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Résumé. — Dans ce travail nous avons calculé les sections efficaces d’ionisation des atomes
alcalins, par absorption simultanée de trois photons, pour des lumiéres linéairement et circulairement
polarisées ; ceci dans le cadre de I'approximation dipolaire électrique. Les sommes infinies, sur
I’ensemble complet des états atomiques non perturbés, qui apparaissent dans le N-iéme ordre de la
théorie des perturbations dépendante du temps, sont calculées en utilisant le formalisme des fonctions
de Green et la méthode du défaut quantique. Les résultats que nous obtenons sont comparés avec les
valeurs expérimentales publiées par Cervenan, Chan et Isenor.

Abstract. — In this work, three-photon ionization cross-sections of alkali atoms for linearly
and circularly polarized light have been calculated in the electric dipole approximation. The infinite
summations over the complete set of unperturbed atomic states, appearing when Nth-order time-
dependent perturbation theory is applied, have been calculated by using the Green’s function for-
malism and the quantum defect method. Our theoretical results are compared with the values experi-
mentally obtained by Cervenan, Chan and Isenor.

Dans ce travail nous avons calculé les sections effi-
caces d’ionisation des atomes alcalins, par absorption
simultanée de trois photons de lumiere linéairement et
circulairement polarisée, ainsi que le rapport des pro-
babilités circulaire et linéaire WS/ W'. Nos valeurs
ont été calculées au voisinage, et pour la longueur
d’onde du Rubis pour laquelle il existe des résultats
expérimentaux [3] permettant d’effectuer des compa-
raisons.

Les méthodes perturbatives sont couramment
employées pour décrire théoriquement I’absorption
multiphotonique et pour calculer les probabilités
d’ionisation sous l’action de champs électromagné-
tiques intenses pour des flux photoniques ou la
théorie est encore valide. Quand nous appliquons
la théorie des perturbations dépendante du temps au
N-iéme ordre la principale difficulté, rencontrée au
cours de tels calculs, est celle de la somme infinie sur
Pensemble complet des états atomiques non perturbés
des spectres discret et continu.

Différentes approches ont été utilisées pour résoudre
ce probléme. Bebb et Gold [7] calculent la somme de
maniére approchée en introduisant une fréquence
moyenne @ directement liée au spectre énergétique

(*) Communication présentée au Congrés National de Physique
des Plasmas, Paris, 6-10 décembre 1976.

réel de ’atome. De cette fagon la somme infinie est
remplacée par un terme moyen, de telle sorte que la
propriété de fermeture des vecteurs d’état de 1’espace
de Hilbert peut étre utilisée pour écarter du probléme
les transitions sur les états intermédiaires. Gontier et
Trahin [8] font des calculs exacts pour I’hydrogéne
atomique en reliant les sommes infinies aux solutions
d’un ensemble d’équations différentielles du premier
ordre. Récemment la méthode des fonctions de Green
a été introduite pour effectuer cette somme. Elle
présente I’avantage de permettre d’évaluer les éléments
de matrice de mani¢re analytique fermée.

Au premier ordre non nul de la théorie des pertur-
bations dans ’approximation non relativiste, la sec-
tion efficace d’ionisation a trois photons est reliée au
terme K{? — élément de matrice de transition de I’état
initial i & I’état final f — donné en unités atomiques
par [1], en se limitant & Papproximation dipolaire
¢lectrique seulement :

K (w) = { f@xy) | e.x; GE; + 2 0,71, 1,) ¥
X £.1, G(E; + o, 15, ¥3) £.13 | i(r3) > (1)
ou € est le vecteur unitaire de polarisation, r est le

rayon vecteur de I’électron, E,; est I’énergie de 1’état
électronique initial et @ 1’énergie du photon incident.
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Les états initial et final | i ) et | f ), ainsi que la fonction
de Green G(E, r, r') ont été calculés sur les bases de la
méthode du défaut quantique [2].

En séparant les variables radiales et angulaires, la
fonction de Green peut s’écrire :

GE;r, 1) =Y gE;r,r) Y['() Y"(F) (2

I,m

ou g, est la fonction de Green de 1’équation de Schro-
dinger radiale pour le moment angulaire /. 7 et 7' sont
les parties angulairesderetr’.

La méthode du défaut quantique nous permet
d’obtenir pour g(E; r, 1) :

vw|Trd+1—-v) 2r <
Err)=—|—"__YMpu =
gl( s rr rr, I: F(2 l + 2) vi,l+1/2 Vl +
r+1-v) sinn(u(E)+1) 2r <
T Wois12\ —
rd+1+v) sinn(u(E)+v) Vi

waHpeﬁj )
Vi
r > (r <)estlaplus grande (petite) des variablesretr'.
v, et y, sont respectivemert le nombre quantique effec-
tif et le défaut quantique pour I’énergie E et le moment
angulaire /.

Dans le cas des atomes alcalins, la partie radiale de
la fonction d’onde initiale est donnée par :

Rou) = 2 D2 TOs + b+ D IO, = ] x

2r
X Wv1,h+l/2 (T) (4)

et pour la partie radiale de la fonction d’onde finale :

Ry (r) = ‘:,' n_2k e "k Re x
w, —2ik ,
x [ '/";‘;jiﬂe(_ic," ") (cos [8,(E))+i sin [5,415)])]

©)

10 r 2l +1
A= I:l — €Xp (— m)]

est un facteur de coupure, o, = argI'(l’. + 1 — ifk)
est le déphasage coulombien, 6, (E) ~ nu, (E) est le
déphasage di a la partie non coulombienne du
potentiel attractif.

Les fonctions M et W qui apparaissent dans (3), (4)
et (5) sont les fonctions de Whittaker.

Les sections efficaces d’ionisation (W/F? en
cm® s? photon™3, F étant le flux photonique) des
atomes alcalins par absorption de trois photons de
lumiére linéairement ou circulairement polarisée ont
été calculées dans un intervalle d’énergies photoniques
comprises entre 14 000 cm ™! et 14 900 cm ™! incluant
celle correspondant a un laser a rubis.
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Sur les figures 1, 2, 3, 4 nous avons reporté W/F3
(en cm®s? photon~3) en fonction de I’énergie du
photon incident (en cm™') pour le sodium, le potas-
sium, le rubidium et le césium. Les courbes en trait
plein correspondent & une lumiére linéairement pola-
risée, celles en pointillés & une lumiére circulairement
polarisée. Dans le tableau I nous donnons de maniére
explicite les valeurs obtenues pour la longueur d’onde
du rubis (6 943 A ~ 14 402 cm ') et nous les compa-
rons avec les valeurs obtenues expérimentalement [3]
et avec celles calculées ailleurs en utilisant d’autres
méthodes [4], [5], [6]. Les erreurs expérimentales qui
sont portées dans le tableau I, par exemple (1,25)
ou (1,6) sont les facteurs qui multiplient et divisent
les valeurs mesurées. Comme nous pouvons le voir
les sections efficaces ainsi obtenues sont en assez bon
accord avec les mesures expérimentales et avec celles
obtenues par d’autres auteurs. En ce qui concerne
le rapport W</W™ un bon accord est obtenu dans tous
les cas.

w
F3
1676
107
078
167° ! | S | w
14000 14200 Rubis 14500 14800

FiG. 1. — Courbe W/F? (en cm® s? photon~3) en fonction de
’énergie photonique w (en cm™~ ') dans le cas du sodium : — En
pointillés : lumiére circulaire. — En trait plein : lumiére linéaire.

[W/F? (in cm® s? phot™3) as a function of the photon energy
(in cm ™) for sodium. Broken line : circularly polarized radiation.
Full line : linearly polarized radiation.]
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FI1G. 2. — Courbe W/F? en fonction de w dans le cas du potassium
(méme présentation que sur la figure 1 dans le vas du sodium).

[W/F?3 (incm® s? phot~3) as a function of @ (in cm ™ *) for potassium.
Broken line : circularly polarized radiation. Full line : linearly
polarized radiation. ]
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FI1G. 3. — Courbe W/F? en fonction de w dans le cas du rubidium
(méme présentation que sur la figure 1 dans le cas du sodium).

[W/F? (in cm® s? phot ™) as a function of ® (in cm ™ *) for rubidium.

Broken line : circularly polarized radiation. Full line .: linearly
polarized radiation.]
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FIG. 4. — Courbe W/F? en fonction de w dans le cas du césium
(méme présentation que sur la figure 1 dans le cas du sodium).

[W/F3 (in cm® s2 phot~3) as a function of w (in cm ™ ") for caesium.
Broken line : circularly polarized radiation. Full line : linearly
polarized radiation.]
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La donnée des courbes W/F?3 en fonction de ’énergie
photonique permet de voir ’environnement des points
expérimentaux et de bien les situer par rapport aux
résonances. En ce qui concerne 1¢ sodium (Fig. 1), le
point expérimental se trouve assez proche (183,4 cm™1)
d’une résonance a4 deux photons sur I’état 3D 5/2
c’est-a-dire dans une zone de variation relativement
rapide des probabilités, ce qui explique le léger
décalage entre valeurs théoriques et expérimentales.

Pour le potassium (Fig. 2) I’accord entre valeurs
théoriques et expérimentales est bien meilleur, ce qui
peut s’expliquer par le fait que le point expérimental
se trouve dans une zone de variation assez faible des
probabilités de transition. Le cas du rubidium (Fig. 3)
est analogue au cas du sodium. En effet le point expéri-
mental se trouve 4 59,4 cm ™! d’une résonance a deux
photons sur 1’état 6D 3/2 c’est-a-dire dans une région
de variation trés rapide de la probabilité de transition.
Enfin en ce qui concerne le césium 1’accord est assez
bon également bien que 1’on se trouve extrémement
prés (11,4 cm™1!) d’une résonance i deux photons sur
I’état 9D 3/2, ce qui en apparence est contradictoire
avec les remarques précédentes. En fait & proximité
d’une résonance un décalage de quelques cm™! de
part et d’autre du point expérimental conduit a une
variation de plusieurs ordres de la probabilité d’ionisa-
tion, ce qui explique qu’une telle proximité puisse
jouer un rdle favorable ou défavorable par rapport au
point expérimental. '

D’autre part les résultats obtenus ont été calculés
sur les bases de la méthode du défaut quantique. Cette
méthode permet d’obtenir une forme fermée de la
fonction de Green. Elle utilise un potentiel permettant
d’exprimer la solution de ’équation de Schrodinger
sous forme d’une combinaison linéaire de solutions
coulombiennes dont les coefficients peuvent étre reliés
directement au défaut quantique déterminé a partir du
spectre réel. Néanmoins le potentiel utilisé est appro-
ché et ceci peut contribuer en partie a expliquer 1’écart
observé entre nos valeurs théoriques et les valeurs
expérimentales. Des calculs effectués avec des poten-
tiels paramétrés permettraient peut &tre d’obtenir de
meilleurs résultats mais présentent la difficulté de
pouvoir trouver la forme correcte du potentiel. On
peut aussi considérer qu’ajouter un potentiel de pola-
risation [10, 11, 12] di a I’action de I’électron de
valence sur l’ion résiduel permettrait un calcul plus
exact des probabilités de transition et aiderait éven-
tuellement a expliquer les écarts entre valeurs théo-
riques et expérimentales.

11 faut aussi ajouter que ce calcul ne tient pas compte
du déplacement et de I’élargissement des niveaux ato-
miques induits par le champ électromagnétique, effets
qui ne sont peut étre pas négligeables aux intensités ot
les mesures ont été effectuées. Nous pouvons préciser
par exemple qu’en présence d’un champ intense, au
voisinage d’une résonance, il y a un élargissement du
niveau fondamental qui peut étre important et que
loin des résonances il peut étre fortement déplacé, ce
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Valeurs numériques de W|F> (en cm® s? photon™3) pour I’ionisation a trois photons de Na, K, Rb
et Cs pris dans leur état fondamental pour des lumiéres linéairement (WY/F3) et circulairement (W°/F3)
polarisées pour la longueur d’onde du rubis (6 943 A) et rapport WE|/WVL. Les erreurs expérimentales
(entre parenthéses) sont données comme des facteurs qui multiplient et divisent le résultat donné.

[Numerical values of W/F? (in cm® s* photon™3) for the three-photon ionization of Na, K, Rb
and Cs in the'ground states for linearly (W'/F3) and circularly (W€/F3) polarized radiation at the ruby
laser wavelength (6 943 A) together with the ratios W€/ W™. The experimental errors (in brackets) are

expressed as multiplying and dividing factors of the measured values. |

Cervenan et al.

travail

Elément Ce travail expérimental

WLIF? 1,05 (— 77) > ’6(1,(2_5)77)

Na WC/F? 2,61 (=710 L3 1152_5)76)
wewL 2,49 2’331’04)

WY/F3 2,00 (— 79) 3,3 (1f2_5)79)

K WCF3 4,92 (— 79) 93 (153') )
wewL 2,46 2’6?1’0 4

WLF3 3,68 (— 78) 1’4‘(‘1f3_) ™

Rb WECF3 8,52 (— 78) 3’0(1f3—) ™
wewt 231 2’1?1,06)

WL/F3 ' 1,02 (= 77) 1’8(1f6‘) ™

Cs WCIF3 2,49 (— 77) 41 (1f6 m
wewr 2,45 2’2‘(‘1’05)

qui peut faire apparaitre de nouveaux pics de réso- -
nances sur les courbes [13]. Ainsi a intensités €levées
de nouveaux phénoménes peuvent se produire et il
serait intéressant d’en tenir compte dans les calculs.

Nous voulons ajouter que nous avons aussi comparé
nos résultats théoriques avec la valeur mesurée de la
section efficace donnée dans le travail [9] pour I'ioni-
sation du sodium par absorption de trois photons de
la seconde harmonique d’un laser & néodyme, ceci
pour un rayonnement monomode transverse linéaire-
ment polarisé. Les résultats sont les suivants :

valeurs théoriques :

linéaire WY/F3 = 1,011 x 1078 cm® s2 photon ™3,
circulaire

WCIF3 = 6,336 x 1078 cm® s? photon™?3;

Bebb Morton Manakov et al.

8,0(—77) 94 (— 78) 9,33 (— 78)
2,32 (—177)
2,49

5,0 (— 80) 89 (— 179 1,87 (— 79)
46 (—179)
2,46

1,4 (- 77) 7,25 (= 77) 1,14 (— 78)
2,68 (— 78)
2,35

1,8 (= 77) 1,08 (— 76) 9,57 (— 76)
1,36 (— 75)
1,42

valeur expérimentale (polarisation linéaire) :
WEL/F3 = 1077%6%L1 cmb 2 photon ™3

qui correspond 4 la valeur 2,511 x 1078° comprise
entre les limites 3,162 x 1077 et 1,995 x 10~81,

En conclusion, nous pouvons dire que la somme sur
I’ensemble complet des états atomiques non perturbés
qui apparait dans la théorie des perturbations a été
effectuée de maniére exacte en employant la méthode
des fonctions de Green d’une part et la méthode QDM
d’autre part.

La méthode a été appliquée aux atomes alcalins et
des calculs de section efficace d’ionisation a trois pho-
tons ont été effectués. Un accord raisonnable a été
constaté entre nos valeurs et celles obtenues expéri-
mentalement ainsi qu’avec celles calculées par d’autres
méthodes.
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