à deux photons. 

IV.2 .3  : ILLUSTRATION DE SPECTRE A DEUX PHOTONS 

La mise en oeuvre d'une cavi té  optique découplée du laser  
source a é t é  entreprise dans l e  b u t  d'explorer une nouvelle voie possi- 

bl e de spectroscopie infrarouge à haute résol ution, de compléter 1 ' étude 
expérimentale des transit ions à deux photons des molécules de S i 6  e t  
SiF4 commencée en absorption intracavité e t  d'étendre les  possibi l i tés  
de spectroscopie mol éculaire. 

Les premières expériences effectuées pour t e s t e r  l e s  possibil i -  
tés  e t  la  s ens ib i l i t é  de notre disposi t i f  sont prometteuses e t  montrent 
que ce t t e  nouvelle technique e s t  adaptée à l 'é tude des spectres infra- 
rouges des molécules en champ fo r t .  Les figures 28, 29 présentent une 
part ie  du spectre à deux photons à e f f e t  Doppler compensé de l a  bande 
hi3 de la  molécule SF6, réalisée en absorption extracavité. Le rapport 
signal sur b r u i t  e s t  supérieur à dix pour l e s  raies les  plus intenses 
e t  la résolution e s t  environ de 500 KHz. 



FIGURE 28 : Partie du spectre d'absorption à deux photons de 
Za bande 2v3 de SF en coTncidence avec Za raie 
d'émission Zaser 18 P 20. La pression du gaz 
absorbant e s t  d'environ 20 mtorrs. La puissance 
extrai te  du Zaser e s t  d'environ 2 watts. La détec- 
t ion e s t  réalisée à Za fréquence double de Za 
fréquence de moduZation (2,5 kHz). La résoZution 
svectraze e s t  de l'ordre de 500 kHz. 
A spectre enregistré en détectant Ze faisceau 

Qfléchi  par l e  résonateur Pérot-Fabry 
@ spectre enregistré en détectant te  faisceau 

cransmis par Ze résonateur Pérot-Fabry 
ûn note Za compZémentarité de phase entre Zes 
deux enregistrements. 
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FIGURE 29 : Partie du spectre d'absorption à deux photons de Za bande 2v de SF en coïncidence avec 3 6 
Z 'émission laser 10 P 16, détectée sur Ze faisceau transmis par Ze Pérot-Fabry. La fréquence 

de détection e s t  double de la fréquence de modulation. La pression du gaz absorbant SF6 e s t  

denviron 25 mtorrs. La puissance extrai te  du laser e s t  d'environ 1 , 8  watts. 

ûn note Ze rapport signal sur brui t  important e t  Za présence des Lamb-Dips (élargis par 

saturation . 



Ces enregistrements o n t  é t é  réal isés  en balayant simultanément 
la  fréquence du laser source e t  la  longueur du résonateur P.F., e t  en 
détectant l'harmonique deux de la fréquence de modulation. La pression du 

gaz absorbant (SF6) e s t  d '  environ 20 mtorrs. L '  ampi i tude de modulation 
sinusoïdale appliquée au laser  e s t  estimée à quelques centaines de kilo- 
hertz. La puissance ex t ra i t e  du laser  e s t  de 2 watts. 

Sur l e  spectre de la  figure 28, on remarque bien une inversion 
du signe (complémentarité de phase) entre les  enregistrements @ e t  @ 
obtenus en analysant respectivement l e  faisceau réfléchi e t  transmis 
sans inversion de phase de l a  détection synchrone. 

Le spectre de l a  figure 29 présente des t ransi t ions à deux pho- 
tons (forme d'absorption) e t  des Lamb-Dips de saturation (forme de dis-  
persion). Le montage expérimental réa l i sé  permet donc de f a i r e  non seule- 
ment l a  spectroscopie infrarouge à deux photons, mais aussi ce l le  d'absorp 
tion saturée. Nous remarquons que l e s  Lamb-Oips sont é largis  par satura- 
tion à cause du f o r t  moment dipolaire de transit ion de SF6. 

Jusqulà présent, aucune autre  étude d'absorption à deux photons 
infrarouges à e f f e t  Doppler compensé n 'a  é t é  réal isée avec la  technique 
extracavi té. L '  étude entreprise dans notre 1 aboratoi re constitue donc une 

première mise en oeuvre de ce t te  méthode. Nous n 'avons pas effectué 
d'analyses plus détai l lées  des e f f e t s  observés parce que notre b u t  

premier é t a i t  de s i tuer  l e s  problèmes rencontrés en vue de développer 
ce t t e  nouvelle technique spectroscopique. 

Les résul ta ts  des mesures préliminaires ont montré que les  
l imites  de l a  méthode sont actuellement l iées  au montage expérimental 
r éa l i sé  ( laser  à CO2 classique de fa ib le  gamme s'accord, résonateur 
instable,  composantes optiques disponibles non optimum, mécanique mal 
adaptée) e t  non à son principe. 

Pour pa l l ie r  à ces l imitations,  des améliorations techniques 
du système sont prévues. Elles consistent à réa l i ser  un montage expéri- 
mental déf in i t i f  avec un l aser  à CO2 guide d'onde large gamme d'accord 
supérieure à 500 MHz e t  un nouveau résonateur de cavité plan concave, 
plus stable.  



I V  - 3 : AVANTAGE DE LA MÉTHODE D'ABSORPTION EXTRACAVITÉ 

Le système mis au point et réal isé avec les moyens actuel s 
permet d'aborder différemment 1 es études spectroscopiques des transitions 
à deux photons. Son gros avantage par rapport à la disposition intra- 
cavité réside sur les points suivants : 

- La gamme d'accord de la source laser est entièrement exploitée 
et ne dépend pas de la pression du gaz absorbant comme dans le cas de la 
disposition intracavité. Dans ce dernier cas i l  faut par exemple adapter 
la pression du gaz absorbant au gain du milieu amplificateur afin de ne pas 
trop réduire la gamme d'accord de la source. 

Nos premières expériences ont été réalisées avec un laser à 

C O p  classique dont la gamme d'accord n'est que de 75 MHz, par contre 
l'installation future qui comprendra un laser guide d'onde comme source, 
va nous offrir une gamme d'accord de 500 MHz de largeur. 

- Les deux milieux émetteur et absorbeur sont complètement découplés. 
En conséquence l'optirnatisation de leurs paramètres peut se faire séparé- 
ment. 11 sera donc possible de faire une étude de l'intensité de la raie 
d'absorption en fonction de la puissance laser à pression constante du gaz 
absorbant. Ce n'était pas le cas en absorption intracavité où une varia- 
tion de la puissance laser nécessite également une variation de la pression 
du gaz absorbant afin de garder toujours une bonne sensibilité de détec- 
tion. 

- Pour augmenter la résolution spectrale, il  est possible d'allonger 
la cellule d'absorption et de travailler à faible pression du gaz absor- 
bant. L'élargissement collisionnel des transitions à deux photons se 
trouve réduit d'avantage. 

- L'utilisation d'un faisceau de grand diamètre est également 
possible sans avoir à modifier les conditions de fonctionnement du 
1 aser. El 1 e permet d'augmenter 1 a durée d' interaction des mol écu1 es avec 
l'onde et de réduire la sphéricité des fronts d'onde sur une longueur 
importante. 



Un nouveau résonateur Pérot-Fabry e s t  en cours de montage, sa 
cavité e s t  de type plan concave. Ce changement de l a  géométrie de la 
cavité résonnante permet d 'avoir un paramètre confocal plus grand e t  donc 
une meilleure homogénéité longitudinale de champ dans l a  ce l lu le  d'absorp- 
tion. Cette homogénéité e s t  nécessaire pour analyser correctement les  
signaux à deux photons. Nous espérons qu 'e l le  nous permettra d 'étudier 
cer tains  e f fe t s  comme l e  déplacement r ad ia t i f ,  l ' e f f e t  de saturation sur 
la  forme de raie des t ransi t ions à deux photons, 1 'analyse de formes de 
raies e t  les  structures fines.  

Parmi les  problèmes rencontr4s au cours de nos expériences 
effectuées à l ' a i d e  de l a  disposition extracavité, signalons : 

- La d i f f icu l té  de réa l i ser  l 'accord du résonateur Pérot-Fabry 
e t  l'alignement géométrique des faisceaux incident e t  retour. 

- La présence des modes d'ordre supérieur du Pérot-Fabry : l a  configu- 
ration de la  cavité Pérot-Fabry (réal isée à par t i r  des éléments optiques 
disponibles) e s t  proche de l a  disposition concentrique (voir paragraphe 
11.1.2). Elle e s t  à l a  l imite  de la  s t a b i l i t é  [56] e t  n'assure donc pas 
la  sélection des modes qui quel que s o i t  leur ordre subissent pratique- 
ment l e s  mêmes pertes. Dans ces conditions, on conçoit que l 'adaptation 
du Pérot-Fabry en fonction de la  géométrie de l'onde exci tatr ice  e s t  
importante. Par contre, la contribution au signal de ces modes d'ordre 
impair peut ê t re  facilement minimisée en observant avec l e  détecteur 
infrarouge que la  par t ie  centrale du faisceau 

- La non l inéa r i t é  du balayage de la  longueur optique du résonateur. 
Pour avoir une fo r t e  sens ib i l i t é  d'absorption, la détection des t ransi-  
t ions à deux photons au sommet de la  résonance du Pérot-Fabry e s t  néces- 
sa i re ,  c 'es t -à-dire  là  où nous disposons du maximum de puissance dans 
l a  cavi té ,  or les  résonances sont é t ro i t e s ,  un balayage simul tané des 
cavités laser e t  Pérot-Fabry e s t  indispensable lorsque on f a i t  varier 
l a  fréquence laser.  Mais à cause de l a  variation de l ' i nd ice  du milieu 



absorbant en fonction de l a  fréquence ou de 1 ' in tens i té ,  l e  rattrapage 
de la  longueur de l ' interf6romètre se f a i t  d'une manière non l inéaire .  
Cette non l inéa r i t é  e s t  détectée lors  des enregistrements des spectres 
notamment sur l e s  Lamb-Oips où la variation de 1 'indice e s t  importante. 
Elle se  manifeste par une variation de la  puissance transmise par l a  
ce l lu le  d'absorption. 

- Le fa ib le  diamètre du faisceau dans l a  cel lule  d'absorption n ' e s t  
pas s i  avantageux qu'on peut l e  penser. Certes, i l  permet d'avoir une 
for te  densité de puissance à l ' i n t é r i eu r  de la  cel lule  d'absorption, 
mais i l  limite aussi fortement la résolution spectrale parce que lo r s -  
qu'on focalise l e  faisceau à l ' i n t é r i eu r  de l a  cel lule  d'absorption, 
1  ' e f f e t  du temps de t r a n s i t  des molécules à travers l a  section du 

faisceau contribue également à l 'élargissement des transit ions.  

I V  - 5 : COMPARAISON DES SPECTRES OBTENUS PAR LES DEUX 

MÉTHODES INTRA ET EXTRACAVITÉ 

La comparaison des spectres d'absorption à deux%photons de l a  
molécule de SF6 réal isés  avec les  deux méthodes intra e t  extracavité 
s ' e s t  avérée délicate.  La d i f f i cu l t é  provient du f a i t  que pour la 
méthode extracavité nous ne disposons pas de mesures de fréquence pour 
cal i  brer les spectres enregistrés,  de plus ces derniers contiennent 
plus de transit ions (sur l a  raie  10 P 20 du CO2 par exemple) que ceux 
obtenus avec l a  disposition intracavité (récemment ident i f iées) .  Nous 
pensons que ces t ransi t ions supplémentaires sont dues, s o i t  a des t r ans i -  
tions à quatre photons, s o i t  à des t ransi t ions de bandes chaudes. 





Le spectromètre que nous avons réalisé offre une nouvel le 
possibilité d'investigation des transitions rovibrationnelles en champ 
fort dans le domaine infrarouge à 10 Hm. Son avantage essentiel réside 
dans la possibilité de disposer à 1 'extérieur de la cavité laser une 
puissance utile similaire à celle disponible dans la méthode intracavité. 

Le fonctionnement de ce dispositif expérimental est basé sur 
l'absorption simultanée de deux photons de même fréquence et d'impulsions 
opposées à l'intérieur d'un résonateur Pérot-Fabry. Un rayonnement laser 
de faible puissance suffit pour permettre 1 'observation des transitions 
d'absorption. 

Les premiers tests de fonctionnement du dispositif expérimental 
ont été effectués sur les transitions à deux photons de la bande 2v3 de 
la molécule de SFg Ils ont permis de mettre en évidence le terme de dis- 
persion à deux photons. L'effet de la saturation sur ce terme de disper- 
sion est prévu par la théorie, mais la vérification expérimentale n'a 
jamais été faite. 

Les études expérimentales entreprises se poursuivent activement 
dans un double but : 

- D'abord résoudre les difficultés expérimentales que nous avons 
rencontrées en réalisant une installation définitive plus stable, avec 
un laser guide d'onde à COp, large gamme d'accord (supérieure a 500 MHz). 

- Ensuite poursuivre l'étude des effets observés et affiner l'analyse 
spectroscopique des absorptions à deux photons à effet Ooppler compensé. 

Enfin, cette technique n'a pas été totalement explorée. Compte 
tenu du faible nombre d'études réalisées dans ce domaine, nous pensons 
qu'elle contribuera expérimentalement pour une part importante au progres 
de la spectroscopie mu1 tiphotonique à haute résolution dans le domaine 
infrarouge. 





Les systèmes optiques bistables sont des systèmes qui pour 
une valeur unique d'un paramètre (appelé paramètre de contrôle) peuvent 
se trouver dans deux é t a t s  stables différents .  

Ces systèmes ont f a i t  l ' o b j e t  de nombreuses applications ces 
dernières années p2,63,64]. Leur principe e s t  1 i é  à la présence d'une 
non l inéa r i t é  du milieu étudié. Le choix de l 'o r ig ine  physique de ce t t e  
non l inéa r i t é ,  constitue l a  différence majeure d'une expérience à une 
autre. On distingue deux cas importants : 

1 ) SATURATION D'UN EFFET LINEAIRE POUR CREER LA BISTABILITE OPTIQUE 

La majorité des expériences de b i s t ab i l i t é  exploitant l ' e f f e t  
de saturation pour créer l a  b i s t ab i l i t é  optique u t i l i s e  l a  technique 
d ' u n  résonateur Pérot-Fabry contenant un milieu gazeux dont la trans- 
mission varie avec l ' i n t e n s i t é  incidente. 

Pour donner une explication simple e t  qual i ta t lve de la  bistabi- 
l i t é  optique (d'absorption ou de dispersion) obtenue a 1 'aide d'un 
résonateur Pérot-Fabry, i l  s u f f i t  de ten i r  compte de la  non l inéa r i t é  
du milieu absorbant dans l e s  équations donnant la  transmission de l a  
cavi té  Pérot-Fabry. 

Dans l e  cas de l a  b i s t ab i l i t é  optique de dispersion, on consi- 
dère que l ' ind ice  du milieu absorbant varie en fonction de l ' i n t e n s i t é  
locale (1,) dans l e  Pérot-Fabry, au premier ordre sous l a  forme suivante : 

no : Indice du milieu l inéa i re  

n ,  : Constante rendant compte de l a  dépendance de l ' i nd ice  
avec l ' i n t e n s i t é  

I c : Intensité locale dans l e  résonateur 



L ' intensi té  transmise par l e  Pérot-Fabry e s t  donnée par l a  fonction 

d l  Airy 1651 : 

où R e s t  le  coefficient de réflexion des lames semi réfléchissantes du 

Pérot-Fabry supposé identique pour l e s  deux lames 
.rr.n.R 

C$ = 5 e s t  la différence de phase de 1 'onde lumineuse de longueur 
d'onde X ayant parcouru u n  a l ler-retour  dans la  cavité de longueur R 

(on néglige l e s  éventuels changements de phase à l a  réflexion) 

n e s t  l ' i nd ice  de réfraction du milieu dans l a  cavité. 

4.rr.n.R Dans l e  cas d ' u n  milieu l inéa i re ,  la  phase $ = e s t  
indépendante de l ' in tens i té  locale (1,). Pour une valeur donnée de 
1 ' intensi té  incidente e t  de la  longueur ( R ) ,  i l  n 'y a qu'une seule valeur 
possible pour l ' i n t e n s i t é  transmise. Ceci e s t  i l l u s t r é  sur la  figure 30 

qui représente (en t r a i t  plein) la  transmission du Pérot-Fabry ( I t / I i )  
en fonction de l a  phase $. 

Lorsque on t i e n t  compte de l a  dépendance avec 1 ' in tens i té  de 
l ' i n d i c e  du milieu remplissant l e  résonateur Pérot-Fabry, l a  phase Q 
s'exprime a lors  sous la  forme suivante : 

4.rr . n . R 
avec O 

. % =  x 

L T = -  : Transmission de la  cavité Pérot-Fabry 
I i 

T : coefficient de transmission de l a  lame de couplage avec 
l 'extérieur 



Les solutions donnant la variation de la transmission du syst- 
tème bistable doivent alors vérifier les équations (11) et (12). Les 
solutions peuvent être obtenues simplement par une résolution graphique 
(voir figure 30) en cherchant l'intersection de la courbe de transmission 
donnée par 1 'équation (11) avec des droites dont la pente est inversement 
proportionnel le à 1 ' intensité incidente (1 ) , données par 1 'équation (12) 

A faible intensité incidente (la transmission du P.F. est égale- 
ment faible), i l  n'y a qu'une seule solution possible (point A). Lorsque 
1 'intensité (Ii) croît de la valeur 1, 3 la valeur I3 (voir figure '30)~ 
la transmission augmente du point A jusqu'au point C. Le système suit 
alors dans ce cas la solution stable de la branche inférieure de la trans- 
mission. Au delà de 13, i l  n'existe plus de solution sur la branche infé- 
rieure et le système passe brusquement à la branche supérieure, la trans- 
mission passe alors du point C au point O. 

Par contre, lorsque l'intensité incidente décroît de I4  à 12, 

le système conserve d'abord les solutions de la branche supérieure (de E 

a F), ensuite il repasse brusquement à la branche inférieure dès que 
l'intensité incidente devient inférieure à 12. On voit ainsi apparaître 
le cycle d'hystërésis caractéristique de la bistabilité optique pour une 
intensité incidente variable et une longueur constante de la cavité. La 
largeur de ce cycle dépend de la valeur de +o. 

On aura un cycle d'hystérésis tout à. fait analogue, lorsque 
on fait varier la longueur (R) de la cavité et on garde fixe l'intensité 
incidente. Pour celà on cherche graphiquement 1 ' intersection de la courbe 
d'Airy et d'un ensemble de droites para1 lèles et d'abscisse différente 
donnée par l'équation (12). 

La figure 31 illustre clairement la présence de cette bistabi- 
lité optique de dispersion sur la courbe représentant la transmission 
du Pérot-Fabry en fonction de la longueur (R) (ou en fonction de 4,). 
Elle se manifeste par un passage brutal de la branche inférieure à la 
branche supérieure, ou réciproquement selon que la longueur croit ou 
décroît. 



Transmission 

FIGURE 30 : Transmission d'une cavi té  Pérot-Fabry contenant un milieu non 

l inéaire.  L ' in tersect ion entre la  courbe d'Airy (donnée par 

2 'équation 11) e t  Zes droites (dont l a  pente e s t  inversement 

proportionne ZZe à 2 ' i n t ens i t é  incidente (Iil données par 2 'équation 

121 peut dé f in i r  un fonctionnement bis table .  La longueur de la  

cavi té  e s t  f ixe  e t  c ' e s t  2 ' i n t ens i t é  incidente qui varie. Pour 

des valeurs croissantes de t ' i n t e n s i t é  incidente (de O à 131 l e  

système s u i t  l a  solution de la  branche inférieure de la transmission 

(de A à Cl, ensuite i t  passe brusquement à la  branche supérieure 

(point Dl dès que l ' i n t ens i t é  incidente Ii devient supérieure à Ig .  

Lorsque l ' i n t e n s i t é  incidente décroct, l e  système conserve l a  

solution de ta  branche supérieure jusqu'à la  valeur I (point  FI 
2 

puis i l  bascule brusquement vers l a  branche inférieure.  . 



TR-ANSMISSION 

r:'.;, 

FIGURE 3 1 : Courbes théoriques représentant la  transmission d'une cavité 

Pérot-Fabq remplie avec un milieu non l inéaire  [69] e t  dont 

la longueur e s t  variable. L ' in tersect ion entre la  courbe d'Airy 

e t  l e s  droi tes  parallèles dont l 'abscisse à Z 'origine dépend de 

la  longueur de la  cavi té  ( 2  ' i n t ens i t é  incidente e s t  constante) 

peut dé f in i r  un fonctionnement bistable.  

@ Lorsque to pente des droites e s t  t r è s  importante (obtenue avec 

des faibles i n t ens i t é s  incidentes) la b i s t a b i l i t é  apparaZt peu, 

la  courbe de résonance du P.F. devient simplement désymétrique. 

@ e t  @:LU b i s t a b i l i t é  optique de dispersion se manifeste par 

un passage brutal de la  branche inférieure à l a  branche supérieure 

(OU réciproquement) selon que la  longueur de Za cavi té  augmente ou 

diminue (sens de l a  flèche). 

Selon l e  signe de l a  constante n l ,  la pente des droites parallèles 

peut ê t r e  posit ive ou négative. 



Ce comportement de bistabilité optique a été évoqué initialement 

par Szoke et col. en 1969 [66], puis analysé théoriquement par Mc Cal1 

en 1974 [67]. Expérimentalement, i l  a été d'abord observé dans le domaine 

visible par Gibbs et col. en 1976 [63] et Sand1 e et Al an Ga1 lagher en 

1981 C683 avec un Pérot-Fabry contenant du sodium (Na), puis dans le 

domaine microonde par Arimondo et col. en 1981 1641 sur 1 'ammoniac (NH3) 
et finalement dans le domaine infrarouge à X = 10 Hm par nous même sur 

sF6 

La figure 32 illustre cette bistabilité optique de dispersion 

observée sur le faisceau transmis par le Pérot-Fabry dont la longueur 

est fixe. La cavité contenait du SF6 à la pression de 50 mtorrs et la 
fréquence laser était balayée. 

Avec nos conditions expérimentales, nous avons observé uniquement 

la bistabilité optique de dispersion, mais non d'absorption. Cette dernière 

est souvent difficile A observer à cause d'un compromis entre la non 

linéarité du milieu, l'absorption du gaz et la transmission du Pérot-Fabry 

qu'il faut satisfaire (paramètre de bistabil ité ko = .ao.& doit être 

supérieur à 8 [66] , a, est le coefficient d'absorption). 



Intensité 
transmise 

v 1 aser 

FIGURE 32 : Bis tab i l i t é  optique de dispersion, observée sur l e  faisceau 

transmis par l a  cav i té  Pérot-Fabry, remplie avec un absorbant 

saturable (SF61. Cette b i s t a b i l i t é  e s t  due à la  non l inéar i té  

du milieu absorbant dont l ' indice  varie avec l ' i n t e n s i t é  locale 

dans Ze P.F.  sous l a  f o n e   ni^^) = no + nlIc. 

La longueur du résonateur Pérot-Fabry e s t  constante. La pression 

du gaz absorbant (SF6) e s t  de 50 mtorrs. La puissance incidente 

e s t  de 2 watts. La raie d'émission laser e s t  l a  10 P 16. 

La figure présente deux résonances, l 'une correspond à un accois- 

sement de l a  fréquence laser ,  l 'autre à une diminution de l a  fré- 

quence. La séparation de ces  deux résonances e s t  due à 2' hystérésis  

de la céramique piezoéleetrique permettunt de balayer la longueur 

de la cav i té  optique du Zaser. 

En comparaison avec la  figure théorique 131 - 0 1 ,  nous remarquons 

que, dans notre cas ,  l es  points D' e t  F '  sont peu d i f féren ts  (de 

même pour l e s  points B ' e t  C r ) ,  ceci  e s t  dû simplement à l a  valeur 

de l ' i n t e n s i t é  incidente (I.) u t i l i s é e  expérimentalement (r 2 watts) .  
Z 

C'est-à-dire à Za pente des droites parallèles (données par 2 'équation 

12) qui d é f i n i t  l a  position des points d' intersection B ' ,  C ' ,  D r  e t  

F ' ,  corne l e  montre la figure 33 suivante. 



transmission T T = >  

v laser v laser 

FIGURE 33 : Selon l a  valeur de l a  pente des dro i tes  paral lè les ,  l e  point 

D r  peut ê t r e  au-dessous (courbe @I ou au-dessus (courbe @ I 

du point  F ' .  
'.. 
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2) TRANSITION A DEUX PHOTONS POUR CREER LA NON LINEARITE 

Il e s t  possible d 'exploiter la  transit ion à deux photons à 

e f f e t  Doppler compensé pour créer l a  bis tabi l  i t é  optique, car une t rans i -  
tion à deux photons e s t  u n  processus non l inéa i re  même en absence de 
saturation, du f a i t  que l 'absorption e t  l a  dispersion associées à une 
transit ion à deux photons, dépendent du car ré  de 1 ' intensi té  lumineuse 
(voir  équation (10) (11 ) ) .  Un milieu présentant des transit ions à deux 
photons e t  donc u n  milieu non l inéa i re  q u i  peut donner l ieu à l 'observation 
de la b i s t ab i l i t é  optique. 

L'expérience a é t é  réal isée dans l e  vis ible  par Giacobino 
e t  col. en 1980 C62J avec un Pérot-Fabry contenant une vapeur de 
rubidium. Comme l e  montre l a  figure 34,  l 'obtention du phénomène de 

b i s t ab i l i t e  dispersive dépend de l ' é c a r t  en fréquence à l a  résonance 
exacte à deux photons (Bu) e t  de la  pression du milieu. Cette pression 
e s t  controlée au moyen de la  température: Une fo r t e  température e t  un  faible 
désaccord de fréquence (6u) rendent maximum l e  processus d'absorption e t  
favorisent l 'obtention d'une b i s t ab i l i t é  dispersive. 



FIGURE 34 : Bis tab i l i t é  optique de dispersion observée expérimentalement dans 

l e  v i s i b l e ,  par Giacobino e t  col .  [69] à l 'aide d'un résonateur 

P. F. rempli avec une vapeur de rubidiwn en exploitant l 'absorption 

d deux photons sans e f f e t  Doppler pour créer la  non l inéar i té  du 

m i  l ieu.  

Les courbes de transmission ont é t é  enregistrées à d i f f é ren te s  

valeurs de l ' écar t  en fréquènce à la  résonance exacte à deux 

photons (Bu) e t  à di f féren tes  températures ( t o c ) .  

A chaque couple f 6 w ,  t )  correspond deux résonances dont Z 'une e s t  

obtenue en augmentant la  longueur du résonateur, l 'autre en dimi- 

nuant l a  longueur. 

La b i s t a b i l i t é  optique de dispersion apparaît d'avantage à forte 

température e t  à faible écart en fréquence ( 6 w )  (parce que l ' indice  

c r o î t  avec la  densité atomique qui e s t  elle-même fonction croissante 

de la  température e t  décroct avec Z 'écart  en fréquence à la  réso- 

nance à deux photons). 
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