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APPROXIMATION DIPOLAIRE ÉLECTRIQUE
. ET RÉSONANCES QUADRUPOLAIRES ÉLECTRIQUES
PERMISES DANS L’ABSORPTION MULTIPHOTONIQUE (*)

A. RACHMAN, G. LAPLANCHE, Y. FLANK et M. JAOUEN

Laboratoire d’Optique Quantique, Faculté des Sciences, 86022 Poitiers Cedex, France

(Reçu le 27 janvier 1977, révisé le 15 juin 1977, accepte le 21 juin 1977)

Résumé. - En étudiant théoriquement la probabilité d’ionisation à deux photons du césium
atomique à partir de l’état fondamental 6S et en utilisant le développement multipolaire de l’hamil-
tonien d’interaction, nous prédisons une résonance quadrupolaire électrique à un photon sur le
doublet 6D 3/2-6D 5/2 du césium atomique, les transitions 6S ~ nD étant interdites dans l’approxi-
mation dipolaire électrique. Le calcul est fait dans le cadre de la théorie des perturbations au premier
ordre non nul, les états initial et final étant exprimés dans l’approximation de la méthode du défaut
quantique (QDM), de même que la fonction de Green utilisée pour effectuer la sommation infinie
sur tous les états non perturbés du spectre réel de l’atome.

Abstract. - In this communication we present the results of a theoretical study of the two-photon
transition probability rate of atomic caesium from the ground state 6S. By using the multipole
expansion of the interaction hamiltonian we predict a one-photon allowed electric-quadrupole
resonance for the doublet 6D 3/2-6D 5/2, the 6S ~ nD transitions being forbidden in the electric-
dipole approximation. The calculation is made in the framework of perturbation theory to the lowest
non-vanishing order, the initial and final atomic states are calculated using the quantum defect
method (QDM), as well as the Green’s function method which is used to perform the infinite summa-
tion over the complete set unperturbed atomic states.
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La plupart des travaux consacrcs a 1’etude des
sections efficaces d’ionisation multiphotonique des
atomes sous 1’effet d’un rayonnement laser sont faits
dans le cadre de 1’approximation dipolaire electrique.
Ceci est traduit par le critere :

kph 6tant le vecteur d’onde du photon incident, et r le
rayon vecteur de 1’electron consid6r6. N6anmoins

lorsque l’on introduit le d6veloppement multipolaire
dans le hamiltonien d’interaction [1], apparaissent
des termes suppl6mentaires dans les elements de
matrice de l’amplitude de transition multiphotonique.
Un travail recent [2] attire 1’attention sur la possibilite
d’obtenir une contribution quadrupolaire electrique
importante pour certaines frequences correspondant
a des quasi-resonances. Dans le travail pr6cit6, les

auteurs discutent du cas de l’ionisation a deux photons
du lithium atomique pris dans 1’etat fondamental

2S &#x3E; pour une energie photonique permettant d’ioni-

(*) Communication presentee au Congr6s National de Physique
des Plasmas, Paris, 6-10 decembre 1976.

ser 1’atome par un processus a deux photons. La tran-
sition intermediaire a un seul photon sur 1’etat

atomique r6el I 3D &#x3E; etant du type quadrupolaire
electrique, cette transition 6tant interdite quand on
limite l’op6rateur d’interaction a 1’approximation
dipolaire electrique seulement. L’analyse faite se limite
au calcul du seul element de matrice :

ou VQ et VD representent respectivement les transitions
quadrupolaire et dipolaire electrique. K est le vecteur
d’onde de 1’electron ejecte dans le spectre continu

pour des 6tats K, P ) et K, F ), le calcul 6tant fait
autour de 1’6nergie photonique

qui correspond a la quasi-resonance quadrupolaire.
Ceci permet de connaitre la probabilit6 de transition
autour de la resonance seulement et on montre bien
ainsi que pour l’état 3D ), tres eloigne de 1’6tat 3P ),
la contribution quadrupolaire est plus importante que
la dipolaire.
Nous avons examine la possibilite de transitions

quadrupolaires permises [3] dans le cas de l’ionisation
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a deux photons de 1’atome d’hydrog6ne dans un large
intervalle d’energies photoniques. Malheureusement,
dans ce cas particulier, les resonances quadrupolaires
pr6dites sont toujours accompagn6es de resonances
dipolaires, ce qui rend ins6parables les contributions
relatives de chacune. Cette situation n’existe pas dans
les atomes complexes et il est th6oriquement possible
d’isoler la contribution quadrupolaire. Aussi nous
presentons ici un calcul complet de la probabilite
d’ionisation a deux photons du cesium atomique pris
dans son etat fondamental 6S en introduisant

1’approximation dipolaire plus quadrupolaire elec-

trique. On d6veloppe la theorie en suivant une methode
precedemment mise au point [4, 5] par les auteurs ou
l’on effectue les sommations infinies qui apparaissent
dans la theorie des perturbations au N-ieme ordre en
employant la methode de la fonction de Green. Ceci
permet d’6crire les elements de matrice de transition
sous une forme ferm6e en remplissant ainsi une condi-
tion essentielle employee dans la theorie des pertur-
bations, a savoir, la propriete de fermeture de 1’espace
de Hilbert d6fini par 1’ensemble des fonctions d’onde

atomiques non perturb6es du spectre discret et continu.
De plus, nous faisons un calcul complet dans un large
intervalle de part et d’autre de la resonance quadru-
polaire afin de pouvoir faire une comparaison precise
avec la contribution dipolaire donn6e dans cet inter-
valle par des transitions dipolaires virtuelles.
Pour ceci, nous utilisons donc la theorie des per-

turbations d6pendantes du temps au N-i6me ordre.
L’etude est faite dans un intervalle de longueur d’onde
comprenant une resonance quadrupolaire permise à
des flux photoniques moderes pour etre dans le
domaine duplication de la theorie des perturbations
a l’ordre le plus bas non nul. En unites atomiques la
probabilite de transition diff6rentielle d’ionisation

multiphotonique est donnee par [6] :

oit k est le nombre d’onde de 1’electron éjecté, OJ la fr6-
quence angulaire du photon, F le flux photonique,
a la constante de structure fine et ou K:f) est 1’616ment
de matrice de la transition i -+ f d’ordre N (dans notre
cas N = 2). Le principal probleme est alors de calculer
1’element de matrice de transition qui contient a la fois
les fonctions d’onde des electrons initial et final et une
sommation infinie sur tous les 6tats du spectre ato-
mique non perturb6 discret et continu. Pour effectuer
cette sommation, nous employons donc le formalisme
de la fonction de Green [5, 7] d’un seul electron de
valence G(E, r i , r2) d6finie par :

Ceci permet alors d’ecrire 1’element de matrice de
transition d’ordre 2 sous la forme :

Dans cette expression 1 i ) (I f &#x3E;) d6signe la fonction
d’onde initiale (finale) et Vest 1’operateur d’interaction
qui s’6crira sous la forme V = VD + VQ ; VI et VQ
6tant les op6rateurs d’interaction dipolaire et qua-
drupolaire respectivement. Ces derniers suivant la
nature de la polarisation du champ 6lectromagn6tique
et avec un choix convenable du systeme d’axes [5, 12],
peuvent se mettre sous la forme de combinaisons

d’harmoniques sph6riques de sorte que 1’on ait :
- en polarisation lin6aire :

- en polarisation circulaire :

Dans ces expressions E est le vecteur unitaire de

polarisation, kph le vecteur d’onde du photon incident,
r le rayon vecteur de 1’electron, r 1’ensemble des angles
polaires caract6risant la position de 1’61ectron. Dans
la relation (5’), le signe + ( - ) correspond a une pola-
risation circulaire droite (gauche).
Le cesium 6tant un atome a un seul electron de

valence, la methode du d6faut quantique est particuli6-
rement indiqu6e pour exprimer les 6tats atomiques
initial et final ainsi que la fonction de Green appa-
raissant dans la formule (4). Dans ce formalisme nous
avons alors les expressions suivantes [8, 9] :
- pour 1’6tat electronique initial :

avec

- pour 1’6tat electronique final :
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avec

et ou vi = (- 2 Ej) - 1/2 est le nombre quantique

effectif principal, etant le

dcphasage coulombien dans la region des energies
positives et ð,r(E) = 1C/llr(E) est le d6phasage du a la
partie non coulombienne du potentiel. Le d6faut

quantique /l1(E) 6tant d6termin6 [8] par :

Le coefficient A est un facteur de coupure donne

par [8] :

W est la fonction de Whittaker [10] :
- pour la fonction de Green l’on a [11] :

la partie radiale g, de la fonction de Green ayant la
forme :

ou r , (r , ) est la plus grande (petite) des quantit6s r 1, r 2 ;
M 6tant la seconde fonction de Whittaker. Le coeffi-
cient B apparaissant dans la formule (10) est determine
dans la region des energies positives en 6tudiant le
comportement asymptotique de g, et l’on trouve [11] :

ou Ji = Arg F(/ + 1 - v) est le d6phasage coulom-
bien dans la region des energies positives avec v = ilk.
Pour obtenir le coefficient B dans la region des energies
negatives il suffit alors de faire un prolongement ana-
lytique qui donne :

et ici v est reel.
En regroupant les relations (4), (5) ou (5’), (6), (7),

(10) et (12) il est alors possible de calculer s6par6ment

les integrales radiales et orbitales. Ces derni6res
conduisent alors aux r6gles de selection suivantes :
- En polarisation lin6aire :

En polarisation circulaire droite :

Comme 1’etat fondamental du cesium est un etat 6S

(1 = 0), nous voyons que l’application des r6gles (13)
et (14) conduit pour 1’etat interm6diaire a un etat P
(I = 1) pour l’interaction dipolaire, alors que pour
l’interaction quadrupolaire 1’etat interm6diaire permis
est un etat D (1 = 2) ; 1’6tat final pouvant etre un 6tat S,
P, D, F ou G en polarisation lineaire ; et un 6tat D, F
ou G en polarisation circulaire droite suivant le

processus d’interaction suivi (D.D., D.Q., Q.D. ou
Q.Q.). Nous avons bien alors la possibilit6 d’isoler une
resonance quadrupolaire r6elle a un photon sur un
6tat D, cette transition 6tant interdite par interaction
dipolaire. Le spectre du cesium comprend le doublet
6D 3/2 (22 588 cm- 1), 6D 5/2 (22 631 cm- 1) ce qui fait
que nous prendrons 1’energie du photon incident

comprise entre 22 400 cm-1 et 22 760 cm-1. La
m6thode de calcul employee a ete d6velopp6e dans la
reference ] 5[.

Sur la figure 1, nous avons report6 W/F2 (en cm’ s
photon-2) en fonction de 1’energie du photon incident
exprim6e en cm-1 pour un champ electrique polarise
lin6airement. La courbe en pointiII6 est celle obtenue
en tenant compte de la contribution dipolaire seule,
la courbe en trait plein 6tant le r6sultat lorsqu’on
ajoute la contribution quadrupolaire. Nous voyons
donc que dans un domaine de l’ordre de 60 cm-1,
1’effet du quadrupole electrique 1’emporte de plusieurs
ordres de grandeur sur 1’effet dipolaire, ceci 6tant du
aux quasi-resonances 6D 3/2, 6D 5/2 et a un effet

d’interference constructive des amplitudes de pro-
babilit6 dans la region du doublet de structure fine
ayant une separation de 42,95 cm-1. Dans le tableau I

. 

nous voyons de fagon plus precise que hors de cette
region, la contribution quadrupolaire, exprim6e en
pourcentage, est n6gligeable, ce qui correspond a la
situation commun6ment admise. Les valeurs calcul6es
dans le tableau I pour un champ polarise circulaire-
ment appellent les memes remarques. Nous avons
omis la representation graphique car la figure obtenue
est semblable a celle obtenue dans le cas d’un champ
polarise lin6airement. Mais comme le montre la figure 2
our nous reportons le rapport des sections efficaces

(1) (Oui signifie changement de parite ; non pas de changement.)
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FIG. 1. - Courbe WL/F2 en fonction de l’energie incidente pour
une radiation polarisee lin6airement. En pointilles : dipole seul.

En trait plein : dipole plus quadrupole.

[W’IF2 as a function of the incident photon energy for linearly
polarized radiation. Broken line : dipole approximation only.

Full line : dipole plus quadrupole approximation.]

FIG. 2. - Rapport des sections efficaces UCIUL en fonction de
1’6nergie incidente. En pointilles : dipole seul. En trait plein :

dipole plus quadrupole.

[Ratio of the cross-sections Qc/6L as a function of the incident
photon energy. Broken line : dipole approximation only. Full line :

dipole plus quadrupole approximation.]

CC/UL (03C3 = WIF2) en fonction de 1’energie du photon
incident, nous voyons que dans l’intervalle du doublet,
la polarisation circulaire est encore plus favoris6e par
rapport a la polarisation lin6aire qu’elle ne 1’est hors
de cet intervalle. Ceci traduit que 1’effet quadrupolaire
est plus important en champ polarise circulairement.
Ceci est chiffr6 de faqon plus precise dans le tableau I.
En conclusion, nous pr6dirons une contribution

TABLEAU I

Valeurs numériques de W/F2 pour l’ionisation à deux photons de césium pris dans son état fonda-
mental par une radiation polarisée linéairement (WL/F2 et circulairement (WC/F2) dans les approxima-
tions dipolaires et dipolaires plus quadrupolaires. On donne aussi le rapport (JC/(JL et l’influence en pour-
centage du quadrupole.

[Numerical values of W/F2 for the two-photon ionization of caesium in the ground state for
linearly and circularly polarized radiation (WL/F2 and WC/F2 respectively) using the pure dipole and
the dipole plus quadrupole approximations. The ratios of the cross-sections CC/UL for circular to
linear radiation and the influence in percent of the quadrupoleinteraction are also given.]
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quadrupolaire importante dans la region des quasi-
r6sonances 6D du cesium atomique. Il serait donc

important de mettre en evidence experimentalement
ces resonances avec un laser a colorant accordable

polarise circulairement pour que 1’effet soit le plus
notable possible.

Cela permettrait donc de mesurer des composantes

du tenseur quadrupolaire electrique Qij. Il faut

remarquer que l’on trouve tout ce qui precede bien
que la condition (1) soit remplie, c’est-a-dire que ce
fait ne peut etre du a un changement notable de phase
de la radiation electromagnetique sur les dimensions
de 1’atome, mais plutot a l’usage de la theorie des
perturbations au premier ordre non nul.
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