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ETUDE THEORIQUE ET EXPERIMENTALE
DES TRANSITIONS A PLUSIEURS QUANTA
ENTRE LES SOUS-NIVEAUX ZEEMAN
D’'UN ATOME O O

par Jacques-Micuer WINTER

CHAPITRE PREMIER

Introduction générale.

Depuis un certain nombre d’années, la spectroscopie des radiofré-
quences a pris un grand développement, en particulier en ce qui concerne
les résonances magnétiques dans 1’état fondamental des atomes. Ces
résonances sont en général des transitions dipolaires magnétiques. Elles
obéissent aux régles de sélection AJ === 1,0, Am === 1,0, J étant le
moment angulaire total de 'atome et m la projection de ce moment sur
le champ magnétique statique. Des expériences plus récentes ont mon-
tré que 1'on peut observer des résonances n’obéissant pas a4 la régle de
sélection Am = 1,0 (1) (14) (23) (29) (32) (37).

Il nous a paru intéressant de faire une éiude théorique et expérimen-
tale du probléme de 11 forme des raies de résonance, que ce soit les
résonauces habituelles Am =1, ou les résonances « multiples » Am > 1.

Le premier travail que nous nous proposions était de reprendre I'étude
théorique de linfluence d’une perturbation oscillante sur les sous-
niveaux d'un état atomique. L’existence de résonances multiples nous
montre que 'on ne paut se boroer & un calcul de perturbation a 'ordre
le plus bas si I'on veut calculer les probabilités de transition. Nous
avons déja traité ce probléme dans le cas ot le systéme comportait trois

(1) These présentée a la Faculté des Sciences de 1’Université de Paris
pour obtenir le grade de Docteur ¢&s Sciences physiques, et soutenue le
19 mars 1958 devant la Commission d’examen.

(2) Le texte intégral de cette thése fait I'objet du microfilm n° 38809 au
Centre de Documentation du C. N. R. S., 15, quai Anatole-France,
Paris-7e.

Annales de Physique, 1959. 4y
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piveaux (7) (9). Un traitement plus général a été donné par H. Sal-
wen (41) (On peut également citer le travail de Hark (24)). Nous avons
repris la théorie en envisageant :

10 le cas ou le champ oscillant est un champ tournant ;
2° le cas général ;
3o le cas ol il y a deux champs de fréquences différentes ;

L’étude plus approfondie de cette question nous a permis de prévoir
I'existence de résonances multiples pouvant exister pour un systéme
atomique n’ayant que deux niveaux (Am =—1) : plusieurs photons de
radiofréquence peuvent étre absorbés simultanément & condition de
respecter la loi de conservation de I'énergie et celle de conservation du
moment angulaire,

Pour observer une résonance, il est presque toujours nécessaire de
produire une dissymétrie de population. Nous avons utilisé la méthode
du pompage optique (3) (16) appliquée & 'atome de sodium.

Nous avons fail nos expériences sur une vapeur saturante en pré-
sence d’'un gaz étranger (4) (6) (8) (17) (20) (22) (27) (Dans ces méthe-
des, la concentration des atomes est trés faible, ceci nous permet de
négliger leurs interactions mutuelles).

A

Nous serons amenés 4 étudier le temps moyen T pendant lequel
'atome est soumis au champ de radiofréquence, ainsi que la répartition

des temps T. Plus T est long, plus les raies seront fines comme il résulte
de la quatriéme relation d’incertitude d’Heisenberg. Notons également
que plus T est long, plus il sera commode d’observer des transitions
d’ordre élevé. Nous montrerons que la valeur maximum de la probabi-
lité de transition peut s'écrire :

P~K,T si K, T < 1.

IK,; est un terme assurant le couplage entre les niveaux résonnants
(ce couplage peut se faire directement, ou bien par I'intermédiaire d'un
ou plusieurs niveaux virtuels). K,, est d’autant plus petit que la réso-
nance est d’ordre plus élevé. Pour avoir un P observable, il faut donc
avoir un grand T.

Il nous restera ensuite & vérifier expérimentalement les calculs pré-
cédents.

Ce programme de travail fixe le plan du mémoire :

1° Etude de l'interaction entre le champ de radiofréquence et ’'atome.
20 Calcul des formes de raies.

30 Montage expérimental.

4° Résultats des mesures.
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CHAPITRE II

Probabilités de transition
entre les sous-niveaux d’un atome

Iy

soumis & un champ oscillant.

Introduction.

Depuis les expériences de Rabi et de ses collaborateurs, de nombreux
physiciens ont abordé ce probléme. En général, ils se sont bornés a
envisager l'action d’un champ tournant. Rabi a étudié ce probléme
dans le cas particulier d’un sysléme possédant un moment angu-
laire J = 2 (38). Les calculs peuvent s’étendre au cas d’un spin J quel-

conque, en utilisant les formules démontrées par Majorana (11) (34).
Ce probléme a été repris plus récemment a 'occasion de la découverte
de résonances d’ordre supérieur (1)(7) (9) (14) (29) (32) (37) (41) (24).
Signalons que Bloch et Siegert ont étudié le probléme pour un champ
linéaire (12). :

Action d’un champ tournant.

—
1° SYSTEME CONSTITUE PAR UN MOMENT ANGULAIRE RIGIDE J PLACE DANS

uN cHaMP sTATIQUE H (sur Og).
Le hamiltonien s’écrit :
(2.1) 3o =g o HoJ .
Ce qui donne les niveaux d’énergie équidistants :
(2.2) E,, = mg,p.H,.

Nous ajouterons & Hy, un champ tournant & la vitesse angulaire w,
perpendiculaire & Oz et d’amplitude Hj.
Le hamiltonien devient :

-

(2 3) H=058 + J6; =gt ﬁ: Fivy § Hod: + Hycoswtd , + Hysinwtd, |
expression dans laquclle :
Ty = gatho-
Posons :

Jo=J,+d, J.=I%.
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Nous écrirons par convention A=1 dans tous les calculs présentés
dans ce mémoire.

L’équation (2.3) devient :
(2.4) =1, 3 HJ, + ,I;J+H1e-i"’t + %J_Hlei“” g

Soit W(¢) la fonction d’onde du systéme et ¢, la fonction d’onde sta-
tionnaire correspondant & I'énergie E,,.
Nous avons :

(2.5) W(t) = X an(t)¥n-
L’équation de Schré linger s’écrit :
{2.6) i‘%’"=2<m|3€|m’>am:.
o
. dam vHi —iwt
¢ - =myHan + 5-<<m [dJolm —1>an€

(2.7) v H, -
] Tw
+—2—<m|J_|m+r>am+1e .

Etudions le cas J :E .

Nous voulons calculer la probabilité de transition entre les deux

- 1 1
niveaux m=—-—g et m —-

Prenons comme conditions initiales pour { =o :
a,=—1
2

a 0.

| =
2

On en déduit :

P(—3.55t)=laj0a ;0|
(YJHUz

(2.8)
: — ool 2 2
T (w—wy? +(YJH1)2 s ;\/((1)—0)0) + (TJHI)

Wo = YJHO-

Sid> i , la formulede Majorana permet de calculer (11) P(J, m,m}, )

1

en fonction de P (=, — - .-; ¢). PJ, mym), t) désigne la probabilité
2 22 J ) g P

de transition au temps / entre les sous-niveaux m; et m; d’'un moment
angulaire J.
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2° SYSTEME CONSTITUE PAR DEUX MOMENTS ANGULAIRES | ET J coupLES. —

a) Généralités. — Diagonalisons le hamiltonien en 'absence du champ
tournant :
> >
(2.9) 3=y, Hy 4+ v,I.Hy + AL.J
Posons :
- > >
F=J + 1L

—_>
Lorsque Hy est nul, | F|? ¢t F, définissent de bons nombres quanti-
ques. Le systéme comporte un certain nombre de niveaux définis par F
(2F + 1 fois dégénérés).
Si H, est faible, la dégénérescence des niveaux F est levée. A I'inté-
rieur de chaque multiplicité I, on peut écrire :

(2.10) 3o = gruwoFHo.

Le hamiltonien dit au champ oscillant vaut :
H I H, 1
(2.11) sy =" e dy 4+ yl) 4+ 5 (- 4 vil)e™h

' —>
Or dans une configuration possédant un moment angulaire rigide F,

. " -
tout vecteur est proporllounel aF.
(2.11) peut alors s’écrire :

(2.12) ¥ ="b ; I%e”'i‘”[ﬂL +%ei“)lF_
b étant une constante (& condition de ne considérer que les transi-
tions AF = o).

Le probléme se raméne au probléme précédent.

Si dans 3¢, les deux premiers termes ne sont plus négligeables devant
le troisiéme, il y a découplage partiel entre I et J ; F n’est plus un bon
nombre quantique (m; demeure un bon nombre quantique).

On peut continuer a désigner les niveaux par (F, mg) par continuité
(nous supprimerons l'indice F a my).

La diagonalisation de 3¢, nous conduit 4 un certain nombre de
niveaux d’énergie w(F, m) (F=1).

Posons ¥(¢) = Zap,,,,(tp%,m ¥r,m, étant la fonction propre de ¢, pour
F.m
la valeur propre we ;.

Comme v; << y; nous négligerons dans 3¢; les termes en I.
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Les ay i obéissent & 'équation d’évolution :
d

day,, YN ot e o
[/ T —=g,mr,m+ ry Z<l" ym, J+| Fom—1 >Qy'.m -1€
(2.13) H ¥
i 1
+ 5 Z< F,m|J_ m41,F >ap 1
Iy
pOSOﬂS M
(2 Ill») bF;m — (lp,me”nwt-

Ceci est équivalent a la transformation canonique :
(2 ) 15) 4o — e—isz,/geeiml«zt (2ll) ([“)
qui revient & passer dans un nouveau systéme d’axes Oxyz tournant

autour de Oz & la vitesse angulaire .

Dans ce systéme d’axes, 'atome est soumis & J’action d'une pertur-
bation sfatique (39).

Le systéme (2.13) devient :
db

e m vH,

i —(0em—mwlbem+ = Z<F,m!J+[F’,m—I >y m—t
o

(2.16)

\

~H, , '
4 '—2—Z<F,m‘.L\ F'ym 41 >bp mi1.
l‘l

Si l'on appelle 4¢, le hamiltonien statique obtenu par la transforma-
tion (2.16) & partir de ¢, (2.16) peut s’écrire :
db
(2 . 17) 1) ;l,m = EF,me,m + Z < F, m l ge; | F', m’ > by .

Fom'

(2.18) Erm—wpm — mo.

On peut, pour résoudre ce systéme, chercher les valeurs propres du
hamiltonien statique 5¢’.

En utilisant cette méthode, nous avons fait le calcul (7) (9) pour un
systéme & trois niveaux; les résultats s’expriment & 'aide des fonctions
symétriques des racines de I'équation séculaire. Les calculs montrent

qu'en plus des résonances Am— 1, il apparait un maximum dans les
probabilités de transition pour :

20=0(Mm=—+ 1)—olm=—1)
ce qui correspond & une transition :
Am = 2.

La largeur de cette résonance varie proportionnellement & H2 alors
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que les largeurs des résonances Am=—1 varient proportionnellement
aH,.

Le calcul précédent est difficilement généralisable. Revenons aux
équations (2.17). Si nous supposons que les termes non diagonaux
de 5¢’ (ils proviennent de 3¢}) sont petits devant les différences entre les
termes diagonaux, les quantités | by, ? varient peu au cours du
temps.

Comme | by,m *=| arm |* les populations des niveaux atomiques
subissent peu de modifications.

Il peut arriver que deux éléments diagonaux de 3¢’ soient voisins.
D’importantes modifications dans les populations de ces deux niveaux
apparaissent alors, nous disons qu’il y a résonance. Nous trouverons
donc la position des résonances en égalant deux éléments diagonaux
de 8¢’ :

(2.19) Wpm — M6 = g — M.

Nous allons montrer que la diagonalisation de 3¢' peut se rame-
ner a la diagonalisation d’une matrice 2.2.

b) Réduction de la matrice 3¢’. — Les éléments diagonaux
de #€’ sont des fonctions de w. Pour une certaine valeur de v, «, deux
termes diagonaux de 4¢’ sont égaux. Nous supposerons qu’il y a seule-
ment deux termes qui deviennent égaux (Ceci serait faux siles niveaux
wp m étaient équidistants).

Nous étudierons le systéme au voisinage du point de croisement des
niveaux Eg et Epr .

Le probléme que nous cherchons & E1

résoudre est classique ; nous cherchons a \

lever la dégénérescence des niveaux F, e

m et F', m’, la perturbation ne levant Fyme

pas la dégénérescence au 1¢r ordre (42)

(43). £
Nous poserons deux hypothéses : fm
Hypothése A. — Les termes de ¢, I

sont petits devant les distances : { - {) EFim

.
EF”,m" —_ Ep,m et EF",m" - Er’mz’ =
Fig. 1

F”m" étant un niveau quelconque.

Hypothése B. — Nous nous bornerons & faire les calculs dans un

intervalle de o tel que :
| Exm— Ep l < | Egym— Epronn |

La méthode employée est inspirée de celle employée par Heitler
(Quantum Theory of Radiations, p. 145-146) (28).
Nous allons effectuer une transformation canonique S.
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3¢’ devient :
(2 20) K= S-'aC's.

', S et K sonl indépendants du temps.

S sera délini en exigeanl que les seuls éléments non diagonaux de K
soient ceux reliant F,m et F', n//.

Pour simplifier la notation, désignons par i et j les états résonants.
La définition de K ne détermine pas complétement S.

Nous supposerons que S est unitaire :

(2.21) SSt=1.
Nous admettrons que 'on peat développer KetS en puissance de vHj :

s S:[+Si+82+...

(2.22) | K=Ky + K, £ Ky + ...

En écrivant 1 comme terme d’ordre o pour S, nous supposons que
ce sont les populations des états 7 et j qui ont un sens physigne (et non
les populations d’une combinaison linéaire de ces élats).

S demeure encore indéterminé et nous pouvons poser en outre :
(2.23) Si;=S8S;;=o0 (28).

Nous allons maintenant résoudre le probléme sans expliciter K et S.

Prenons comme condition initiale :

t—o b,—1 bp¢i:O.

Nous cherchons b,(?).
W(¢) peut se développer en fonction propre de ¢ :

W)= ¥ by(t) b
pOSODS : !
S=1W(t) = Y0, t),.
On en déduit : '
(2.20) b, = ¥S;1b,.
q

Les conditions initiales sur les 4, deviennent :
t=o0,b,=8."; les b, obéissent aux équations d’évolution :
[ .ab, ,
\ ig=<plK|p>¥
R . o : g
(2.25) p==i, ) L =<d|K|i>b+<<i|K|j>b;

.db; o ) ) ' '
I Z=<jIK|j>b+<j|K|i>b],



ETUDE DES TRANSITIONS A PLUSIEURS QUANTA 753

On obtient la solution :
b, = Sile- Kt

it
’ - = Ky -Kj5) aft . 6 . «t . 6 . at
— 2 —1 — b = —!sin — =
(2.26) bi=e [S,i (cos , Ticos sins > + 185" sin sin 2]

it . .
' — = (Kiut+Kjj) at . 9 . ot . 8 . at
| —— 2 o —1 = - oe — .
b;j=e [bj,- (cos , — cos_ sin 2) 4-1S; sm;sm—z]

(.8 Kij 0 Ri—Kj
\sm;_z Yoogos - = 2

2 2]

(2.27) ¢
[ a=\Ki—K;)? + 4K,K;.

Nous négligerons dans S les termes du 2¢ ordre.

Ceci est légitime car ces termes sont petits et varient peu autour
de w,. Physiquement, ils proviennent de I'influence sur la résonance ¢, j
de l'aile des autres résonances.

On obtieut alors :

P>, O=0b "
Pli — 7. ) — sin® 2 sin? %
(0.38) (2 J» ) =sin®sin®—
2.2 .2

: llk,'j Lot 5 3
. = Ki— Kz 1 4ky8, o0 SV (K —Kj)? + 4K,
Formule semblable & (2 g). ' '

Cette probabilité de transition dépend des deux quantités K, —K;;
et K;;. La premiére est I'analogue de (v —w,) dans (2.9). Nous la cal-
culerons en général jusqu’au 2¢ ordre. Si nous choisissons w en sorte
que K;=Kj; (2.28) devient :

.. . PP g
(2.29) P = j)=+in*ZKj;
aussi petit que soit I{;; en prenant / assez grand.

P peut étre de l'ordre de I'unité.

Il est nécessaire de pousser le calcul de K;; & un ordre suffisant pour
que ce terme existe.

Ce terme délermine l'intensité et la largeur de la raie de résonance.
D

Montrons maintenant comment on calcule les éléments de la
matrice K :

(2.20) s’écrit :
(2 30) [1+Si+Se+... Ko+ K+ ..]=[5,+5¢][1+S;+Se+...]
en prenant les termes indépendants de yH, on obtient :
(2.31) Ko=3¢;.

Les termes du 1¢r ordre conduisent & 1’équation :

(2.32) K, = ¢S, — S,3¢, + 5¢].
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En nous appuyant sur les définitions de K et de S on obtient :

g<ilK1|i>:<i‘3¢"|i>:0
(2-23)(<i|K||j>=(Ei—E,-)<i_l Sily> o
\ +<l[‘j€1|./>:<l!g€||.1>'
S, est déterminé en écrivant :
<m|Ky| p>=o.

A lordre suivant :

{ Ky = 3¢S, — S,8¢,— SiK; + 9€,S
(2.34) . . o . . P
( <z‘K2[t>_Z<u5€,|p><p!S;!l>+<z\S1!p><piK1|z>
pF£LI i

le deuxi¢me terme est toujours nul d’aprés la définition de K (désormais
nous noterons par ' les sommations excluant les états résonants):

- . . T8 p><p | | i>
(2.35) <z|K2[z>=Zm Pt E—F, !
r

et une formule analogue pour <j | Ky | j >.

La formule (2.35) ressemble & la formule classique des perturba-
tions du second ordre, notons toutefois que le terme p = ; est exclu de
la somme.

Calculons <7 | K5 | / > en utilisant (2.34), on obtient :

<i| 3 | p><pl¥|j>
. Ej —Ep ’

<i|K:|j>=Y
p

S, est déterminé par les équations (2.21) et (2.34).
Ensuite on peuat calculer Kj, ce calcul n’a vraiment d’intérét que si
<<t | Ky | J>>=o0.0n obtient alors :

: : P 98 | p><p |8 | g><q | ¥y >
(2.37) g <t K | ]>_,,Z (B — Bp) E; — Eg)
i
<K |i>=<j K| j>=<p|K|p>=o.
Ce dernier point résulte des propriétés de a8, ; #¢, n’a d’éléments de
matrice qu'entre des états pour lesquels Am===1r. Il faut donc un

nombre pair de termes de la forme << p | #¢| | ¢ > pour relier 7 & ¢ et
produire un Am total nul. On peutaffirmer que :

<q | Kysi | g=>=0.

Nous savons que ces termes sont a l'origine des déplacements des
résonances. Il est naturel qu’ils ne dépendent que des puissances paires
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de H,, sinon le déplacement dépendrait du signe de H, ce qui est, phy-
siquement, impossible.

Par approximations successives, on peut don: calculer compléte-
ment K.

Etudions le terme K;; — K;;.

Calculé alordre o (2.34) (! =¥, m; j - F', m'), il vaut :
(2.38)

(K,’j —_ KJ’J'\'O = Wp g — Op' ' — (m —_— In')w.
Ceci nous donne la position de la résonance 4 l'ordre o.

Il est souvent nécessaire de calculer ce terme 4 U'ordre suivant :

r <F,m|£’€' [ F . m+ 1 ><m+1,F"|de | F.m>
(Ku')2=2 3 ! '

(2 3 ) - Wpom O 1 T @
-99 , o
" <F.m | |F' m—1><m—1,F" |8 | F,m> )
i Crom ™Y m -4

et une formule analogue pour (K;,),.
Nous poserons :

(2.40) (K)o — (K j;5)2 == 8155

Ces termes sont généralement faibles; ils ont été observés sur une
raie Am =1 pour w = 14 MHz; ils sont 4 la limite des erreurs expé-
rimentales. Blamont a observé un déplacement de ce type sur le niveau
excité 6 °P,; du mercure (2).

Calculons maintenant K;;.

Montrons qu’il est nécessaire de pousser le calcul jusqu'a I'o rdre
[m-—m'|.

Les formules du type (2.37) montrent que K;; est un produit de ter-
mes de la forme <p | 3¢, | g >;le premler terme part, duniveau:=F,m
et le dernier arrive au niveau j = F’, m’. Posons: m'=m + p.

3¢y n’a d’éléments de matrice qu’entre des états pour lesquels Am—=-=1.

Il y adonc au moins p termes dans K;; pour passer de F, maF', m + p.

Physiquement ceci veut dire que pour augmenlter m de p unités nous

devons utiliser p photons de radio-fréquen-e, chacun augmentant m
d’une unité.

<F,m|K,|F,m +p>:Z<F, m | 3¢ | F'ym + 1>
AN

(2.41) < m+ 1,F”‘,£J€'l{F”’,m-}—2>.'.'. <m+p—18|m+p>
I

(b‘x m' T EF”,m+l) oo (EF'm’, - Em+p 'l) St

Ce terme est proportionnel & HY.



56 JACQUES-MICHEL WINTER

Oun ob ient donc finalement :
P(F, m; F'm’, ¢
_ bl <<Fm!Em'—m|Fm>|2 )
(2 h2) T (Op,m— @ — 0 = ) 8 )B4 | <FEp |bm'—m|F m'>?

R/ " s 5
/ X SIU?; \/[‘*’F,m — Wg! g —— O TN — ”t/) + byln,b’m’J?

i + 4| <F,m|Km'—m| >

La formule (2 41) nous montre que les transitions avec AF =% 0 seront
heaucoup moins intenses que les transitions AF =o. En effet pour une
transition AF —o, il y a dans (2.41) un terme ou l'on a choisli tous les
états intermédiaires dans les sous-niveaux ayant le méme F. Les déno-

minateurs sont alors de I'ordre de grandeur de (v — w,), v, et v, étant
la position de deux résonances Am = 1. AF — o.
vHq)»
Ce terme est de 'ordre de i L:l .
(w1 — w2)P

Si AF 0 au moins un des termes < p | 40 | ¢ >relie des élats
de F différents. (2.41)e~t alorsde 'ordre de (%% , AW éiant de 'ordre
de grandeur de la structure hyperfine.

Dans toutes nos expériences, le découplage est faible wy << AW et
I'intensité des raies AF == o est plus faible. Cette remarque ne s’applique
pas aux résonances simples AF = o; K;; est de 'ordre de yH;. Nous
n'avons observé que les résonances AF —o.

Nous dirons qu’une résonance est d’ordre p si le premier terme non
nul de K;; est d’ordre p.

Une résonance Am = p est d’ordre p en champ tournant.

c) Cas d’un découplage faible. — Nous supposerons que les dis-
tances entre les sous-niveaux d’un méme état F sont trés pelites devant
les distances entre Jes niveaux de F différents. Nous étudierons les
résonances AF = o. Nous négligerons dans les formules (2.41) et (2.35)
tous les termes dont les dénominateurs sont de la forme E. —E,
F'#F.

Dans ces conditions, il est possible d’étudier séparément chaque
état F. Dans ce cas, les formules (2.33) et (2.41) se transposent dans
les formules ci-aprés :

(2.35)devient :

(I(mm'_Km'm')(Hﬁ =Wy T Wy — (”l - nll)w
. , 2 ’ 2 ot 2 i 2
(2 45) {gem,nu-l i + (gem,m—i ) (‘:‘Lm’.m'-(»l) (‘jem’.m'—i )
Om Ompl O Om —On—l+0 (0’ ~wm’ +1—w) (W' —Wm'—1 + )

équation qui détermine la position des résonances.
Enfin (2 41) devient :

S <m' | K| m>p_n ’
(2'44) 2 gem.m+1ge7ﬂ+1" +2 .. gem'—l.m'

T (om—wmi1 + 0)(0n — wmy2+ 20) ... (0n — 0w —t (M — i — 1 )
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Ea résumé, moyennant des hypothéses que nous allons & nouveau
préciser, nous avons ramené le probléme & un probléme 4 deux niveaunx,
déterminé par la connaissance de K;; et K; — Kj;.

Précisons les hypothéses :

Hypothése A :

vHi << | wpn—w, — (m" —m')jo |.
Or:
Wm' — Wy
W~ T .
me — m
- Wy — Wy’ Wm' — Wm |
(2 40) () H < (" — ) ( m’ =T m —m ) °

Les deux termes sont deux fréquences de résonances w, et w,y (équa-
tion (2.19)). La condition A se raméne donc & :

(2.46) vH < | 0y —ws].

Physiquement cela revient & dire que les résonances Am = 1 doivent

&tre bien séparées (vH,, en effet, est une mesure de 1'élargissement des
résonances simp'es).

La condition de decouplage faible (que nous désignerons par condi-
tion C) s’écrit :

(2.47) vpHo << AW,

La condition B devieut :

(2 48) | op—op—"m—m | < | om—uwv,y—(m"—m)o |
ce qu’on peut encore écrire :
| oy—o | <] w—uwl,
w; élant la fréquence de la résonance étudide et w, la fréquence d’une
autre résonance.
Enfin, demandons-nous dans quel cas oa peut supposer le décou-
plage complétement nul et appliquer les formules de Majorana.

Pour cela, il faut que la perturbation mélange tous les niveaux m ala

fois, il faut donc que cette perturbation soit grande devant les distances
entre les résonances :

(2 49) “,'Hl > | Wy — Wy [.

. . . . 3 1 .
d) Application au cas du sodium.— Nous avons I == 3, J =~ ce qui
nous donne deux niveaux F —= 2, F— 1.
Les énergies sont données par la formule de Breit-Rabi (13) :

; AW
(2.50) \VF,m:——-z BT +q11n J~0H -—|____\/
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On prend le signe + pour les sous-niveaux F = 2 et le signe — pour
les sous-niveaux F =1 :

x:(gJ—;gl‘)-A'U—\;VHO 9. <9g;-

AW est I’écart d’énergie entre les niveaux F =2 et F =1 en champ
nul.

Dans le cas du découplage faible x < 1, nous allons développer (2.50)
jusqu’au terme en x?.

- 3AW AW
Wy = 3 +—lx—|—2a,
3AW AW 3 s
\\721 :—8—+Tx '*"I—[)A\\x'—‘—?,
. 3AW AW
W ==+ 2%
W, W AW g 3 AWat —,
L-l—7g T 16
= . 3AW v
(2.91) \\2,~2:T‘—A—:V~x——za,
. 5 AW 3 \ o
W 11 :—EAW_T .x——"l—aﬁ\l\fx‘ + a,
. 5
Wi, :—;A\V—%AWQ&,
. 5 .. AW 3 .
W 1’4[:-——§A\\ + T x—;g.ﬁ“aﬂ——d,
N AW
o :_911L0H0<Tx<AW-
Posons :
AW o y —
5 Po = "4 x:Z(gJ““gx)}“oHoN]'rHo’
(2.52) aw
E==-—F XL°.
16

Calculons la position des résonances :

Résonances : Am =1 :

2 —> I w=uw, + a— 3z,

F—es I — 0 =)+ a—E¢,

53 0 —» —1I w=wy + a + ¢,
(2.53) — 1 > —2 w=uw, 4+ « + 3s.
F:ls 1 - 0 W= Wy — %A — E,

{ 0 —» — 1 W= wy— x + €.
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Résonances : A\in=—=2:

L2 (0] W= wy 4+ o — 2¢,
. F—=2 5 I - — 1 W=y + %,
(2 54) ? \0 > —2 W= wy + o+ 2z,
\ F=1 I — —1 W= &, — .
Résonances : A ==
[ —_ ) == J—
(255> ) 2 — { 0] Wy + o g,
f 1> —2 w—=o;+ 2+e
Résonances : Am =/ :
(2.56) 2 > —2 w=—uw;+ %

Comme nous traitons séparément les cas F = 2 et F = 1, nous incor-

porerons z dans la valeur de v, en nous souvenant qu’il faut ajouter «
4 o, pour F = 2 et le retrancher pour F = 1.

Nous allons déterminer les corrections & la position des résonances et

leur intensité. Calculons << m, F | #¢, | m— 1, F > (nous supprime-
rons l'indice F) :

+.H
(2.97) <m\at’{lm—l>:%—’<mlJ+|m——1>.
Si le découplage est nul : ‘

(2.98) T=aF (a une constante).

Le découplage n’étant plus nul, on doit ajouter des termes correctifs
a cette formule. Le caleul montre que ces termes sont de 'ordre de x2.
Comme nous considérons 3¢, comme une perturbation, nous n’effec-
tuerons pas celte correction.

Pour calculer a on regarde ce que devient la relation (2.58) pour un
niveau particulier et pour une composante des vecteurs.

. . o L .
On obtient pour les niveaux F=2, a =3 pour les niveaux F =1,

T
a=—p. Posons .

(2.59)

Nous avons :

(2.60) <<m|s|m—1 >:K+\,/(F——m + 0)(F + m).
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On obtient pour les termes non diagonaux de a0, .

F:z F—=1
< 2|8 1>=2K, .
< 1]ae | o>=ybK, <1]¥ | o>=—\2K,

(2 61) ; - h -
< o]# | —1>=y6K, <ol|# |—1>=—2K,
<—1 |3 | —2>=2K,
Nous allons calculer les valeurs de K;— K;; au deuxiéme ordre
en yH, et K;; & I'ordre le plas bas possib'e.
Par exemple, pour la raie2 — 1, v =w, — 3¢ :

K, = 22, <2 | Ky [ 1>=2K,

<2 |y | m><m B>
<2|K2l2>:2 Em— Eg
m#EL
||é€|o><o|3€{1> 3K%
<1 Ky | 1>= ! T, o

€

En employant les formules (2.43).
*Nous pouvons dresser le tableau des positions des raies simples et des
termes non diagonaux de K :

Positions F =2 Ki;
3K
2> 1 m_wo—?)-—% 2K,
K2 =
( 6) } I—> 0 W =wj— a——-—E— \,6K+
2. 62
K% -
) 0> —1 w=w, + 4+ \ 6K,
—_— 1> —2 m—:wo-}—gs-{—s—"' 2K
Positions F=1
K’ —
(.63) \ 1> 0 w=w— £——" — /2K,
2. K2 ~
, 0> —1 w=—=uwy+ ¢+ 5 ——\/2K+

Nous avons limité le calcal des éléments non diagonaux & I'ordre 1
(Pordre suivant est 'ordre 3).

Passons maintenant aux raies multiples, nous apphquelons les for-
mules (2.43, (2.44).

11 est remarquable que nous ne trouvions pas de déplacement pour
les raies multiples (au deuxiéme ordre en yH, et en négligeant les ter-
mes en x?).
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~1
o
(=]

Nous obtenons le tableau :

Ky
2 > 0 20 = 20— ngi
F—=2 I —> — 1 200 == 2w, 61\;
0> —2 20—+ 4e 3?[(3
(2.64) { F=1 T —> —1 2 =20 let
2 > —1  30=3wy— 3 3%}
1 —> —2 3w =30y 3¢ ' 55:%”
2 —> — 2 by =4y g%

A Tlaide de ce tableau et de la formule (2.42), on peut calculer toutes
les probabilités de transition.

Notons enfin que les conditions (2.46) et (2.49) deviennent respec-
tivement :

(2.65) K, <= (2.66) K, >-¢.

Action d’un champ de polarisation quelconque.

1° IntrobucTioN (44) (45). — Ce probléme a été relativement peu
étudié. Bloch et Siegert (12) ont montré qu'un champ linéaire déplace
trés légérement la fréquence de résonance. Autler et Townes ont démen-
tré et complété la formule de Bloch et Siegert (2). N. F. Ramsey a
envisagé 'action de deux champs de fréquences différentes (4o).

Aucun de ces auteurs n’a mis clairement en évidence P'apparition
d’un nouveau type de résonances multiples qui apparaissent quand le
champ H, de radiofréquence n’est pas un champ tournant. Signalons
toutefois que Hugues et Grabner ont observé des résonances pour
20=FE,—E,etpouro + o' =E,—E,, (v, o’ fréquence de deux champs
électriques oscillants) en étudiant des transitions dipolaires électri-

ques (23) (30).
- 17 . .
2° SPIN RIGIDE J = I=o0. — a) Hamiltonien du systéme. — Le
champ H; peut toujours s’écrire aprés un choix convenable des axes O,
et O, :

-

(2.67) H,=H, cos wti + H, sin wtj + H, cos (wt + )k.
Annales de Physique, 1959. 50
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Nous en déduisons :

(2.68) 2¢,=1,3 . H=y,d,H, cos wt 4+ y,J,H, sin wf + y,JH, cos (ot + )
ce qui peut aussi s’écrire :

Iy -_;YszHO CcOoSs ((l)t + qJ)

vJ iv J— iw
(2.69) + 5 (H, + Hp)e™ ! 4 Y- (H,—H,)e '

+ 1 (H, 4 H)e vl 4 i H,—H,)e— !
, L (H,—H,
Nous résoudrons le probléme.pour J =§ .
Nous poserons :

(2 . 70) ¥ '_—_'a%_([):;% + 0_%“)!‘1;_%
et nous obtenons :
da . ) . .
( ) ith%: <%’ +Kﬂemt+K:te—wt)a% + a_%(K+e““”+K_e+wf)
2.71 da_ . . ' '
i i %:——-(? +K7‘etwt_I_K:eﬂwt)aw%_l_a%(K*_e-t- w’—l—K_e'“"l)
en posant :
K= 2 (H 4+ H) <31 1o | —>

\%%72) K.___YJ(H _‘Hy)< ‘J+ | __>

— Z Hze”“' wo=";H,

K. et K_ sont proportionnels aux amplitudes des champs tournants
droits et gauches.

b) Le champ est perpendiculaire a O..

. da . . R
\ [ d’}—_—;“ ay+a_y | Kie™ 4 K etiol |
.73) .
(2 7 ; .da_ () + iw! —iwi
13 al :_——;a_% +a% g K+e +K_e ;

Pour résoudre (2.73) nous allons remplacer ay et a_; par un dévelop-
pement :

+ = o
(2 . 74) a_%——_— —Zag’g a% e _Zagn_(_i) .

Nous allons choisir le systéme d’équations pour les aﬁ"é’ et ag“” de
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fagon qu'un o) ne soit couplé & un af”*!
exponentiel. La solution de ce nouveau systéme devra étre telle que si
I'on affecte les sommations sur n, on trouve des quantités satisfaisant

a(2.73):

que par un seul terme

(23)
d”;%‘ o (2m) 2n+1) ; 2 .
. _ Vo (2 2 iwt - (2n—1) it
\ l di — 3 a_% + K+a% e+ + l\_a% €
(2175 (...
1
l

0o @ty [ Y B LY RE S
=, a4k + K+a,%e + I\_a,% e .

On peut maintenant éliminer les exponentielles en posant :

2n 2, jwt, 2
(2 76) 5 Qb:%l._ e' 2 %4%, @n41)
( b%" :eL(2”+ Jw a%- X

On obtient :

da®y o , . -
l (th—%:(_f;__znw)b(;”i’ + K+b(gn+1) + K_b(%.nﬂ,
(2 77)

d (2n+1)

7 % :((’;—“_(2,,, + ')U’)bgn'ﬂ) + K+bf¥ + I{_bf;+:)_

Ce systéme est maintenant semblable & (2.17).

- (2.77) est I'équation d’évolution relative 4 'atome et au champ de
radiofréquence. Les termes diagonaux J¢, donnent les énergies des
deux systémes, les termes non diagonaux s€, décrivent leurs interac-
tions. L’indice n définit le nombre de photons absorbés par le systéme
total & partir de 1’état n —=o0. Le systéme (2.77) peut étre obtenu en
quantifiant le champ de radiofréquence.

Dans le chapitre précédent, il n’y avait qu'un seul type de photons
(que nous pouvons appeler 6,). A chaque photon absorbé, le systéme
atomique subissait une transition Am =—1. L’ensemble des niveaux était
entiérement déterminé par me.

Ici il y a deux types de photons (s; et s_) :

les uns K, induisent les transitions :

. ) Am=+1 e . { Am=—1
absorption d’un photon 3 An— 41 émission D An——1
les autres K_ induisent :
L e . (Am=+1 . Am=—1
émission | An——1 absorplion A\n— 1

Une représentation graphique simple consiste 4 placer dans une
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méme colonne les éléments de méme n et sur une méme ligne ceux de
méme m.

Les termes K, donnent des fleches montant de gauche & droite, les
termes K_ des fleches de droite 4 gauche.

Sans résoudre, nous pouvons prévoir la position des résonances, en

Fig. 2.

utilisant le raisonnement que nous avons fait dans le cas d’'un champ

tournant. Il y a résonance quand deux termes diagonaux de ¢’ devien-
nent égaux :

——%"——znw:?-——(zn' + 1)w.
(2.78) wy={(2p + 1)o. (p entier)

En plus de la résonance w = w, il apparait un spectre de résonances
pour les harmoniques impairs de .

Nous pouvons comprendre l’existence de ces résonances en nous
basant sur les lois de conservation de I’énergie et de la composante sui-
vant O, du moment angulaire total du systéme. .

Par exemple dans la transition w, = 3w un premier photon K, améne
une énergie valant » et augmente m d’une unité ; un photon K_ améne

—— = —— Ef |
T z Eapss
Bmayl - K-A . ': E,
K+ e i E'Zp+\
o+ o+ KB oy : :
-1 1 -4 L | By
2 2 1 Wr o
Fig. 3. Fig. 4.

la méme énergie mais diminue d’une unité m. On réalise le bilan en
faisant intervenir un deuxi¢éme photon K.

¢) Solution de (2 77). — Nous utiliserons une méthode semblable &
celle employée pour résoudre (2.17).
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Il y a ici une différence entre les systémes (2.77) et (2.17). Quand
deux éléments diagonaux de 3¢’ (2 77) deviennent égaux, lous les
autres éléments diagonaux le sont deux & deux.

. . . . I
Par exemple si Eq == E,,,, (nous pouvons supprimer lesindices =, Ja

parité de n distingue les deux états) :

Wo Wo
— = —(@p+1e.

On vérifie que :

E2:E2p+3 E4:E2p+5-

Seules les variations de n ont un sens physique.

Nous allons effectuer une transformation canonique S transfor-
mant #¢’ en un hamiltonien K dont les seuls éléments non diagonaux
sont ceux qui relient les états d’énergie voisine.

Nous supposerons, comme nous l'avons fait précédemment :

D)K,, K_< | E,—E, |

E, et E, n’étant pas les élats résonnants.
Cecl est certainement satisfait si on a :

(2.79) K,, K. <o, u,.
(2 80) E) ‘ Eo—Egp+1 l < | Eo——*Eg y, | Eo—Ea ] P

Si on pose :

J— ‘0 A
=pri T Aw
E) est satisfait en supposant :
(2.81) Av <€ v, w,.

Nous supposerons enfin que les éléments de S liant les états d’énergie
voisine sont nuls au premier ordre par rapport 4 la perturbation.

K se présente sous la forme :
Ko o Koogp

- o
Ixap_:,q I 2p—1 2p—1

I‘()O I&(),ﬂp{»l 0

KZP-H 0 B2p+1.2p+1

K Ksopts

o]
Kopraz Koprsopes

Le probléme est donc ramené 4 un probléme 4 deux niveaux.
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Etadions la transition :

W~ W E,, = E2n+l'

Nous calculons K comme précédemment :

K,=4d¢,
<o | Ky | 1>=K;
<2 | Ky |3>=K;

d’aprés la formule (2.33).

Pour les éléments non diagonaux, nous nous limiterons & ce terme.
Calculons la partie diagonale de K, :

<ol | —1><—1 |3 o> — KL
<0]K2|0>—— o =— o o,

-2

KZ
<1 |K2|I>:mo

(voir formule (2.35)).
La position de la résonance calculée au 2° ordre sera donc :

2K? 2

(2.82) Wy = © + - _Nw-{—l\f.

0 + Wy —

—
Remarque. — D’aprés I'équation (2.68) au temps £ =oH; = H;Z
Ce choix est arbitraire, certains atomes sont plongés au temps ¢t = o

dans un champ d’amplitude H,, mais d’autres seront plongés dans des
champs dont 'amplitude est intermédiaire entre H, et H,. 1l faut faire

une moyenne sur les probabilités de transition obtenues compte tenu de
ces différentes possibilités.

Nous tiendrons comnpte de cet effet en remplagant K_ réel par

K_e!? et en effectuant une moyenne sur toates les valeurs de 5. Ce
déphasage a deux effets :

1) Il fait tourner dans le plan xoy Vellipse décrite par le champ
(ceci ne change rien au probléme).

2) 1l change 'amplitude du champ au temps f —=o.

En effectuant une moyenne sur les différentes valeurs de » nous fai-
sons une moyenne sur les différentes valeurs du champ autemps ¢ —o.

Calcul de la probabilité de transition. — Nous étudierons la tran-
sition : '

(1)0 ~ W,
Nous prenons comme condition initiale :

a*}:l a%ZO.
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Nous pouvons poser :
ao_% =1 ai"_ﬁ 0 a;"“ o
donc :
(. 2n__ 2n+1
. b_%._ 1 b% —o0 b%

équation (2.2/) se transpose en :

,,_Zs~’b

les b, satisfont & I’équation :

(2.83)

dt —ZKM q°

Les conditions initiales concernant les &, sont

by(») =S,
Nous nous limiterons pour S aux termes d’ordre o et 1 par rapport
4 Hy. Dans notre exemple, les ssuls termes que nous considérerons
seront Sg et S_y (rappelons que S, est au moins du 2¢ ordre (2.24))
On obtient :
it
. — 2 (KooHKan) 8
by(t)=e * o (c -4 cos sin )Soo
(2.84) PR
' . — 7 (Rgo—Bqy) |
bi(t) ——ie ?

sin — sin = Soo
avec :

cos—— -2 —
2

g5

a:\/(Koo—Kii)2 + 4K3,.
(t).

Retournons aux b(¢), pais aux a(f), on obtient
’ K:Z /] of
7 P_y ()= (l —;;) sin®3;sin? 7
(2.83) ¢

| K— 2 ]
? + oz (c032 +cos2—sm2 )(1—coszwt)

(] [}
—;——sm cos sm2

On trouve également b_

+ B sin 2w!.
p s - K-
B étant un terme de 'ordre de —

Si nous effectuons la moyenne sur ¢ le terme

e

—_ . 6 b . gal
SIln —- cos — s1n® —
2] 2 2

disparait. Nous négligerons également les termes S du 2¢ ordre
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. ’ s I
Si noussupposons, comme au paragraphe précédent, que v, vy > 7 les
termes en sin 2wf et cos 20! disparaissent. On obtient donc :
at

— sin?? sin?
P_%, 1}(t)_._smz—zsm -

2

, 2 2\2
(2.86) 2 _ 4Kj sin2£\/(w——-wo—£{—‘> + 4Kz,

K— 2 e
w—ug =~ + l|K:'_

Remarque. — Si nous supposons que le champ est linéaire :

H,=o K+=K_::Z;H,.
Nous trouvons que la résonance a lieu pour :
(“{Hl 2
(2.87) wo == — p -

Cette formule a été calculée par Bloch et Siegert(12).

L’étude des autres résonances s’effectue de la méme fagon.On
obtient : i

wyr~(2p 4 1) o,
P— 4| Koopir 2
(2.88) T (Koo — Kopr1,2p+1,2 + 4 | Kozptr [2
P 4
Slﬂz;\/(Koo—sz+1,2p+1)2 + 4 | Koupyr 2

2 2

K K
<0|I{QIO>:m—+wD W+ wy
de méme :
N K%L K>
<op+1|Ke|2p+ 1>=m0_w+w+wo.

Ces termes sont imporiants ; ils conduisent & un déplacement de la
fréquence de résonance, analogue au déplacement Bloch-Siegert. Quel
que soit Uordre de la raie, ces termes varient en H2. Ils peuvent &tre
plus grands que le terme <<o | K | 29 4+ 1 >, qui est proportionnel
. (HA\Z
a (:) Hi'

Nous aurons donc résonance pour :

o

EK
pv (pt+1ow
Calculons mainterant <<o | K | 2p + 1 >.
Pour passer de a® & a®+!, il faut pousser le calcul jusqu'a 'ordre
2p + 1. Les termes de 4€, n’induisent que des transitions An ===, 1l

(2.89) wy=(2p + 1)v —
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faut employer 2p + 1 terme. Comme nous étudions une transition
Am = 4 1, la seule possibilité est d'utiliser (p + 1) termes K :

An =p+1
Am=p +1
et p termes K_ :
An=p
Am=—p.

Il n’y a alors dans K., ,, qu'un seul terme :

<ol d | 1><118C | 2> ... <2p|de)
<o|Kgyplopt+1>= ! = ! zp 112P+I?.

(Fg —EEq—E:) ... (Fg — E2p)
On trouve :
. KAHIKP
(2.90) <o | Ky | 2P+l>:(~—l)”mz
par exemple pour p=1:
. K2K-
(2.91) <<:\|Ix3|?>>:——;:w—2

Nous pouvons maintenant écrire la probabilité de transition pour
n’importe quelle raie, en utilisant la formule (2.88)

d) Champ dorientation quelconque. — Reprenons (2.71).
Nous allons & nouveau remplacer les a par des développements mais
la présence des termes en K_ et KX nous oblige & introduire deux

fois plus d’états. Ces termes permettent en effet des {ransitions Am —o
avec An—1:

+ = + >
(2.93) ay= Za; a_y= #Za"_%.
On obtient :

(n)
da’ s : )
it K a"f Vel — Kia!y e

dt 2 T
+ Kielaft" + K_e™™'ay ™
a - E 5. * (n—1) —3
; 3 :Oﬁ’a(%")—khnaif”e“!“{—l(nag )e il

dt 2
—iwt (n—1) . it (nF1)
+ Kie7 ™"y + K_e*al}

Posons :

(2.99) b9 = qgi .
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On obtient :
dp\ " *
= (“ P "‘”)”(5’% — K"} —Kapy!
+ K05 + K_by™
(2.96) 4 -

db( ‘)
P (% —no )b’ + K b5 + K b4~
+ K03 + Kb

Les termas K_ induisent les transitions An = = 1A/m —o. Dans notre

Tig. 5.

Fig. 6.

représentation graphique, ces termes correspondent a des fléches hori-
zontales (tig. b).
Maintenant il y a résonance pour :

(2.97) Oy~ po.

Les photons = n’ayant aucun effet sur m on peat en ajouter un nom-
bre quelconque.

Par exemple la raie o, = 20 fait intervenir un photon = et un pho-
ton o (fig. 6).

La raie wy=— 3w peut maintenant &ire induite par deux photons = et
un photon .

Probabilités de transition — Nous opérerons exactement comme au
paragraphe précédent. La probabilité de transition i — j est détermi-
née par K;;— K;; et K;;. Les termes diagonaux K; et K;; déterminent
la position de la résonance { — ;. Nous allons montrer que si 'on cal-
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cule K;; et K;; au second ordre en H,, les termes en K disparaissent :

1<, nl K|S, >
By B} up1
<i.on| KL, n—1>
Egn—EL ’
K; désignant la partie de K provenant des photons o, et s_, déja

calculés au paragraphe précédent.
On obtient :

<Gon| K la>=<iin| K|, >+

1 1 1 1 | Kz 2 [Kz?
<;,n]Kz‘;,n>:<;,n][{251;,n>+ ® —

(0]

Calcul des éléments non diagonaux (intensité des résonances).

Pour une transition ©, = pw p # o (raie d’ordre ), il faut pousser
le calcul jusqu’a l'ordre p car An=p :

P <o | B> <1 |9 | 2>.. <n—1 | ¥\ |n>
<o | Kp | P>=Z (Bo— Eq)(Eg— 2ot ... (Eg— En—) .

La sommation porte sur tous les états intermédiaires.
On trouve par exemple :

K+ Ky
(2.98) <o|Ky|a>= T

: K - 2
(2.99" <o | K, | 3>_—+— %K“

e)Spin J supérieura r/2 1=o0.—Nous pouvons déduire les résul-
I . .
tats de ceux obtenus pour J=- & l'aile de la formule de Majorana.
Nous avons vu que, dans ce cas, dans la région w,~now, tout se

passe comme si le systéme était soumis & un champ tournant de fré-

quen:e new, d’amplitude <o | Kn | n >, 3¢, étant modifié par le
terme :

<OlK2|o>—<n|K2‘n>.

On peut donc dire que pour o, voisin de ne, le systéme atomique est
soumis au hamiltonien :

K 2KZ
: (,,11,w+("+1w]J +<<o Kn|n>J, e—iw!
4+ <o ! | Kn l n> JAemwl

(Rappelons que si n=10ou—1, on supprime le terme devenant
infini). Ce raisonnement est valable si les résonances sont bien séparées,
cest-a-dire si K, K_, K_< o.

(2.100) S:}C": viHo 4
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La formule (2.100) est valable pour J quelconque, car pour appliquer
les formules de Majorana, il est nécessaire et il suffit que le Hamilto-
nien conserve la méme forme.

3° Spin nucLEARE | (J quel-onque). — a) Equation générale. —
3¢, est encore donné par I'équation (2.69) car nous négligeons les termes
en vy,

Nous partons de I’équation d’'évolution :

da
. F,m
(2.101) ¢ 2 = Or mAr,m + Z <F,m|ue | F,m'>avn.
¥,m'
Nous décomposons les ap,m» en une somme infinie, puis nous pose-
rons :

n __ . n tnwt
bF,m = agp,m€

et nous arrivons & un systéme statique :

dby ' '
.A%p.m -
(2.102) ¢ ar (©r,m — n“))b?,m + Z (K;lg’mm'>b?’,ln"

n',¥',\m’

La position des résonances s’obtient en écrivant que deux éléments
diagonaux de la matrice définie par (2.102) sont égaux :

(2.103) Wr,m = QOf,m' =— PO,

p étant un enlier quelconque
Nous n’étudierons pas ce probléme dans toule sa généralité. Nous
allons envisager deux cas particuliers importants.

b) Le champ oscillant est le long de Oz. — Dans ce cas, 4¢;, n'a
d’éléments de matrice qu'entre des états de méme m. On peut alors
résoudre le probléme pour I’ensemble des niveaux ayant un m donné.

La position des résonances est :

(2.104) OF — OF = Po

ceci est en accord avec la conservation du moment angulaire. Nous
n’avons jamais observé ces résonances.

Remarque. — Avant de quitter les transitions A7m —o, notons que
si H,—o. H,, H, 7 o, ces transitions peuvent &tre induites en utilisant
les photons s, et o_; pour satisfaire le bilan du moment angulaire,
il faut autant de photons s, que de photons s_. Les résonances se
produiraient alors pour w; — v =2nw.

¢) Transition AF = o en découplage faible. — Nous supposerons
maintenant que les distances entre les sous-niveaux d’un méme état F
sont trés petites devant les distances entre des niveaux de F différents.
Nous supposerons aussi que :

C‘)<(\)F—(J)F'.
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Dans ces conditions, nous chercherons a résoudre I’équation (2.102)
a l'intérieur de chaque état F.
Supposons d’abord le découplage trés faible :

>
(2 105) 3¢ =vy,al . H.

, , e
Nous sommes ramenés au probléme d’un spin rigide F quelconque
(r=ay). | ,

Les formules de Majorana nous permettent de calculer P(F, m, m’, ¢)
s . I I I
& partir de P(; R R t) pour toutes les valeurs de « et «,. En par-
ticulier si w, ~ n, nous savons que tout se passe comme si le systéme
était soumis au halmiltonien ¢, formule (2.100) & condition de rem-
placer J par F et y; par vr = ay;.

3¢, s’écrit :

2Ki 2

( 2 —inw
ooy | = (0o 2 G P <o [ K g
+ <o | K, | n>"F_ei"®".

On doit remplacer v; par yr dans les termes K, K_et <<o | K, | n>.
Dans le cas ou le découplage est rigoureusement nul, cette formule n’a
pas d’intérét car nous connaissons P(F, m, m’, {). Son intérét réside
dans le fait qu’on peut I'étendre au cas d’un découplage faible.

Si le découplage n’est plus négligeable, nous n’avons plus le droit
d’écrire :

11 y a des termes correctifs. Ces termes sontde ordre de — wo—y¢Ho;
y P Y

e est défini par (2.52), physiquement ¢ est de P'ordre de 1’écart entre
deux raies Am =1 du spectre obtenu en champ tournant.

La partie la plus importante de 3¢, est v, HoF, car nous avons sup-
posé Ko, K_, K < v, w,.

Nous ne corrigerons donc que ce terme, les autres termes étant déja
considérés comme des perturbations faibles. Nous remplacerons ce

terme par 3¢, hamiltonien du systéme eu l'absence des champs oscil-
lants :

»2
21\+ 2| K-

P - Al g—y ) nl ® —inwt
(@107 \ aey— ey + F. (et + ) <o | Ky | n>Frem i
’ + <o | K, | n>*F_e"!.

Nous sommes donc entiéremenl ramenés au probléme du para-
graphe (II, 2°). Nous avons donc ramené la question de la résolution
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du systéme (2.102) & celle de la résolution de plusieurs systémes du
type (2.17). N ' ;

Cherchons la position des résonances, soit w, les valeurs propres
de '2160.

L’équation (2.19) nous indique qu’il y aura résonance quand :
2

2K2 2K ) ,< 2K 2K ) ,
w"’+m((n- 1)0 + e/ " T M\ 1w + (nt+1 o = (nw)(m—m’)

posons :

2Ki_ 2K:
"= n—1) + (n41) °

(2.108) 3

Il 'y a résonance quand :

Wm — W’

(2.109) = (nw—3,).

m — m'

Le 1 membre de cette équation ne dépend que des niveaux ato-

miques, le 2¢ membre ne dépend que de la radiofréquence. D’aprés
les formules (2.51) :

Oy —— Wy’ — (”l—m')ﬁ)o + Edmm'-
dym étant une constante qui dépend des deux niveaux m et m’
(2.109) s’écrit :

a
(2.110) m0+5%:('7®—8,,)'

Décrivons le spectre :

Nous avons d’abord I’ensemble des résonances n=1. Ce sont les
résonances déja étudiées en champ tournant. La seule différence réside
dans le terme 2,, qui est le déplacement Bloch-Siegert.

L’écart entre ces diverses résonances est de ’ordre de .

Nous avons ensuite un groupe de résonances pour n—2. Ces réso-
nances sont séparées par des intervalles de Uordre de ¢ (rappelons que
<€ w).

Puis nous trouvons un groupe de résonances & n—3.

Chaque groupe de résonances subit en bloc le déplacement 3,.

La quantité <o | K, | n>> est d’ordre n en yH,. Elle représente
I'amplitude du champ tournant fictif 4 la fréquence n. Nous proposons
de désigner les résonances de la fagon suivante :

(F,m — F, m')y.
F,m et F, m’ définissent les deux niveaux atomiques;
n étant la fréquence du champ tournant fictif ;
(F,m — F,m’)* est une raie d’ordre (m— m")n, elle se place au
voisinage de o, =no.
Nous allons étudier le spectre dans la région w,—=row.
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~1
~1
N

Nous emploierons le hamiltonien :

o 5 B . *
Ky | 2ko 2Kt Ke e—2ivt I\—‘_KT‘ 2int
o T 3—0) ——F + ——F_e®.

Nous pouvons maintenant réduire 5¢, en un hamiltonien K; comme
nous l’avons fait précédemment pour le hamiltonien (2.4).

Les rales Az — 1 sont maintenant des raies & deux quanla. Leur
intensité est déterminée par :

(2.111) zie;'_—_gc0+l«‘z(2

[0}

2K+ K
><m{K”|m+x>ﬁ <m}F__|m+1>
(2 112) 2K—!—Ix,:
=———\/(F—m)F + m+1).
L’intensité des raies Az¢ — 2 est maintenant :
<m |K'|m+2>

(2.113) z <m |8 | mA+1><m+1|96 im+2> 4K® + Ko

Eop — hm-{-l ~ 2% "

La raie est une raie & quatre quanta.
. Plus généralement dans le groupe des raies wy=2w, une raie
m = p est d’ordre 2p.

Déterminons maintenant la position des résonances. Pour cela, cal-
culons :

" "
<m|dG lm+1><m4-11dC | m>
<m|K'|m>a2=

Wm —— Om+41 + 20

+<m | 56;' Ilm—1><<m—r1| 56;_’ | m>

wm-— Om—| — 20
K? + K
Ces termes sont du 4°® ordre en yH,, ils sont de la forme— ; ce
L. 2K:E 2KE
terme est négligeable devant le terme §, =
w - 3(1)

Toutes les résonances subissent le méme déplacement §,.
Nous pouvons effectuer ce genre de calcul pour tous les groupes de

résonance o, = nw. Une transition Am = p conduit & une raie
d’ordre pn.

Remarque I. — Revenons sur la validité des équations établies. La
réduction du systéme (2.102) ne peut s’effectuer que si I'on pose :
(2.79) K, KL <€ o, w.

(2.81) Ao <€ 0, o,

La condition de découplage faible suppose :

<€, W
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Ensuite nous avons réduit les hamiltoniens 3¢’.
Deux cas sont & distinguer :

(2.114) <o |K|n><s,
on réduira J¢, comme nous I'avons fait au paragraphe II :
(2.115) <o |K|n>>-

Le découplage sera considéré comme nul; nous appliquerons les for-
mules de Majorana.

Remarque 11. — On peut faire les calculs (dans le cas d’un décou-
plage faible) par une méthode plus rigoureuse. Nous partons du sys-
téme (2.102) et nous étudierons séparément chaque état F :

dbzl
. . ot |t
(2.116) {2 = (o — na)h, + P KLY,
n'ym’
Il y a résonance pour :
, .
Wy —NW=QW,— N O
Wp! — tum
=

n —n

Comme o, — m'wy + d,e, nous avons sensiblement ¢ ~ s wo(petq
étant des entiers).

Cette formule met en évidence des résonances que la méthode précé-

dente ne nous a pas permis de trouver. Nous reviendrons plus loin sur
ce cas.

Bornons-nous, pour le moment, aux résonances :
Wy =] O.

Ce groupe est produit par les transitions :

/

Am=—1 An=p
Am=—2 An=2p
Am=gq An =pq.

Ces résonances sont distantes de .

Nous allons faire subir au hamiltonien (2.101) une transformation
canonique qui donnera un K” qui ne reliera que les niveaux produisant
les transitions w, ~ pw. Ceci est semblable & la transformation cano-
nique III, 29), ¢; mais la matrice K” obtenue est une suite de matrices
(2F 4 1) (2F 4+ 1) Les calculs s’effectuent comme au paragraphe II,
19), b. On vérifie alors que toutes les résonances w, ~ pew subissent le

méme déplacement et que les termes non diagonaux de K” sont des
fonctions linéaires de F . et F_.
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Remarque 1/1. — Revenons sur le probléme des résonances

wo="L ©, £ non réductible.

Dans le cas du découplage nul, ces résonances n’existent pas, car
elles n’existent pas pour J = 1/2 comme nous ’a montré le calcul
direct.

Considérons le terme couplant les états résonants K;.
Ce terme est nul si e=o0. Si nous développons ce terme en puissance

de e;il a la forme :

e o
8/1(K+’ Ko, K;) + ;sfz. ..

La probabilité associée & ce terme sera donc trés faible. Nous n’avens
jamais observé de résonance de ce type.

Action de deux champs de fréquences différentes.

Nous venons d'étudier I’action de photons de pulsation w, ayant dif-
férents états de polarisation. Nous envisageons maintenant P'action de
photons de fréquences différentes o et ’. Nous nous limiterons au cas
d’un systéme atomique J =1/2.

1° @ ET ' SONT DEUX CHAMPS TOURNANTS.
Nous avons :

H, ’ ’ >
(2.“7)SH1=%chosmt+Hicos(m[+<?)§l R
2> + 3 H, sin of + H)sin(w’t + ¢) $ J-

Ceci conduit & I’équation d’évolution :

dny g ; ' !
( 3 lf:%a%+ll_% g I{+e lwl+K+e_1L‘)t ;
2.118) da_y s . et e sy
zT:—;a_%A—a% g K+e”” +K+e"” ;
(Notons que le systéme (2.73) se véduit a (2. 118) en faisant ' -=— o,
K, =K.
+

Nous utiliserons donc la méme méthode de résolution en posant :

4o +oo
N\ e __ N\ entn
=% 9= 49 >
= =
puis :
b — atfeiro o

bgn«;—l) — 0§n+ 1) iml+ in(w—m’)"

€
Annales de Physique, 1g5g. 51
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ce qui conduit au systéme :
dbll% 2n mt pi
i~ = =2 —n(o— o) |67y + Kb + K b)
(2‘119) <.... e

db (3} nt n
( l~3—%~:_—[_"_—c‘)—n(co—co)]b2 l-+-K+[)_%.-{—K bz;z

La position approchée des résonances est donnée par :
W =0 + p (e — o’).
La probabilité de transition est encore déterminée par les termes dia-
gonaux K;;— K;; et les termes non diagonaux K;;.
Ki,‘—— K]'j vaut :

-2

.
2K5 2K
’ + +
(2.120) o (o——p(w——w)—}—wo_w,-{—%_m .
Formule valable pour toutes les résonances, sauf o = oy, o' = wo,

auquel cas on doit supprimer le terme divergent.
La résonance est d’ordre 2p + 1 et on trouve :

) L I KPFIK'P

(2.[21) <—-; ‘K2p+1];>r\)m-:_—m/,;p'.
Ce résultat est valable si :

(2.122) KoK <€|lo—ao']|.

(2.123) Ao<€|o—o'|.

2° LES CHAMPS & ET ' ONT UNE POLARISATION QUELGONQUE — Dans ce
cas, il y a six types de photons K., K',, K_, K', K, Kx.

11 faut introduire deux nombres quantiques n et n'.
n y a maintenant résonance pour :

(2.124) ' o~ pw + go’,

p et ¢ étant deux entiers positifs ou négatifs quelconques.

La position des résonances calculée au 2¢ ordre est donnée par la for-
mule :
x| K aKE a3

0y — g+ wg—w Wy + v

(2.123) wo=po+ g —
(en supprimant, s'il y a lieu, pour les résonances simples, les termes
devenant infinis).

Le calcul de << 1\ K| -——l> est en général assez fastidieux ; la réso-
nance An —=p, An~q°stdordre|p{ lgl.
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’ . I. I
On peut prévoir la forme de <3| K | —Z=>> c’est une somme de
oK'

lermes%, K et K’ étant choisis de fagon & respecter la régle de
sélection Am = + 1; f(w, ') est polyndme de degré p +g—1en
et «’. Ce terme est proportionnel & H?H¢.

Ceci est valable moyennant les deux hypothéses :

(2'126) I<+7 K—, K'+a K,_’ K-n’ K;<°~)a C‘)lv [ONN) l C‘)_wl .

(2.127) Ao Lo, 0, 0, | o—o']|.

CHAPITRE III

Forme des raies de résonances.

Introductior.

10 GENERALITES. — La vérification directe des formules de probabi-
lités de transition P(¢) calculées au chapitre précédent n’est pas possible ;
nous devons calculer les quantités observables.

Appelons N = | a? | la population du niveau atomique ¢ et N; celle
du niveau j. Nous avons calculé la probabilité de transition P;(¢) entre

ces deux niveaux.
Supposons qu’au temps =0 :

N[_: Y? N]:Njo.
Nous aurons :
G N()= Ng[l —P,()] + P,-,(t)ng
Ni(t) = Nj[1 — P;(8)] + P, (¢)N;.

Nous constatons que si N} =NJ N, =N/!=Nj=N; et les grandeurs
physiques liées aux populations des niveaux ¢ et j ne varient pas au
cours du temps. Il est donc nécessaire, pour pouvoir observer P(¢)
qu'une différence de population entre les niveaux ! et ;j préexiste et
que la grandeur physique utilisée pour la détection soit liée aux popu-
lations.

Nous emploierons des atomes dilués et nous négligerons leurs inter-
actions mutuelles.

Remarquons que I'on a observé dans d’autres laboratoires des réso-
nances multiples sur des résonances nucléaires dans des liquides (1)
(14) (29) (29) (32) (37). Nous n’étudierons pas les formes de raies dans
ce cas-la.
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Nous avons utilisé deux méthodes :

1) Un jet d’atomes de sodium orientés optiquement (5) (16) (31).

2) Une vapeur saturante d’atomes de sodium (avec ou sans gaz
étranger) orientée optiquement.

Kusch a traité le méme probléme en employant la méthode des jets
de Rabi (33). Nous n’étudierons ici que la deuxiéme méthode.

20 PRINCIPE DE L’ORIENTATION OPTIQUE (16) (31). — Cette méthode a
été sugfreree par Kastler. Elle consiste &4 éclairer les atomes avec leur
raje de résonance optique, polarisée circulairement (par exemple o)
autour de la direction du champ H, : au cours du processus d’absorp-
tion, la projection sur Hy du moment angulaire des atomes s’accroit
d’une unité.

Les sous-niveaux de ’état excité ne sont plus peuplés uniformément.

Les atomes retombent dans ’état fondamental par émission spon-
tanée. Une dissymétrie de population dans les sous-niveaux de l’état
fondamental se produit alors.

En illuminant en permanence avec la raie de résonance, on produit
un pompage vers les niveaux de m maximum (ou de m minimum).

Expérience sur la vapeur.

1° Prixcree (Pour le détail, renvois aux références (3) (6) (17) (20)
(21) (22) (306)).

Nous employons une cellule remplie de vapeur saturante de sodium
4 105° (en présence ou non d’un gaz étranger).

On illamine dans la direction de H, par les photons 6., on observe
la réémission & un angle droit des composantes I et I, en présence et

en absence de la radiofréquence (fig. 8). Nous mesurons la quantité :
(3 . 2) l‘ == : — 7.

I et I intensités = et ¢ sans radiofréquence. I et IICI intensités avec
‘radiofréquence.

Cohen (21) a calculé la valeur de 7/ & résonance pour I'atome de
sodium en présence d’un gaz étranger pour une résonance simple. 11
suppose H, suffisamment grand pour égaliser complétement la popula-
tion des sous-niveaux résonants. Nous allons reprendre ces calculs
pour étendre ses résultats a la courbe de résonance entiére et pour
toutes les valeurs de H;. Cohen (8) (26) a montré expérimentalement
que les collisions avec les molécules de gaz étranger n’affectaient pas la
fonction d’onde des atomes dans 1'éltat fondamental. Nous admettrons
ce point. Les collisions avec le gaz étranger peuvent, par contre, étre
trés efficaces po.ur désorienter les atomes dans un étal excité.
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Le gaz étranger limite considérablement lcs déplacements en distance

des atomes de sodium. Les inhomogénéités de H, seront moins génan-

tes. Un atome est brusquement soumis & l'action de la radiofréquence

(puisqu’il retombe de I’état excité) jusqu’au moment ou la détection est
effectuée.

2° CALCUL DE LA FORME DE RAIE. — a) Formalisme général. — Cohen
a fait le calcul dans les hypothéses suivantes :

1) Les composantes D, et D, de la raie de résonance ont méme inten-
silé.

2) L’excitation optique est du type « broad line ». C’est-a-dire que
tous les sous-niveaux de I’état fondamental sont également exc tés.

Ces hypothéses sont trés importantes : elles entrainent, en particulier,
que la probabilité d’absorption d’un photon ¢, est la méme pour tous
les sous-niveaux Zeeman de 1’état fondamental.

(Cette propriété provient de ce que I’état fondamental est un état S).

Nous utiliserons les mémes notations que Cohen. Nous appellerons X
un vecteur colonne dont les éléments Xa, Xb, Xc... sont les populations
des états a, b, c... Le vecteur a huit éléments. -

Cohen a montré que X obéit & I’équation d’évolution (en supposant
que ’état excité a une durée de vie trés courte) : '

dX X — Xo
(3.3) @=—1—7 T+ T X+

Expliquons cette équation.
<" désigne le temps moyen entre deux collisions d'un” atome sur les

. X , . .
parois. Le terme —5 dt donne le nombre d’atomes subissant une colli-

sion sur les parois pendant le temps d¢, et quittant par suite la multi-
plicité X,

X, est la multiplicité (1,1...). Aprés collisions sur les parois les
atomes sont désorientés totalement, ils retombent dans la multi-

plicité X,. Pendant le temps dt, il en retombe f—,"dl. Appelons T le
temps moyen entre I'absorption successive de deux photons par le
méme atome. %es’c le nombre d’atomes quittant la multiplicité X du

fait du pompage. Si nous appelons p la proportion des atomes non
désorientés dans 1’état excité, ces atomes vont dans la multiplicité X.

11s sont au nombre de% 2Xdt.

[# est une matrice :
Q,j: ZAikBkj.
k

Ay est la probabilité de transition de 7 vers le niveau k& de I’état excité
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sous I'influence du pompage. Le niveau / est choisi parmi les niveaux
excités de fagon & satisfaire la régle de sélection Am = 1.By; est la pro-
babilité de transition du niveau /& au niveau j par émission spontanée .

Supposons que le choc & I'état excité redistribue uniformément les
atomes dans les sous-niveaux Zeeman de [’état excité; ces atomes

retombent dans la multiplicité X, ; leur nombre est E—F X,dt.

Pour établir cette équation, il faut supposer qu'un choc contie un
atome de gaz étranger ne désorienle pas les atomes dans 1'état fonda-
mental.

-

dX R . .
2 —oet I’on obtient la valeur de X atteinte

sous P'action du pompage optique et des causes de désorientation énu-
mérées plus haut :

A l’état stationnaire, on a

<!

4T

Cherchons maintenant 1'état d’équilibre atteint en présence de la
radiofréquence.

Nous supposerons que le pompage optique et la collision sur les
parois sont des phénoménes complétement déphasants. C’est-a-dire
qu’aprés I'un de ces deux phénoménes, il faut faire uue moyenne sur
toutes les phases des amplitudes de probabilités.

Nous supposons qu'au temps {=o0, on fait agir simultanément la
radiofréquence et le pompage optique. Partons de la multiplicité X.
Au temps ¢ nous obtenons la multiplicité X(#). X(¢) est la superposition
de deux multiplicités constituées :

3 4) X, =0 -1 —pp2)'X,  p=

a) par les atomes qui n’ont absorbé aucun photon optique et qui n’ont
subi aucun choc sur les parois. Ils ont été soumis & I'action de la radio-
fréquence pendant le temps ¢. Supposons que nous étudions une transi-
tion bien séparée des autres raies, entre deux niveaux a et b. Soit
P,s(¢) la probabilité de transition calculée au chapitre II.

Un vecteur X' quelconque devient, au bout du tempst¢ ®R(H)X’
(comme on peut le voir d’aprés I'équation (3.1)) :

a b
a /I - Pab(t) Pab(t) I )
m([) =b Pab/t) I — Pab(l)
a\t): I + Pab([)r‘-xb
I O
o I
01
avec :

a b
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Le pourcentage des atomes n’ayant subi aucune des interactions pré-

cédentes est : e *T. La multiplicité obtenue est donc :
! -t
e "TROX;=e *TX, car wuXe=0;
b) par les alomes ayant subi leur dernier événement au temps

#'o <1’ <<t mais n’ayant rien subi entre ¢’ et . La mutiplicité corres-
pondante est : .

(1—1')
e T dr) (R(/—t')o‘?X(J') +(
R °T

1—p
T

T o

Le premier terme provient des atomes qui retombent au temps ¢’ sans
désorientation dans I'état excité ; ces atomes ont été soumis 4 la radio-
fréquence pendant le temps (¢ — ¢').

Le deuxiéme terme provient des atomes désorientés soit dans 1’état

excité, soit dans I’état fondamental par un choc sur les parois.
=)

e “T donnela proportion des atomes n’ayant rien subi entre ¢
et £.

Au total nous avons donc :
—t

14
(3.5) X(t)y=e PTX,+ ﬁ ‘dt'e_ﬁ3%a(t—t')@X(z')+(I;'°+i—,)xo5

Posons t —t' =u :

u

- -\
X() = ﬂ‘due uT TD R(u)2X(t —u) + g 1— P}*(I —e pT) { Xo.

. . A . N . . ’
Faisons tendre ¢ vers I’infini ; on arrive 4 un état stationnaire Xp. On

peut remplacer X(¢— u) par X, sous l'intégrale. Ceci serait faux si u

était voisin de ¢, mais on peut noter que les valeurs u > o.T n’apportent
aucune contribution a I'intégrale.

Donc :
(3.6) X, = pu(t + Paorma)Xp 4+ (1 —pw) X,
en posant :
-1
(3.7) P,= uiT ufO‘Pab(t)e T dt

on en déduit :

(3.8) x;z(l — o)1 — pi(1 + TP )1 X
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- Remarque. — Dans ce raisonnement, 1'hypothése consistant &
admetlre que tous les niveaux se vident suivant la méme loi est essen-
'
tielle. Sinon, il faut remplacer e T par e~ P (o élant une matrice
diagonale dont les éléments ne sont pas tous égaux).
@ ne commute pas, en général, avec ®'!) et on ne peut plus séparer
Paction de la radiofréquence et la désintégration de la multiplicité X,.
On peut montrer simplement (3) (36) que la quantité observée est
proportionnelle & :
(3.9 i = (X

T XP) :
o _ . ‘
®'™ est une matrice ligne dont 1'élément @™ est proportionnel a la
quantité de lumiére = réémise par les atomes du niveau 7 aprés l'absorp-

tion d’un photon orientateur.
Le calcul de 7 nous conduit & la formule :

i‘ub
1-43asPas
L étant la matrice (3.11) L =pu®(1 — pp®)~".

En développant 3,, en puissance de pu on voit que §,, est positif et
qu’il croit avec py..

Calculons P,. Si les raies sont séparées, P,, peut toujours s’écrire
sous la forme :

(3. IO) l. SQb:Lau + Lbb_'Lab'_'Lab‘

1

4K,
pYwy —new —8,2 + AK;‘Z,,

(3.12) Put)= sin? - Ve — ne—8,)° + 4Kz

Si I’on étudie la transition (Am =—p)*, on obtient alors (3.7) :

5
= 2K,

(’3.'[3) Pa.b:

I
pP? o — new+48,) + AK?,,, + e

et d’aprés (3.10) :

(3.14) t~ z :b o .
a
P2y - no 484,24 W+A(I+ ?)Kib
Cette formule donne la forme de raie. Les deux paramétres I’ :,II, et

8, représentent U'influence des caractéristiques de 'appareil. La mesure
de i nous permet donc de déterminer le déplacement §, et K,,.

La grandeur 3§, est assez génante, elle dépend de beaucoup de para-
métres (pression de gaz étranger, transition étudiée) ; sa présence nous
empéchera de comparer les largeurs aux déplacements des raies, ainsi
que les largeurs entre elles. Mais nous verrons qu’en fait, & 10 p. 100
prés, ces comparaisons demeurent possibles.
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Le parametre I'; se comporle comme I'inverse d'un temps de relaxa-
tion. C’est lui qui définirait la largeur ultime des raies si le champ H,,
était complétement homogéne.

b) Influence des inhomogénéités de champ. — Nous supposons
qu'un atome donné reste dans un champ trés homogéne pendant le
temps T et nous prendrons la moyenne des ¢ sur toutes les valeurs
de Ho.

Posons :
Ao = p*wy— nw —3,)2=piw,— E)?

- I -2 Sab ! I
I&zzﬁ‘a—{—l‘[\ab(l +T> TT:}—L—T:I‘,.

(3.15)

Faisons ’hypothése (parfaitement arbitraire) d’une répartition Lorent-
zienne des inhomogénéités. La probabilité pour que w, soit compris
entre oy et wy 4 dw, est alors :

1 dw,
(3.16) f(mo)dwo—;m .

Nous devons calculer ¢ :

Ky
- I +x p—2
(3.17) 7 :?:f_x —— 5 S (@) de,.
(O
P
Posons :
Aw = 60 -_— E
On trouve :
KT,
s2 I+ —
= 2Ky P I
(8-18) KT XAmz+<i+E :
K T, P)
La raie est lorentzienne.
Si KT, >1:
K3
- 2 p2
(3 . 19) 1~ —_—I—{—a .
Aw?2+ ?2

Les inhomogénéités ne jouent aucun role.

Notons que T; est remplacé par pT, pour une transition AF =o,
Am=p ; les raies Am = p ont donc une largeur limite p fois plus fai-
ble que les raies simples.
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La largeur & mi-hauteur de / est donnée dans tous les cas par la
formule :

1 1 1 3 Eap
(3.20) A:_2<172+; \E,+AKM(1+ 2))

o I
si K> Tt

(3.21) V Av::zfi,—l—ZKIé\/l‘{-a"@).

\ T, P 2

Remarque. — 1) Nous avons supposé que les raies étaient compléte-
ment séparées. S’il n'en est pas ainsi, le calcul se complique beaucoup,
I'effet de la radiofréquence ne pouvant plus se représenter par une
matrice aussi simple que 7.

2) L’hypothése d’une répartition lorentzienne des inhomogénéités est
complétement arbitraire. Nous verrons que 'expérience confirme les
formules (3.20) et (3.21). Au contraire la variation de ¢ pour Aw =0
n’est pas donnée par la formule (3.18); cette variation serait en meil-
leur accord avec la formule (3.14). Il semble donc que les inhomogé-
néités de Hy agissent trés peu sur l'intensité des résonances.

¢) Cas ot la formule de Majorana s'applique. — L’action de la
radiofréquence ne peut plus étre représentée par la matrice :
) &(t) :(l + Pab“ab)-
I1 faut utiliser :

\ I + ZPub’rab
ab

(3.22) 1 1
Po=17, [, Pultie T,

P.y(¢) étant les probabilités de transition calculées & partir des formules
Majorana Nous n’avons pas mené complétement les calculs dans ce cas.

Cependant toutes les quantités P(F,m, m’, ) sont comme P LN
p q 2 2 2

symétriques par rapport & la valeur v, =neo - §,.

7 sera donc aussi une fonction ne variant pas si on change le signe
de (wy— nw—3§,). La résonance observée aura donc toujours’lieu pour
Wy =—=nw + 8,,.

Toutes les quantités P,, calculées par (3.22) conduisent & des lar-
geurs de raies proportionnelles a celle calculée dans le cas d’un spin 1/2

c’est-a-dire proportionnelle & <£ | K| —I;> ¢ est une fonction com-
pliquée des Py, mais nous vérifierons que la largeur de i est égale-

ment proportionnelle & <§ K| — 2 >.
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CHAPITRE 1V
Montage expérimental.

L’appareil utilisé est analogue & celui décrit dans les références (3)

{21) (36).

1° La cellule. — Nous utilisons une cellule sphérique de 10 cm de
diamétre sur laquelle .sont soudés deux tubes (représentée schémati-
quement sur la figure 7). Un queusot
‘contient le sodium, un tube latéral relie la Argon
cellule au réservoir d'argon. La réserve ~
d’argon est formée d'un cylindre fermé par I y
un ergot trés fin, une masselotte en fer
permet de casser cet ergot et d’introduire
I'argon dans la cellule préalablement Na
vidée. : Fig. 7.

20 Le four. — La cellule est placée dans
un four qui la maintient 4 une température constante d'environ 105° C.

3° Montage optigue. — @) Irradiation. — Les bancs d’optique sont
placés horizoatalement dans la direction de Hy de part et d’autre de la
cellule.

Sur chaque banc, nous disposons trois lampes « Philips » So6o placées
horizontalement 'une en des-
sous de l'autre.

L’image des sources est for-
mée au voisinage du centre de
la cellule par deux condenseurs
de grand diamétre (13 cm) et
de courte distance focale (8 cm
environ). En avant des conden-
seurs, on dispose les polari-
seurs circulaires.

y b) Détection (fig.8). — Les

Fig. 8. ' bancs d’optique sont horizon-

taux et perpendiculaires a H,,

'un mesure l'intensité de la

lumiére =, I'autre celle de la lumiére ¢ réémise par la cellule. On forme

I'image du centre de la cellule sur la photocathode d’un photomultipli-
cateur IP21.
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Les signaux des deux photomultiplicateurs sont opposés dans un
pont de résistances (18).

On équilibre le pont en I’absence de radiofréquence, soit I, le signal
du premier photomultiplicateur, I, celui du second. Nous avons

I, =al_, I, =al, avec al_=10bl,
(a, b constantes dépendant des sensibilités, des ouvertures de fais-

ceaux, elc.). On ajoute la radiofréquence, le pont se déséquilibre, les
signaux deviennent Ietly:

I, —L=al_, —bl,

Le récepteur est un galvanométre de sensibilité /4,4.10~'t ampére’
par millimétre & 1 métre (12,8 secondes de constante de temps).

Lo champ magnétigue Hy,. — Le champ principal Hy est produit par
une paire de bobines de Helmh»ltz. Le champ H, est horizontal. Ces
bobines peuvent produire un champ de 220 crsteds pour un courant
de 10 ampéres. Leur diamétre moyen est de 70 cm. Elles sont alimen-
tées par une batterie d’accumulateurs au plomb.

L’intensité du courant parcourant les bobines est mesurée a4 l'aide
d’un potentiométre Leeds Northrup type K,. Le shunt est maintenu &
la température de la glace fondante. La précision relative de ces mesu-
res est de 107%.

Dans ces expériences, 'inhomogénéité du champ magnétique joue
un roéle tondamental. Afin de mesurer cette inhomogénéité, nous
avons construit un appareil 4 résonance nucléaire de protons utili-
sant la méthode de Purcell. Cet appareil fonctionnait & g41 kHz,
H, ~ 220 cersteds. La résonance a é1é observée sur une solution trés peu
concentrée de nitrate ferrique dans l'eau.

Nous n’avons pas effectué de mesures alsolues du champ, mais nous
avons étudié la variation du champ H, dans I'espace en déplacant la
sonde de résonance nucléaire La largeur AH, des 1ésonances mesurée
au cenlre du champ était AHy = 107* H,y. Nous avons déplacé la sonde
le long de P'axe des bobines; un déplacement de 3 cm & partir du
centre conduit & un déplacement de la résonance des protons
de 1,5 10— en valeur relative. Enfin, quand on déplace la sonde le
long d’un axe perpendiculaire & Hy, la résonance ne semble pas se

déplacer, mais elle s’élargit considérablement pour un déplacement
de 5 cm.

R . . AH , ' _
Il semble donc que l'on puisse garantir un T" de 'ordre de 107* sur
(]
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une sphére de 3 em de rayon. Notons que la valeur théorique est de
Vordre de 0,5.107%. )

L’axe du champ créé par ces bobines était p'acé sensiblement paral-
léle 4 la composante horizontale du champ terrestre.

Nous avons également un deuxiéme systéme de bobines de Helmholtz
créant un champ vertical destiné 4 compenser la composante verticale
du champ terrestre ou bien & faire légérement varier la direction du
champ total H,. Les bobines de ce deuxiéme systéme ont 1,170 m de
diamétre, le champ qu’elles produisent peut aller jusqu’a 4 cersteds.

Dans toutes nos expériences, nous mainilenons la fréquence du
champ oscillant fixe (oscillateur & quartz) et nous faisons varier le
champ magnétique Hy.

5° Champ radiofréquence. — a) Production. — La cellule est entou-
rée par deux bobines placées approximativement en position de Helm-
holtz. Le champ H, est voisin de la verticale.

Nous avons utilisé des fréquences comprises entre ¢4 1 kHz et 14 MHz.
La puissance utilisée pouvait monter jusqu’a 5o watts.

Nous avons également fait des expériences ot l'on utilise simulta-
nément deux champs de radiofréquence v et w’.

On dispose alors autour de la cellule une deuxiéme paire de bobines
donnant un champ H) horizontal et pel‘pendiculairé a H,.

Les oscillateurs sont des oscillateurs pilotés par quartz, suivis d’'un
ou deux étages d’amplification de puissance.

b) Mesures de H,. — Daus le cas général, on dispose, & l'intérieur
du four, une boucle accordée; le volltage induit aux bornes de la
boucle est redressé par une diode 1N3/4; on mesure le voltage continu
apparu aux bornes du circuit.

Nous avons vérifié que ce voltage est proportionnel & H; aux fré-
queunces utilisées sauf pour les trés faibles valeurs de H;. Pour étalon-
ner ce voltmétre de créte, nous avons remplacé le générateur pilote
par quartz par un générateur commercial « Férisol » oscillant a la
méme fréquence el qui est muni, & la sortie, d'un atténuateur & décades
étalonné.

Dans les expériences o nous utilisons deux fréquences, le dispositif
est peu commode. Nous devons, en effet, mesurer simultanément les
champs H; et H,. Les fréquences utilisées étaient voisines (1 MHz, 206 et
ght kHz) et il est difficile de construire des voltmétres de créte de
sélectivité suffisante. Les fréquences employées étant relativement
basses, nous mesurons directement le voltage haute fréquence aux
bornes des bobines créant H, et H), a l'aide de voltmétres électroni-
ques. Ces voltages varient entre 50 volts et 0,5 volt Dans ces condi-
tions, le champ H; induit sur le circuit de mesure de H} un voliage

100 fois plus faible que sur son propre circuit de mesure (et récipro-
quement).
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CHAPITRE V

Résultats expérimentaux.

Introduction.

Dans le chapitre II, nous avons séparé le cas d’un champ H, tour-
nant du cas général. En pratique, nous utilisons toujours un champ
linéaire. Ce champ se décompose en une composante le long de H, et
une composante parallele & H,. Dans ces conditions, les champs tour-
nants droits et gauches ont la méme amplitude K, =—=K_. Si nous
voulons étudier les résonances en champ tournant, nous devons nous
placer dans des conditions telles que l'effet des photons K_ et K_ soit
négligeable. Pour cela, nous avons utilisé des fréquences assez éle-
vées > 5 MHz et des puissances faibles (inférieures & 10 walts). Dans

ces conditions, pour o ~ g, le seul effet parasite est un déplacement
<2

d’ensemble des raies de la quantité — (négligeable dans les expé-
riences).

Au contraire, si nous voulons étudier les résonances multiples uti-
lisant les photons K_ et K_, nous nous placerons & des fréquences plus
basses w <4 MHz et nous utiliserons des puissances pouvant aller
jusqu’a 5o walts.

Les vérifications que nous avons effectuées portent sur les points
suivants :

1) mise en évidence des résonances multiples ;

2) position des résonances, variation de la position avec Hj ;
3) largeur des raies Av, variation de la largeur avec H ;

4) intensité I des résonances.

Les expériences sont conduites de la maniére suivante : nous
fixons w, nous fixons aussi le niveau de radiofréquence (c’est-a-dire K,
K_ et K_) et nous étudions le spectre en faisant varier w,. On recom-
mence ensuite pour une autre valeur de H,.

Résonances en « champ tournant ».

Nous n’avons étudié que les résonances AF —o; elles se placent
toutes dans la région wy, ~ .

Nous avons fait des mesures & trois fréquences : 4,45 MHz, 8,07 MHz
et 14 MHz ; elles ont éLé choisies relativement basses afin de réduire
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autant que possible I'effet des inhomogénéités du champ H,. Toutefois,
nous ne pouvons descendre plus bas en fréquence, car les diverses
résonances simples ne seraient plus séparées.

Les vérifications ont été effectuées de la fagon suivante :

Pour une fréquence donnée, on étudie: 1°) la variation de la lar-
geur des résonances simples en fonclion de H;.. On compare les
largeurs des diverses résonances simp'es entre elles, puis on porte
Av = f(B}) pour les résonances doubles, on compare les largeurs des

1-1 F=2 10 F=2 i
1,0 2-1 20 21
Fz1

I

e

4Mh3950

1 I

6,76 cersted 6,8 cersted 6,84 cersted

Fig. 9.

diverses résonances doubles, puis on compare ces largeurs & celles des
résonances simples. On passe ensuite aux résonances triples, etc. ;

2°) on étudie ensuite les amplitudes en fonction de H, et éventuel-
lement les déplacements (Ils sont toujours faibles et n’ont été observés

qu’a 14 MHz).

a) 4,99 MHz (deux spectres typiques sont représentés sur la figure g).

La courbe supérieure est obtenue en utilisant un niveau de radio-
fréquence plus élevé.

Largeurs.

Résonances simples. — Nous avons d’abord porté les variations
de Av(2 —1) et Av(1 =0, F=2) en fonction de H,; on obtient des
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droites sauf aux trés faibles valeurs de H, (big. 10). Ceci s’explique si on
admet la formule :

~2 2 Sab
(3'20) Avgp = 2(F2 + \/l L+ —/lKuq(l + 7))-
+

5 1
Ay = f(YHy)
rare 2,1
4,950 Mh

25 ‘ 3

oz 0125 025 0375 W
Fig. 10

Si Kgp > Iy (largeur intrinséque des raies) :
(3.21)  dvw=2 [T+ 2Ka(1 +2)] Iy (inhomogénéite)
cette courbe est une droite comme le montre ’expérience.
Elle tend vers 2T'; quand K,, tend vers o. Or Av,, tend vers 2(Py +T4)

d’aprés (3.20). La courbe Av,,(H,) estdoncau-dessus de la droite (3.21)
pour H, petit. C’est ce que ’on observe sur la figure 10.

Ay =f(HD)
rare 2,-1
4,950 Mhj

Ceci nous permet une évaluatlion, assez peu stire d’ailleurs, de I'
et I'y :

2l = 1,35 kHz 2y, =/oo Hz,
dorénavant nous poserons :

4Kap [+ ET_”—t
p 2

*
Avy, —
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(p ordre de la raie) Av}, est la contribution du champ de radiofré-
quence a la largeur de raie.
Ces quantités se déduisent des réseaux de courbes précédents don-
nant Av(yH,) (ce sont des droites pour vH, grand) :
*

.. Avy
On peut ainsi former le rapport ———

; on trouve expérimentale-
Avior=2)

ment 1/1.35.

Si on suppose les facteurs 8,, voisins pour les deux raies, le rapport
théorique vaut :

*
A"‘Z. { Koy 2

e = ——=1/1,20.
A‘):O Ky 03 / ’

Ces deux valeurs sont en accord & 10 p. 100 preés.

Résonances doubles. — Nous avons étudié la raie 2 —» o. La courbe
Avzo(YH}) est une droite sauf aux trés faibles valeurs de H,.

Aux faibles valeurs de vH, I'effetest de méme nature que pour les

. . , r Sy -
raies simples (I‘, devant élre remplacé par ;') on en déduit :

2l'y=—1,35 kHz 2. E’:ISO Hz

2

en bon accord avec les mesures précédentes.
Nous avons, en outre, les formules suivantes :

= K%
Ky —=2K, Koo=2y6 —

(e est la distance de la raie 2 — 1 & la raie 2 - o).

La mesure de Av;, nous donne donc K, et par suite, nous permet
de calculer K, donc Avf;,o.

Par exemple, pour un niveau donné H,, nous avons trouvé
Av},=8 théorique, 7 observé.

De nombreuses vérifications de ce type ont été faites et ont toujours
donné un assez bon accord avec les valeurs théoriques.

Raie triple (2, — 1).

La courbe Av(vH?) est une droite (fig. 11).

On trouve ici:

2(% + Fg) = 1,4 kHz.

De méme la comparaison des facteurs d’élargissement des raies
simples (2 — 1) et triples (2 = — 1) conduit & la valeur théorique
Av)_,=3.2, on observe 3,8.

En résumé, il est possible de rendre compte des variations de lar-
geur a I’aide des trois paramétres I'y, I;; K,. Dans nos expériences,

Annales de Physique, 1959. Ha
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T, est trois fois plus petit que I'; et ne joue un role important qu'aux

trés faibles niveaux de H,. La proportionnalité des coefficients d’élar-

gissement aux éléments de matrices K, se vérifie trés bien.
Amplitudes :

HII

1501

caie 2, A

100 14 Mhs

50

raie 2,1
8,07 Mhg

10 2

Fig. 12.

2p
Les courbes Tizf(H’;’P) sont, dans tous les cas, des droites et cela
avec une trés bonne approximation (fig. 12).
La variation de I semble &tre en bon accord avec la formule :

K2
(51) I:._—abgb-
O 4 122

2

Cette formule n’est pas en accord avec (3. 18) pour Aw=o.



ETUDE DES TRANSITIONS A PLUSIEURS QUANTA 9D

Elle est en contradiction avec I’hypothése d’une répartition lorent-
zienne des inhomogénéités. (5.1) est, par contre, enaccord avec (3.14),
formule ou 'on ne tient pas compte des inhomogénéités.

pas P g
Nous n’avons pas observé de déplacements.
. KL
Ces déplacements seraient de l'ordre de—:, or K, <« ¢ (2.65),

9

donc ~;5 <« e~ 10 kHz; ils seraient petits devant la largeur des raies.
Des mesures ont été effectuées & d’autres fréquences. Les vérifica-
tions se font de la méme maniére. Le but que nous poursuivions était

de voir si les vérifications précédentes n’ont pas un caractére acciden-
tel.

b) & MH: o7.

Nous avons vérifié la linéarité de Av,(yH,) et Av,o(yH,). Nous trou-
vons aussi :

=1,2 (valeur théorique r1,25).
Nous obtenons de méme :
2(Ty + Fy) =2,5 kHz.

L’étude des raies doubles 2 -0, 1 >— 1 (F=0), 1 >—1 (F=1)
conduita des largeurs limites 2 (% + Fz) = 2,2 kHz. Soit 2", = 600 Hz,
valeur un peu différente de celle trouvée précédemment :

2l = 1,9 kHz.

On obtient de méme pour le rapport des coefficients d’élargissement
des raies doubles :

Expérience Théorie
. P
Avi s> p=2 1— . ;5
- P N
Avz g
Avly
. 2,1 2,4

— .
Avy ——1,F=2

Les coefficients d’élargissement des raies doubles peuvent étre com-
parés a celui de la raie simple 2. 1.

On trouve :
Théorie Expérience
Avy. . . . . 25 26
*
Avi_y yp—2. . . 28 26
*
Avi o yF=1. . . 11 12

ce qui est ici encore en trés bon accord.
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De méme pour les raies triples (la raie 2.1 servant toujours de point
de comparaison) :

Théorie Expérience
AVZ_{ . . . . 1 4 I 5,5
Avf_,_g L. 14 12,H

La largeur limite des raies triples vaut :

2(% + I‘z) = 2 kHz.
14 Mhy

°-2 0.1 0,9 1,41 2,1 2,9

21 Fz2 Fz1 44 F:2 10 Foy .[, F2

YT y— 1927 1958 1079 ) 0.2

Fig. 13.

Les amplitudes obéissent 4 la loi (5.1) (fig. 12) (Cette loi est valable
aussi pour la raie quadruple).

¢) 14 MHz (fig. 13).

On a étudié les largeurs des trois raies simples :
(2 - 1), (1t >0,F=2), (1 »> o, F=1) (fig. 14).
On obtient 2(I', 4 I'y)=4,1 kHz & partir des largeurs limites :

« Théorie Expérience
Avy or—2 - 5 -
_* 1,2 1,1
A‘Jz‘i
Avy,
L4 L4

* .
Avy op=y
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Raies doubles.
Les largeurs limites conduisent a la valeur :

2([‘;1 + Fz) =3,9 kHz

d’ou :
o'y == 4oo Hz 2Ty =13,5 kHz.
+
25
20‘ A~ Fonction de Nf
rate 20 4
11 F:1 0
14 Mh3
13
10
200 400 800 He 1200
A
30
20 as fonction da M.
raie 20
ey x Fa1 10 X
x
14 Mhy
25 5 75 42
Fig. 14.
On obtient de méme : ‘
Expérience Théorie
Av I*,—‘l F=2 l_I I _2 5
% . . . ) )
Aviy
*
Avyy
—— .« . 2,1 2,4
Avy_F=1
*x
Avyp

e e I 1
AV:,-—2
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et pour les coefficients d’élargissement :

Expérience Théorie
Aviy ... 11,5 12,5
AV g2 . . . 12 15
AV _ipey o . 5,8 5
AVf;,—z- ... 11,0 12,b

La valeur théorique étant obtenue & partir de Avy,.
Enfin dans le cas de la résonance 2 - — 1, on obtient :

25 + T2) =3,8 ki,

Expérience Théorie

A 2,D 3

v;._)—l'
Les amplitudes suivent la loi (5.1) (fig. 12).
Ici, nous avons observé un déplacement de la résonance simple 2,1.
Le déplacement est du bon ordre de grandeur. La dispersion des
résultats est importante.

Détermination de I'; et T'y. —Ainsi les déterminations de I'y, déduites
de la différence de largeur entre une résonance simple et une résonance
double (ou triple), sont peu précises. Pour déterminer I'; et Iy, nous
allons porter la largeur limite des résonances simples en fonction
de wo. Si, comme nous devons nous y attendre, Iy est dit aux inhomo-
généités et si I'; varie peu avec le champ, cette courbe sera une droite
dont la valeur extrapolée pour w,=o déterminera Iy largeur intrin-
seéque.

En plus des trois points déja déterminés, nous avons mesuré les lar-
geurs limites & 4,035 MHz et 6,5 MHz (d’autres points provenant de
résonances multiples avec Am — 1 viendront se placer sur celte courbe).

La courbe obtenue (fig. 15) est bien une droite, la valeur de I,
déduite par extrapolation est :

2"y =440 hertz == 5o.

Nous avons ainsi porté la largeur limite des résonances doubles
r . . . .

2(—21 + Fg), on obtient une droite paralléle environ 200 hertz en dessous
de la précédente (Ceci montre que I est dit aux inhomogénéités du
champ et que Iy est indépendant de w,). Notons que I'; vaut 260 hertz
I

Hooo €1 bon

’ . . .y . e AH
par mégahertz, ceci correspond 4 une mhomogenelte‘ﬂf de
']
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accord avec les mesures de résonance nucléaire faites & I'intérieur des
bobines de Helmholtz.

Nous avons supposé que I'; provenait en grande partie du temps entre
I'absorption successive de deux photons optiques par le méme atome.
Nous avons cherché & vérifier cette dépendance. Pour cela, nous avons
coupé par deux I'intensité de la lumiére orientatrice et nous avons mesuré

av,
Fig. 16.
1,5Kh5
varigtion de 1a largeur
limite avee Wo
+ am a1 &0z
@ am=1 an>1
© am=2
21 Khg KAM:’}""N'
am =1
Flg. 15. tntensité fumineuse
15 Khz divisée par 2

5 Mh3 10 Mhy 15 Mhz “°

4 nouveau les largeurs limites des rdsonances simples. Nous avons
a nouveau tracé la courbe donnant les largeurs limites en fonction
de v,. Les points se p'acent a peu prés sur une droite paralléle & celle
obtenue avec une intensité lumineuse normale. L’extrapolation conduit &
un I'; voisin de la moitié de I, (fig. 16).

3o Expériences sur les résonances multiples An > Am. — a) Exrpi-
RIENCE SUR DES RAIES DU « TYPE MAJoraNA ». — Nous avons repris et
complété les expériences effectuées par Margerie (28) 4 1 MHz 206 (nos
mesures ont été faites sur la vapeur de sodium en I'absence d’argon).
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Les diverses raies du spectre précédent sont alors pratiquement super-
posées les unes aux autres. Dans ce cas, les probabilités de transition
sont données par les formules de Majorana. Margerie avait mis en évi-
dence les raies 200 = w, ; 3w = w9 ; ete. 1l avait mesuré leurs déplace-
ments, mais p’avait pu mettre en évidence le déplacement de la raie
simple. Il n’avait fait aucune étude de largeur et de variation d’ampli-
tude simple. Il ne compensait pas le champ terrestre. Nous avons fait
une premiére série d’expériences en ne composant pas la composante

1 1Mh3 206

experience sur la vapeur r

H

016 carstad 134 2,52 37

Fig. 17.

i=

verticale du champ terrestre. La figure 17 montre un spectre obtenu
dans de telles conditions.

1) Déplacements. — La position des raies en fonction de H? est donnée
par les formules (2.89) (K-=K).

Si on porte la position des raies doubles et triples en fonction de Hj,
on obtient des droites. Le rapport des pentes de ces droites est 1,73 ; la
théorie prévoit 1,78. Les déplacements des raies doubles et triples sont
donc cohérents entre eux, mais on n’observe pas de déplacement sur la
raie simple.
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2) Largeurs. — Av(H,) est une droite sauf aux trés faibles valeurs
de H, ou I'on observe plutét la loi :

A=A + ai(yH,)].

I' est de I'ordre de 3,5 kHz. T n’a, a priori, aucune relation avec le I’y
déterminé au chapitre précédent. Il provient trés probablement du fait
que ¢ n’est pas complétement nul, les diverses raies simples ne coinci-

1M h3206
intensité des raies
en fonction de H'o

gt +
* +
3 w= woe
champ terrestre
tomf.nlu
1A champ 2» SA ,
0,4 0ersted 0,8carsted 1, 20ersted
Fig. 18.

dent pas exactement. Aux trés faibles valeurs de yH,, nous observons la
superposition non résolue de toutes les résonances. ¢ ~o0,72 kHz;
I’ensemble du spectre s’étend sur 6¢ ~ 4,3 kHz (si toutes les résonances
avaient la méme amplitude, on devrait observer au moins cette largeur).

Pour la raie double 200 = w,, on trouve Av, ~ bH} sauf aux trés fai-
bles valeurs de yH,.

La raie triple obéit a la loi :

A=[I7 + (yH,)*].
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En résumé, le seul résultat en désaccord avec la théorie semble étre
'absence de déplacement Bloch-Siegert de la raie simple. Or cetle raie
se produit dans un champ Hy de 2 cersteds, la composante verticale du
champ terrestre produit une inclinaison notable du champ total. Nous
décrivons la raie en faisant varier Hy; ceci modifie celte inclinaison
et peut perturber de fagon notable I'aile de la raie du coté des champs
faibles.

Compensation du champ terrestre.

La théorie prévoit que la résonance double n’existe que si K_ = o,
c’est-a-dire que si la projection du champ oscillant sur le champ
constant Ho n’est pas nulle. En faisant varier la composante verticale
du champ terrestre Hy, on fait pivoter le champ total et I'on doit trouver
une valeur de Hj telle que K. =o; pour cette valeur, la raie double
doit disparaitre, les raies simples et triples n’étant pas affectées.

Nous avons donc étudié la variation d’intensité des trois résonances
avec H,. Nous avons choisi la grandeur de H, dans chaque expérience
de fagon que la hauteur de la résonance soit trés sensible 4 une modifi-
cation du terme K;; qui assure le couplage des deux niveaux résonants,
de fagon & déceler un changement possible d'intensité des raies simples
et triples.

Dans le cas de la résonance double, nous observons un minimum
prononcé d’intensité pour un champ vertical compensateur un peu
supérieur 4 celui compensant la composante verticale du champ terres-
tre. L’intensité minimum est quatre fois plus faible que I'intensité en
I'absence de compensation. Comme H, n’a pas la méme direction sur
tout le volume de cellule, le minimum observé n’est pas nul (fig. 18).

Nous avons fait la méme expérience pour laraie triple ; I'intensité de
la raie ne présente pas de minimum. Elle décroit pour H; trés grand
(ceci est dt & ce que la lumiére n’est plus s, ; en outre, le champ de
radiofréquence n’a plus 'orientation convenable par rapport au champ
statique, K baisse si Hy devient trop grand).

Pour la raie simple, on observe un maximum d’intensité pour la
valeur de H qui donnait le minimum d’intensité pour la raie double
(ceci peut étre dii & deux raisons : une meilleure polarisation de la
lumiére orientatrice et un maximum de K au moment ou K_ est nul).
Nous observons également une baisse de signal quand Hj devient
grand.

Nous avons tracé un nouveau réseau de résonances simples en
fixant Hy & la valeur annulaut K_. Nous avons constaté que dans ces
conditions on observait un déplacement Bloch-Siegert de la raie simple.

Nous avons mesuré & nouveau les déplacements des trois raies. Le
déplacement des raies doubles et triples n’est pas affecté par la pré-
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sence de Hy, ce qui est conforme 4 la théorie (si on suppose que K ne
varie pas), ce déplacement ne dépendant pas de K .

Le déplacement 3, de la raie simple est linéaire en Hi (fig. 19). Si
I'on compare la pente de cette droite & la pente correspondante pour la
raie triple, on trouve 1,6 ; la théorie prévoit 1,5. Ainsi les déplace-
ments des trois raies sont cohérents les uns par rapport aux autres.

580

1 Mhs 206

position des resonances

. 2
en fonction de H,

(Hn = 0)

360

480

470+

160 p: T
500 4000 1 500

Fig. 109.

b) EtupE DES RESONANCES stpAREES. — Nous avons ensuite opéré a des
fréquences plus élevées de fagon & séparer les différentes résonan-
ces Am=1. Nous avons utilisé deux fréquences 2,4625 MHz et
3,865 MHz. Cela nous a conduit & utiliser des puissances de radio-
fréquence importantes (~ 5o watts). La figure 20 montre la nature du
spectre observé dans la région 20~ wo. On observe deux résonan-
ces Am == 1, mais on observe aussi deux résonances (Am = 2) qui sont,
en fait, des résonances quadruples.
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Déplacements.— Nous avons étudié le groupe des résonances 26 ~ .
Nous avons porté la position des raies (2 — 1)? (2 = 0)® (1 - 0)*
(1 > — 1) en fonction de H;. On a obtenu une série de droites paral-
léles (fig. 21) conformément & la théorie (voir chap. II, 39, ¢). Nous avons
fait une vérification analogue pour les résonances 3o ~ o (fig. 21). On
trouve une série de droites paralléles. Nous avons comparé les pentes des
droites entre les deux groupes de résonances. La théorie donne 1,78
I'expérience donne 1,7 & 2,4 MHz et 1,83 & 3,8 MHz ; 'accord est satis-
faisant.

! 1 1

6,42 Bl 6,U6 648 oersted H,

Fig. 2o0.

LarGeurs. — a) Groupe des résonances w,=20. — A 2,4 MHz,
nous avons étudié la largeur Av des raies (2,1) et (1,0 F = 2)* en fonc-
tion de Hi. On trouve des droites (fig. 22).

On obtient 2(I'; + I';) = 1,656 kHz, valeur voisine de celle obtenue
pour les résonances simples & 4,95 MHz (1,75 kHz); ici le champ
o ~ 20 correspond a la fréquence 4,925 kHz.

Remargue. — Les I'y sont donc les mémes et ce résultat montre que
les 'y ne varient pas entre une transition (Am —1) et une transi-
tion (Am = 1)%. Ce résultat est conforme & la théorie.

A 3,885 MHz, nous avons étudié la variation de la largeur de la
raie (2 - 1)? An =2 ; elle est lindaire en H}. Nous n’avons pas étudié la
variation de largeur des raies (Am = 2)*. Nous avons en eflet remarqué
que pour les raies d’ordre supérieur & 3, on commet d’énormes erreurs
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8,074

position des raies

2w =

we

2Mh3 4625

2
an Fenctien de H;

-— 22

Fig. 21.

—20
802 ~ —»
25 50 75
N a0
-1,

122
-— 22
2,0
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2 -— 11

Pesition des rajes 0,1

we v 3w
2Mhz 4625 -—0-2
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+
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rale 21 +

rare 1.0 x

QY en fonction de K
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expérimentales sur les déterminations de largeur : les déplacements
sont trés importants et il suffit alors que le niveau de radiofréquence
varie trés légérement pendant la mesure pour que la raie subisse un
déplacement plus grand que sa largeur.

b) Groupe des résonances o ~3w. — A 2,4625 MHz, nous avons
étudié la variation de largeur de la raie (2 — 1)? en fonction de H}; les
points se placent médiocrement sur une droite. On obtient une largeur
limite de 2(I'; + ;) = 2,4 kHz, cette valeur se place bien sur la courbe
des largeurs limites en fonction de wg pour wy = 3w =17.,4 MHz (voir
fig. 21). Nous avons tracé les mémes courbes pour les raies (2 — 1)? et

Av . F(FH})

20 ] 30

10 B
Fig. 23.

(1 > o, F=2)* 43,885 MHz (fig. 23); elles conduisent a une largeur
limite de 3,4 kHz qui se place également sur la courbe I'(w).

Si nous supposons que K_ <K, nous savons que la largeur des
raies An = 3Am ne dépend que de K et de §,,. Nous pouvons mesu-
rer K & partir de la position des raies ; nous pouvons donc comparer

LK,y et AK,,,,\/ D42

Les résultats sont les suivants :

LKap AVZ,,:AKab\//I + §2a_h Sab
2,4625 MHz raie (2 - 1)* . . . 33 L2 1,2
3,885 MHz raie (2 — 1)3. . . . 18 2/ 1,6
(1t—soF=2)*. . . . . . 22 25 0,6

Nous pensons que les 34, ainsi obtenus sont d’un ordre de grandeur
correct.

Nous avons calculé 8,, dans le cas trés particulier d’un atome de
sodium sans spin nucléaire soumis au pompage optique de la raie D;.
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On obtient § = 1,2 en prenant pu.= 0,6, ce qui est raisonnable a la
pression d’argon & laquelle nous opérons et & l'intensité lumineuse
excitatrice utilisée (29).

Amplitudes raie (Am)? »,—: w. — Nous avons vérifié pour la réso-

. H* . e, .
nance (2 — 1)*laloi 7 = aH* + b aux deux fréquences utilisées. Nous
, R . H? by .

avons également vérifié que la 101—1—:aH8 + b était en assez bon

accord avec 'expérience pour les résonances (2 — 0)? w,= 2. Dans le

-z

;'_°= rR®)

rae 27
An:3 w,z 3w
3,885 M h5

200 400 600

Fig. 24.

cas des résonances (Am)® nous n’avons étudié que larésonance (Am =12,
. H® : TS . . ,
la lo1 T —aH® 4 b se vérifie bien (fig. 24). Nous avons également

vérifié sur une résonance (2 — 1)® que la forme de la raie de résonance
était assez bien représentée par une courbe de Lorentz.

fo Expérilences utilisant simultanément deux fréquences « et o'. —
Nous avons également repris les expériences de Margerie. Nous avons
utilisé les fréquences de 941 kHz et 1,206 MHz (raies du type Majo-
rana). Nos vérifications quantitatives portent uniquement sur la posi-
tion des résonances (28).

Soit o et o’ les deux fréquences utilisées,

Nous poserons :

K = K+ = K+((’)\,
K'=K, =K_ (o).



808 JACQUES-MICHEL WINTER
La position des résonances 2 et 3w en I'absence des photons w’ est
donnée par les formules :

8
Wy +1=200— 5
3K
2

8|m8]7‘

0w+ 1—3w—

¢ étant la composante horizontale du champ terrestre.
On peut tracer la courbe donnant la position des résonances en

1
1,25 oersted 2,56 375 5,04
Fig. 25.

fonction de K et déterminer par extrapolation sa position Q, pour
K =o0. On en déduit, pour une valeur arbitraire de K, la grandeur
8 K2 ., . , .
Qp — wy =73 - d'ou K el 7 (et K par une méthode analogue). Ensuite
on trace un réseau de résonances lorsque les fréquences « et ' sont
simultanément présentes, puis des valeurs fixes de K et K’. La position
théorique des résonances résulte de la formule :
. 2K? 2K? 2K’2 K2
(2 120) wo+t=po+ge’ — — — ; R

Wy — © Wt © wo — & wo + o

dans laquelle ¢, o, o', K et K’ sont connus.
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Cette formule n’est valable que si K, K’ < (0 — ). L’accord est,
en général, excellent, méme pour des K et K’ voisins de o — o’. La
figure 25 montre les spectres observés. Les fleches donnent la position
théorique des résonances. K’ est constant pour toutes les courbes et on
fait varier K. K augmente depuis le spectre du bas jusqu’au spectre
supérieur.

On a observé des résonances allant jusqu’a l'ordre 5.

Remarque 1. — On sait que l'intensité de la résonance pw + go”
varie comme H}'?! HY!¢! ; on peut constater qualitativement cette loi
sur la figure 25. Par exemple, considérons les quatre raies 3w, 200 + ',
© + 20/, 3o'; laissons K’ fixe et baissons K. La raie 3o disparait la
premiére, puis 20 + o', 20’ 4 .

Remarque 2. — Notons que les résonances pw — (p == 1)’ sont
généralement plus intenses que les autres résonances du méme ordre.
Ceci est vérifié par exemple pour 200 — ' et 20" — & qui sont beaucoup
plus intenses que 20 + o' et 20’ + o (fig. 25). Ceci est également vrai
pour 3w’ — 20 et 3w — s’ qui sont beaucoup plus intenses que les
autres raies & cinq photons. Ceci provient du fait que dans K,, on peut
trouver pour ces résonances un terme : '

KrK'p+1
(0 — ' 20"

(Vest la faiblesse de v» — ' au dénominateur quirend ces résonances.
intenses.

50 Conclusion. — 11 est possible d’expliquer & peu prés complétement
les spectres obtenus dans tous les cas. Les désaccords observés entre la
théorie et ’expérience apparaissent uniquement quand on cherche a
calculer les largeurs & partir des déplacements observés. Les désaccords
atteignent alors 20 p. 100. Une explication est proposée, faisant inter-
venir le facteur §,. Par contre, les déplacements sont cohérents entre
eux et les largeurs entre elles. A I'heure actuelle, aucune mesure
basée sur une méthode distincte n’est proposée pour déterminer sépa-
rément le paramétre 3,,, c’est une situation peu satisfaisante, mais &
nos yeux, 'ensemble des vérifications déja obtenues laisse peu de doute
sur le fait que V'interprétation proposée est correcte.

L’ensemble constitue une vérification remarquable de la théorie des.
perturbations d’ordre supérieur.

Notons enfin le fait le plus important résultant de cette étude : la
faible largeur limite des raies observées dans la vapeur en présence
d’un gaz étranger. En I'absence d’inhomogénéités statiques I'y, on peut
espérer des largeurs intrinséques inférieures 4 200 hertz.
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CHAPITRE VI

En conclusion, nous pouvons dire que les résultats suivants ont été
obtenus :

1) Une théorie assez compléte de I'action d’une perturbation oscil-
lante sur les sous-niveaux de I’état fondamental d’un systéme atomique.
Cette théorie nous permet de calculer les probabilités de transition
entre deux sous-niveaux, méme s’il n’existe pas d’éléments de matrice
couplant directement ces deux niveaux. Cette théorie met en évidence
la possibilité de transitions dans le systéme atomique, faisant inter-
venir 'absorption simultanée de plusieurs photons de radiofréquence.

2) Un calcul permettant de relier la forme des raies de résonance
observée sur une vapeur orientée aux formules de probabilités de tran-
sition déduites de la théorie.

3) Une vérification expérimentale assez détaillée des formules de
probabilités de transition en employant une vapeur orientée. Cette
vérification expérimentale constitue la premiére étude détaillée des
transitions 4 plusieurs quanta.

4) Une mesure de largeur des raies nous permettant d’évaluer le
temps de relaxation dii & I'absorption successive des photons par un
méme atome, dans les expériences utilisant de la vapeur orientée en
présence d’un gaz étranger. Ce temps de relaxation donne des raies de
résonance extrémement fines, résultat en accord avec des mesures
.antérieures.
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