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INTRODUCTION

Les méthodes expérimentales utilisées dans le domaine de la phyéique ato-
miqué.sontvextrémement~diverses. Parmi elles, on peut citer les "méthodes optiques
de la spectroscopie hertzienne” (1, 2) et, en particulier, le "pompage optique”,
(3, 4) qui. ont ouvert un champ de recherches extrémement fructueux, tant par la
variété des résultats obtenus que par leur précision. Le principe d'une détection
optique d'une résonance hertzienne a été introduit en 1949 par.J. BROSSEL et
A. KASTLER (5), pour 1'étude des niveaux atomiques excités; la premiére réalisation
expérimentale a été effectuée par J. BROSSEL (1}; qui a mis en évidence et étudié

la "double résonance” du niveau 63P) du mercure. Puis, A. KASTLER a suggéré en 1950

d'étendre ces méthodes ‘aux niveaux fondamentaux, introduisgnt ainsi le pompage opti-

Que, dont.il a donné, dés cette époque, une description détaillée (3}. Les premie-
res expériences de pompage optique, réalisées dans le cas du sodium, datent de 1952
[6); depuis, un trés grand nombre d'autres expériences ont été réqiisées et de nom-
breux autres é€léments ont été orientés optigquement dans le niveau fondamental (7).

, Une des gualités -du pompage optique tient & la grande souplesse des tech-
niaués employées et au grand nombre de paramétres dont dispose;au moinsen principe,
1'expérimentateur : direction st polarisation des féisceaux lumineux, aussi bien de
pompage que de détection; composition spectrale des~séurces lumineuses utilisées;
caractéristiques des champs.de radiofréquence ou d'hyper?réquence appliqués; pres-
sion de la vapeur atomigue étudiée et éventuellement des gaz étrangers, etc...

La diversité des expériences réalisées dans ce domaine a montré assez vite gqu'il
était nécessaire d'’élaborer une théorie générale donnant une description complete
du pompage optique, afin de comprendre 1'influence des divers paramétres expéri-
et C. COHEN-TANNOUDJI en 19671 (8} ('), puis développée et vérifiée de manidre
tres détaillée par -ce dernier auteur (9}. Les résultats ainsi obtenus ont. permis

de prévoir divers effets nouveaux, parmi lesquels les plus frappants sont sans

doute les déplacements des niveaux atomiques produits par un faisceau lumineux,

(}) Les deux articles cités ici, auxquels nous nous référerons souvent dans la
suite, seront désignés par JP1 et JPZ.



dont la mise en évidence expérimentale (S} a fourni une vérification précise des
calculs de JP1 et JP2. Ces déplacements ont d'ailieurs fait 1'objet de nombreux
travaux (10 a 13). parmi lesquels il faut citer 1'étude tres compléte de

J. DUPONT—ROC.(14), dans le cas des champ5'magnétiques faibles. Signalons égale-
ment un autre champ_d'application de la théorie -du-pompage optique : les transi--

=~

tions & plusieurs guanta qui, depuis leur mise en &vidence (15)(18), ont éte étu-

diées de maniere détaillée  par J.M. WINTER (17}; de nouveaux types de réscnances
faisant intervenir plusieurs guanta de radiofréguence sont ensuite apparus dans ~le~
cas du pompage optigque transversal (18}; la généralisation de ces expérienées_(19)
a alors conduit S. HAROCHE et C. COHEN-TANNOUDJI a introduire le concept d'atome
"habillé” par des photons de radiofréquence (20)(21). Parmi les autres prolonge-
ments de la théorie du pompage optique, on peut également mentionner lgs travaux de

J.C.LEHMANN (22), concernant le réle particulier du spin nucléaire et du couplage

hyperfin dans une expérience de pompage optique, que nous serons amenés dans la

suite de ce mémoire 3 discuter de maniere beaucoup plus détaillée. On voit donc,

en considérant les études qui viennent d'étre citées, que.1'évolution des atomes

dans .une expérience de pompage optigue est trés bien comprise, méme dans des cas
relativement complexes : faisceaux lumineux de direction et de polarisation guel-
congues,- champs magnétiques statiques et oscillants forts ou faibles, couplage

hyperfin partiel dans le niveau de résonance, etc...

. Toutefois, au moment ol le travail que nous décrivons ici a été entrepris,

on ne pouvait en dire autant de 1'évolution des faisceaux lumineux gui interagissent

avec les atomes. Or 1'étude correspondante a une trés grande importance puisque,
dans la grande majorité des expériences, l'état des atomes n'est connu gque par
1'intermédiaire d'un faisceau lumineux (dont on mesure par exemple 1'intensité, ou
la polarisation) : le lumiere absorbée par les atomes donne des renseignements sur
leur état dans le niveau fondamental, la lumiére de fluorescence sur leur état
dans le niveau excité. Un certain nombre de signaux lumineux avaient bien sidr

déja été calculés, & partir de modéles simplifiés : moment cinétique 1/2 (8), ou
encore- modéle vectoriel tel gue celui qui a permis & DBEHMELT (23) de. prévoir
1'existence des modulations de 1'absorption d'un faisceau croisé; les modulations
de la lumiére de fluorescence (battements lumineux) avaient égalemenf été calculées
par J.N. DODD et G.W. SERIES (24} dans certains cas particuliers. Un point de vue

plus général a ensuite pu &tre obtenu gréce aux travaux déja cités de J.P. BARRAT

/L



et. C. COHEN-TANNOUDJI; en effet, ces auteurs, bien qu'intéressés principalement par
le calcul de 1'évolution des atomes, avaient déja donné dans JP1 et JP2 1'expression
de quelquis signauxVOptiques, et notamment de LA[EAQ]’ guantité de lumiére de_pola—
risation exo absorbée par les atomes par unité de temps. C'est par exemple cette ex-
pression qui a permis & M.A. BOUCHIAT [25} de dégager la signification physigue de

la lumiére absorbée par un alcalin, ou a G.W. SERIES (26} de donner une étude des
mbdulations lumineuses d’un faisceau croisé aux fréquences multiples de la fréquence
de résonance. Il faut cependant noter que les signaux optiques étudiés jusqu'alors
étaient loin d'étre les seuls possibles; par. exemple, d&s 1862, A. GOZZINI (27}

avait suggéré de faire appel, non aux propriétés d'absorption, mais aux propriétés

de dispersion d'une vapeuf pompée optiguement pour détecter son orientation paralléle
au champ magnétiqde statique (effet Faraday longitudinal); en reprenant cette idée,
C. COHEN-TANNOUDJI et J. MANUEL (28} avaient d'ailleurs étudié 1'effet Faraday trans-
versal modulé d'une vapeur de 199Hg (spin nucléaire I = 1/2); des expériences analo-
gues avaient ensuite été réalisées par W. HAPPER et B.S. MATHUR (29), dans le cas

. du Rubidium. Toutefois, aucune étude compléte de ces signaux n'avalt été donnée,
incluant par exemple le cas ol I > 1/2, et permettant de.prédire dans chaque cas
particulier les conditions gqui permettent de détecter-chéque "observable” atomigque

de 1'état fondamental (orientation, alignement, différence de population, etc...).

C'est pourquoi nous avons entrepris d'étudier de manlére générale les mo-
difications subies par un faisceau lumineux, lors de la traversée d'une vapeur ato-
migque soumise au pompage optique, en fonction des différentes caractéristiques des
atomes dans le niveau fondamental. Il s'agit, en gquelque sorte, d'un probléme com-
.plémentaire de celui qui a été traité par J.P. BARRAT et C. COHEN-TANNOUDJI : au
lieu d'étudier 1l'influence des photons du faisceau lumineux sur les atomes de la
vapeur, on étudie la réaction des atomes sur ls faisceau. Les calouls correspondants
ont été effectués en introduisant la matrice polarisation T du faisceau lumineux;
1'utilisation de cette matrice permet de conserver une grande symétrie entre la

description des atomes, au moyen de la matrice densité o_,et celle du faisceau, par

,Fl
T . Aussi n'est-il pas étonnant que les équations obtenues présentent aussi une
certaine symétrie qui, comme l'ont montré également d'autres travaux (30)(31).
permet souvent d'étudier plus commodément 1'échange de moment angulaire entre les

photons et les atomes. Ces équations sont trés générales et permettent de tenir

oo



compte .a la fois de 1'influence sur-la polarisation du faisceau transmis-de 1'effet-

-paramagnétique (gui appsrait-si les atomes dans le-niveau fondamental sont orientés

ou alignés) et de 1'éf$et‘diamagnétique (dui apparait par exemple si la vapeur ato-

m%gu?_?s@_s@gmige 4 1'action d'un champ magnétidue suffisamment _intense Qdur;dépla:_
cer ses raies Zeeman d'absorptien);. il est ‘alors possible de.calculer tous: les sir .
gnaux lumineux gue 1l'on peut obtenir dans une expérience: de pompage optique. .Nous
avons donc pu étudier ceux qui avaient déja été mis en évidence et .utilisés anté-
rieurement, calculer leurs variations en fdnction des divers paramd@tries expérimen-

taux, et définir ainsi leurs conditions optimales ‘d'observation; -de.plus, .nous avons

pu prédire l'existence d'un certain -nombre de' nouveaux signaux; qui.permettent d'élar-

- gir le'domaine des obséervables atomiques de l'état fondamental accessibles par ‘une

meéufe’bpfique} [ : C LT L

* "'Nous avons ensuite entrepris de vérifier expérimentalement ces divers. .-
résultats théoriqhes£ Pbur‘bela,:noUsféVOns choisi de réaliser, en colléborationg;i
avec M. LEDUC et -P. MINGUZZI, des expériences sur.la vapeur. atomique. de zg%Hg;.Ohdv
peut en effet montrer, CommeihopS-le ferons .plus loin, que cet isetope du Mercure :-
permet d'observer et d'étudier tous-les-types de signaux lumineux dus & 1'effet..--
paramagnétiqUér(quireéﬁ le seula intervenir dans ‘la plupart des -expériences. :de
pompage optigque réalisées avec les atomes de Zn, Cd, Hg.-“He, etc...). Le prolon-
gement naturel de ces expériences était 1'étude des alcalins; en.effet, la théorie
prévoit dans ce cas (ol le niveau fondamental -comprend plusisurs sous-niveaux hy-.
perfins) QU'il'peut apparaitre, -en présence de "cohérence hyperfine?, des signaux
lumineux d'un type .différent; de‘plhs, le calcul montre que‘ceS'signagx,.qui sont .
modulés & la fréquence hyperfine du'niveau fondamental, possédent un certain nombre

de propriétés nouvelles et intéressantes, notamment lorsgue -la-structure hyperfine

=

“est supérieure & la largeur Doppler de la raie .de résonance optique (ce qui est le

cas pour'est, 87Rrb et 1*3Cs). Toutefois, lorsque nous avons envisagé d'étudier

ces signaux lumireux dont la fréquence de modulation est &levée (plusieurs GHz),
nous nous sommes heurtés a-une-difficulté technique : il n'existait bas de photo-
multiplicateur dont les caractéristiques ‘(bande passante, taille de la photocathode,
sensibilité'spectrale] soient adaptées & une tells expérience..A 1'heure actuelle,
des hrototypés non commerciaux- de. tels détecteurs lumineux ont été réalisés par
certaines compagnies aux U.S.A.; c'est d'ailleurs un tel prototype qui-a permis-a

coed/unn



B.S. MATHUR, H. TANG, R. BULOS et W. HAPPER (32} de mettre en évidence ces modulations
hyperfines dans le cas de 87Rb; cependant, jusqu'a présent, les effets nouveaux pré-

vus par notre théorie n'ont pas pu étre étudiés expérimentalement.

Ayant provisoirement renoncé a cette expérience sur les alcalins, nous nous
sommes alors.orientés dans une direction légeérement différente, en nous intéressant
a la 6réation et & la détection d'une orientation atomique, non plus'dans 1'état fon-
damental, mais dans divers niveaux excités. On sait que. les méthodes optiques de la
spectroscopie hertzienne permettent, si l'bn dispose d'un moyen pour créer une ani-
sotropie (orientation ou alignement) dans un niveau excité donné, d'obtenir un trés
grand nombre de renseignements sur ce niveau, tels que : durée de vie, facteur de-
Landé, etc... Les techniques les plus couramment utilisées pour créer cette orien-
tation sont celles qui ont 6té suggérées par J. BROSSEL et A. KASTLER dés1949 (5) :
1'excitation optiqgue (1) et le bombardement électronique (33} a (35), qui ont per-
mis d'obtenir de trés nombreux résultats. Toutefois, ces techniques ne sont pas ap-
plicables dans tous les cas : la premiére est limitée aux niveaux atomigues de réso-
nance optique, ou accessible gréce a une excitation par échelons (38). La seconde
permet d'atteindre un beaucoup plus grand nombre de niveaux; cependant, elle présen-
te des difficultés expérimentales (construction souvent délicate des cellules) et
conduit généralement & de faibles taux d'excitation et des intensités lumineuses
relativement petites; de plus, le bombardement électronique est trés sensible a
tous les processus qui sont susceptibles de perturber le faisceau d'électrons
déviation par un champ magnetigque, collisions diverses, etc... Il s'ensuit par
exemple que le bombardement électronique doit étre utilisé avec des pressions
faibles (p = 10"% a 10™" torr), ce qui limite beaucoup les possibilités d’'étude

des élargissements par collisions des niveaux atomiques excités.

I1 était donc intéressant, pour généraliser et compléter les résultats
obtenus en spectroscopie hertzienne, de mettre au point une nouvelle méthode per-
mettant d'obtenir une anisotropie dans de nombreux niveaux atomiques excités;
pour cela, nous avons choisi d'utiliser comme procédé d'excitation une simple dé-
charge dans le gaz étudié sous une pression de 1l'ordre du torr. Sauf dans certains
cas particuliers (37), une décharge ne crée qu'une trés faible anisotropie dans
les niveaux atomiques excités (la lumiére qu'elle émet est trés peu polarisée) et

ne peut étre utilisée pour effectuer des expériences de spectroscopie hertzienne.
/.



Aussi avons-nous combiné ce procédé d'excitation avec les techniques de pompage

optique.

Le principe de la méthode que nous avons mise au point s'inspire des idées
qevglqppéesApan,JLC._LEHMANN_(ZZ},-au—oours~de son-étude-du- réle du spin nucléaire
et du couplage hyperfin dans le cycle de pompage optique : dans beaucoup.des proces-
sus étudiés en Physique Atomique, le couplage direct entre le spin nucléaire T et

les grandeurs extérieures & l'atome est completement négligeable, de sorte que ces

->
processus n'agissent pas directement sur I; l'’orientation nucléaire peut toutefois

>
étre modifiée de maniére indirecte. gréce au couplage hyperfin entre I et les gran-
deurs électroniques; le processus étudié n'aura alors d'action sur f gue s'il dure
suffisamment longtemps pour permettre au couplage hyperfin de s'établir. Donc, au

>
cours de tous les phénomenes physiques trés courts n'agissant pas directement sur I

(telé gue l'émission spontanée d'un photon, la plupart des collisions, etc...),

N ,
1l'orientation nucléaire < I > n'est pas modifiée. Il s'agit 1a d'un résultat qui,

en physique atomique, rappelle le principe de FRANCK-CONDON en physique moléculaire.
Par exemple, dans le cas étudié par J.C. LEHMANN, la direction du spin nucléaire f

ne peut @tre modifiée, au cours du passage de 1'atome dans le niveau excité deAréso—
nance, que lorsque la durée de vie de ce niveau est suffisamment grande pour que la

structure hyperfine soit résolue dans la largeur naturelle.

L'idée de la méthode gue nous avons.développée est donc la suivante :
on part d'une orientation nucléaire obtenue par pompage optique dans 1'état fonda-
mental; lorsqu’une décharge est entretenue dans la vapeur atomique, les atomes sont
portés dans un grand nombre de niveaux excités, au cours de collisions qui ne dé-

truisent pas leur orientation nucléaire, du fait de leur trés courte durée. Le cou-.

plage hyperfin peut alors, dans certains cas, transférer une partie de l'orientation

> >
du spin-nucléaire I au moment électronigue J; 1l'état excité posséde alors une cer-

taine orientation électronique, qui peut aisément étre détectée en mesurant la po-
larisation des raies spectrales émises par les atomes & partir de cet état. L'ap-
plication des différentes techniques de la spectroscopie hertzienne (résonance ma-

gnétigue, croisements et anticroisements de niveaux, ...) est alors possible. .

Nous avons effectivement appliqué cette méthode au cas de *He; nous verrons
plus bas pourquoi il était naturel de choisir cet élément pour réaliser les expérien-
VAN



ces. Nous avons vérifié qu'il est possible d'’orienter ainsi un grand nombre de ni-
veaux excités, ce qui a permis de montrer la généralité de la méthode (signalons
d'ailleurs que des expériences sont en cours au laboratoire pour 1l'étendre &
d’'autres éléments : 199Hg et ?!'Ne). Les résultats obtenus ont rendu possible la
réalisation, en collaboration avec M. NADINIC (38), de plusieurs expériences d'anti-
croisements de niveaux dans un certain nombre d'états excités de °He; l'accord entre
les prévisions théoriques et les résultats expérimentaux nous.a permis de vérifier
que le processus d'orientation des niveaux excités était bien celui qui a été décrit
plus haut. Ces expériences d'anticroisements ont conduit & la mesure des structures
hyperfines de quelques niveaux 1p de *He. De plus, il s'est avéré gque la détection
de 1'orientation nucléaire de cet atome, gréce & la mesure de la polarisation des
raies lumineuses émises par la décharge, était trés sensible et donnait des signaux
trés stables; aussi avons-nous pu effecfuer quelques études complémentaires concer-

nant le pompage optique de *He.

L'exposé gui va suivre est constitué de deux parties principales. La pre-
miere est consacrée & 1'étude des signaux obtenus, dans une expérience de pompage
optique, au moyen d'un faisceau lumineux détecteur; les expériences réalisées dans
le cas de 2°1Hg sont décrites, et leurs résultats sont comparés avec ceux de la
théorie. Dans la conclusion de cette premiére partie, on examine diverses autfes
méthodes qui permettent de détecter l'orientation d'une vapeur atomigue, et on
discute leurs avantages respectifs; on décrit également une expérience, réalisée
en collaboration avec S. HAROCHE et J. DUPONT-ROC, dans laquelle nous avons dé-
tecté le tres faible champ magnétique statigue [10'7 a 10"° gauss} créé par un
échantillon gazeux de *He orienté optiquement. La seconde partie contient une
étude de la nouvelle méthode qui a pu B8tre mise au point pour orienter des niveaux
atomiques excités; on expose les calculs ithéorigues concernant cette méthode et
les résultats qu'ils fournissent : valeur de l'orientation électronigue dans
chague niveau excité, taux de polarisation circulaire et linéaire de la lumiére
émise, etc...; on décrit enfin les expériences réalisées dans.le cas de *He, 1a

mise en évidence et 1'étude des signaux, ainsi que les mesures de la structure

hyperfine de certains niveaux excités.



A - ETUDE DES SIGNAUX LUMINEUX OBTENUS,. DANS UNE EXPERIENCE DE POMPAGE OPTIQUE,
AU MOYEN D'UN FAISCEAU LUMINEUX DETECTEUR

Dans les expériences de pompage optique, les faisceaux lumineux peuvent
joler, comme:nous l“a&ohsgfaﬁpéié“déns;lzinfradabﬁioﬁ: un double rdéle. D'une part,
un. faisceau convenablement polarisé peut, au cours de son interaction avec les ato-
mes, leur céder- une certaine quantité de moment cinétique : c' est le principe méme
du pompage optique. D'autre part, ce faisceau, dont les caractéristiques (intensite,
polarisation) aprés traversée de la vapeur dépendent de 1'état des atomes, peut &tre
utilisé pour obtenir des renseignements sur ces derniersALtaux d’orientation, aligne-
ment,'etc.,.J. C'est 3 ce second aspect que nous nous intéresspns'iciJ;Nous allons
donc considérer un faisceau lumineux, d’intensité et de polarisation connues, tom-
bant sur une cellule contenant la vapeur & étudier; le probléme.que.nous nous.posons
est de calculer les caractéristiques de ce faisceau lumineux aprés la traversée de

la cellule, en fonction de celles des atomes qui constituent la vapeur (%.

Dans ce but, on associe au faisceau une matrice 2 X. 2, que nous appelfgrpns
matrice polarisation 7. Aussi allons-nous commencer par rappeler :la définition et. .
guelques propriétés utiles de cette matrice polarisation; puis, ayant précisé les
hypotheéses faites, nous donnerons l'expression.de la variation de la matrice T lors
de la traversée de la vapeur (nous nous contenterons de donner directement les
équations finales, sans détailler les calculs gui ont été publiés par ailleurs (39]];
nous commenterons ensuite les résultats obtenus, ce qui nous permettra d'introduir

les notions d’effet paramagnétique et d'effet. diamagnétique (§ I)..

Nous étudierons ensuite successivement 1l'effet paramagnétique (§ II), en
nous intéressant plus particuliérement au cas des isotopes-impairs du Mercure, et
en décrivant les expériences faites sur 201Hg; puis l'effet diamagnétique, illustre
par le cas des isotopes pairs du Mercure (§ III); ensuite, nous.aborderons ;e cas

ol les deux types d'effets existent simultanément, ce qui pegt se produire pour
ee i/ ven

(%) Signalons la parution toute récente d’'un article de revue de W. HAPPER sur ce
sujet, ainsi que sur les déplacements lumineux (40).



les alcalins, lorsque 1l'on effectue une résonance hyperfine dans. le niveau fondamen-
tal (§ IV); enfin, dans la conclusion de cette premiére partie, nous comparerons les

différentes méthodes de détection de l'orientation atomique d'une vapeur (§ V).

I. Calcul général du changement de polarisation lumineuse

1) Description matricielle de la polarisation lumineuse

Considérons un faisceau lumineux se propageant dans line direction donnée;
ce faisceau peut étre totalement, partiellement, ou non polarisé (lumiere naturelle].
Pour décrire son état de polarisation, nous allons utiliser, comme le font divers
ouvrages [41), non pas un vecteur a deux composantes, mais une matrice T a deux
lignes et deux colonnes. Cette maniére de faire présente 1l'avantage de pouvoir
s'appliquer aussi bien & un faisceau totalement polarisé (cas pur de polarisation)
qu'd un faisceau non polarisé (cas non pur). De plus, elle nous permettra de décri-
re de maniére symétrique 1'état des atomes, par la matrice densité O dans le ni-
veau fondamental, et celui du faisceau, par -la matrice polarisation mw. L'utilisa-
tion d'une matrice polarisation T est nécessaire dans le probléme gue nous étudions
ici : on sait en effet que, lorsque deux systémes physiques (ici les atomes et les
photons du faisceau lumineux)} interagissent, i1ls ne peuvent en général rester ni
1'un ni 1'autre dans un état.correspondant & un cas pur (les matrices densité des
deux sous-systémes aprés interaction, obterues par traces partielles, ne peuvent

gtre mises sous la forme d'un projecteur sur un vecteur d'état).

Avant d'utiliser cette matrice polarisation, nous allons rapidement rap-
neler ga définition et gquelques propriétés utiles.
a) Definition
La matrice polarisation décrit 1'état de polarisation d'un faisceau
->
lumineux se propageant dans une direction donnée 0Z. Soient Ei(r, t) (1 =X, V)
>
les composantes dans le triédre direct OXYZ du champ électrique au point r et &
1’instant t, Ei— (et Ei+) les composantes & fréquence négative (et positive) de Ei'
On a : [Ei+)‘ = Ei_. Le signal mesuré par un détecteur lumineux, précédé éventuel-
vee/ e
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lement d'un analyssur.et placé au point r, s'exprime & l'instant t.en fonction des :
guantités ﬂij(r,>t) = Ej+'Ei— ;‘ﬂiJ .est la valeur moyenne sur -un grand»nombre'de
périodes lumineuses d’une fonction guadratique des composantes du. champ: E On défl-
nit ainsi ure matrlce 1 hermlthue d ordre deux, matrice polarlsatlon au point_ r .
et a 1 1nstant t Sa trace est proportionnelle & 1'intensité lumineuse :
Tr ﬁ[r, t) = Io(r, t) (®). Nous allons-expliciter T dans un certain nombre de cas

particuliers.

Le champ électrlque s'écrlt

: ’ - S - . AP aieg . ;- . .o R R
B 0 = (&, 8 + & 8 et Tt Lo e AT

gx et ;# sont les vecteurs unitaires qui définissent.ies axes UY'et'OY.‘m
On a donc dans ce cas : ) '

ol

BV} ' %,
T o= W)

gxrgf\( 8__\(", 8Y

En un p01nt de 1' espace, 1'extrémité du vecteur E decrlt une elllpse
quand t varle Nous pouvons associer au- falsceau lumineux un vecteur polarlsatlon
Iég > de composantes %% et Eg dans un espace vectoriel complexe y?a; a deux

dimensions. On peut c0n51derer (?75 comme l'espace des -tats de polarisationAde la

-*
lumiere. En utilisant les notations de DIRAC T s'éerit : W = >< YE | .
T ne dépend dans ce cas -particulier ni de r ni de t; de plus, 1 operateur T est
proportionnel & un projecteur (w2 =Iom; Tr w2 = Io2; I intensité lumineuse =

< %; | ié >) : nous avons un cas pur-de polarisation (det m = 0).

(%) pans 1a suite, nous appellerons souvent Ig ihténSité'lbmineUSB, bien qu'ad "’
strlctement parler Iy (homogeéne au carré d’un champ electrlque] ne.soit que

~

proportionnelle & cette intensité.



puiPecagt st oot S o gl e

Considérons deux-ondes planes de pulsations. différentes w' et w" =

w' + Q

- w't)

o E'2

>, > > ik
E'(r, t) &' e :

+ C.C.
" (1,3)

> -> = i[_i:" > (L\"t)
E"(r, t) =& e T

+ C.C.

: > > -
Le champ électrique totel est : E = E' + E”. On peut écrire ™ sous la forme :

pe | B B Gtlkarad o2, g glde-Rored (1.4)

T est une fonction périodique de Z et de t; en effet, il se produit des battements
- -
entre les deux ondes E' et E". On a encore : T2 = Iqm et det m = 0 (cas pur de po-

larisation).

En pratique, on suppose toujours que £ << W', w”. On peut dire que T
donne les valeurs moyennes des fonctions quadratiques des composantes du champ

électrique pendant un temps treés grand devant 2m/w, mais petit devant 2mn/Q.

Lorsque plusieurs faisceaux (matrices polarisation m; ... ﬂi evel)
incohérents entre eux se propagent dans la direction 07, il faut additionner, non
pas les amplitudes des champs électriques, mais les intensités. On pose donc
T = Zini.

En général, on n'a pas un cas pur de polarisation

Tr % ¢ Ig2 ; det ™ > 0.

-~

T est hermitique et définie positive; ce sont les propriétés d'une matrice densité
(cependant, en .général, Tr m # 1).

EXEMPLE : Lumiere naturelle :

(1,5)

eee/ o
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e) Changement de base' PR 4 T

Les deux vecteurs | ;lo > de ‘composantes (1, 0) et l‘gz°ﬂ> de compo-
santes (0, 1) correspondent respectivement aux polarisations paralléles & 0X et 0OY.
Les yecteunswL>gie.>«de.composantes-{ees-ﬂey—sin—6}~e£ |;g:@ > de composantes”
(-sin 0, cos 8) forment une autre base de 6P; correspohdaﬁt aux polarisations
planes obtenues par rotation des précédentes d'un angle 6 autour de OZ.

. > c. 1.
Les vecteurs | e, > =+
- Yy 2

polarisations circulaires respectivement droite et gauche (*). De maniére générale,

[ |€:%> %4 | 8% >] correspondent.aux

une base orthonormée quelcongue de C]; correspond & deux polarisations elliptiques

"orthogonales".

Toute matrice polarisation peut s'écrire dans l'une guelconque de.ces:~+
bases. Connaissant la matrice m; dans une certaine base, on peut connaitre sa: . . - .

valeur T, dans une autre base au moyen de la matrice de changement de base S :

m, = S 'ms . . . S (1,8) -

Considérons un faisceau iuhinehx,‘dédrit>par un veéteur polarisation
I é?l > , qui tombe sur un instrument d'optique tel que lame absorbante, lame bi-

réfringente, analyseur circuleire, etc. La polarisation de la lumiére transmise

-5
est représentée par I'%ET >, qui, dans de nombreux cas, est une fonction linméaire
de | %fl > pour le domaine de longueurs d'onde utilisé

| &T>-=m| &>, e = momt (1,7)

M caractérise l1'influence de l'instrument d'optique sur la polarisation. Les vec-
veilann

(*) Nous prenons la convention utilisée en mécanique.quantique et appelons lumiége
circulaeire droite celle dont le vecteur électrique tourne en un point donné r
dans le sens direct autour de la direction de propagation (la projection du
moment angulaire du photon sur 0Z est + WH).



« 13 -

teurs propres de cette matrice correspondent aux polarisations "principales" qui
sont transmises sans déformation. En général, la matrice M n'est pas unitaire;
elle 1'est si 1'instrument d'optigue n'est pas absorbant. Dans ce cas, M a deux

vecteurs propres orthogonaux, et

E====s===

0gTg1 (1,8)

B) Polariseur dans le plan X0Y transmettant la composdnte du_champ

électrique faisant un angle Y avec Ox :

cosZy cos y x sin ¢
M = : ' ‘ (1,9)

cos Y x sin Y sin?y

On & :

_>
e, > <e (I,10)
vy v | v v |
avec
| ;¢ >=cos ¥ | %> +siny | 8,0 > . (1,11)
Y) Lame biréfringente non absorbante dont les axes sont 0X et 0Y :
¢ e191 5 3 ‘
Mo = | o oif2 J (1,12)
61, 62 : retards de phase des deux composantes EX' EY;‘Dn a :
t .
Me Me = 1
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§) Analyseurs et polariseurs circulaires ou elliptiques :

., - Polariseur elliptique : avec les nbtations de a) et b), sa matrice eéﬁ_:

M =M, M. 0Ona.
P oY
B L A A A KA Tt R c RO
T P I'p Y I 1% P P
> >
ep > = Me | ew > est la polarisation du faisceau transmis.
- Analyseur elliptique : sa matrice M est Ma = w 8’ et on a
mo=nm. MT=<e |n |e >|8 ><o | (1,14)
T a I a a'! I a v v '
- + ->
e, > = IVIe | ew > est la polarisation qui traverse l'analyseur sans absorptlon.

La polarlsatlon orthogonale est totalement absorbée.

e) Lame optique anisotrope :

Considérons un systéme optiﬁue qui pdsséde deux poléfisations principales
orthogonales | gl > et l 32 > pour- lesquelles il se compqrte comme un milieu d'in-
dices n; et n, et d'épaisseur £; w/2m est.ia fréquence de 1la 1umiéré incidente.

> >
Dans la base | ey >, ] g2 >, la matrice des indices est

' np O _ .
N o= Ng + dNp = (1,15)
0 N2
avec
I 1 =n T2 -
NR NR (N + N"), NI NI > (N N")
an 0 niI 0
N, = s N_ =
I
R 0 an I 0 n2

ou n1? 2 et n1€ 2 sont les parties réelles et 1mag1nalres de n1 et na. NR est
lié au pouvoir dispersif de la lame anlsotrope. NI 4 son pouvoir absorbant. La

matrice M associée au systéeme est
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ei(u)l/c](m"l)

0
Y _ er/e) (N-1)
ilwe/c) (nz-1) '

Si 1'épaisseur optique est faible (n;,2 - 1) wl/c << 1

M1+ i(wl/c)(N-1) = 1 - G (I,16)
avec
G = -i(w/c)(N-1) . (I,17)
On a :
- = - - T
LE GNI ﬂIG (1,18)
ou
T T My = - [GA, TTI]+ - i 6, TTI] (I,19)
avec
6, -+ [c+c] 2L
A2 c (1,20)
- NEY B IR 1 -
Gy =~ L6 -6 ] — (N - 1)

La notation [.A. B:]+ désigne 1'anticommutateur AB + BA.
La trace d'un commuteteur est nulle et seul le premier terme de 1'éguation
(1,19) intervient dans Tr [:NI - nT.] (Intensité lumineusé totale absorbée). La ma-

trice G, est donc associée aux effets de l'absorption; elle ne dépend d'ailleurs

A
gue des parties imaginaires des deux indices principaux. Par contre, la matrice

Gn est & 1l'origine d'un changement de polarisation sans absorption (dispersion.

pure); G. s'exprime en fonction des parties réelles seules des indices.

D
> -
Si ey > et g2 > ne sont pas orthogonaux, les éléments de matrice de.

N, et N. ne peuvent plus se calculer aussi simplement. N. et donc GA {ou N, et GDJ

R I I R
dépendent & la fois des parties réelles et imaginaires des indices principaux.
Cependant, toutes les éguations entre opérateurs que nous avons écrites restent

valables.

eae/enn
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Le type d'expérience gue nous voulons décriré est schématisé sur la

figure 1.

N
v

of(Z,t] _—> C— D

P C A PM
FIGURE 1 '

Nous considérons un faisceau, se propageant dans une direction 0Z et
" issu d'une source S polarisée par P; ce faiscéau incident est décrit par une matrice

polarisation w Il traverse ensuite la cellule C qui contient la vapeur, que nous

I*
décrivons par la matrice densité-atomigue O?[Z,t). Aprés traversée de C, la matrice

en

polarisation est devenue T._. L'analyseur A (matrice associée Mé) transforme T

T

T
Ma*]. Tout le-

MaﬂTMaT. Le photomultiplicateur PM mesure l'intensité totale Tr(ManT

probléme consiste donc & calculer T, a partir de Ty et of. Nous allons montrer que,.
dans le cas ol 1l'épaisseur optique est faible, la vapeur est équivalente a.une lame
optique anisotrope du type étudié précédemment, et calculer les matrices G,-GA et |
GD en fonction de OF.

2) Hypothéses. Principes du calcul.

o) Faisceau lumineux incident
Nous le décrivons par une superposition d'ondes planes monochroma-

> >
tiques EwI[r. t), incohérentes entre elles, se propageant dans la méme direction

->
0Z et de méme vecteur polarisation ey unitaire
0
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> 1> 2 I _i(k.F - wt)
Ew (r, t) = Z;u) gttt TV e,

> 1 I~ I
Zs - &, ey, (B, réel) | (I,21)

N2 .
I(w) =(ﬁ£hf) gst 1l'intensité lumineuse de 1'onde w dont la matrice

polarisation est :

-> ->
To(w) = I(w) | ey, > < ¢ | (1,22)

Ao
I(w} est une fonction qui présente, pour w = w, (pulsation centrale du faisceau 1lu-
mineux), un pic de largeur A (largeur spectrale du faisceau lumineux exprimée en
rd/sec.) »

La matrice globale de polarisation du faisceau incident est :

’ -> >
T.=Ip | e, ><e

I g Ao | (1,23)

avec Iy = I I(w) dw, intensité lumineuse totale.

B) Atomes
Nous ne quantifions pas les degrés de liberté de translation de
-> > ->
chaque atome : R = Rg + v t est le vecteur qui.définit la position du centre de

-> X . ) R -
masse .de 1’'atome animé d'une vitesse v. flv) = f[vx. Vo, VZ) est la fonction

(normée & 1) qui donne. la répartition des vitesses des Ztomes dans la vapeur;
lorsque-vx (ou Vy’ ou vz) varie, cette fonction présente un "pic” de largeur cA’/wC;
A’ représente donc la largeur Doppler de la raie d'absorption de la vapeur, expri-
mée sn rd/sec.
L'état interne des atomes dans l'état fondamental est défini par une matrice densi-
té cf[;, t), dépendénf éventuellement-de la position ; des atomes et du temps; ce-
pendant, nous supposcins Gue, par suite des collisions diverses dans la vapeur, il
n'existe pas de corrélation entre les variables internes et la vitesse [0_F ne dépend
> .

pas de v].

Soit H(t) = Hg(t) + Hi[t) 1'hamiltonien d'un atome donné; Hi[t] est 1'ha-
miltonien d'interaction avec le faisceau lumineux incident.

Les états fondamentaux de l'atome isolé sont les états | u > d’énergie
# wu; les états excités sont les états | m > d'énergie M[wo+wm - i%] ; T est une

constante qui traduit 1'effet de 1'émission spontanée.
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I1 est commode de décomposer Hg(t) en posant : . ‘-

1]'1 ' .v : n .
> ) Py * H' + H"_ ()

ST me Tt T T o s (1,24)

Ho(t) = # ( wo-

. ,_--_44.#Hq;},W¥(f]ﬁ_

T
"

I, I m><nl

H'e (ou H'f] est la partie indépendante-du temps de l'hamiltonien dans
1'état excité (ou fondamental) : hamiltonien Zeeman, hyperfin, etc.

H"e'(ou H"?J est la partie dépendante du temps de 1'hamiltonien dans - -
1'état excité (ou fondamental), qui décrit par exemple le couplage avec un champ . .-

de radiofréquence. R

, ~ Les états I U > et | m > sont donc les vecteurs propres de 1l'opérateur
Alwe - iT/2) P+ H' + H' s ona s H' | m>=ty [m>, H o[ u>-= oo, | uo>.

Nous appelens Uo(t, to) l'opérateur d'évolution associé a Ho

il fgz— Uo(t, to) = Holt) Ugl(t, to)

3

. (1,25)

Uo(to, to) = 1

Uo peut se décomposer en un produit de trois opérateurs qui commutent .: .’
. - _-I‘| - ’ - i ’
Uolt, to) = e T(Womi/2) Peltotod ey vy yofre, to) 0 - z,28).

er [ou-UofJ est un opérateur d'évolution n’agissant qu'a l'intérieur du niveau
excité (ou fondamental). On peut séparer les contributions a er (oy UOF),degH'e

' gL ” -
(ou H fJ et H o (ou H +.] en posant

r

0% F e, to) = Ue® Fre-ty) Ue® Tk, to)

Ue® Frt-t) = e'?H'elf[t‘t°]-/‘“

e d e, f el f el E
A g Vol (o) = [tuo Ft—to]'j CH ()

U T re-to) ue® Fie,ed . 0 L (127)

e/ e
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Y) Interaction atome-rayonnement
Dans l'approximation dipolaire électrique, on peut écrire :
I

> >] >
Hy(8) = -al.E"(R,t) . (1,28)

—->
= zn tn est la somme des vecteurs positions des électrons relatives au noyau;
g est la charge de 1'électron.

L'interaction avec l'onde w- s'écrit (°)

I > > i(R.B-wt) >¥ 2 -i(K.R-wt)
Yty =g & [e)\o.Tel KRowt) | o 2 -ilk.R-wt]] (I,29)

Hi = Xo'

La vapeur est limitée par les plans Z = -4/2 et Z = +4&/2 (voir fig. 2].

J'a L
B3 tZ yi
1 10 \Z
T LS /
0 Q

FIGURE 2 eoddonn
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(%) Rappelons que, pour étendre les calculs de JP1 et JP2 au cas des vecteurs pola-
risation ex non toujours réels, il suffit de remplacer tous les éléments de ma-
trice < ule .D|m > par < u|ek.D|m.> et de laisser incnangeeslles eXpressicns
< m|e>\ Blu > .

Pour calculer le produ1t scalaire ex D (ou ex TJ Eua:d eA est complexe, on peut

-> A
décomposer ex et D (ou T) sur les vecteurs réels e, ey e, d'une base orthonormée

guelconque; on a alors
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Nous allons calculer 1a matrlce polarlsatlon m_. au p01nt Q de cote Z = Zg.

La vapeur contlent 0477 atomes par unité de volume. decrlls dans 1'état fondamental
par la matrice densité Of. 01C peut varier d'un point & un autre de la cellule

(Par exemple, en présence d'un "gaz tampon”, les atomes situés prés de la paroi su-
-blssent—une relaxatlon Plus forte et "sont moins orlentes que ceux qu1 se trouVent

au centre de la cellule ). Of peut aussi évoluer au cours du temps_: lorsqu il '
existe de la "cohérence hertzienne" dans 1'état fondamental, les diverses grandeurs
atomiques oscillent aux fréguences hyperfines, de Larmor, etc. Per simplifier, nous

supposons que 0, ne dépend que-de Z et de t : Of[Z,t]. Ona : Tr OF[Z-tl = 1.

Les a:omes posseédent également une matrice densité Oe dans le niveau
excité, ol ils peuvent étre portés par les divers faisceaux lumineux de pompage et
de détection._Toutefois, saus 1'effet de 1'émission spontanée, ces atomes retombent
rapidement dans le niveau fondamental (au bout d'un temps de }'ordre:de T.=1/T).
Aussi allongnous supposerque la population totale du niveau excité est négligeable
devant celle du niveau fondamental (1l'absorption de la vapeur n’'est pas saturée).
De maniére plus précise, nous caractériserons la perturbation, apportée aux atomes
par chaque faisceau lumineux, au moyen d'un temps de pompage Tp = 1/T'" et d'une
énergie MAE' ( cf par exemple § II, équation (II,5) ] , qui correspondent respective-
ment & 1'élargissement et au déplacement des sous-niveaux fondamentaux (B) (9)
nous supposerons gue cette perturbation est ?aible en écrivant les conditions
T/Tb = T'/T << 1, AE'/T << 1. Dans les expériences habituelles de pompageeoptiqUe,
ces hypothéses sont trés largement réalisées (on a par exemple I''/T 2 10" ); par.
contre, si les expériences étaient effectuées avec des faisceaux lumineux extréme-
ment intenses issus de lasers, ce ne serait pas toujours le cas.

Nous sdpbosons enfin queAl'épaisseur optique de la vapeur est faible et

nous négligeons 1'effet sur un atome du champ rayonné par.tous les autres.

On calcule d’abord, en fonction de O (r, t), le dipéle électrique

P [r, t) par unlte de volume, induit dans la vapeur par 1' onde incidente E [r, t)

> > > g 1 -('i:" wt) ) -
- E—13 1 .r\ p— .
Pw(r, t) Xw (r, t) ® e + C.C. (1I,30)

-
ol X (r, t) est le tenseur de susceptibilité électrique linéaire de la vapeur au

cos/enn
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point,? et &8 1'instent t; on utilise pour cela un calcul de perturbation au premier
ordre par rapport au champ électrique incident. On évalue ensuite le champ ‘électri-
que EwR(ZO. t), rayonné dans la direction avant par tous les dipdles Bw(;‘ t), ce
gui permet d'obtenir le champ total EwT = Ewl + E@R 3 lé_variation ﬂf{w]_ﬂi[wj de
la matrice polarisation de l'onde w est ensuite calculée, en tenant compte du terme
d'interférence entre Ewl et EwR , mais en négligeant le terme en (EwR]Z {En effet,
ce terme est négligeable dans le cas des épaisseurs optiques faibles ol

| E&R | << | EwI 1]. Enfin, on utilise le fait que les différentes ondes w sont
incohérentes entre elles pour effectuer une sommation sur w des matrices polarisa-
tion (cf § 1I,1,d), ce qui dohne la matrice polarisation globale T apreés traversée

de la vapeur.

REMARQUES : _
. 0) Le tenseur ;;[;, t) est en général fonction du temps, notamment lorsque 0?[?, t)
dépend de t. La polarisibilité du milieu est alors modulée par les diverses préces-
sions atomiques dans 1'état fondamental (les pulsations atomiques correspondantes
sont notées 2, et supposées trés inférieures & w). Il s’'ensuit que le dipdle
Ew[;‘ t) rayonne en général au point Zo un champ électrique qui comprend diverses
pulsations:w, w * @ ; les champs électriques correspondants sont cohérents entre
eux, pour une méme valeur de w; la matrice ﬂT[wJ est alors fonction du temps
(cf § I,1,c) et évolue, du fait du "battement” entre les ondes w et w * {2, avec
les diverses pulsations Q. La sommation sur w ne fait en général pas disparaitre
cette dépendance en temps, et la matrice ﬂT évolue, elle aussi, avec les pulsations
Q. Les caractéristiques du faisceau transmis. sont donc modulées .par les diverses
précessions atomiques de 1'état fondamental : c'est ainéi gue 1l’'on explique par
exemple les modulations lumineuses d'ﬁn faisceau croisé (23)[28).
B) Le calcul de 1'indice de réfraction d'une vapeur nécessite de tenir compte de
1'interférence entre 1l'onde incidente et les ondes diffusées vers l'avant par les
différents atomes du milieu. On utilise ici un traitement claésique du rayonnement
gui permet de calcuier 1'indice sans trop de difficultés. Une approche entiérement
quantigue du probléme serait plus longue & exposer : il faudrait, par exemple, cal-
culer les états stationnaires de collision d'un photon diffusé par l'ensemble de
tous les atomes et en déduire 1'amplitude globale de diffusion vers 1l'avant.
(Notons que la difficulté n'existe pas dans JP1 et JP2 ol il suffit de calculer
1'évolution d'un seul atome.)

cve/onn
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. Y) Dans le modéle utilisé ici, toutes les ondes w ont des vecteurs d'qndes,K paralj
leéles, et 1l'extension latérale du faisceau lumineux est infinie; les effets de chan-
gement de direction et de déplacement latéral de ce faisceau (29)(40) ne peuvent -

donc apparaitre.

. 3) Résultats généraux obtenus

Avec les hypothéses faites, on obtient alors

o= - _ Zo, _ _Zo .
M) - [6htt - =0, m ] i eyt - 20, m ] (1,31)
ol GA et G sont les parties hermitique et antihermitique de la matrice G(t),
agissant dans é?bl définie par :
NP2 wod o dz Z z
= g Do =L £ £ T
G(t) 260 o J T Tre { 0. (Z,t + ) Kt + CJ} (I,32)
_9/2 .
avec
> > 1w . [ Lo ® 1 ( K.v+il/2)
—Wa-K.v+
< e, lkit)|e, > = J 2220 4w J flv) div J gt et WY t
i J. woelg - 0
> % > ' '
(e, -T) U t,t-1) (Ej.?l Uol (t-1.t) | (I,33)

La notation Tr, désigne une trace partielle sur 1'espace des états des atomes dans

le niveau Fond:mental K[t] gtant un opérateur agissant & la fois dans i'espace des
états de 1'atome et dans 1' espace (}r des états de polarisation, on voit sur
(I1,32) que 1° operateur G[t) n'agit que dans 1’ espace (77

.L'équation (I,31) a donc bien, comme prévu, 1' allure de 1'équation [I 19)
la matrlce G(t) est .donc celle qui joue un réle fondamental dans notre probleme.

Le cas le plus simple est celul ot G est scalaire

G =g 1, ot-1 est la matrice unité.

On a alors

- . . ) |
o= (1 g -g) (I,34)

Y
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étant une matrice proportionnelle a T la polarisation du faisceau

i
T I’
transmis est la méme gue celle du faisceau incident; seule l’intensité totale varie

dans un rapport (1 - g - g*] indépendant . de m.. Dans ce cas, la vapeur atomique

étudiée ne présente ni dichroisme ni biréfrinéence, et est équivalente & 1'atténua-
teur isotrope introduit au § I,1,f.,ca.

C'est donc le caractére matriciel de G qui est responsable de la modifi-
cation de la polarisation lumineuse. En général, G posséde deux polarisations propres

> >
| elp > et | ezp >; lorsque G n'est pas scalaire, ces deux "polarisations principales”

sont les seules qui traversent.la vapeur sans déformation. Si, par exemple, les ni-

veaux I U > sont deux sous-niveaux issus d'un niveau de moment cinétique total 1/2
et si H'e = H’f = 0, nous verrons plus loin gue les polarisations principales sont
les polarisations circulaires droite et gauche; cette propriété n'est cependant pas

générale et nous chercherons & déterminer dans les exemples gqui vont suivre qguelles

sont, dans chaque cas, les polarisations principales correspondantes.

Les éléments de matrice de K(t) font intervenir des intégrales de la

forme :

> ” i Kov+il/2]T > ® >
-Wo - +
J £F(v) dv J oI (w) dw J dt el[‘” Wok.-vril/)T e -1
0
UoS(t,t-T) Zj.? Uo' (-7, ¢) (1,35)

gui sont dy type de celles que 1l'on rencontre dans JP1 pour le calcul de 1l'absorption.
iwt :
e

Si 1'on integre d'abord sur w la fonction [(nI(w] ], on voit que seules inter-

viennent les valeurs de T de l'ordre de 14A+(A est la largeur de la raie excitatrice).

e-lK'VT:] permet de négliger les valeurs de T

De méme, 1'intégration en v de [ £(V)
trés supérieures a 1/A' (A' est la largeur Doppler de la raie d'absorption de la
vapeur). '

Cette remarque nous montre donc que la structure des équations obtenues
permet, dans l'intégrale en T de (I,33), de supprimer tous les termes gui prennent
< 1/0 (ou 1/0'). Il s'ensuit que, dans er[t.t—T]
et Uof[t-r,t], seules jouent un rdle les causes d'évolution des atomes dont 1'action

une valeur négligeable lorsque T

n'est pas négligeable pendant un intervalle de temps 1/A. Ceci n'est d'ailleurs pas
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surprenant : on sait en effet_[g) que 1/A peut 8tre interprété physiquement comme
le temps At gque met chaque train d'ondes du faisceau excitateur & passer en un
point donné, .ol se trouve un atome;.on comprend donc bien-qu'il est possible .de
négliger.tous les processus d’'évolution incapables. de faire é&voluer les atomes de
maniere notable pendant le temps At.

Nous utiliserons dans la suite cette.possibilité de simplification des
équations de maniére systématique; nous allons déja en donner. un exemple; celui.
ol dans (I,33) il est possible de négliger les variations des opérateurs dues au
couplage entre les atomes et la radiofréquence; nous pourrons ainsi étudier plus

commodément le sens physique des variations dans le temps de G(t).

B e i iy medipundipusbue i iR AR g s S ) il nopul = Jocnhnibeaniundlh

a) Influence d'un champ de radiofréquence

Dans la tres grande majorité des cas, la contribution & (I,32)
des parties-de 1l'hamiltonien atomique qui dépendeht du temps est compléetement né-
gligeable. Considérons: par exemple 1l'influence d'un champ de radiofréquence
§1~cos  t; les.opérateurs-d'évolution U;e'f[t.t-T) gui lui correspondent ne
varient que sur des intervalles de temps de 1l'ordre de ['Ye'f B, ]fl [YE'F
gnent les facteurs gyromagnétiques des niveaux excité et fondamental) et, avec les

champs couramment utilisés, on a

Ye,f- B, << A ou A’ (1,36)
(méme lorsgque l1'on effectue une résonance sur un niveau excité, Ye By est de-1'or--
dre de I' = 1/1, mais en général faible devant la largeur Doppler -A).
On peut alors remplacer dans (I1,33) les opérateurs er,f par

e+1H eaf(T/h)(ce gui revient bien, d'apres (I1,27), & remplacer les opérateurs
er'f par 1)~. La dépendance en t de cette éguation devient alors plus simple

et 1'on obtient

- 7 _Na? wek - wI(w) - >3
< ei!G[t].|ej > = S Try { o .t [ W ST j flv) d’v

00 > » 4;.,> )T
J dT.el(w'wo‘K.V+1F/2]T (;i$‘?] e iH' G T/H [gj-?) é1H £T/H } (1,37)

0
ceel e

dési-. .
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avec :

1 RS . |
O_F = -27 J dZ O_F(Z. t + E‘] (1,38?
_2,/2

lL.a matrice G , et donc ﬂT - ﬂI , he dépendent alors plus explicitement

des hamiltoniens H"e[tJ et H"f[t], c'est-a-dire du champ de radiofréguence appliqué

sur les atomes. Cependant, il existe une dépendance implicite par 1'interméidiare

de 5} dont 1'évolution dépend de la radiofréquence, et dont certains éléments peu-

~

vent évoluer aux fréquences /27 (ou & leurs multiples entiers). En effet, pour mo-

difier considérablement P

plitude treés faible : Yf.Bl doit étre de l'ordre de l'inverse du temps de relaxation

il suffit d'un champ de radiofréquence résonnant d'am-

global Tr dans le niveau Fondamentai. Comme Tr.A >> 1, il est alors parfaitement jus-
tifié de remplacer, comme nous l'avons fait, les opérateurs U;e’f par 1.

C'est cette dépendance implicite qui permet d'interpréter les modulations
de 1'absorption d’'un faisceau croisé par une vapeur subissant une résonance magné-
tique dans 1'état fondamental (23). Les signaux optiques reflétént donc alors uni-
guement 1gs variations de 3¥ ; c'est d'ailleurs ce qui fait leqr intérét f par
exemple, les raies de résonance dans le niveau fondamental sont extrémement fines
(elies ne sont pas élargies par effet Doppler optique [42) ), et permettent d'ef-
fectuer des mesures treés précises de la fréguence de résonance dans ce niveau
(2) a (4).

Signalons d’ailleurs un cas, sur lequel nous reviendrons plus loin de

=

maniére plus détaillée (cf § III), ol 1'approximation gqui consiste & remplacer
U;e'f par 1 n'est pas valable. C'est le cas dans leguel A. CORNEY, B.P. KIBBLE et
G.W. SERIES (43) se sont placés, en étudiant la propagation de la lumiére 1orsque“
le niveau fondamental est unique et que 1'on effectue une résonance magnétique sur.
1'état ?xcité; la seule dépendance en t de ﬂT - ﬂI ne peut alors provenir qué du
terme er(t.t—TJ (gue nous avons remplacé ici par 1); on voit alors clairement
pourquoi il est indispensable, pour voir les effets étudiés par SERIES et al.,
d’appliquer un champ de rédiofréquence trés intense, de sorte que Ye B,/A ne
soit pas completement négligeable.

B) Influence de la valeur finie de la vitesse de propagation de

la lumiére

On peut d'autre part remarquer sur (I,38) gue le calcul conduit &

une matrice densité moyenne 6¥[tJ, indépendante de Z, obtenue en moyennant par.rap-

Ao
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port & Z les valeurs prises par'Of(Z.t] a des instants t quli dépendent de Z; en
effet, la vitesse de la lumiére est finie et les champs arrivant & un instant t
au point Q ont été émis & des instants différents par les différents atomes de la .

vapeur. D'autre part, on voit sur (I,31) que la valeur de 7. & l'instant t dépend

, T ,
de celle de O, & un instant antérieur t - Zg/c ; Zg/c est le temps de propagation

de la lumiérefdu centre de la cellule jusqu'au boint Q. Les effets physiques liés
a la vitesse finie de propagaetion de.la lumiére seront étudiés plus loin de maniére
plus détaillée (cf § IV). '

Notons enfin que, dans 1'expression (I,38), on a Z < /2. Si GF[Z,fj
varie peu sur des intervalles de temps de l'ordre de %/c, on peut remplacer dans
(I,38) Gfﬁz,t + Z/c) par 0.(Z,t), et 1'on a alors ‘

1
f L

_ +£2 .
Of[t] = g (t) = J Of[Z.t) dZ (1,39)

_z/é
expression plus simple & interpréter que (1,38} : Oftt) est en effet la matrice
densité globale de tous les atomes & 1l'instant t (c'est celle qui intervient dans
JP1 et JP2). Ce résultat se comprend aisément : pendant le temps At = %/c mis par
la lumiére pour traverser la cellule, les atomes n'ont pas le temps d'évoluer dans_
1'état fdndamental; il est alors possible de les supposer "figés” a l'instant t
pour calculer WT[tJ a cet instant.

Par contre, si les fréquences d'évolution Q/2m de Gf sont suffisamment
élevées pour que 2%/c ne soit plus trés petit devant 1, il est indispensable
d'utiliser 1la formule exacte (I,38) (ce peut étre le cas si, par exemplé, 0_F pos-
séde de la cohérence hyperfine). Le signal mesuré par le détecteur lumineux dépend
alors de maniére complexe de & (dans le cas précédent, il était simplement propor-
tionnel & &). Nous verrons par exemple~que la modulation & la pulsation § peut,

dans certains cas, disparaitre par un effet d'interférence destructive.

Dans 1'expression (I,37) interviennent & la fois 8¥[t), matrice densi-
té atomique, et les opérateurs H'e et H'f » hamiltoniens du niveau excité et du

niveau fondamental.

Y
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Nous allons voir que 1la modification de la polarisation lumineusé ne
prov1ent que de 1'influence de ces tr01s operateurs. Pour cela, plaqons nous dans '
le cas oll ces opérateurs n 1nterv1ennent pas, en supposant que

- dans [1,37],0n peut faire H’e = H'f = 0, soit que les structures Zeeman
ou hyperfines des niveaux soient nulles, soit qu'on puisse les négliger devant KA
“‘ou KHA' (cf § précédenf].

- la matrice densité des atomes dans 1'état fondamental, proportionnelie

3 la matrice unité, est invariante par rotation.

Dans ces conditions, il apparait dans (I,37) une expression de la forme

< Zilstt)lé’j >« Tr, | [Zi*.'ﬂ Pe[;j.?J }
<, | e, > (I1,40)
. j .
{(cette relation peut se démontrer simplement par des considérations d'invariance
par rotation) et on voit que la matrice G est, elle aussi; proportionnelle & la
matrice unité. Dans ce cas (cf § I,3,a), la polarisation lumineuse transmise est
la méme que la polarisation incidente.
La modification de la polarisation lumineuse a donc en général deux
origines :
o) la matrice densité 3¥(t) n'est en général pas scalaire. L'effet cor-

respondant sur la pdlafisation lumineuse est appelé effet paramagnétigue; il .cor-

respond & 1l'influence sur la matrice polarisation ﬁT des "différences de population”
et des"cohérgnces hertziennes"” de Of[t].

B) H'e et H'F ne sont pas nécessairement négligeables devant K(A+A'].
Lorsque 1'état fondamental est diamagnétique (un seul sous-niveau | B >}, la modi-
fication de polarisation lumineuse ne peut provenir que de l'existence de H'e 5

c'est pourquoi 1'effet correspondant est appelé effet diamagnétique. Par extension,

méme si 1'état fondamental n'est pas diamagnétique, nous parlerons encore d'effet

diemagnétique pour désigner 1l'influence de H'e et H'jc sur LE LEE

Physiquement, les notions d’effet.paramaghétique et .d'effet diamagnétique
peuvent &tre comprises de la maniére suivante : considérons. le cas simple ol un

faisceau lumineux, se propageant dans une vapeur atomique parallélement au champ

ved/une
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magnétique appliqué, interagit avec des.atomes de moment angulaire I = 1/2 dans
le‘niveau fondamental (lé transition optigue ponsidérée s'effectuant vers un niveau
exéité de moment cinétique F = 1/2). On péut montrer que, dans ce cas, les polari-
sations principales de la vapeur sont les polarisations circuléires droite et gauche.
La modification de polarisation du faisceau lumineux provieﬁdra'dpnc de la différence
nd[wJ - ng[w] entre_les indices de la vapeur pour ces deux polérisations. Dgux éffets
peuvent alors se produire :

| d] si dans la vapeur, il yva plus d'atomes dans 1'état 4 = -1/2 que dans
1'état 4 = +1/2, les courbes donnant n

d

et ng, centrées au méme point w =wy si le
champ magnétique est faible, auront une hauteur différente (cf fig. 3-a). C'est

1'effet paramagnétiqgue.
B) si le champ magnétique est suffisamment intense, 1’effet Zeeman déplace
en sens opposé les deux courbes (cf fig. 3-b) et, méme en l'absence de différences

de population, on a nd[w] # ng[w). C’est 1'effet diamagnétigue.

N n

{a)

FIGURE 3

Remarque : le niveau fondamental et le niveau excité jouent donc un réle dissymétri-
. . e f . : . .
que : si les opérateurs Uy et Ug dans les deux niveaux peuvent tous deux introduire

un effet diamagnétique, seule la matrice densité o intervient pour 1l'effet parama-

. f .
gnétique (et non celle Oe du niveau excité). Ceci provient de ce que nous avons sup-
posé que la population du niveau fondamental est trés supérieure & celle du niveau
excité (cf § I,2,b); dans le cas contraire, il faudrait remplacer (I,37) par une

équation oU interviendrait également O
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II. Effet paramagnétique (cas des isotopes impairs du Mercure). (®)

. L'effet paramagnétique peut se produire, comme nous venons de le veir,
lorsqu'il est possible de. négliger dans (I,37) l'influence des opérateurs H’e et

H'f » c'est-a-dire lorsque l'on a

Hie . H’f << K (A + A") _ . - (IT,1)
Pour nous placer dans ce cas, nous allons supposer que 1l'on s'intéresse & une
composante hyperfine donnée d'une raie de résonance optique, suffisamment isqlée.
des autres composantes pour.qu’'on puisse négliger 1eur_iﬁfluence; de plus, nous -
nous plagons dans le cas ol le champ magnétique est faible, de sorte que les diffé-
rences d'énergies dues & l'effet Zeeman satisfont la condition (II,1). Ces hypothéses
correspondent exactement au modéle de JP1 et JP2, dont nous allons d'ailleurs repren-
dre les notations. Elles sont souvent réalisées dans les expériences de pompage op-
tique sur les isotopes impairs du Mercure (encore que, dans les effets liés & 1'in-
dice de la vapeur, l'influence des composantes hyperfines méme trés éloignées soit

souvent sensible, comme nous le verrons-au § I1I,3,d).

1} Structure des équations obtenues..Analogie entre 1'évblution des

-atomes et celle du rayonnement.

L'état fondamental est un niveau de moment angulaire I. En présence
d’'un champ magnétique porté par 1l'axe Oz d'un triedre direct Oxyz, on a
H'1c = wa IZ (") (wf. pulsation de Larmor dans 1'état fondamentall; les niveaux

| MU > sont les sous-niveaux Zeeman d'énergies uhwf. En pratique, nous avons toujours

(%) Dans ce paragraphe, nous reprenons dé maniere synthétique un certain nombre de
résultats publiés par ailleurs (44)[45)[48).

- - . > > > )
(7) Dans tout ce mémoire, nous notons I, J, F+de§ momgnts angulaires divisés par W;
avec cette convention, souvent utilisée, I, J et F sont des opérateurs vectoriels
sans dimensions.
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de sorte que nous pouvons remplacer dans (I,37) 5¥Lt] par Gf(tJ (cf § I,d,R).

Nous ne considérons dans 1'état excité qu'un niveau hyperfin de moment
angulaire F; H'e = Mwe Fz [me, pulsation de Larmor dans 1'état excité). Nous suppo-
sons en effet que la fréguence centrale wc/2ﬂ de la raie excitatrice n'est voisine
que de la fréquence associée a la transition F <> I, et que les largeurs A et A’
sont trés petites devant la structure hyperfine du niveau excité; il est alors possi-
ble de hégliger les effets des niveaux hyperfins autres que F, et 1’on a:

Pe N % | Frn > < Fm

On suppose enfin que w

e f << A + A' (pas d'effet diamagnétique).

Avec nos hypothéses, on peut remplacer dans (I,37) H'e et’H‘f par 0. L'in-

tégrale en T se calcule-alors aisément, et 1'on obtient

G(t) = a(l'/2 + iAE’') B(t) o : : - (11,3)

avec les notations suivantes :

w R ) :
0 = —= Nn__ (II1,4)
c 2 gq Io

(o0 Io est 1'intensité lumineuse incidente) est une constante homogéne & un temps.
[’ et AE' sont les quantités déja introduites dans JP1 et JP2; elles re-
présentent respectivement 1'élargissement et le déplacement de 1'état fondamental

=

dus & 1l'excitation optique, et sont données par :

2 |< FIFl T >

I’ AE _ ig
5—[wo)+1AE (wg) = .2 SET I I(w) dw J

-+ 3
flv) dv

> -
w-we-k.v+il/2

(I1,5)

: . >
g < FII?III > est 1'élément de matrice réduit du dipdle électrique gT entre les
niveaux F et I.
La matrice B(t) est définie par-

-> Lo _ > % > > > ’ -
< eiIB[tJ|?j > = Try L og(t)e,".0) P (e,.D) } - | (I1,6)

~

+ . i .-
D est un opérateur vectoriel hermitique sans dimensions, proportionnel & la partie

¥ + 3 1] 3 3 0 ] . - .
angulaire de qT; nous choisissons ici un coefficient de proportionnalité qui corres-
"/
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pond aux conventions utilisées dans la référence (9}, en posant :
N ‘ : v :
<Fl|p]}1 > =/ 2F +71 - » (I1,7)
. S :
D étant hermitigue, on a alors
* _ I-F : ‘
< I||D||F > = (-1) Y 2F + 1 (1I,8)

et les éléments de matrice des composantes standard Dq de D dans les axes OXYZ sont:

les coefficients de Clebsch-Gordan

-; m|inU > = < FW|I1UQ'> |
< uqu.lm >= (-9 < mlDFq|u > - (I1,9)
On a : S =“BT, de_sdrte que (I,31) s'écrit
“ m(e) - - o o= [ Bt - 29, 7 ], .
-10AE’ [-B[t- %ll, e ] | (I1,10)

Nous voyons donc.qu'avec les hypotheses de JP1 et JP2 1'équation géné-

rale (I,31) se simplifie considérablement.

o) Forme de 1'équation (II,10)
Juxtaposons (II,10) avec 1l'égquation (III,A.4) de la référence_(s)

()

d ‘ T’ oo - ,
7 %t = -5 [A, QF(tJiL -1ae' [ A, o () ]
< ﬁT(tJ‘;n =‘-0L;—[:B[t-?-.1r1:|;

I

-i0AE’ [ B(t- (—2311, L

ced/unn
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L’analogie entre les deux équations est frappante. Nous . trouvons ‘dans
chacune d'elles : tout d'abord un anticommutateur multiplié par.I'', puis un com-
mutateur multiplié par AE'. Seuls les anticommutateurs ont-une.trace non nulle;
ils décrivent comment le processus. d'absorption fait varier le nombre total d'ato-
mes dans 1'état fondamental [ Tr [d[1]/dt Of] ] et le nombre total de photons '
[ Tr [FT - nI] ]. Les deux anticommutateurs-traduisent donc 1'effet des transitions
réelles de résonance optique sur 1l'atome (durée de vie d'origine optique de 1'état
fondamental) et sur le photon Labsorption d'énergie lumineuse). Quant aux commuta- . :
teurs, ils traduisent 1l'effet des transitions virtuelles de résonance optigue sur
1'atome (déplacement optigue de 1'état fondamental) et sur le photon (modification
de la vitesse de propagation associée a la disperéidh].

Les matrices A et B sont .sans dimensions. I'' et AE' sont proportionnels
& 1'intensité lumineuse Io, mais ne dépendent pas du nombre d'atomes par‘unité de
volume ./70 par.contre, ol'' et GAE' ne dépendent plus de Io, mals sont propor-
tionnels a /40 La variation relative de Op dépend donc du nombre de photons,
alors.que celle de T dépend du nombre d’atomes.

B) Etude des matrices A et B

r , _ > % > . > -f'."
< ulAjur > ; ) < ule}\0 .D|m > < mleAO.Dlu >,
> >
. ”ﬂsleilaptlle, > e e
=1 Oy (t) < ulgi*-alm >'<'m|;j‘5|ufi> Coo e I,
L muu’ ‘

La matrice A agit dans l'eébécé:deé“éféts'dé l'étbme}'d}eét-une matrice
hermitique; COHEN-TANNOUDJI (8) a désigné par |.o. >:1les états propres de A (valeurs
propresﬂp&]Wét“leuria donné 1'interprétation physigue suivante : lorsque 1'atome est
dans 1'un des états | a >, il acquiert, du fait du processus d'absorption, une durée
de vie T /p et subit un deplacement energetique ﬁp AE’ bien deflnis. La matrlce
B[t) agit dans 1'espace \f‘ des etats de polarisatlon de la lumlere, c'est une ma-
trice hermitique qui possede deux vecteurs propres, gue nous d951gnerons par |e
{valeurs propres qB : ce sont les polarlsatlons principales. Les états de po}arl-
sation ]eB > sont pour le photon ce qgue sopt les états a > pour 1l'atome : lbrsgue

le faisceau lumineux est dans 1°un de ces deux 6tats de polarisation (ﬂI =

>
Io|e >< e

il subit une atténuation et un déphasage bien définis, sans changer

2gl).
I S
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d'état de polarisation : ﬂT = {1 - al'") ﬂi.

‘Les matrices A et B sont définies positivés [pa. qB 2:0); guelle que soit.
la matrice densité Gf(t]. on peut dire qu'a tout instant le processus d'absorption
porte des atomes de 1'état fondamental vers 1'état excité [ Tr { d(1]/dt Of(t) } =
-T" Tr { A, (t) } € 0], et que 1'énergie du faisceau lumineux diminue
[Te (- M) o= T Te {Be) mp ) g 0].

Ecrivens 1'élément de matrice de A en introduisant la matrice polarisation

-> > > > > )
ﬂ[eko) = Iexo > < exo| 3 [_Tr ﬂ[eko) = 1., WI_=Iuﬂ[eX°) ] on pose :
> - < -+ -> . l-> N . ) R
ﬂ[ekoJi,j = eilﬂteko] ey (I1,12)
= < ' 1 2
AUU' u|A|u ‘> s'écrit alors
> > ¥ > > > ‘ .
= < . < .. >, ’
e i'JZ,m ['ﬂ[e)\o] ]J‘i ule; .Dfm > mleJ D|u (II1,13)

.. Comparons (II,11) et (II,13); la symétrie entre A et B est évidente;
A et B'béuvent s'obtenir en“pfehant la trace par fapport aux variables des photons
ou des atomes d'une matrice Jéé plus générale, correspondant 3 un opérateur agis-

sant sur les deux types de variables, et définie par :
> { - :
<we,| A |u'§J >=7 < ulei*.5|m > < mIEj.Elu' > . ©(I1,14)
: ' ©m ' o : S

Jd% n'est d'ailleurs par un nouvel opéfateur; (T'/2 + iAE’JJQ' est, i un coefficient
réel prés, la valeur que prend, dans le cas de l'effet paramagnétiqué, 1'opérateur
K introduit en (I,33). ' '

On a :

>
I

N .
= Trg { nI[er] 7=

e, (o (A Y | (II,15)

[a3]
n

TrP désigne 1l'opération de trace partielle effectuée sur les variables de polarisa-
tion de la lumiére. )

. Signalons que FAROUX (30), dans un calcyl ol la symétrie entre photons et
atomes est conservée de mahiére systématique, a également utilisé cette matrice

-

agissant & la fols dans l'espace des états des atomes et celui des photons.

AT
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-5
Y) Caleul de LA(er)‘

Montrons enfin qu’'il est possible de retrouver 1'’expression de
L, ) =T A (0]
A "X pur HHTR M

guantité totale de lumiére absorbée par la vapeur par unité de temps, qui est célf

culée dans JP1 et JP2; en 1'absence d'analyseur, le signal optique est ’

AL = Tr (w - m) = Tr { (aI'/2). [ B, 7 ], '}

.
-> > > >
=al' I, Tr { Ble)\0 > < ey | } =al Ip < exolslexo,> (I1,186)
en utilisant (II,11), il vient
->
Al = " I A (0.) «, = algl .
o LAy Oy = 0Toba (8, )

'

2) Influence des diverses observables de 1'état fondamental. Etude des

symétries.

Les signaux optiques dépendent de O par 1'intermédiaire de G et permet-

tent donc de mesurer un certain nombre d’observables relatives au niveau fondamen-
tal des atomes. Nous allons étudier quelles sont ces observables et leur influence

sur m Il n'est pas indispensable de préciser la nature des niveaux | > (c'est-

T . :
a-dire la valeur du nombre guantique I) pourvu que l'on ait HA >> H’e. H'f; cepen-

dant, nous prendrons souvent comme exemple le cas du Mercure.

Dans (II,10), seule la matrice B(t) dépend de O ses €léments de

. £
matrice < gi‘B[tllgj > sont les valeurs moyennes d'opérateurs de la forme

> - > >

[ei.D) Pe(ej.D) ; 1 et jJ pouvant prendre chacun deux valeurs, T - Ty dépend

donc des valeurs moyennes dans 1'état fondamental de quatre opérateurs. Ces opé- -
rateurs ne se transforment pas de maniére simple par rotation, et ne sont pas

adaptés & 1'étude que nous abordons ici. Aussi est-il commode de les remplacer

eedlenn
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par d'’autres opérateurs, T[k]

simples; les T(E] sont des opérateurs tensoriels irréductibles dont l'utilisation

, dont-les.propriétés de transformation sont plus -

est, dans.le domaine du pompage optique, maintenant classique (47)[48)ﬂ
Pour cela, on remarque gue E est vectoriel, alors que le projecteur sur
1'état excité Pe est scalaire; il est donc possible d'exprimer tous les é&léments

(k) o _ (k)
> = Tr, { o (t) T }

> ' >
< eiIB(t)Iej > en fonction des valeurs moyennes < T q

d"un opérateur tensoriel (k = 2, -2 € g € +‘,2], d'un opéréteur vectoriel

(k =1, -1 £ g £ +1) et d'un scalaire (k = g 0). La définition des opérateurs

T(EJ en fonction des composantes standard. de B relatives aux axes 0OXYZ est
(k) = PTE—— : ‘ . - .
T =) <114 g”| Kq>D_, P-D_, S (II,17) -
g Sy g e q
g *g'=gq . :
On a : o - ) L .
-1 T[Zl = [ TEZJ 17 : R : (II,18).

Soient efle'cos Y, e16 sin ¢ les composantes de ;1 sur les axes 0X et 0Y;

-16 i6

-
-e sin Yy et e cos Yy celles de e; ( le sens physique des paramétres 6 et Y

apparaitra plus bas; cf (II,3,b) ) :

31 = e—le cos y e, * ele sin ¢ e
X Y
gz = —e_le sin ¢ gx + ele cos | ;Y (II,19)

On calcule :

(@ Be 6By = - 2 (12 vz 0y ein 2 sin 20 1)
& V6 , Yy 2
1 e (2), 1 . : (2)
< +~§>[cos 2y -i sin 2y cos 26) T+2 t 3 (co; 29 + i sin 2y cos 20) T_2
@ *0p 3.8 = - = (12 vz 110) - Lsin 29 sin 20 7'
e T /2
t : - 1-.(cos 2y -1 sin 2y cos 26) T(Zl- 1-[cos 29 + 1 sin 2y bos 26) T(ZJ
2 : : +2 2 -2
(I1,20)

AT
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(- (;1*.B]Pe(gz.3)'=_—l4 (cos 2y sin 26 - 1 cos 26)'T(;]

=

- —-[sin 2w - sin 26 + 1 cos 2y cos 26] T[ZJ

= (sin Zw + sin 26 - i cos .2y cos 26) T[2J

>

IS;‘.BJPB(EIT’.DJ =[ @& .mpe(e{ .D) ]‘L , . (I1,21)

\

La matrice B(t) permet de calculer tous les signaux optiques des expérien-
ces ‘que nous avons envisagées; B(t) dépend des valeurs moyennes de quatre opéra-

teurs T[1] T(Z], Tig] et [ T[EJ + /E'T(gJ ]. que la relation (II,18) permet d'ex-

0 -2
primer en fonction de quatre observables. Ces observables sont.liées aux axes OXYZ

gui sont asscciés & la direction de propagation de la lumiére, et .-nous connaissons_
leurs propriétés de transformation par rotation. Le sens physigue des opérateurs

TFKJ est 1le suivant .:

Tlg] est proportionnel & la population totale de 1'état fondamental
(< T(g)> est égale'é une bbnsténte,c(0]5}
TF;? est proporticnnel & 1'orientation IZ‘des atomes dans la direction -
de propagation du faisceau lumineux :
(1) (1 -
= >
T 0 > c <'IZ _ (I1,22)
(ou 0[1] est un coefficient réel).
(2) (2} [2) S 1014
- T 0’ T 5 et T_ correspondent & 1'alignement des atomes dans le
niveau fondamental; on 1ntroduit le coefficeient réel:c[Z] en posant :
(2) C(ZJ. )
Ty > =—1[3<>-11+ 1]
v B
(2] .
(2) , 2
> = < + >
+2 5 [IX iIYJ (II,23)

(Les coefficients C(K] introduits ici-pourraient étre calculés en fone-
tion de k et des nombres quantigues I et F; il n'est pas utile de donner ici 1le
resultat obtenu, qui fait intervenir un coefficient 6j, car il ne jouera aucun

r6le dans la suite des calculs.]
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La connaissance de ces quatre valeurs moyennes permet de déterminer”trés‘
rapidement les propriétés optigues de la vapeur : pour connaitre les polarisations
principales,.il -suffit, comme nous 1'avons vu au § 1, de chercher les polarlsatlons
propres de B; ces derniéres étant toujours orthogonales (pu1sque B est hermlthueJ
elles sont obtenues en reportant dans (II,19) les valeurs de 6 et Yy gui annulent
1'élément non diagonal (II,21) de B. De méme, il est possible de déterminer aisément
la différence entre les deux indices pripcipaufnreportant dans (II,20) ces valeurs

de 6 et ¥, et en calculant la différence entre les deux éléments diagonaux de B.

~

- Nous-allons appliguer cette étude & un certain nombre de cas particuliers

a) o, « 1. 0.-est invariant par rotation. Si R ést uUn opérateur de

: f f
rotation dans 1l'espace des états, on a donc’ : 3¥ = RE%R*. et
(k) . — (K (k)
< > = i . =
T Tre {RORY T° 7} = Tr { OfR T, R1I
- <R T(K] R >. v ' » - (11,24)
q .

FSJ > est donc invariant lorsque 1'on fait subir-une rotation a 1'opéra-
teur T[:]; or, nous savons gque par.définition les operateurs T(;].se transforment_par
rotation comme les harmonigues spherlqueva[ZJ. Comme 1 unique harmonique spherlque
gui ne varie pas par rotation est Y[OJ, on a : (k] > = 0.si1i k et q ne sont pas

o
simultanément nuls,

On voit alors sur (II,20) et (II,21) gue la matrice B(t) est multiple de
la matrice unité; l'absorptien et la dispersion sont indépendantes de ﬂI; aucune po-
larisation n'est modifiée par traversée de la vapeur.

B) m_ = 1. On éclaire la vapeur en lumiére.non polarisée. On a :

I
L %?(1 - I'') B(t); B(t) dépend de < T[2].> et de < T(1] >, et la lumilre.trans-
mise peut &tre partiellement polarisée si ces grandeurs ne sont pas nulles; 1l'analyse
de cette polarisation permet donc -de mesurer certaines .des composantes de. ces opéra-
teurs.
Par contre. on voit sur (II,20) que la mesure de la lumiére totale absor-

bée. proportlonnelle aTlr [ B(t] ], ne permet d’ attelndre que 1a combinaison

12 g0,
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sans analyseur ni polariseur, on .peut détecter par.exemple un alignement des atomes
dans la direction 0Z.- '

Yy 0f est invariant par rotation autour d'un axe 0z (cet axe 0z,
lié par exemple & un champ magnétique statique, n'étant. pas nécessairement confondu
avec la direction 0Z de propagation de la lumiére).

Effet Faraday paramagnétique : si la lumidre se propage dans la direction
0z, 0Z et 0z sont confondus. Les seuiés hafmcniques sphériques invariantes par rota-

tion autour de 0Z sont les Y[S), et on montre, par.un raisonnement semblable & celui

gui est fait en a), que .< T(E} > =10 si.g # 0. On utilise alers (II,21) pour

trouver les polarisations principsales; 1'élément non diagonal de B s'annule pour.
Y = /4 et 8 = /4, ce qui correspond aux pglarisations circulaires droite et gauche.

-ne dépend plus -que de deux observables : < T(ZJ + vV 2 T(g]

(II,20) -nous montre que T .

T
qui apporte la méme contribution aux deux indices prihcianX'(absofption indépendante
de TTIJ»; < TM'J

0
paux : la vapeur. posséde donc un pouvoir rotatoire sur les polarisations planes pro-

> qui est proportionnel & la différence entre les deux indices princi-

bortionnel»é AE' < I_ > et un dichroisme circulaire proportionnel a I'' < IZ.>.

P4
'Biréfringence magnétique : si la lumiére se propage perpendiculairement a

0z, on peut‘supposér que les axes 0X et 0z sont confondus. Les valeurs moyennes

< T[KJ > sont‘donc,invariantes'par rotation autour.de OX; or, si l'on considére une

rotation Rxfﬂ] d'un angle T autour de OX, bnAaA(49}

Rotm TR R (mT = g 3K LK) o (II,25)
X q X -q '
On a donc : :
+(2) {2) (1)
< = > Du= .
T 5 > < T_2 t <T 0 0
On voit alors sur (II,21) que les polarisations.principales (obtenues pour Y = n-g s

0 quelconguel) sont les polarisations planes paralléles a 0X et 0Y, et que la diffé-
rence entre leurs indices est proportionnelle & < Ttg) > .
(2)

§) Supposons que < T > = U; lfalignement dans 1'état fondamental

est nul, mais il peut subsister une orientation des atomeés. Les deux seules observa-

AT
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bles dont dépend B(t]) sont. < T[g] > gt < T[g]

sont les polarisations circulaires droite et gauche (Y = 0 = t%i. La différence entre
lés deux»indices correspohdants est proportionnélle ac< T[g] > = C[1] < IZ.>; gui est
ainsi responsable-du pouvoir rotatoire et du dichroisme circulaire de la vapeur.
Lorsque le moment cinétique est I = ﬁ/Zlfcas‘de 199Hg), on a toujours < T[ZJ

c'est pourquoi, dans les expériences de COMEN-TANNOUDJI et MANUEL (28} , 1'effet de

> ; les deux polarisations principales

> =-G;

la vapeur de 199Hg sur le faisceau détecteur non résonnant se traduisait toujours
par une simple rotation du plan de polarisation (effet Faraday paramagnétigue),

quelle que soit la direction du faisceau lumineux.

€£) Supposons gue < T[1) > =0 : la vapeur n'a pas d'ofientation, mais

seulement un alignement (c'est le cas par exemple d'upe vepeur de 2°'Hg pompée opti-
quément par un faisceau non polariéé; ou polarisé linéairement). On peut alors véri-
fier, en utilisant le fait que < T[g] > < ng)

> et (II,21), que les polarisations
principales de la vapeur sont les polarisations définies par- ;

g =

L]

(I1,26)

ol n est un.nombre‘entier.

Lés poiarisations principales de la vapeur sont donc toujoufs-planes; la
vapeur alignée présente dans ce cas un dichroisme et une biréfringence linéaires.'
Pour un faisceau résonnant, elle est donc.équivalente & un polariseur linéaire im-

parfait; pour un faisceau non résonnant, & une lame biréfringente dont le retard
(2}
. +2
Signalons que 1'étude des propriétés d'anisotropie optique d'une vapeur

>

de phase est proportionnel a |< T

alignée_heut'étre faite & partir de considérations purement géométrigques en intro-
duisant "1'ellipsoide des alignements”. Donnons quelques résultats de cette étude,
qui a été publiée par ailleurs [50) T pour obtenir les polarisations principales
de la vapeur, il suffit de considérer 1'intersection de 1’ellipsoide des aligne-
ments avec le plan XOY (perpendiculaire & la direction de propagation du faisceau
lumineux); les axes de 1l'ellipse ainsi obtenue donnent les directions des polari-.
sations principales. La différence entre les deux indices principaux ecorrespondants

est proportionnelle a L - L , ol a et b désignent les longueurs des axes

b? a’?
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de 1'ellipse.. Par exémple, il est aisé de voir. que, lorsgue l'aiignehent est“aonné,
la=vabeur se .comporte comme un milieu optigquement isotrope pour deux directiéns de
propagation'du.faisceau.lumineqx : deux diregtions perpendiculaires éux plans dg
sections.circulaires.de l'ellipsoide. Un.autfe exempie d'applicatioh’dé7l;eilipéoide

des.alignementS'est'donné dans l'Agpendice de ce- Mémoire..

3) Etude des conditions optimales de détection optique-

. Nous: avons pris jusqu'ici un'point de vue général,.afin de dégagéf les pro-
priétés principales de 1l'effet paramagnétique et les symétries de la détection opti-
que.;Dhrpéutfégalemeht.chercher:é'utiliSer‘l'éqﬁation (I1.,10) dé,maniéne a.obtenir
<les;néponses;é'un.certéin nombre de- questions: pratiques; dui se poseht danS‘chaque”
expérience~de~pompage-opfique :- guel est le‘montage‘expéfimental le mieux adapté é ‘
la  détection de cHaque'observéble atomigue ¥ Queiles sont' les compositioné:spéctféles
les:plus  favorables pour. le faisceau détecteur ? Quelles modulations lumineuses
peutzon.observer-?: _ -

Nous allons donc reprendre maintenant 1'!équation-(IT,10) de fagon a mettre
le- signal de détection optigue AId‘sous.une forme commode, DD”l'inflU§nce'de chague
paramétregexpénimental.estﬂséparée. Puis: nous discuterons le résultat einsi obtenu
en’ nous. ihtéressant. successivement au rﬁlé du polariseur et de 1'analyseur, aux mo-

dulations- lumineuses observables, et & 1'influence de la composition spéctrale du

faisceau. détecteur.

Il est bien connu gque plusieurs types de détection optique sont possibles,
suivant que- 1'on utilise ou non un polariseur et’ (ou) un analyseur. C'est pourquoi
nous allons commencer. par examiner les différentS'cas possibles..

o) Différents types de détection optique
i) Détection optique sans polariseur ni analyseur
On- suppose qu'aucun polariseur ni analyseur n'est placé,sgr le
trajet.du. faisceau lumineux détecteur, et on appelle Ig + AId.lfihtgnsitévlumineusg
transmise par-la cellule et recueillie par le photomultiplicateur.. En utilisant

1'équation (II,10), on voit gue AId est donné par

-.l/lll
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AL = - I, Tr { B(t) } (1I,27)
Seules interviennent les propriétés d'absorption de la vapeur. Nous avons vu plus
haut (cf § précédent) que Tr { B(t) } ne peut dépendre que de 1l'alignement des ato-
mes dans la direction de.propagation du faisceau lumineux. Les signaux de détection
optique sont donc connus dans ce cas, sur lequel nous ne reviendrons pas.

11) Détection optique avec un polariseur seul, ou un analyseur

. seul.
Si 1'on place sur le trajet du faisceau lumineux un polariseur,

. . -
correspondant & un vecteur polarisation | exo >, mais pas d'analyseur, on a

> ->
. = Ig e, ><e
Ao

I (II,28)

o |

En reportant cette expression dans (II,10), on voit que le photomultiplicateur re-

Qoif une intensité lumineuse Iy + AId, ol AI, est donné par :

d

AT = -al'! Tr { T B(t) }

, -> >
= -al’ To < ey | BCt) | €y, (II,29)

Cette fois encore, seules 1nterviennent les propriétés d'absorption de la vapeur.

' Le cas ol 1'on n'utilise aucun polariseur, mais un apalyseur seul corres-
pondant & la polarisatioen ga > (cf § I1,1,f,8), se raméne immédiatement & celui
gui vient d'étre traité. En effet, on voit sur 1'équation (II,10) que le photomulti-

plicateur reqoit-albrs une intensité lumineuse égale a

(In/23 [ 1 -al'" < ; lB(t]|g > ] (II,30)
a 4 a »
I1 suffit donc.de faire l ;a > = | gko > pour étre ramené au cas précédent.

(I, désigne ici encore l'iﬁtensité lumineuse tombant sur la cellule; le facteur 1/2
provient de ce que, dans ce cas, on a : HI = (I9/2) X 4, oU 1 désigne la matrice
unité & deux dimensions).

iii) Détection optique avec un polariseur et un analyseur.

La mesure la plus générale consiste & placer & la fois un polari-

seur et un analyseur sur le trajet du faisceau lumineux. Dans ce cas, le photomulti-
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plicateur regoit une intensité lumineuse < ea|TrI|ea >+ AId, avec

-> -> > >
AT, = -alo (T'/2) { < eaIB[tJ|eko > < ekolea >+ c.c. }

-toI, 0E' { < & |Bt) 5, > < Ekoléa > - c.c. } | (II,31)

Cette formule permet de faire duelques remarques

- Les variations du signal de détection obtidue,en fonction de oftﬁj,
I gko >, | ga >, sont contenues dans le facteur < ga|B[t)|gA0 > < ;X0|ga >. La
partie réelle de ce facteur permet de connaltre les signaux optiques correspondant
aux transitions réelles; la partie imaginaire, ceux qui correspondent aux transitions
virtuelles. )

- 51 1l'on intervertit I glo > et I ;a >, les signaux dus aux transitions
réelles ne changent pas; ceux qui sont dus aux transitions virtuelles changent de
signe.’

- Si le polariseur et 1’ analyseur correspondent des polarisations. erthogo-
nales (< BA le > = 0J), les signaux de détection optiques sont constamment nuls. Un
tel montage ne peut étre utilisé gue dans le cas ol 1'épaisseur opthue de la vapeur
atomique n'est pas faible,(51)(52)

- Si le polariseur et 1l'analyseur correspondent & la méme polarisation, 1la
comparaison de (II1,29) et (II,31), od l'on a posé | ;a > = [ gko >, montre gue 1'ana-
lyseurltou le polariseur) he joue aucun réle dans le signal de détection optique. Il
n'est donc pas nécessaire d'étudier & part les cas cités en ii) : polafiseur seul -
ou analyseur seul; on peut les considérer comme un cas particulier des signaux obte-
nus dans le cas général. '

B) Mise en évidence des différents parametres intervenant dans AId
Les relations (II,20) et (II,21) nous permettent de calculer les é€lé-
ments de matrice de B(t). En choisissant comme base les deux vecteurs ZX > et

>
e

y > portés par 0X et 0OY, nous obtenons

3

B(t) = § b (t) o (I1,32)
n=0 :

Op est la matrice unité de dimension 2; 01, 02, O3 sont les trois matrices de Pauli.

Les quatre nombres réels bn[t] sont définis par

NAVEEE
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[ bt - - /L_[/'<T >+ <18 5]
/ by(t) = %— [ < [g) > - < Tg) >
{ by(t) = = < 71,
. s 0
\ ba(t) = % [< [2] + < Tf? > ] (11,33)

Pour reporter 1l'expression (II,32) dans 1l'équation (II,31), il est commode

d'introduire les nombres réels Rn et Vn définis par .:

R iv = 2 < l | > < I > 4
+ =

On a alors

A1y = -al g b (t) [2 R, - AE vn] (II,35)

Cette éguation va nous permettre d'étudier de maniére détaillée les si-
gnaux de détection optique. Les différents paramétres qui interviennent dans le
probléme qui nous intéresse sont en effet séparés dans (II,35) : 1l'influence du
polariseur et de l'analyseur est contenue dans les facteurs Rn et Vn; celle des
observables atomiques et de leur évolution en fonction du temps dans les nombres
bn[t]; quant & 1'influence de la composition spectrale du faisceau détecteur, elle
apparait dans I'' et AE'. Les trois paragraphes qui vont suivre seront consacrés a

1'étude successive du rdle de ces différents parameétres.

Nous nous proposons dans ce paragraphe de déterminer le polariseur et
l'analyseur qui, placés sur le trajet du faisceau détecteur, rendent maximum le
signal optique correspondant & une grandeur atomique donnée; de plus, nous cherche-

rons & isoler cette grandeur, c'est-&-dire & annuler la contribution au signal.des

autres observables.

eos/aus
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Nous supposons que le faisceau lumlneux traverse dans l'ordre (voir fig. 4)
un polariseur P, formé d'un polariseur llnealre m transmettant les v1brat10ns lumi=-
neuses qui font un angle Y, avec 0X, et d'une lame biréfringente L; d'axes paralléles
a3 0OX (axe rapide) et 0OY (axe lent), et de retard 20;; la cellule contenant la Vépeur
atomique étudiée; un analyseur A formé d'une lame biréfringente L, d'axes paralléleé
34 ceux de L; et de retard 26;, et d'un polariseur linéaire transmettant les vibrétions
lumineuses qui font un angle Y2 avec OX. Le faisceau lumineux est_ensuité recueilli
par uhn photomultiplicateur PM. . o

Dans ces conditions, les vecteurs I gko > et l ga > s'écrivent

> ©-i6,y > i6, .- >
e > =g cos Yile, > + e sin ¥ |e, >
3, 13, 13,

| 2 > = o120 ¥ale, > + e 19254, ¥2e, > ' . (11,38)
Ces expressions, qui correspondent aux polarisations les plus générales contenues
dans le plan X0Y, permettent de ca;culervles-quantités~Rn-et Vh; les valeurs obtenues
sont portées sur le tableau I. Nous allons discuter les résultats de ce tableau en
étudiant successivement le cas d'un ?aisceau résonnant et gelui qun faisceau non
résonnant.

o) Faisceau résommant. Pour un faisceau résonnant, on a AE' << I’
et, dans 1l’expression (II;BSJ seuls interviennent les termes gui contiennent les -
nombres Rﬁ. On voit sur le tableau I gue 1l'on peut rendre chacun de ces ‘quatre

a
D'aprés le § 3,a,0, ce résultat entraine que 1'analyseur (ou le polariseur) est

. . . - > . -
nombres maximum en posant ¥, = Y2 et 6; = -0, c'est-3-dire e > = e " >.
P Ao

inutile. On a alors : )
Ro = 2, » indépendant de ¥, et 0;

Ry = 2 sin 2¥,.cos 20;, maximum si Y, = n/4, 6; = 0O (polariseur linéaire)
Ro =.2 sin 2¥;.sin 26;, maximum si Y, = /4, 0; = 1/4 (polariseur circulaire)
R3 = 2 cos 2Y¥,, maximum si ¥, = 0, 8; quelconque (polariseur linéaire)

On a résuhé sur le tableau II les résultats obtenus, gui permettent de
choisir les polariseurs les mieux adaptés a la détection optique des grandéufsfba[t]
avec un faisceau résonnant. On voit que} dans tous les cas, on détecte avec-un fais-

ceau résonnant la grandeur bo(t) (c’est-a-dire 1°' allgnement dans la direction 0z).
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Nous pouvons distinguer deux cas particuliers

i) Avec un polariseur circulaire, on .détecte, en plus de be(t), la gran-

deur ba(t) = 0(1] < IZ > (pour isoler 1'observable IZ
surer la différence des absorptions par la vapeur des deux polarisations circulaires
I3

droite et gauche) . Nous retrouvqns le fait que 1'orientati0n dans 1'état fondamental

, i1 serait nécessaire de me-

correspond au dichrolsme circulaire de la vapeur.
1i) Avec un polariseur linéaire (81 = 02 = Q), on ne peut détecter que.

1'alignement, et le signal de détection optique s'écrit

AL, = -l Tg.[ ba(t) + balt) sin 2¥1 + bs(t) cos 2¥1 ] (11,37)

Or, d'aprés les relations (II,23) et (II,33), on a
' (2)

_ C
bi(t) = > < IX Y_+ IYIX >
C(2) 5 ) : .
b3 (t) = 5 < IX - IY > (II,38)

Un calcul simple permet alors de montrer que la partie du signal AId

donné par  (II,37) qui dépend de 1'alignement est proportionnelle &

2 < 3(I, )2 - I(I+1) >
Y1

+ sin Y, I

ot I est donné par I = cos I
73} P 3! v Iy

Y.
AId ne dépend donc que de l'alignement dans la direction w1_de la polarisa-
tion plane ng incidente. Ce résultat n'est pas étonnant : AI, ne dépend que de

d
-
exo. et ne change donc pas lorsque le faisceau (ou les atomes) subissent une rotation
autour de gA ; la seule composante de l'alignement invariante dans une telle rotation
0
est bien 1l'alignement dans la direction ¥;.

L'étude des variations de AI, en fonction de ¥1 permet donc.de connaitre

d
1'alignement .dans toutes les directions perpendiculaires & la direction OZ de propa-.
gation du faisceau détecteur. Le fait que 1l’alignement des atomes intervient 1ofsdue
la polarisation incidente est linéaire montre biem qu'il est 1ié & un dichroisme

linéaire de la vapeur.

e/ e
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B) Fatsceau non résonnant. Pour un faisceau non résonnant, on a
I'" << AE’, et on ne conserve dans l'expression (II,35) que les termes qui contien-
nent les nombres Vn (voir tableau I). A A
. Vo est toujours nul : la quantité be(t) n'intervient pas dans la biréfrin-
gence de la. vapeur et ne peut se détecter avec un faisceau non résonnant.

Vi est maximum si
81 = 0, = /4 et si ¥, + V¥, = /4

c'est-a&-dire par exemple si ¥; = 0 et ¥, = /4 (ou vice versa), ce qui correspond a

un polariseur linéaire et un analyseur circulaire (ou vice versa).
TABLEAU I

> > > > > > > >
n Rn= < ealonleko > < ekolea > + gc.c. Vn=_1[<ea|0nleko><eko|ea> - c.c.)

0 | 2cos?(81+82)cos?(¥1-¥2)+28in?(81+02)cos?(¥+¥;) ‘ : - 0 -

- 2|<3M|Za>|2

1 sin 2¥, cos 26; + sin 2Y¥; cos 28: sin 2y cos 2y, sin 20, .

+ gin 2¥2 cos 2¥; sin 26,

2 sin 2¥, sin 20; - sin 2¥; sin 20, cos 2¥Y; sin 2¥, cos 20,

- cos 2¥; 'sin-2¥; cos. 26§

3| 2 cos (¥ + ¥3) cos (¥, - ¥s) | - sin 2¥; sin 2¥, sin 2 (81+85)

TABLEAU II : Faisceau résonnant

Polariseur linéaire

- — -~
Pas - " Paralléle - A 45° Polariseur
de polariseur & 0X ou 0OY de .OX et OY _ circulairg
Ro 2 2 2 2
R1 -0 0 2 0
R2 0 0 0 2
R3 0 2 0 1]

v/
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TABLEAU III : Faisceau non résonnant

Polariseur. Analyseur circulaire
et analyseur - - ~
linéaires Polariseur Polariseur
Pas a 45°. paralléle a 45°
d'analyseur 1'un de 1l'autre & OX ou OY de OX et QY
Ve .0 0 0 0
Vi -0 0 + 1 0
Va. 0 t 1 0 0
V3 0 0 0 + 3

V, est maximum si 0, = 0, = 0, ¥ - ¥, = m/4, ce qui correspond a
deux polarisations linéaires faisant entre elles un angle de 45°.

V3 est maximum-si 8; + 82 = /4, ¥, = ¥, = 7/4, c'est-3-dire par
exemple si O = 0 et 82 = T/4 (ou vice versa); on a alors un polariseur linéaire
et un analyseur circulaire {ou vice versal.

Les résultats correspondants sont rassemblés sur le tableau III.

Nous sommes conduits'é étudier particulierement deux cas

i) Lorsque lé polariseur et l'analyseur sont linéaires (0, = 0, = 0), le

signal de détection optique s'écrit (cf tableau I)

AId = QAE' Io ba(t) sin (2¥, - 2Y¥;)
. GAE’ Io 0(1] < I, > sin (2¥, - 2¥,) (II,39)
V2

-

Le signal n'est sensible qu'a l'orientation < I, >, qui correspond a une biréfrin-

gence circulaire de la vapeur, et donc a une roiation du plan de la polarisation
. lumineuse (effet Faradayl. ,

Ce montage. expérimental correspond & celui que COHEN-TANNOUDJI et
MANUEL (28) avaient utilisé dans le cas de 199Hg; comme cet isotope, de spin nucléaire
I = 1/2, ne possede jamais d’'alignement dans 1'état fondamental, ces auteurs ne pou-
vaient détecter que 1l'orientation des atomes. Nos résultats nous permettent de géné-

raliser cette méthode : avec ce dispositif, on est certain dans tous les cas (comme

par.exemple celui de 2°1Hg de spin nucléaire I = 3/2), de ne détecter que l'orienta-

tion, les signaux liés a l'alignement restant constamment nuls.
eos/ens
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ii) Lorsque. le polariseur est linéaire et l'analyseur circulaire (ou vice
versal, on a 8, = 0, 62 = Y2 = 1/4, et le signal AId ,» qui ne dépend gue de 1l'’aligne-
ment dans 1'état fondamental, s'écrit :

M, = o€’ To [ bi(t) cos 2¥i - bs(t) sin 2%y ] . (I1.40)

Les variations dans le temps du signal optigue AId sont données par 195
variations des nombres bn[t), définis en (II,33). Les valeurs moyennes dont dépendent
ces nombres peuvent faire intervenir les populations 0uu de la matrice densité Of(t],
comme ses "cohérences hertziennes"+0 e Nous supposons que les atozes sont placeés
dans,un‘champ magnétique statique By et un champ de radiofréguence B;(t) tournant
a la fréquence Q/27 autour de Eo, et qu'ils sont soumis & 1'action d’un faisceau lu-
mineux de pompage de polarisation "non cohérente”. Dans ces cbnditioné,.oh sait dﬁe
les cohérences hertziennes OUU' sont des fonctions sinusoidales du témps, de puléation
(u' - I . Le signal de détection optique comprend donc en général des modulations’
ayant ces pulsations. Dans ce paragraphe, nous allons étudier Cés'mddulatiohs; ainsi
que la maniére de les détecter dans deux cas particuliers : le faisceau détecteur se
propage parallelement au’ champ magnethue Bo, ou perpendlculalrement.

o) Faisceau se propageant parallélement a Bo.
Dans ce cas, on voit sur les équations (II1,33) que bo(t] et by (t)
sont constants, alors que bi(t) et bs3(t) sont modulés & la pulsatiop 2Q.

On -peut poser, avec un choix convenable dé l'origine des temps ( cf

(1I,33) )

by (t) B sin 2Qt

bs (t) B cos 2§t o (IT,41)

ou B est un coefficient réel.

i) Faisceau résonnant. — 0On voit sur (II,37) que la partie modulée AIm du signal de

détection optique s’'écrit, lorsque 1'on utilise un polariseur linéaire :

AT = -ol I, B cos (20t - 2¥;) ‘ : (1I,42)

L'amplitude de la modulatlon lumlneuse obtenue est donc 1ndependante de Y1; sa phase

varie comme 2?1
o/ e
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ii) Faisceau non résonnant. — Si on utilise un polariseur linéaire et un analyseur

circulaire , d'aprés l'égquation (II,40), le signal de détection optique s'’écrit
alors :

AT, = GAE’ Io B sin (20t - 2¥1) (II,43)

Le modulation lumineuse a encore une amplitude indépendante de ¥:, et une phase qui
varie comme 2¥); elle est en quadrature avec la modulation observée avec un falsceau
résonnant (ce qui corréspond.au fait que, dans ce cas, on détecte la composante de
1'alignement faisant un-angle de 45 degrés avec .Y, comme nous 1l'avons vu plus haut).
B) Faisceau se propageant perpendiculairement d Eo,
Nous supposons gue Eo est parallele & l'axe O0OX (voir fig. 5}; il
est commode d'introduire un triédre Oxyz dont 1’axe 0z porte le champ magnétique go.
afin d’étudier 1'évolution dans le temps des diverses grandeurs bn[tJ. En utilisant
(I1,22), (II,23) et (II,33), il vient (en tenant compte du fait que I, = IZ. IY = Ix'

X
IZ = Iy‘ cf fig. 5)

( | (2)

bilt) = (1/4) ¢ < I (I +I)+ (I +I)1I >
avec Ii = Ix t in
b2(t) = 1 0(1] <I_-I >
2/2
« SN ) 2
~bg(t) - ba(t) = SR IR S N C V2 RS (S S DI
V3
S0 () \
-bo(t) *+ b3(t) = = + 5— [<1,2>
-(1/3) I(I+1) - (1/2) < 1,2 + 1% >] (II,44)

cee/ e
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b1(t) et ba(t) évoluent donc & la pulsation §, -bg{t) - bs(t) est constant, et
-bo(t) + bs(t) comprend une partie constante ainsi qu'une parfie'évoluant a la
pulsation 2. Comme plus haut, nous allons distinguer deux cas

i) Faisceau résonnant. — Rappelons que (cf tableau II), sans polariseur

ni analyseur, on observe la grandeur bpo(t); le signal optique.comprend”donc dans ce
cas une modulation & la pulsation 2Q, gul. correspond & 1l'alignement dans la direc-
tion OZ. o ‘ _

Avec un polariseur cirdulaire, on détecte simultanément iés grandeufs
be(t) et b2(t) (cf tableau II); & la modulation a 200 déja signalée s'ajoute une
modulatidn 3 Q due & 1'orientation dans la direction- OZ. :

Avec un polariseur linéaire, on ne détecte que l'alignement (cf ég.
[iI,37)]. I1 apparait donc deux modulations lumineﬁses : 1'une, de pulsation 2,
correspond & by (t) et est proportionnelle & R; « sin 2¥3; 1'autre, de pulsation
29, correspond & -bp(t) + b3(t) et est proportionnelle & -Rg + R3 « sin? ¥,.

On retrouve bien, en faisant ¥, = 0, le fait gue lorsque la polarisation | ZAO >

n'est pas cohérente, le signal ne peut contenir aucune modulation lumineuse.
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ii) Faisceau non résonnant. — Avec un polariseur et un analyseur lingaires,

on détecte la grandeur bz (t) ( voir éq. (II,38) } et donc une modulation de pulsation

~

Q, proportionnelle & sin (ZWZ - 2¥1), qui correspond & l'orientation < IZ >.

Avec'un polariseur linéaire et un analyseur circulaire (ou vice versal, le
%ignal de détection optique ne dépend que de b;(t) et bi(t) (voir éq. (II,40)). Il
apparait donc deux modulations lumineuses dues & l'alignement : la premiéere, qui
correspond & b;(t), a la pulsation { et est proportionnelle & cos 2¥,; la seconde,

qui correspond & bs3(t), a la pulsation 2@ et est proportiocnnelle a sin 2¥;.

En résumé, dans le cas de l'effet paramagnétique et des épaisseurs optigues

faibles, on peut observer les modulations lumineuses suivantes (guelle que soit la

valeur du nombre quantique I) :

- des modulations de pulsation § liées & l'orientation de la vapeur, et
obtenues avec un "faisceau croisé”. _

- des modulations liées & 1'alignement de la vapeur (si I > 1/2}); pour un
faisceau longitudinal, ces modulations ont une amplitude-constante, uée
pulsation 2Q, et une phase.variant comme 2Y,; pour un faisceau croisé, ce
sont les amplitudes, et non les phases, des modulations gqui varient aQec

le polariseur et 1l'analyseur, comme le montre le tableau IV

TABLEAU IV

Pulsation
r S, . .
9] 2§
[ résonnant sin 2¥:1lsin? ¥,
Faisceau )
- non résonnant cos 2¥;|sin 2¥,

Signalons qu'il est possible d'interpréter de maniére purement géométrique
ces résultats en utilisant 1'ellipsoide des alignements (50) (voir. également 1'Appen—

dice ol cette méthode est appliguée dans.un cas particulier).

canl/een
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d) Influence de_la_composition.spectrale du_faiscesu détecteur, . .

‘ a) Position du probléme, définitions. - Dans 1'éguaticni'(II,35),
1’influence sur le signal optigue Aﬁide la composition spectrale du faiseceau lumineux
détecteur est contenue dans les facteurs al'’ et GAE'. Rappelons toutefois que pour
obtenir cette équation, nous n'avons considéré dans 1'état excité qu’un -ensemble de
sous-niveaux F,m >, issus d'un séul niveau de moment cinétique total ‘F. Cette: sim-
plification revient dans le cas des isotopes impairs du mercure 2 Supposer, comme
dans-JP1 et JP2, que le faisceau lumineux détecteur ne peut faifejsubir aux atomes
de la vapeur que des transitions vers un seul niveau hyperfin de l'état excité. Or;,
cette hypothése n'est pas toujours réalisée, notamment en ce qui concerne les transi-
tions virtuelles.

Nous allons donc dans ce paragraphe tenir compte de 1'influence de la struc-
ture hyperfine dans 1'état excité 63P; (ou 6'P;) du mercure.:Les différences d'énergie
Zeeman & 1'intérieur du sous-niveal hyperfin F entre les états | F, m> et | F, o m* >
‘sont encore supposées négligeébles devarit -1a largeur WA de la raie.-excitatrice (ou
la largeur Doppler KA’ de 1la raie d’absorption de-la vapeur). Par .comtre, nous ne
faisons aucune'hypdthéée-éonéernant les différences d’énergie entre:les états

Fm > et F'm' > (F # F'}.

Nous nous plagons donc.daﬁs,un Cas qui ne correspond pas & l'effet parama-
gnétique pur, puisque nous tenons compte.de l'existence de plusieurs sous-niveaux F,
et donc de l'effet diamagnétique di & 1l’hamiltonien hyperfin du niveau excité. On
peut toutefois voir .en utilisant (I,32) et (I,37) gue la complication ainsi intro-

duite n'est pas tres granae, puisqu’il suffit de remplacer dans ce cas (II,10) par :

e :
T - M. = -0 ) {A—2-E [ B (2, nI]+ + 10E'C [BF(t]. m ]} (I1.45)

F
La.variation de la matrice polarisation est simplement la somme des varia-
tions dues a chacune des.composantes hyperfines.F.._I"F et AE'F sont des.nombres qui
correspondent & la contribution de la composante F & 1'élargissement et au déplacement

du niveau fondamental, et sont définis par généralisation de (II,5)

/e
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. 2 _ -> _ 2 -> 3
C v - 4 L<J“.1|T:LJ'U> I f Ilw) dw f f)dy — (11,48)
"2 w-wg -K.v+il/2

N . ,
< J=1|T|J=0 > est 1' lement de matrlce réduit du dipdle electrlque qT entre
lgs états purement électroniques J=1, m. >, dont sont issus les divers sous- nlveaux

J
excités | F, m >, et 1'état fondamental | J=0, m,=0 >. (Nous avons utilisé le fait

que 1’ operateui T n'agit que sur les varlables elictronlques, et non sur le spin nu-
cleaire I cette propriete permet également de montrer que les relations de défini-
tion (II,9) de B restent valables dans ce cas.) '

H wg est la différence d'énergie entre le sous-niveau hyperfin F et le ni-
veau fondamental;“on peut voir sur (II,46) que lorsque la largeur de la raie excita-
trice (ou la largeur Doppler) est grande devant la stfucfure hyperfine des niveaux F
{(illumination "broad line") F'F et AE’ sont indépendantes de F. |

La matrice B (t) est obtenue en remplaqant dans la définition (II,B) de
B(t), P par
+F : ,
Pe= 1 IFumg > < Fumg| . (1L47)
projecteur sur le sous-niveau hyperfin F.

PF est, comme Pe, un opérateur scalaire (invariant par rotation); il est
donc possible de faire les mémes raisonnements que dans les paragraphes II,1 et 2
définition d'opérateurs tensoriels irréductibles, étude des symétriss, etc...
L'influence de l'effet diamagnétique n'introduit donc pas dans ce cas de différence
fondamentale (par contre, nous verrons au § III que lorsque le champ magnétique est
suffisamment intense pour introduire un effet diamagnétique 1ié aux différences
d'énergies Zeeman, les symétries du probléme sont profondément modifiées ).

Par analogie avec (II,32), nous décomposons chaque matrice BF[t] sur les

matrices de Pauli en posant :
3 F
Bo(t) = ) b (t)o (II,48)
F - n n

ce gui nous permet d'obtenir la relation

F F'e
AL, = -alp ) b ' (t) [—2— R - AE'. vn] (II.48)

cod/vus
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Cette .équation est la généralisation de (II,35) lorsque 1’on tient compte
de la structure hyperfine du niveau excité.

Les nombres an[t] peuvent s'exprimer comme en (II,33), en fonction des

valeurs moyennes dans 1l'état fondamental'd'opéreteurs T(q)[FJ, qui malntenant dé-

‘pendent de F, et sont obtenus en remplagant dans (II,17) P par PF
(k)

Notons que, d'aprés le théoréme de Wigner- Eckart, deux opérateurs T q (F3

qui ne différent que par la valeur de F sont proportionnels. Il est commode d'intro-

duire, comme en (II,22) et (II,23), les coefficients de propertionnalité C[K](F], dé-

pendant de F, entre chaque opérateur T(k][F]-et 1'un des 5 opérateurs tensoriels :

1, IZ' BIZZ—'I[I+1) et TIX + iIY)z. On ‘peut alors exprimer le signal AId en fonction
des mémes grandeurs dans 1'état fondamental gu'au paragraphe II, 2 ; la seule diffé-
rence est que, pour tenir compte de 1'existence des différents niveaux F, i1-faut -
remplacer, dans la contrlbutlon de chague observable d'ordre k, I'' par Z C[K)[F]F'

F

et AE':par 2 c(k][F)AE' Notons toutefois que les coefficients- Rn ' et Vn ’

gui ne dependent pas de F, restent inchangés. Il en résulte gue, tant que‘l'on ne’
compare: pas entre eux des signaux relatifs & des observables dfondres k différents,
et dus & des transitions de nature différente (réelles ou virtuelles), on aboutit
aux mémes-conclusions qu'aux paragraphes b et c;- les, résultats énoncés dang ces para-
graphes sont donc encore valables' lorsgue 1'on tient compte-de -la structure hyperfine
du niveau excité:. _ L

Par contre, les variations. du signal AId, donné par 1l'équation. (II,48), en
fonction de la composition spectrale de la lumiére excitatrice,.- sont maintenant. com-
plexes : elles dépendent de l'ordre de 1l'observable étudiée, et font intervenir. les
coefficients C[K)[F], dont nous. allons calculer les variations en fonction.de k et de
F. En reportant les relations (II,47) dans 1l’expression des €léments de matrice.de'

(k](F] on obtient

< I||T [F]||I > -
(F)|u" > = < Ik p"q|In’ > (II,50)
/ 21+1
avec : 1 1 k
(k)

(k)
< )
u|T q

E 1> = -1 Reray VIR

< I||T - (1rs1y

l I I F

eve/uun
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Cette relation permet de calculer les coefficients C(K](F). On a alors

1.1 kK
F F
F F I I F

‘ Cette expression donne, dans le cas d'un faisceau résonnant, les variations
du signal optique correspondant & une observable d'ordre k en fonction de la composi-
tion spectrale du faisceau détecteur. Pour un faisceau non résonnant, il suffit de
remplacer F'F par‘AE'#.ALa formule (II,52) va nous permettre d'étudier quelques cas
particuliers.

B} Cas de '°%°Hg : I = 1/2. - Le niveau excité, pour lequel J, moment

angulaire électronigue, vaut 1, comprend deux sous-niveaux hyperfins F = 1/2 et
F = 3/2. On montre, en reportant ces valeurs de I, J et F dans (II,52), que les si-
gnaux correspondant & la.population totale de 1'état fondamental sont proportionnels
a [I"l/2 + 2I"3/2 J. Dans le cas de l'orientation, les signaux sont;proportionnels a
(I"l/2 - F';h ) pour un faisceau résonnant, a [AE'x/2 - AE';,2 } pour un faisceau non
résonnant. _ »

Nous retrouvons bien qué 1'absorption lumineuse isotrope correspondant &
la population totale de 1'état fondamental est, pour chague composante hyperfine.F,
proportionnelle au poids statistique (2F + 1) du niveau F. On remargue de plus que

les signaux dus & l'orientation sont nuls dans le cas d'une illumination "broad-

line”, c'est-a-dire par exemple si

1/ 3/
A >> | w02 - w02 .

Ce résultat peut s'interpréter de la maniére suivante : Comme nous 1'avons vu plus

haut (cf § I,3,b), les phénoménes transitoires dus au processui/d'abgfrption d'un
photon par un atome durent un temps 1/4; la condition & >> | w02 - w02 I signifie
donc qu'au cours de ce processus le couplage hyperfin entre T et j'dans 1'état
excité n'a pas le temps de se produire. On comprend alors pourquoi 1‘absorption lu-

mineuse, qui ne fait intervenir aucun couplage direct entre 1 et 1l'onde lumineuse,

=,

- >
ne peut étre sensible & l'orientation de I dans 1'état fondamental.
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y) Cas de %%'Hg :- I.= 3/2. - Le niveau excité comprend trois sous-
niveau hyperfins, F = 1/2, 3/2 et 5/2. On montre comme plus haut que les signaux
optiques correspondant.a la population totale de 1'état fondamental sont proportion-

nels a
2y, + 4T + 6I'’ I1,5
Yy % % o LSS
Dans le cas de l'orientation, on obtient :
5I''y, + 4P'3‘ - 9I'' s - (transitions féelles)
/2 /o :

A

SAE’ L, + 4AE';, - ElAE's/?a (transitioms virtuelles): (I1,54)

%%

et dans le cas de l'alignement

—SF b, + 8T 3y " ar ¥, (transitions réelles)

-SAE'b, + BAE'%, - SAE'W (transitions virtuelles) ' (II,55)
N 2 2 2 ‘ ‘ : ‘

Les signaux correspondant & la population totale font ici encore intervenir
les poids statistiques des niveaux F; ceux qui sont dus & l'orientation ou & 1'aligne-
ment sont nuls pour une illumination "broad line". Les interprétations de ces résul-

tats sont les mémes. que dans le cas de 199

g .
Les coincidences hyperfines de la raie A = 2537 K du mercure permettent,’

en changeant 1'isotope contenu dans la lampe dont est issu le faisceau détecteur;

de faire varier les grandeurs relatives des divers nombres F'F et AE'F. Les formules

qui viennent d'étre données permettent donc de choisir 1l'isotope le plus approprié

& la détection de chaque observable de 1'état fondamental. Par exemple, dans le cas

de i'aligﬁement.détecté avec un faisceau non résonnant, on voit sur tII;SSj qu'il

est préférable d'utiliser une raie lumineuse proche de la composénte'F = 3/2 de l

2°1Hg, si, de plus, 1a frequence centrale du faisceau détecteur tombe entre les

deux composantes F = 3/2 et F = 1/2 de 2°1Hg, distantes de quelques largeurs Doppler,

AE'? et AE! Y, sont du méme ordre de grandeur, mais de signes opposés. On voit alors

sur (II 55) que les 51gnaux dus aux deux composantes hyperflnes s aJoutent Or ce cas

correspond & 1' utilisation d'une lampe remplie de 198Hg (cf fig. 6); c'est donc cet

isotope qui est le meilleur pour deétecter l'alignement avec un faisceau non résonnant.

AT
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Nous avons effectivement effectué les vérifications expérimentales correspondantes;

leur description est donnée dans le paragraphe suivant.

Remarque : Le calcul gue nous venons de faire permet de tenir-compte.de la structure
hyperfine des trénsitions optiques d'un atome. guelconque pour lequel J = 0 dans 1l'état
fondamental (®). On peut transposer ces résultats a 1'étude de 1l'effet dé la structure
fine, dans le cas des atomes pour lesquels L = 0 dans 1'état fondamental.

Etudions par exemple le cas de la raie A = 10 830 R de “He, pour léquelle
le niveau métastable 23S, joue le rdle de 1'état fondamental; le niveau excité 23p
comprend trois niveaux de structure fine, repérés par les valeurs de J = 0, 1 ou 2.
On montrerait dans ce cas qu'avec un faisceau résonnant les signaux optiques corres-

pondant '3 la population totale du niveau 2%s; sont proportionnels & I''g + 3['; + 5T';;

pour l'orientation et 1'alignement, on obtiendrait respectivement :

(-2T''g - 3T'; + BT',) et (2I''y - 3Ty + T'2)
avec.un faisceau résonnant;
(-20E'o - 3AE'; + SAE’;)

et .
(2AE'q - 3AE'; + AE’,)

avec un'Féisceau non résonnant. Nous retrouvons dans ce cas certains résultats de
PANCHARATNAM - (57).

‘ Dans le éas de ®He, la situation est plus compliquée : le niveau métasta-
ble se compose alors de 2 niQeaux hyperfins F = 1/2 et 3/2; de plus, dans le niveau
éP, le couplage hyperfin est du méme ordre que le couplage de structure fine, et J
n'est plus un bon nombre gquantique des sous-niveaux corresbondants. I1 existe toute-
fois‘un cas simple, celui ol l'excitation se fait en raie large , ef ot les coeffi-
cients I'' et AE’ sont pratiguement égaux pour toutes les raies de structure fine ou

hyperfine.de.la transition 2%s <« 2%P : 1le processus d'absorption est alors suffisam-

(%) La généralisation au cas ol J est quelconque, ce qui entraine l'existence d'une
structure hyperfine dans 1'état fondamental (comme par exemple pour.les alcalins)
est effectuée dans. la référence (45). :
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ment court pour.que 1'atome se comporte comme si son seul moment cinétique était

L = 0, et le signal de détection optigque n'est plus sensible ni & .1'orientation.ni

a8 l'alignement des atomes métastables.

4) Vérifications exEérimehfalés'dans le cas de 2°1Hg

Pour vérifier expérimentalement les prévisions théoriques des paragraphes
précédents, 1l était nécessaire de choisir un élément chimique, orientable optiguement,
qui remplisse un certein nombre de conditions :

- 1le niveau fondamental ne doit pas comporter plusieurs sous-niveaux de_mg—
ment cinétique différent , puisque c'est le modéle gue nous avons utilisé jusqu'ici;
les alcalins, qui possédent dans le niveau fondamental deux sous-niveaux hyperfins
sont donc exclus dans le cas présent.

- le moment cinétique total I doit étre suffisamment élevé (I 2. 1) pour.
que l'alignement. et les signaux optiques correspondants. ne soient pas toujours nuls.

- 1'é6lément choisi doit avoir de nombreux isotopeé. dont 1l'utilisation
dans des lampes ou des filtres bermette d'obtenir par déplacements isotopiques des.
faisceaux lumineux de compositions spéctréles variées (dans un domaine de guelqgues
largeurs_Doppler autour de la raie de résonance).

'L’isotope 2°1Hg satisfait toutes ces conditions; son spin nucléaire est _

I = 3/2; de plus, il existe 7 isotopes stables (196, 198, 189, 200, 201, 202, 204)
gui sont couramment utilisés au laboratoire, et dont les déplacements isotopiques
pour la raie de résonance sont extrémement commodes pour une telle étude (cf fig. Sj;

2°1Hg gue s'est porté notre choix.

c'est donc. sur '
Le montage expérimental est un montage claséique de pompage optigue du

Mercure, tel que celgi qui a été décrit par CAGNAC (58); son schéma est donné sur’
la figure 7. La cellule de résonance en quartz, de 4 cm de cdté, contient une Vaheur
séche de 2°1Hg, sous une pression qui serait saturante a —17°C; Autouf de cette cel-
lule est disposé un four en feutre possédant des fenétres en gquartz et un chauffage
par fil "thermocoax"; il est ainsi possible de chauffer les parois de la cellule &
350°C et de diminuer efficacement la relaxation nucléaire dans 1'état fondamental
(58)(59) (Rappelons que 1'isotope 2°1Hg, contrairement a 199Hg, posseéde un_quédru~
p6le nucléaire électrique qui, a température ordinaire, est responsable d'une rela-

xation importante sur les parois (60) ).
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FIGURE 7

Le pompage optique au moyen .de la raie de résonance A = 2537 K est assuré par le
faisceau.Fp, trés intense, issu d'une lampe & 198Hg. Le faisceau détecteur.Fd est_
disposé perpendiculairement gu faisceau Fp. La séparation des deux fonctions, pompage
et détection, permet d'utiliser un faisceau Fp beaucoup plus intense gue le deuxieme
faisceau Fd; cette précaution permet de faire varier de maniére arbitraire toutes les
caractéristiques du systéme de détection lumineuse (polariseurs, composition spectra-
le) sans changer, d'une expérience a la suivante, 1'état des atomes.

La cellule est placée dans un champ magnétigue statique Eo créé par deux
bobines en position d’'Helmholtz; ée champ peut avoir, suivant les cas, les directions
0X ou 0OZ de la figure 7. Un champ magnétigue %1 cos £ t, oscillant & 6 KHz, permet

201hoy ce champ est per-

d'obtenir une résonance nucléaire dans 1'état fondamental de
pendiculaire au champ statique. Un balayage lent de go permet de passer par la réso-
nance.

Des modulations peuvent apparaitre dans le signal fourni par le photomul-.
tiplicateur P.M. qui recueille le faigceau Fd; ces modulations sont envoyées‘dans
une détection synchrone, dont la référence est commandée par la radiofréquence. Un
enregistreur XY permet de tracer, en fonction du balayage du champ magnétiqué stati-

que, l'amplitude du signal modulé présentant un déphasage donné& avec la radiofréquence.

/



_80_

Le bruit magnétique qui régne dans un laboratoire est souvent treés génant
pour enregistrer des courbes de résonance; aussi avons-nous délibérément élargi trés
fortement ces derniéres, en utilisant un champ magnétique El intense; les effets du
bruit magnétique sont ainsi nettement diminués.

Pour mettre en évidence les.différents signaux prévus par la.théorie,
nous nous sommes principalement attachés a étudier ceux qui conduisent & des modula-
tions lumineuses, et dont un certain nombre (concernant notamment 1'alignement)
n'avaient pas encore été observés. Nous nous sommes donc placés dans les deux cas
étudiés au § II,3,c

' a) Faisceau de détection paraZZéZe.au champ statique
Dans une premiére expérience, le champ Eo est parallele a 0Z. Le
faisceau de pompage.Fp est polarisé en m {(vecteur polarisation paralléle a 0Z). Nous
avons vu au § I1I,3,c,0, gque, dans ce cas, les seules modulations observables sont
dues & 1'alignement, et que leur pulsation est 200. Nous avons vérifié que ces modula-
tions existent, et que cé.soht bieniles éeulés} en nous plaqént7éucdeséiv9ment*daﬁs
deux cas . T - o o o '

- le faisceau détecteur Fa est issu d'une lampe & '°%Hg; sa lbtheur d’onde coincide
alors avec celle de la composante F = 3/2 de 2°'Hg (cf fig. B) : c'est un faisceau
résonnant; On place alors sur le trajet du faisceau Fy » Juste avant la cellule,
un polariseur linéaire transmettant les vibrations faisant un angle ¥, avec OX.
Les variations de 1'amplitude de la modulation lumineuse obtenue dans ce cas, lors-
due l'on'balaye le chahp magnétique Eo autour de la valéur de.résohance, sont don-
nées sur la figure 8-a). ' ' ' ; o

- le faisceau détecteur est issu d’une lampe & '°%Hg; sa longueur d'onde tombe alors

" entre celles des composahtes F =1/2 et 3/2 de 2°1Hg (cf fig. 6] ; c'est un fais-
ceau non résonnant. Le montage de polariseur et d'analyseur gui doivent dans ce
cas étre utilisés a été décrit plus haut : un polariseur linéaire, faisant un
angle Y, quelconqué avec 0X, ét un énalyseur circulaire. Les variations en fonc-
fibn de Eo de l'amplifude de la modulation obtenue dané ce caé'sont données sur

la figure B8-b.

e/ e
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En comparant ces deux figures, on constate qﬁe les formes de courbes‘de ré-
sonance magnétique sont identiques, ce qui confirme bien que, dans les deux cas 1'ob-
servable atomique détectée est la méme (on peut en effét constater sulees figures 9
8 11-que les variations au voisinage de la résonance des diverses observables atomi-
ques du niveau fondamental sont trés diverses). Il est d'ailleurs possible de prévoir
théoriquement la forme de ces courbes de résonance magnétique, évpértir d'un raison-.
nement géométrique utilisant 1'ellipsoide des alignements qu Appendice].

Nous avons ensuite étudié les variations de 15amp%itude et de la phase de
ces signaux modulés en fonction de ¥1; nous avons pu aiﬁsi yérifier 1"exactitude des
formules (Ii,42] et (I1,43) en constatant que : :' -

--la grandeur des signaux ne dépend pas de ?1‘[a0x imperfections prés des
polariseurs et lames A/4). '

- leur phase varie comme 2¥, (cf fig. 8-a et 8—5).

- les modulatiens lumineuses observées, soit avec un faisceau résonnant,
soit :avec un faisceau non résonnant, sont en quadrature de phase.

B) Faisceau de détection perpendiculaire au champ statique
» Dans une seconde expérience, le champ Eo est paralleéle & 0X; le fais-
céau de pompage F_ est soit non polayisé (il ne crée alors qu'un alignement dans le
niveau- fondamental de 2°1Hg], soit polarisé circulairement (il crée alors aussi une
orientation).
i) détection de l'orientation

L'orientation < I, > est modulée & la pulsation {i. Nous avons d'abord utili-

204

z

sé un faisceau de détection résonnant (lampe a Hg, cf fig. 6) polarisé circulaire-

ment; ensuite nous avons observé 1l'effet Faraday transversal au moyen d'un faisceau
non résonnant (lampe & 2°2Hg] et du dispositi? de polariseur et d'analyéeur décrit
plus haut (polariseur et analyseur linéaires & 45 degrés); la raison qui nous a
conduit & choisir, pour les lampes de détection de cette expérience,;d’autres iso-
topes que ceux utilisés dans 1'expérience précédente apparaitra plus bas (cf § c).
Les courbes ainsi obtenues sont données sur la figure 8. Nous.avons vérifié que,
dans les deux cas, on obtient une modulation lumineuse & la pulsation 2, conduisant
a des formes de courbes.de résonance magnétique qui-correspondent bien aux. variations
de 1'orientation en présence d'un champ de radiocfrégquence saturant : on ne détecte
donc bien que l'orientation. Nous nous sommes également assuré gue les modulations
cbservées disparaissent si le polariseur circuleire du faisceau Fb est supprimé.

VA



A
v

pu 0S

%L~ NOILVINQOW 3Q XNVL
LNVNNOS3Y NV3IDSIVL

°gT Py
U ‘NOILVLN3IIYO




q6 ~b14

%90~ NOILVINAOW 3ad XNV1
LNVNNOS3d NON NV3IDSIVL
°g T P4 |
U ‘ NOILVINIIHO




_62_

ii) détection de 1'alignement (°)
Les composantes transversales de l'alignement sont modulées aux pulsations

2 et 2. Nous avons vérifié gque ces modulations lumineuses peuvent bien &tre détec-

tées dans les deux cas : faisceau Fd résonnant (%8

le premier cas, ce faisceau était polarisé linéairement (Y1 désignant 1'angle entre

Hg) et non résonnant [lgeng. Dans

la polarisation incidente et 1'axe 0X qui porte go] et ne travers?it aucun analyseur;
dans le deuxieme cas, un analyseur circulaire était ajouté entre la cellule et Ter
photomultiplicateur. Les figures 10-a et b (modulations & Q) et 11—aiet b (modula-
tions & 2) montrent les variations des modulations lumineuses ainsi-obteﬁUes egﬁéri—
mentalement. Cette-fois encore, on vérifie que les observables atohiques défectéés
sont les mémes f
- en 10-a et 10-b (composantes de l'alignement oscillant & la pulsation £,
dont 1'évolution résonnante est calculée en Appendice) _ - l
. - en 11-a.et 11-b {composantes de l'alignement oscillant & 2, voir égale-
ment 1'Appendicg], comme d'ailleurs en 8-a, b. ‘
Nous avons également étudié les variations en fonction de ¥, de 1a grandeur
et de la phase dbs signau*, afin de vérifier les résultats du § II,3;E. Nous avons
effectivement constaté que L
la phase des éignaux ne dépend pas de ¥;.
les modulations-é {2 dues & l'orientation et énl'alignement sont en guadrature de
phase (cf Appendice). .

la grandeur des signaux varie comme le prévcit le tableau IV (cf fig. 10 et 11).

e L Tl S L e L I e e e - I I e S A s I I S S 2B DI DL S

Nous nous sommes ensuite proposé de vérifier les formules (II,54) et

(II,55). Pour cela, nous nous sommes encore placés dans le cas ol le faisceau dé-

%) Signalons que PANCHARATNAM a également observé certains signaux statigues (57) ou
modulés (81) dus & l'alignement transversal des atomes métastables 2381 d'une va-
peur de “He. Toutefois, dans le cas de 1'Hélium qui n’a que deux isotopes stables,
il n'est pas possible d'obtenir des faisceaux lumineux de compositions spectrales
aussi variées gue pour le Mercure; c'est pourquoi cet auteur n'a pas pu effectuer
une étude systématigue de tous les signaux possibles.
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+
tecteur est transversal (champ statique Bg parallele & 0X); différentes lampes ont

N

été utilisées pour détecter les modulations de pulsation © dues & 1'orientation,

puis celles de pulsation & et 20 dues a l'alignement. Le faisceau de détection Fd

étant beaucoup plus faible gue le faisceau de pompage Fp, nous avons di prendre
soin d'éliminer les modulations lumineuses parésites provenant des réflexions di-
verses ou de la diffusion par les atomes du faisceau Fp’ gui sont souvent trés gé-
nantes; nous y sommes parvenus gréce a des diaphragmes convenables.

o) Faisceau résonnant. - Nous avons successivement employé une

Yy 8 a N . . N
20 Hg, de 19 199 20‘+H

lampe remplie de Hg, et une lampe & Hg suivie d'un filtre a g,

de fagon & exciter sélectivement les compasantes F = 5/2, 3/2 ou 1/2 de 2°'Hg

{fig. B). Un filtre.a été“u%ilﬁsé'podr isoler 1la raie A = 2537 R. On a porté sur le
tableau V des nombres T proportionnels aux taux de modulatlon obtenus dans chaque -
Cas. La vérification des résultats théoriques peut se ?alre de la fagon su1vante

~ 204

con51derons 1e taux de modulatlon dd a 1 orientation obtefu-.avec la lampe a Hg ;

on a, d’ apres les formules énoncées plus haut, T, « [ - 9 Y, /Io) j (Io est 1'in-
tensité totale émise par la lampel); de méme, pour la lampe a 198Hg, Ty « [.4[F';a /Io]].
On peut supposer que les rapports I''/I¢ (gui ne dépendent gue de la forme de la

raie émise et pas de 1'intensité totale) sont treés voisins pour 1l:s deux lampes : un
effet, l'écart entre la raie émise et la raie d’'sbsorption est comparable dans les
deux cas, et les deux lampes, en tous points semblables, sont excitées dans les mémes
conditions. On doit alors avoir -(4/9) (T7:/T2) = 1. Les coefficients affectés théori-

quement aux autres rapports calculés dans les deux dernigres colonnes du tableau V

204

sont établis de la méme fagon. On voit que la comparaison des lampes- 3 Hg et a

198Hg conduit & une vérification satisfaisante des prévisions théorigues (& 10% pres)-.

La comparaison des lampes & 2OI*Hg et a 199Hg donne des valeurs moins bonnes (25%.

d'écart), inférieures & 1 : on peut expliguer ceci par le fait que la lampe a 199y

g
fournit un rapport I''/I, plus grand gue celle 3 Zqug, car la coincidence isotopi-

2Ong est meilleure. Dans tous les cas, les change-

gue avec la raie correspondante de
ments de signe des modulations observées sont ceux que prévoit la théorie.

La meilleure lampe pour détecter ver transitions réelles 1 orientation

est Zqug, pour 1l'alignement lgaﬁg.
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Comparaison
199Hg N
2ouHg 198Hg + filtre 3 2°“Hg zoqu et 198Hg 2°“Hg et 199Hg +
filtre
Orientation Q :
’ 4 T, 5T,
T = - = = - —— - o ——
1 | 238 T2 +100 T3 +141 5T, 1,086 3T, 0,95
Alignement 2
- - T -8 Ty 5 Tu .
Ty = -67,5 Ts +160 Te 147 3 T 1,1 + 3T, 0,8
Alignement 2Q :
- - - - .81z 517
T = -16,8 Ts +43,6 To 38,4 3 Te 1,02 + 3T, 0,75
TABL ElA u Vv taﬁx.de hodulation obtenus avec un
faisceau résonnant
Comparaison
zozHg 2ong 196Hg 202Hg ot 2°°Hg:202Hg ot 196Hg
Orientation 9 :
S ' - 2.3 T'1 210
T'y = +127 T'2 +37 T's = +82 57T, 1,1 2.7 T's 0,7
Alignement 0
, . , , - :l_',_gT'uz _uT'u
T'y = +26 T's +38 T's 76,5 T2 T, 1,1 T.2 T 0,9
Alignement 2Q :
J - ] ' = - 1’9 T'7 ~ L _§_‘_1_T'7 -
T'7 = +5,0 T'sg +6,2 T'q = -15 T.2 T7s 1,3 7.2 T'y 0,85

TABLEAU

VI

faisceau non résonnant

taux de modulation obtenus avec un
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B) Faisceau non résonnant. — Nous avons successivement utilisé trois

2°°Hg et 196Hg. Le tableau VI montre les valeurs des taux

lampes remplies de 2°2Hg.
de modulation T’ giﬂsi obtenus; l'interprétation est moins simple qu'’en al), car chague
source induit deéttransitions virtuelles avec des efficacités comparables vers les
trois composantes hyperfines F = 1/2, 3/2 et 5/2 de 2°1Hg. On peut, avec une bonne
approximation, supposer que le rapport AE'F/IO est proportionnel & 1/6F, lorsque

GF > 2 (ot SF est 1'écart, exprimé en largeur Doppler, entre la raie émise par la
lampe - et la compoesante F de 2°1Hg]. Les signaux dus & 1l'orientation sont donc appro-

ximativement proportionnels & 5/(51/2 + 4/63/2 - 9/8s, ; ce facteur vaut approximétive—

ment 2,7 pour 2%2Hg et 2,3 pour 2°%Hg; on doit-doéﬁ avoir (2,3/2,7) (T'1/T'2) = 1.
On calcule de méme les coefficients affectés aux autres rapports du tableau VI. Les
deux derniéres colonnes montrent que les signaux . ont bien le signe prévu par la
théorie, qui est vérifiée ici & 25% pres.

La meilleure lampe pour détecter par transitions virtuelles l'orientation

est 2°2Hg, pour détecter l’alignement 196Hg (pour des raisons qui ont déja été ex-

poséés d la fin du § II1,3,d,Y]).

On constate donc de maniére générale que les expériences, concernant 1l'in-
fluence de l'isotope contenu dans la lampe de détection, confirment de maniére accep-
table la théorie. On aurait pu s'attendre & un désaccord plus grand, compte tenu
des incertitudes que présente toujours le fonctionnement d'une lampe : dérives de
1'intensité totale émise, variations de la largeur de la raile spectrale, ou méme
renversement partiel; ce sont d’'ailleurs ces incertitudes qui rendent difficiles
les études portant sur la valeur de 1'élargissement ou du déplacement des niveaux
atomiques dus & une irradiation lumineuse (12)(13). Toutefois, dans notre cas, les
variations de l'intensité totale I; émise par la lampe sont éliminées; en .effet,
les taux de modulation mesurés dépendent uniquement des rapports F'F/Io et AE'F/IO,
c'est-a-dire de la répartition spectrale du faisceau lumineux et non de son inten-
sité globale. Dans le cas des transitions réelles, le probléme est de plus simpli—
fié par le fait qu'un seul niveau hyperfin F joue un réle important. Dans le

cas des transitions virtuelles, les 3 composantes donnent des contributions souvent

ced/uen
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_.comparables (}*%); on peut toutefois penser que les erreurs restent acceptables car
la valeur du coefficient AE'F/IO donnée par une lampe déplacée de guelques largeurs

Doppler par rapport & la composante hyperfine F, ne dépend gque trés peu de la forme

de la raie spectrale.

III. Effet diamagnétique (cas des isotopes pairs du Mercure)

Dans ce paragraphe III, nous nous intéressons & 1'effet diamégnétique,

N

c'est-a-dire, comme nous l'avons vu dans le § I,3,d, & l'influence dans [I,SjJ,

(1,32) et (1,33) des opérateurs US (t,t-T) et Uy (t-T, t) (et non a celle de o).

I1 est donc commode de supposer gque les atomes de la vapeur étudiée sont diamagnéti-
ques, c'est-a-dire que le moment cinétique de 1'état fondamental vaut I = 0 (ce qui
est le cas pour les isotopes pairs du Mercure). Le niveau fondamental | H > = I o>
est alors unigue [d_F = 1). Les niveaux excités | m > sont les trois éoﬁs-niveaux
Zeeman (m = -1, 0, +1) d'un niveau de moment cinétique donné J = 1. Le champ magnéti-
gue statigue est porté par l'axe 0z d’'un triédre direct Oxyz; il lui correspond l’opé-

rateur hamiltonien H' = Hw_J 5 (J_ | m > = m| m>).
e e z z ‘

1) Effet diamagnétique en 1'absence de champ de radiofréguence

a) Celcul de_la_variation m, - m, de_la matrice polarisation

Dans les conditions oll nous nous sommes placés, on a

— e e e emm e e E G e e - - e m—— e G e e mmm e e e e e - —— S Gt Gt Gt G G —— e E—— e —— e G- —— a-—

(!°) Prenons par exemple le cas de la détection de l'orientation avec une lampe &
19GHg; les contributions des 3 composantes hyperfines sont proportionnelles &
5/61/2 = 1,5 , 4/6%% =~ - 0,8 et —9/(35/2 = 0,5 , ce qui donne un signal total

proportionnel & 1,2 (cf tableau VI). On commettrait donc dans ce cas une erreur
de 1'ordre de(0,5/1,2)= 40% en oubliant la contribution de la composante hyper-
fine 5/2 au signal de détection, bien que cette com?osante soit éloignée d'une
vingtaine de largeurs Doppler de la raie émise par %%Hg (cf fig. 6). De méme,
dans le cas de la détection de l'alignement par une lampe & 20 Hg, on commet-
trait une erreur de l'ordre de 25% en négligeant 1'influence de la composante

la plus éloignée F = 1/2.
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- - J '
Ug (t,t-1) = ¢ W~z T (III,1)
et
..F
Uy (t-T,t) = 1 (I11,2)
Reportons ces égalités dans les équations (I,31) et (I,33); nous obtenons
+1 T (we*rmw ) :
G=o ) { 5 + 1AE' (wo+mw_ ) } B (III,3)
& e m
m=-1 .
Les matrices Bm sont définies par
> > > * > > >
<e./B |e, >=<o0|e, .D|m > < m|e,.0]|0 > (III,4)
it m! ] i J

>

['"(we), AE'(wg) et D sont définis en remplagant, dans (II,5) et (II,9),
I et U par zéro et F par J = 1 (ce qui donne par exemple < mIDqlu = 0> = 6m q]'
L'égalité Bm = BmT permet d'écrire

F'[w0+mwe)
Mmoo Lt (g ],

+ 10" (wo+mw ) [B . w ]} (II1,5)

Cette équation montre comment les trois transitions atomiques | 0 > <> | m >
contribdent a8 la modification de la polarisation lumineuse : chacune de ces transitions
fait intervenir les valeurs de I'' et AE' pour la valeur W (wq + mwe] de 1l'énergie qui
lui correspond.

Les polarisations principales sont en général guelcongues; cependant, si la
lumiére se propage parallélement au champ magnétique, on voit sur (III,4) gue ce sont
les polarisations circulaires 0+ et O_, alors que, si la lumiére se propage perpendi-
culairement au champ magnétique, ce sont les polarisations planes 0 et .

-> > > > .
On montre que Z <e,/B|e, >=<e,|e, > ona donc : z B =1; et si 1'on
o i'm! 7] i3 oom

fait dans (III,5) w, = 0, on obtient W, = m; [ 1 - al’(we) |. Ce résultat était pré-

T
visible : nous avons vu gue, lorsgu’'il n'y a ni effet paramagnétique ni effet diama-
gnétique, NT et WI correspondent & la méme polarisation. La modification de polarisa-.
tion lumineuse est donc due aux variations avec wy de I'' (wy we) et AE' (wp % we].

vee/ e
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L'étude précise de ces variations nécessite la connaissance exacte de la fonction
I(w) ['forme de la raie excitatrice:]; soit wc la pulsation centrale de la raie I(Ww);
on sait (cf fig. 12) -qu’'en pratique les variations avec W, de I'' (wg # we] et

AE' (wy i,we] sont & peu prés celles d'une courbe d'absorption ou de dispersion cen-
trées en w, = i[wc - wp) et de largeur de l'ordre de A + A' (on suppose que 1'on a

I' <<A ou A’). Nous retrouvons donc ici un résultat annoncé au § I1,3,b : dans le cas
d'ume épaisseur optique faible, il est nécessaire, pour obtenir une modification de
la pelarisation lumineuse, de mettre la vapeur dans un champ magnétique intense, de

sorte que w, ne soit pas complétement négligeable devant 4 + A’.

I(w)
[ I . l "
wo—we Wo wc wo+we

A I (wo+w_)

e
A AE’ (we+w _)
\\\\\\ e

_,///// ~
- w
K _ ~ e
0 ( W, wo)
FIGURE 12

En pratigue, la condition [we/A) < 1 est souvent réalisée et 1'on peut
efiwerT

limiter le calcul au premier ordre en we/A en remplagant U?[t.t—T)_= par

1 - iw I T. On trouve alors, en utilisant (I,33)

RVATY
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| g 0
T = [1-aT" (we) :]TTI - {.-aw—o-l"'(wo] } (e, m 1,

. 3 . , , ~
towg { 55— AE' (wo) } L B, Ty ] (III,6)
avec
> > > K > > >
<e,lB'|e, >=<0|le, .D) J_ P (e,.D)]|0O> (II1,7)
i J i z e ]
On montre aisément gue
> - > * > > >
<e,|B'|e, >=cos (0Z,0z) < Of(e, .D) J_ P (e,.D)|O > (III,8)
i J i Z e J

Lorsque la lumiere se propage pefpendiculairement au champ magnétique,
1'effet diamagnétique est nul au premier 6rdre.

Signalons que des expressions semblables & celles écrites ici ont été
obtenues par A. OMONT, dans son é&tude de 1'influence de la dispersion anormale sur
les caractéristiques de la diffusion multiple (voir référence citée en (48) ).

c) Lien_avec_les expériences de LECLER

Dans des travaux récents (62}, LECLER a étudié 1'influence de 1'effet
Faraday paramagnétique sur les formes de courbes d'effet Hanle (83). obtenues avec
les isotopes pairs du Mercure. Dans les expériences qu'il a réalisées, on excite
les atomes par un faisceau lumineux résconnant, perpendiculaire au champ magnétique

>
statique Bo, et on détecte la polarisation de la lumiére de fluorescence émise par.

les atomes dans la direction de Eo (cf fig. 13); la mesure des variations de cette
polarisation en fonction de Eo devrait ‘alors conduire aux classiques courbes
d'absorption ou de dispersion de 1'effet Hanle. Or LECLER, dans ses expériences ol
il a utilisé la vraie raie de résonance du Mercure (A = 1850 K. transition

8180 “r 61P1], a constaté qu'il n'en était rien : les formes des courbes obtenues
sont beaucoup plus complexes. L'explication gu'il a donnée de ce phénomene est la
suivante : lorsgqu'un photon de résonance est diffusé par un atome, il doit, avant
de s'échapper de la cellule, traverser une certaine épaisseur de vapeur de Mercure:

~

-
or cette vapeur est soumise & un champ magnétique By qui, dans le cas de l'effet
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Hanle du niveau 6'P; (durée de vie T = 1,3.10—951, est suffisamment important pour
que w_ ne soit pas négligeable devant A + A'; 1'effet Faraday diamagnétique et le
dichroisme de la vapeur peuvent alors modifier la polarisation des photons. Lorsque
%o varie, on agit donc & la fois sur 1l'effet Hanle et 1l'effet Faraday; il n’est donc.

pas étonnant que les courbes obtenues soient relativement compliquées:

\¢

Y B

FIGURE 13

LECLER a calculé ces courbes en utilisant le modeéle suivant : il considére
les atomes du fond de la cellule (vue depuis le détecteur lumineux) comme une source
lumineuse dont les photons doivent, aprés leur émission, traverser une vapeur optigue-
ment anisotrope (un montage expérimental utilisant des diaphragmes lui permet de ne
pas soumettre les atomes de la partie avant de la cellule é 1'action du faisceau
excitateur perpendibulaire a Eo]. Comme nous 1l'avons montré plus haut, les polarisa-
tions principales de la vapeur pour la direction de propagation paralléle a Eo sont
les polarisations circulaires 0, et 0_ , quelle que soit la fréquence optique w/2w
considérée; la partie avant de la cellule posséde donc un pouvoir rotatoire sur les
polarisations planes, ainsi qu'un dichroisme circulaire.

On voit que. les calculs de LECLER entrent bien dans le cadre de ceux que
nous avons exposés; notons toutefois deux légeéres différences :

- dans le calcul de LECLER, la polarisation de la lumiére émise par. les atomes du

fond de la cellule dépend de la pulsation lumineuse w ; il faut alors remplacér

(1,22) par :

o/
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(@ = T | &, @ > <o W | |
T (W) = I{w X w o w (I11,9)
ce qui.rend, dens la suite des calculs, les intégrations sur w plus compliquées.
- par contre, notre point de vue est, dans une certaine mesure, plus général puis-

-5
gu'il n'est pas limité au cas d'un faisceau se propageant dans la direction de Byp.

2) Effet d'un champ de radiofréquence tournant

Le champ de radiofrégquence tourne avec une vitesse angulaire { dans le

plan x0y
H e © Awi [Jx cos 2 t + Jy sin © t) : , ' (III1,10)

On peut calculer rigoureusement 1l'opérateur d'évolution U% (t,t-T), par exemple au
moyen d'un passage dans le référentiel tournant

-iQ3_t -if(w -3 _+wid JT  iQd_(t-T)
z - e z X z

UG (E,t-T) = e e e (III,11)

Au paragraphe I,3,c,0, nous avons négligé la dépendance en t de 1'opérateur K en

Cinr 1
remplagant dans (I,33) U? (t,t-T) par e iH'g T/4 s

c’'est-a-dire en négligeant 1’'ac-
tion de la radiofréquence (Uge = 1); cette approximation est valable lorsque la
condition wy << A + A' est réalisée. Ici, nous supposons W1 guelconque et nous te-
nons compte rigoureusement de 1l'action de la radiofréquence en reportant (III,?11)
dans 1'expression exacte (I,33). Il est alors utile d'introduire les états propres

-
p > de la projection du moment cinétique J sur le "champ efficace”

N
- > = > -
[ UUe Q) JZ + Wy Jx } |p pw, p (I1I1,12)

Y
w
e

avec = V/[we -2+ w12 (I11,13)



- 72 -

( + N 1
lp = 1 > = —%7-{ (@ -0 ) [m=1 > + /2wy |m=0 > - (w_-Q% ) |m=-1 > }
o e e e e
e
lp=0> = 1m { -wilm=1 >+ V 2(w -9 |m=0 > +wy |m==1 > } (III,14)
‘ 4 2we .
G s'écrit

F'[m0+mQ+p8 ) .
e n,
G(t) =a J [ 5 + 1AE' (wo + mQ + pwe]]
mm'p

i(m-m')0t
e

< m' > < ‘ :
m' |p plm > Foms (&) B (III,15)
avec
<e.s ,|e. >=<ole, .D|m* > < mle,.D|0 > (III,16)
1 1Bme ej e, .Ojm m ejf ,
et
sin [ 2m - m*') &/2c ] ‘ ' ' '
me, T T O =) /20 si m#m’ ; me =1 (III1,17)

Les expressions ainsi calculées nous permettent de déterminer exactement

le signal optigue dans tous les cas.
- Les facteurs me,[ll rendent compte de sa variation avec la longueur £

de la cellule; nous retrouverons.dans le cas des alcalins des termes identiques et
nous étudierons leur sens physique {ct § IV.4); nous ne le falsons donc pas ici, en
supposant par exemple que l'on a (R%/c) << 1, ce qui permet de remplacer tous les
facteurs me,[lJ par 1. -

Les exponentieslles el[m_m’]gt contiennent la dépendance en t de G(t); on
voit.qu'il peut apparaitre dans le signal de détection optique des modulations aux
pulsations 2 et 2R; la dépendance en t de G(t) est particulisdrement simple. lorsque

le faisceau lumineux se propagé parallelement au champ magnétigue :.on remarque en

effet que. >
n ->
< mleimzt [Zj.5)|o > =< mlej[t].DID >
v > ‘
e,(t) est le vecteur obtenu en faisant tourner e, d'un angle -fit autour de Oz;

ol j j

dans une base de deux polarisations tournant avec le champ de radiofréquence & la

vitesse angulaire Q, G est constant.
coel v



_73_

Les facteurs

F'(we + mi + pBe) et AE' (wq + mQ + pae]

rendent compte des variations du signal de détectibn optique en fonction de la
forme de la raie excitatrice I(w); nous verrons que ce sont eux qui permettent
aussi de déterminer la forme des courbes de résonance magnétique. Le choix des
deux paramétres I'' et AE’' qui est fait dans JP1 et JP2 pour décrire 1'excitation
optique est donc treés Judicieux, puisqu’il permet de décrire simplement un grand
nombre d'expériences différentes.

Si 1l'on a : 88 << A + A, on peut négliger dans I'' (wp + mid + pBe] et
AE’ (wo + m2 + p&el 1'influence des quantités p&e; la sommation sur p dans (III,15)
est alors trés simple et on retrouve pour G 1'expression (III,3) : la radiofréquence
n'a aucune influence sur les signaux optiqgues. 3i par contre 89 n;est pas totalemgnt
négligeable devant A + A', on voit sur (III,15) qu'il faut considérer non seulement
les états propres | m > de 1'hamiltonien en 1l'absence de radiofréquence, mais aussi
les états | p > et leurs énergies Zeeman Hme relatives au champ "efficace” qui in-

terviennent dans T' et AE’.

b) Calcul de la modulation a 2§

Pour fixer les idées, nous allons.calculer le terme de G(t) qui oscille

~

a la pulsation 2Q; il s'écrit

29 _ N2 N 210t N2 o vy -2iQt
G = a(w1/2we) B+1.—1 <I>[wo+§2,we) e + a[w1/2wel B-'|,+’l (W Q,we) e
A _ (III,18)
avec : T (wo+W, ) W Twed) N
Q[@Ofwe) B — + iAE'[wo+we] + > + iAE'[wg—we)
T (we) - 21iAE’ (wg)
a) Intensité du champ de radiofréquence. — Nous avons vu plus

. n
haut que, lorsque l'on a : W, << A+ A, G29 est négligeable; nous ne considérerons
N Q .
donc que le cas oll w_ n'est pas trés petit devant & + A'. Or G2 contient en facteur

N2 .
le terme (wl/we] ; 11 faut donc aussi que w; ne soit pas négligeable devant A + A’
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1'intensité du champ de radiofréguence nécessaire pour observer sur la lumiére

transmise une résonance magnétique dans 1'état excité est donc considérablement

augmentée par 1l'effet Doppler optigue (rappelons gue, dans le cas de la détection

habituelle de cette résonance au moyen de la lumiére de fluorescence, il suffit
d'avoir (w;/T) = 1). L'interprétation physique de ce résultat sera donné au
paragraphe c. ’ _ ' '

B) Forme des courbes de résonance magnétique. — Nous pouvons obte-
nir la forme des courbes de résonance magnétique en faisant varier le champ.magnéti-
gue statique appliqué sur l'atome : @ est constant, we varie. Le calcul exact est
donc possible & partir de (III,18) si 1'on connait les fonctions I''(we) ‘et AE’ (wel;
nous nous contenterons ici de remarquer que ces courbes sont centrées & la résonance
w, = 2 (G ne change pas lorsque 1l'on remplace wy par- 20 —'we , ce -qui entraine une
‘symétrie par rapport & 1'axe W, £ Q) et d'évaluer la largeur de ces courbes en sup-
posant gque la résonance n'est pas saturée (c’est-a-dire que l'on a w; < A+ A').

we intervient par 1'intermédiaire d'expressions du type
" ' n -
(176 )% { T (wo + © + 881 #T'wo + @ - 4] - 20wy + @)}

n,
et si w_ << A + A’, cette expression est constante et vautnidz/dqu)_F’(wo+Q]. Les

. . . f\l -
variations.de G29 ne sont donc notables que lor‘squevwe et donc we varient de guan-

tités qui sont de 1'ordre de A + A’; on voit que 1'effet Doppler optique modifie

profondément et élargit les courbes de résonance magnétique dans.1l'état excité

(rappelons. que, dans.le cas de la détection de cette résonance au moyen de la
lumiére de fluorescence, la lafgeur de ces courbes est de l'ordre de T).
L’expérience que nous venons d'analyser est identique & une expérience de
"double résonance"” (1) , & cecl prés qu'au lieu d'utiliser la méthode classique qui
consiste & mesurer la polarisation de la lumiére de fluorescence, on .mesure la pola-
risation de la lumidre transmise par la cellule. CORNEY, KIBBLE et SERIES (43) ont
étudié ce probléme en supposant que la lumiére se propage parallelement au champ
magnétique statique et que la cellule est placée entre deux polariseurs croisés.
Nous.avons généralisé leurs résultats en supposant que la direction de propagation
de la lumiére et 1'analyseur A sont quelcongues. Notons toutefois gue le calcul de .
-CORNEY et al. suppose que 1'épaisseur optique de la cellule n'est pas faible, alors

que nous faisons ici 1'hypothése contraire (dans l'approximation des épaisseurs op-

VAT
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tigues faibles, on ne garde, comme nous l'avons vu au § I,2,c, que le terme du
premier ordre en ER gui correspond & l'interférence entre l'onde incidente et
1'onde rayonnée par la cellule C; en.négligeant les termes d'ordres supérieurs,
1'effet de la cellule C sur l'intensité transmise par 1'analyseur est alors nul si
le polariseur et i'analyseur sont croisés, comme dans le cas des expériences de
CORNEY et al.).

Remarque : il est possible de calculer T = Mg lorsque le chémp de radiofréquence,
au lieu d’étre tournant, est linéaire. Dans ce cas, on ne peut plus calculer rigou-
reusement 1'opérateur d'évolution U, mais on peut utiliser un. développement de U en
série de puissances de W, (64) , et reporter ce développement dans (I,33)}. La lu-
miere transmise peut alors comporter des modulations dont les pulsations sont des

multiples de  supérieurs a 2Q.

magnétigue

0On peut se demander pourquoil, dans les expériences gue nous avons étu-
diées, la largeur des courbes de résonance dans le niveau excité est augmentée par
1'effet Doppler optique (elle dépend de A et A’), alors gque dans les expériences
habituelles de double résonance elle est de 1'ordre de la largeur naturelle du
niveau étudié [c'est-é—diré éouvent beaucoup plus faible : par exemple, pour le
niveau 6°P de Hg, on a I = 10_3‘A; c'est d’ailleurs ce qui est a 1l'origine de 1la
précision des méthodes de double résonance). La réponse a cette question est la sui-
vante : dans la méthode classique de double résonance, on étudie la lumiére diffusée.

latéralement par la vapeur; on sait qu'une telle diffusion & pour origine les fluc-

tuations du milieu (ces fluctuations provenant par exemple du fait que la vapeur,
au lieu d’'étre un milieu continu, est constituée d’atomes quasi ponctuels a 1'échelle
de la longueur d'onde (') ); cette diffusion est donc incohérente (en ce sens qu'il

faut ajouter les intensités rayonnées par chacun des atomes, et non leurs champs

cei/ e
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(') Les expériences de pompage optigue sont souvent réalisées avec des pressions
de vapsur faibles, pour lesquelles le nombre moyen d'atomes dans un cube ayant
la longueur d'onde optiguepour aréte est inférieur & 1; les fluctuations de den-
sité sont alors importantes & l’échelle de la longueur d'onde.
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électriques). Par contre, dans les expérlences analysées ici et dans celle de
A. CORNEY, B.P. KIBBLE et G.W. SERIES (43} ,» c'est la lumiere transmise par la va-

peur, ou encore diffusée "vers l'avant", qui est étudiée; or une telle diffusion

est cohérente (nous avons effectivement ajouté, pour chaque onde w, les champs élec-
triques rayonnés par tous lés atomes) (!2?); c'est pourquoi lea nature_desAsignaux
optiques est complétement différente dans les deux cas.

) De maniére plus prépise, le caractére incohérent de la diffusion latérale
provient de ce que la différeﬁce de phase des champs rayonnés bar deux atomes déﬁend
de leur position dans. la celluie (cf fig. 14-a); les tefmes d'interférence entre-les
champs rayonnés par des atomes différents s'annulent donc en moyenne. Si par exemple
on cesse brusquement.a 1' 1nstant t = 0 d'illuminer la vapeur, on observera une dé-
croissance exponentielle e-rt de la lumiére de fluorescence émlse latéralement, avec
la méme constante de temps que pour un atome isolé (on suppose negligeables tous les

phénoménes de diffusion multiple (85) 1.

(a) (b}

FIGURE 14

('2) Dans les équations que nous avons écrites, nous n'avons gardé que le terme
d’'interférence entre les champs électrigques incident et diffusé, qui est pro-
portionnel a AP . Dans le cas étudié par CORNEY, KIBBLE et SERIES [43) (pola-
riseur et analyseur croisés), seul intervient le terme du second degré par rap-

port au champ diffusé, et 1'intensité des signaux est proportionnelle. a JVz ’

ce qui confirme bien le caractére cohérent des effets observés.
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Au contraire, dans le cas de la diffusion vers. 1'avant, la phase- du champ
rayonné par chaque atome ne dépend pas de la position de ce dernier (les retards se

compensant soit avant diffusion, soit aprés, lorsque sa position varie, comme on

peut le voir sur la figure 14-b); les effets d'interférence subsistent donc lorsque

1’on somme sur l'ensemble des atomes de la cellule.

En présence d'une onde plane excitatrice de pulsation w, les dipfles élec-
triques macroscopiques (obtenus aprés moyennage sur la vitesse des atomes) induits
en. chague point de la vapeur ont une méme phase dans un plan perpendiculaire & 0Z;
pour calculer le champ rayonné vers l'avant, il faut donc tenir compte de cette

"structure stratifiée des phases”, se reproduisant avec une périodicité A= 2mc/w
dans la direction 0Z (cf fig. 15). '

—— ——
— ——

Plans équiphases

FIGURE 15

Que se passe-t-il si, & l'instant t = 0, on coupe le faisceau d'excitation ?
Les dipdles induits dans la vapeur vont effectuer une oscillation amortie, avec la
pﬁlsation propre Wy = 2ﬂc/%o des atomes, et rayonner un champ électrique pendant un
certain temps. Pour les instants t trés petits, les champs rayonnés en avant par les
différentes "tranches” d'atomes de méme cQte Z sont en phase (on suppose A = Ag);

la cellule rayonne alors dans la direction 0Z un champ &lectromagnétique intense

2 4t
(son intensité est proportionnelle & /Wo }, due & la "structure stratifiée” des

oo/ vnn
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phases. Toutefois, les atomes n'étant pas immobiles, cette structure ne subsiste pas
indéfiniment : on voit.que deés que les atomes, animés d’'une vitesse moyenne Vm' ont
parcouru une distance de l'ordre de Ag , elle disparait; cette disparition se pro-.

duit lorsque

‘Vm. t = Ag (III,19)
ou encore : ‘
.Y I _ .
s . (I11.20)

Donc, au bbut d'un temps de 1’ordre-de 1/4', 1s rayonﬁement cohérent émis
‘par la cellule a disparu ('*); il ne peut plus subsister qu'un rayonnément incohé-
rent, émis dans toutes les directions., qui décroit avec la constante de temps 1/T.

L'observation de la lumiére diffusée vers l'avant fait par conséquent
intervenir des modes ol de nombreux atomes rayonnent en phase, et gui sont généra-
lement beaucoup plus amortis que le dipdSle d'un atome isolé (lorsque A’ >> T); il.
n'est donc pas &tonnant que les courbes de résonance magnétique dans le niveau
excité aient, dans ce cas, une largeur bien supérieure & I'. L'étude que nous avons
faite permet d'ailleurs de voir pour quelles valeurs de l'angle de diffusion on
passe du cas ol la courbe de résonance a une largeur A + A’ & celui ol sa largeur
est I' : la transition se fait lorsque l'angle de diffusion est de l'ordre de Aq/L,

o0 L est la dimension latérale de la cellule.

— e m—— e —— — —— S — e Sea e b — —— Gl G e — — — — m—

('®) on peut egalement comprendre cette disparition en s'appuyant sur les consé-
guences bien connues de 1’effet Doppler. En effet, avant la coupure de ce fais-
ceau, le dipdle électrique d'un atome de vitesse vy subit, sous 1l'effet de
1'onde W,une oscillation forcée de pulsation w-kvz, et réémet vers 1l'avant une
onde de fréquence (w - kvz) + kvz = w 1 les deux effets Doppler (& 1l'absorption
et a4 1'émission) se compensent. Dés 1l'instant t = 0 ol le faisceau est coupé,
tous les dipfles oscillent avec leur pulsation propre we et, par-effet Doppler,
gémettent des champs électriques dont les pulsations sont comprises dans 1'inter-

valle [um S5 s Wo ¢ %ﬁ ; ces différentes ondes ont une relation de phase

bien définie & 1'irnstant t = 0; toutefois, elles se déphasent lorsque t augmente
et, lorsque t = 1/A', leur terme d'interférence disparait.
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Remarque : pour simplifier, nous nous sommes limités ici au cas ol le niveau fonda-
mental>| U > est unique, de sorte gue leé'phénoméﬁes de résonance ne peuvent se bro-
duire que dans le niveau excité. Lorsqu’'il existe plusieurs sous-niveaux n >, des
effets semblables peuvent égalemént»se produire dans letniveau fondamental : il serait
possible d'observer sur la lumiére transmise des courbes de résonance magnétigue,
élargies par -effet Doppler (largeur = A + A’), et correspondant & l'effet "diamagnéti-
que” produit dans le niveau fondamental par le champ oscillant; ces courbes n'apparais-
sernt gue lorsque.ce champ est trés intense (wqf_z A+ A'); elles peuvent &tre calcu-
lées en tenant compte de maniére détaillée de 1'influence dans (I,33) de 1l'opérateur
Ug (t-T,t).

Rappelons toutefois (cf § I,3,c,0) que ce n'est pas cet effet diamagnétique
gui est responsable des variations des signaux lumineux obtenus dans les expériences
habituelles de pompage optique, lorsque 1l'on effectue une résonance magnéfique dans
le niveau fondamental; c'est 1'effet paramagnétique qui correspond, dans (I,32), .
~aux variations de ci_F au voisinage de la résonance; ces variations se proddiS?nt
méme lorsque le champ. de radiofréquence est relativement faible (w1f = [Tf) <<

A + A'), et donnent des courbes de résonance magnétique non élargies par effet
Doppler (26) . '

‘IV. Cas ol les deux types d'effets interviennent simultanément (cas des alcalins)

Aprés avoir étudié séparément 1l'effet diamagnétique et 1'effet paramagné-
tique, nous nous proposons d'aborder le cas ol les deux types d'effets jouent simul-
tanément un réle. Bien que les résultats obtenus scient généraux, nous allons les
exposer dans le cas des alcalins, pour lesquels divers phénoménes intéressants peu-

vent apparaltre.
1) Notations -
L'état fondamental ZSyE des alcalins comporte deux niveaux hyperfins dont

la différence d'énergie est WAW; nous les désignerons par F (F = F; ou F2). L'état

(\/
excité comprend plusieurs niveaux hyperfins V N/ est la différence d'éner-
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gie entre les niveaux O; les plus éloignés. Si nous nous intéressons & la raie D)
{transition 251/2 > ZPJ/Z), \(7" peut prendre deux valeurs _971 at 0:’/2 i par contre,

si nous nous intéressons & la raie D2 (transition 2S; <—+2P3/2]. \(/N"’ peut prendre

A /2
guatre valeurs 9:1 s g"'z ’ @'3 ’ (7"1.
: Soient l F, > (-F £ 4 € *F) les sous-niveaux Zeeman du niveau hyperfin F;
(\'
| H,m> - 97 < m £ + g] ceux.du niveau hyperfin (7’—; wF/Zn et wﬁ /2w
sont .respectivement les fréquences de Larmor & l'intérieur de ces niveaux (le champ

magnétique est supposé suffisamment faible pour n'introduire aucun découplage hyper-

fin). Il est commode d'introduire les projecteurs
p_ = Y « | F,u><F, u| sur le niveau F . - (Iv,1)
u

P = ) | %.om>< W , m | sur le niveau (1v,2)
F ne G

Nous supposerons que dans tous les cas la largeur A + A' est trés grande
devant les diverses précessions de Larmor We et w@.; par contre, A et A' peuvent
&tre de l'ordre. de AW et de A %/~ (cf tableau VII).

a1¢alin AW AWV AW}, largeur longueurs d'onde en :\

2 » 2 Doppler A’ D; D2
Na 1773 162 96 1320 5896 5890
39k 462 58 30 770 7699 76865
bl 254 27 = 0 770 7699 7665
85Rb 3038 362 217 520 7948 7800,
87Rb 6839 810 501 520 7948 7800
Cs 8200 1110 607 380 8943 8521

TABLEAU VII

s/
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1

30 AW =

Pour le césium par exemple, & température ordinaire : A' =

AW1D,), alors que pour le sodium : A' = AW = 10A%*~ (D1).

Nous sommes donc conduits & tenir compte de 1'effet diamagnétique relatif

il
3

a 1'état fondamental, alors que jusqu'ici nous 1l'’avions négligé. Si 3} n'est pas
scalaire, nous sommes dans un cas od interviennent simultanément 1l'effet paramagné-
tigue et 1'effet diamagnétique.

Nous allons balculer dans ce qui suit ﬂT - ﬂI. Rappelons qué-la généralisa-
tion des calculs de JP1 et JP2 (évolution de la matrice densité atomique) au cas des

alcalins a été faite par M.A. BOUCHIAT (66) .

T a8

2) Calcul de .. - ™

Soit ﬁw;CF la différence d'énergie entre les niveaux ] F, uw=02>et

| (27 ,» m=0>; le calcul nous conduit & introduire les quantités

] — ' - 0 1 — H —_ 0 ’
I'Fw —l"[wo—me] et AEFW— AEV(wq-ng:]. (IV.3)

I'"{we) et AE’ (wp) sont défipis par :

(Iv,4)

¥ 2 > 3
r g2 < 31T, > £(V) d3v
-é—[wo)"'iAE'(u)o) = =4 J I(w) dw J ey

#2 21+ 1 w-wo-kK.v + iT/2
->
ol g < J8||?||JF > est 1'élément de matrice réduit du dipSle électrique qT entre les
niveaux 285& et-2P1é (raie Di) ou.zP%é (raie D2). P'Fcz' et AE'F 5;—(f?nt~les‘va—
leurs des paramétres I'' et AE' pour 1'énergie de la transition F <> S . Nous allons
_)
introduire, comme.au § II,1,a, un opérateur D proportionnel & la partie angulaire du
->

dipble électrique q? et qui, comme qT, n'agit que sur les variables de 1'électron st

pas sur celles du noyau; on vérifie qu’on peut définir ses composantes standards de

la maniére suivante :

i

< \S?;,mIDqu'u > 2 < gl— ’ mIIJem mJ><‘J.F1m'JqI‘]em ><IJ.m m'JIF.u >

, I 37 <Temy
mI:mJnm J (\
1 F G :
ﬂwﬂ“”“wrfu%mu%m1 < Fiug| A m >
I Jg 3 (IV.5)

eon/ues
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< F,uqu| Fom>= (-9 < @,mlo_qlf-*. u o> L ' (1v,8)

m; et mJ‘sont les valeurs propres de Iz et JZ. composantes sur Oz .du moment angu-
laire nucléaire et électronique.

I1 est utile d'introduire les matrices BFJQ-[t] définies par :
> > = - > > ' ‘ '
< = . : :
8;|Begg (£1ley > = Try { PO (£)P (e, D) Py (e,.0) ) | R ¢

BFSF'[t] est la valeur de la matrice B(t) lorsque l'on ne considére gue les ni-
veaux hyperfins F et ¥ ; c’est une matrice hermitigue gqui dépend des populations
et des "cohérences Zeeman” & l'intérieur du niveau F (puisque, dans l’expression
(IV,7), la matrice 3¥[tl est placée entre deux Projecteurs PF sur le méme sous-
niveau hyperfin F).

- I1 est nécessaire, pour- calculer G(t), d'introduire d'autres matrices

Csr[t] définies par :

-> > — > W > > '
< eilcg [t)_lej >=Tr. { Pe Op(£) Pp (e,7.D) Py (e,.0) } (Iv.8)
Cﬁﬁ (t) n'est pas hermitique; on a
< 2.\ck S, > =Tr, { P_5.(t) P (3,%0) P (8,.0) } (Iv,9)
ei 997 [t]lej =. r_F | onf(t PF1 ey .D = ej. ,
et on pose. : .
R 1 ' t
CCpelt) = = [Cpm (£) + Cer (£) ]
y;( )= > [ F )+ Cop ]
et ’
I 1t~ o
Cq(t) = 2i,[ Cp (£) - Cgr (£) ] (IV,10)

Qans 1'expression (IV,8), la matrice 3¥(tl est placée entre deux projecteurs PFz et
PF sur des sous-niveaux hyperfins F différents; CSE (t) dépend donc seulement des
1 .
"cohérences hyperfines” entre les niveaux F; et Fz, et s'annule lorsgue ces cohérences

n'existent pas.

On obtient alors :

vee/enn
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- ..=... _1_ ' ) s ' '
L a;{ZPﬁF[BFl@[t]‘“I]++1AEF15¢T[BF1@'(‘C]'NI]

1o, : A "
+§PF2$[BF2$(t],WI]++1AEF2?[BF2@-[t],'nI]

1 ’ ’ R ’ ' - ' I '
+ [z (T ot Up ) g (800 ¢ (BT, g = AET, o) C (87D, m 7,

+

I~ ] ' R ] . 1 L . J I ]
1L g 88 ) Cp (8 ) w5 (T - T ) Cgr(t).ﬂl:] }
(1V.11)

Zo
c

avec : t' =t -

gui-est 1'éguation fondamentale de notre probléme.dans le cas des alcalins.

Comparons (IV,11) avec 1l’équation (II,10) qui donne la modification de la
matrice polarisation T dans le cas de 1l'effet paramagnétique pur. Nous voyons d'abord
gue, dans (IV,11), apparait une sommation sur les sous-niveaux hyperfins F du ni-
veau excité; nous avons déja rencontré ce type.de sommation dans le § I1I,3,d, en étu-
diant 1'influence sur les signaux optiques de la structure hyperfine dans le niveau
excité des isotopes impairs du Mercure; nous avons alors constaté que 1l'existence de
cette structure ne modifiait pas prafondément 1l'effet paramagnétigque, mais rendait
seulement plus complexe les variations des signaux en fonction de la composition
spectrale du faisceau détecteur. Ce n'est donc pas la structure hyperfine du niveau
de résonance des alcalins qui sera responsable de 1l'apparition d'effets nouveaux
mais, comme nous allons 1evvoir, celle du niveau fondamental. En effet, dans (IV,11)
apparaissent

- en premier lieu gquatre termes qui correspondent simplement & 1'addition
des effets paramagnétiques dus aux deux sous-niveaux hyperfins Fi1 et F2, pour toutes
les transitions F <> F ; ces termes foht intervenir les valeurs de I'' et AE' pour
chacune de ces transitions ainsi gue les matrices BF F (t) qui, comme nous 1'avons
vu, ne dépendent que des "populations” et des "cohérences Zeeman" & l'intérieur de
chaque sous-niveau F.

- ensuite, guatre autres termes completement nouveaux, qui font intervenir
les matrices C F (t), et n'apparaissent que lorsque les "cohérences hyperfines” ne
sont pas nulles; ils oscillent & toutes les fréquences correspondant aux transitions

Fig > <> | Fou' >. Remarguons dés maintenant que deux de ces termes font intervenir

NV
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des sommes de coefficients I'' ou AE', deux des différences; nous verrons plus bas
que  les deux derniers correspondent.a des propriétés optiques nouvelles et intéres-

santes de la vapeur.

3) Influence des diverses observables de 1'état fondamental

Dans.(IV,11),_3¥[tl intervient pér.l'intermédiaire des matrices BFJr[t]
et CS;[t]; on voit sur (IV,7) et (IV,8) que ces matrices font intervenir des valeurs

moyennes d'opérateurs du type :
(Iv,12)

1,1 = 1,25 F.E' = Fy, Fos F = F,, ¥, (raie Di1) ou =4J;; s, 6;; , erq
(raie D2J).

Le signal de détection optigue dépend donc des valeurs moyennes des opé--
~rateurs définis-en (IV,12). De méme qu'au paragraphe II,2, il est utile de remarquer:

gue PF et Psz " sont invariants par rotation et d'introduire les opérateiurs tenso-.

i

riels :
(k) 7, _ - .
T (F) = ) < 11q'q"|kg > Dyv P Do (IV,13)
g'+q"=g '
Les celculs du paragraphe II,2 se généralisent aisément; il suffit de rem—
placer dans (II,20) et (II,21) les opérateurs T[;] pa (K][JZJ et B par BF97 5;
ou C97 Les observables dont dépend ﬂT - nI peuvent donc s'exprimer en fonction des

opérateurs P_ T[K)[QUJ PF'
Les deux-operateurs T(ZJ[gE] et P

- T[z][jT] Pz, ont-la méme nature tenso-

rielle. D'aprés le théoreme de Wigner-Eckart, deux opérateurs de la forme

PF T[g]( 971 PF,{ne différant que par la valeur de F , sont proportionnels; toutes

les quantités'< PF (kltﬂr) PF, > dont dépend ﬂT - ﬂI ne sont donc pas indépendantes.

L'étude gui a été falte au paragraphe 11,2 des relations qui existent entre les sy-

métries deAc (lors de diverses opérations de rotation) et les polarisations princi-

.F
pales, s'applique sans changement au cas des alcalins. Par contre, le sens physigue

lll/..-.
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des observables quil interviennent peut étre plus complexe que dans le cas du mercure;

(0) 5

par exemple, < PF T 0 [CF) PF > est proportionnel a la population totale du niveau

hyperfin F qui n'est pas constante.

ppumg g ol P R R SRS S an\vafpusaypam sy sSSP PN sl s g

Lorsque la structure hyperfine du niveau excité n'est pas résolue (ce
gui est par exemple le cas pour le Sodium), on a A + A' >> AW (comme. AW est
&8 peu pres dix fois plus grand que AW, nous ne supposans pas forcément gue
A + A’ est grand.devant AW). F’F97 et AE'FSZ sont alors indépendants de P ; soient

F’1 leurs valeurs pour F = F;, F2. L'éguation (IV,11) s'écrit

'
.2 et AE 1,2
Moo= mo= -2 Ty [ty ], - dose) [Byen),m ]
-(@/2) T} [B2(2"),m ], - 104€ (Bt ,m ]
) ' R ’
-(a/2)(T*y + T'p) [Cheer), m ],
. I -
-a (BE'z - AE'1) [CT(en), m ],
. . Ry
-l (AE'y + AE') [CT(E), ] |
] ] I ’
-ita/2)(T'y - o) [C7(t ).l (IV,14)
avec
> -> — > x > > >
< ei|131(t)|ej > = Tr, { P o.(t) Pp (e, .D) Pe[ej.DJ } (IV,15)
-> > — > K > > >
< eile[t)Iej > = Tr. { Pe, Og(t) Pe (e, .0) P (e,.0) } (1V,16)
-> > - > x> > >
< > = . " »
eiIC(t]lej Tr. { Pe, Op(t) P (e, ".0) P (e .0) } (IV,17)
P = 2 P étant le projecteur sur l’ensemble des niveaux excités, on a
e @z \7
= > -
Pe mr% | mgmy™> < mpmy |
I
ﬂT - ﬂI s'exprime maintenant en fonction des valeurs moyennes dans l'état
fondamental d'opérateurs du type PF T[;] PF' . T(EJ étant défini par :
(k) _ Von |
7777 = Y <11g'g"|kg>D_, P_D_, (IV,18)
g ’ "_ g e g
q'+g"=q

veo/ v
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(IV.18) différe de (IV,13) par le remplacement de Pg par P_.

On remarque gue Pe.= Yoo mim; > < mm, | est un opérateur écalaire

m.my :

vis-a-vis séparément des variables nucléaires et électroniques : il ne change pas
lorsque:l'on fait tourner 1'électron seul (alors gue RU7 n'est invafiant que-
lorsque 1l'on effectue la méme rotation sur 1l'électron et le noyau)t L'opérateur
T[k} défini en (IV,18) est donc comme E un opérateur scalaire vis-é—vis dgs variables
nucléaires; sa nature tensorielle est la méme si 1'on considére que la rotation porte
sur -1'électron et le noyau, ou sur 1l’électron seul.

Or le niveau fondamental des alcaiiné est un niveau de moment cinétique
€lectronique J = 1/2; les éléments de matrice des opérateurs T[z] sont doné tous
nuls, et .1'en a < PF T[i) PF' > = 0. En_effectuant une décomposition du type de
(II,20) et (II,21), on arrive au résultat suivant _

- Chacunedes deux matrices B)(t) et B2(t) ne dépend plus que des valeurs

(1) P_ > , proportionnel & l'orientation élec-

moyennes de deux observables : < P_ T
F 0 F (0)

tronique & 1'intérieur du niveau hyperfin F dans la direction 0Z; < PF-T 0 PF >,
proportionnel & la population totale du niveau F.
- La matrice C(t) dépend des parties réelle et imaginaire de
(1)
< : >,
: PFl T 0 PF2 ; on a en effet
(0) _ (o) _
PFl T 0 PF2 = PF1 PF2 T 0 0
< PF T[;J PF2 > représente la partie de l'aimantation électronique qui ne dépend gue
1

des cohérences hyperfines.

En remarquant que la somme des populations.des niveaux F; et F; est cons-
tante, on voit que ﬂT - "I ne dépend plus que de 5 observables hermitigues dans
1'état fondamental (une scalaire et 4 vectorielles).

Ainsi, dans le cas d'un alcalin, la lumiére transmise par.la vapeur ne

-

peut pas dépendre d'cbservables tensorielles d'ordre supérieur & 1 lorsque la struc-

ture hyperfine dans 1l'état excité n'est pas résolue. Nous généralisons ainsi un ré-

sultat de (25, 67) .

Un raisonnement identique & celui du § II,2,b,8, nous montre que les

guatre matrices Bi(t), Ba2(t), CR(t] et CI(t] ont les mémes polarisations propres :

oo/ oun



..87..

ce sont les polarisations circulaires droite et gauche qui.sont toujours les pola-
risations principales. On aboutit donc au résultat suivant qui est simple, mais. pas

gvident : lorsgue la structure hyperfine dans 1'état excité n'est pas résolue, une

vapeur alcaline ne peut présenter qu'un pouvoir rotatoire sur les polarisations planes

et un dichroisme circulaire (et ceci méme en présence de cohérences hyperfines, auquel

cas la rotation du plan de polarisation et le dichroisme sont modulés & la pulsation
AW) .

Remarquons enfin que T(ZJ étant nul, m_ - 7. ne peut dépendre que des po-

T I
pulations de Oc et des "cohérences” entre des niveaux | U > et |- H' > avec
M- U =0, #1. On voit donc que, si l'on effectue une expérience de "faisceau

croisg” (23) sur un alcalin, on n’obtient pas de modulations & 2wF1 ou 2wF lorsque
: 27 -

la structure hyperfine dans l'état excité n'est pas résoclue.

g GGl e oSG g s RS e SR e o o )

Nous allons supposer que les valeurs de I'' et AE' pour toutes les transi-
tions hyperfines sont les mémes : I''; = T'2 =T' et AE'; = AE'2 = AE', ce qui est le
cas par exemple si A + A' est trés grand devant A WS et AW. I1 n'y a donc.plus
d'éffet diamagnétigue, et nous sommes dans le cas qui a déja é&té étudié aﬁ para-
graphe II; ﬁous allons voir cependant que dans le cas des alcalins certaiﬁs fésul—

tats se'simplifient.

On a
M- mo = -(l*/2) [Blt), m ], - i0AE’ Ceeer), m ]
avec.
B(t) = Bi(t) + Ba(t) + C(t) + C (t) (IV,19)

Les éléments de matrice de B(t) sont donc.:

-> > —_ -+ > > >
<eglBle)ley > = Trp { [P, Pe ] gt [P+ PF2] (e; +D) Py (e,.0)]

Tr. { 5.(t) (8.%.0) P (&,.D) }
rf 01C ei .0 e ej.

Ces éléments ne dépendent plus que de deux guantités qui sont les valeurs

moyennes dans 1'état fondamental (et non plus & 1'intérieur du niveau Fi ou F2) de

von/ s
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deux -opérateurs n'agissant que sur les variables électroniques (cf § b) : <>T(g] >
gui est proportionnel 3 la population globale de 1'état fondamental (on retrouve
ainsi le fait que, lorsque A >> AW, AU¥ , on ne peut pas détecter optiguement une
(1]
0
gui est proportionnel a& l'orientation électronique dans la direction 0Z. Les polari-

différence de populations hyperfines dans 1’état fondamental (25, 68} J; < T >

sations principales sont toujours les polarisations circulaires droite et gauche,

la différence entre les indices principaux ne dépendant.que de < T(g] >.

e e e oo o v S v g -~ o g A o

On montrerait de maniére analogue, en utilisant le fait gue le niveau
fondamental des alcalins est un niveau de moment orbital L = 0, que, lorsque la
vapeur est éclalrée avec la méme intensité sur les raies D1 et D3 [:F'[Dll =
I''(D2); AE'(D;) = AE'(D3) ], Tr = Mg est indépendante de la polarisation incidente
e, (25, 66 ). |

e) Résumé

Le tableau VIII donne dans tous les cas les polarisations pfihcipales
de la vapeur, et les observables dont dépend le signal de détection optigue (la po-”
pulation totale de 1'état fondamental n’étant pas comptée comme une observable).

Les résultats donnés sur ce tableau sont liés & 1l'utilisation systéma-
tique des idées du § I,3,b : les couplages fin et hyperfin entre les moments angu-
laires Z et_g, ou T et 3, ne peuvent jouer un rdle dans le signal de détection
optique gque lorsqu'ils ont le temps de s'établir pendant la durée 1/A du processus
d'absorption

-sid> Aql}', le couplage hyperfin dans le niveau excité n'a pas le
temps dé s'établir; le niveau fondamental ayant un moment J = 1/2, la détection
optigue n'est plus sensible aux grandeurs tensorielles d'ordre deux.

- 81 A>> AW, AW 1e couplage hyperfin ne peut s'établir ni dans le
niveau fondamental ni dans le niveau excité et, vis-a-vis de la détection, il n'y
a plus gue le moment cinétique 3 = g de l'état fondamental qui joue un réle

l'action des atomes sur le faisceau lumineux est la méme que s'ils n'avaient qu'un

ool unn
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1/2,
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.
et le spin nucléaire I n'intervient pas "y,

- 81 A est trés supérieur & la distance des deux raies de structure fine Di

et Dy (ou simplement si les paramétres I'' et AE' pour ces deux raies sont égaux), le

> >
couplage L.S n’intervient plus;

les atomes se comportent alors comme s'ils n'avaient

+ N
gu’un moment cinétique L gui, dans le.cas des alcalins, est nul. Les propriétés opti-

ques de la vapeur alcaline sont alors c_owplihw\_eud' i cotvopes.

Polarisations Observables
principales
> >
a) cas général - différence de populations hyperfines < S.I >
- ori i ' : < > < >
orientation dans F3; et Fj : F1Z et FZZ
elliptiques - alignement dans ces niveaux
ptiq <3F, 2 -F(F+1)> et <3F, %-F(F+1)> ,
+5 2> < +5 2>
<[F1X—1F1Y] et [FZX"IFZY]

- opérateurs d'ordre k=1 et k=2 dépendant des
cohérences hyperfines; ex : partie de l'orien-
tation gui ne dépend que de ces cohérences
(2 parametres réels)

(en tout, 17 parametres réels : 1 différence
de populations, 4 composantes de vecteurs
12 de tenseurs k=2).
> >
b) A+A' >> AUS - différence de populations hyperfimes <-S.1 >
(struct h Py - orientations dans F) et F2 : <F4z> et <Fpz>
S r9° ure yPeF Lne . . - partie de l'orientation qui ne dépend que des
du niveau excité non circulaires . . R .
2501ue) cohérences hyperfines (2 paramétres réels)
resolue N.B. : avec un faisceau polarisé linéairement_
(sans analyseur), on ne peut détecter gue <S.I>
c) A+A >> AW, AW .
(structures hyperfines < SZ > =< F1Z + FZZ
non resolugs] circulaires (orientation électronique dépendant des popu-
lations et cohérences Zeeman, ainsi gue des
cohérences hyperfines).
d) structure fine
1-D2 non résolue guelcongues aucune

TABLEAU VIII

(1
(cf tableau VII),

) Dans le cas du Sodium,

la condition A + A' >> AW, ALY est a peu prés réalisée
ce qui Justlflg le modele & deux niveaux de la référence (6),

ol les effets du spin nucléaire I sur les signaux optigues donnés par une vapeur
de Sodium sont ignorés.
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Remarque : il existe un cas souvent réalisé en pratique (par exemple-avec le
Rubidium) ﬁui gst intermédiaire entre les cas b) et c) discutés ici : celui ol les

deux intensités IFl et IF_2 des deux composantes hyperfines sont égales (nous suppo-

sons non résolue la structure hyperfine du niveau excité), de sorte que 1l'on a

F'Fl = F'FZ = I''; par contre, AE’F1 et AE'F2 ne sont pas égaux : Fhaque composante

hyperfine agit comme une composante non résonnante pour 1l'autre, et on a _

AE'Fl = -AE’F2 = AE' (les deux sous-niveaux hyperfins sont déplacés de guantités
opposées et s'é€loignent 1'un de 1'autre sous 1'influence du faisceau lumineux).

| En reprenant 1'équation (IV,14) et en utilisant (IV,19), on voit que

dans ce cas, la matrice polarisation “T est donnée par

o= a gl [ B(t), nI']+.

-i0dE' [ Bi(t) - Ba(t), m ]

ezaner [cheed, m ],

Le terme proportionnel & T'', qui. correspond & l'influence des transitions
réelles, est exactement le méme que celui qui a été discuté dans le cas c); il ne
- dépend quegde,l'obéerVabié <,SZ >. ‘
Les termes proportionnels & AE' sont ay nombre de deux. Les observables

dontAdépehd le premier sont les orientations < F > et < FZZ > & 1l’intérieur des

deux sous-niveaux F et F2 (i1 ne dépend donc_pa;zdes cohérences hyperfines); les
pdpulations-nyperfineS~de ces sous-niveaux n'interviennent pas car, d'aprés-[II,ZUI
ef (II,21), elles correspondent & des matrices B;(t) et Ba(t) multiples de la
matrice unité, qui disparaissent dans un commutateur. Le second terme n'est fonction
gue des cohérences hyperfines, et dépend de la valeur moyenne dans le niveau.fonda-
mental de la partie antihermitique de 1l'opérateur PFl SZ PFZ; il sera étudié de

maniere détaillée dans le § 5.

4) Influence de la longueur de la cellule

Supposons . que wF = wF = 0; les cohérences hyperfines de G{ oscillent a
1 2

la pulsation AW. Soit AH = 2mc/AW la longueur d’onde associée & la transition hyper-

fine. Cette longueur d'onde varie suivant l'alcalin considéré, et il peut arriver
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que.XH soit du méme ordre de grandeur que la longueur & de la cellule. Ainsi, pour le

césium par exemple, A, = 3 cm. Nous sommes alors dans le cas ol il n'est pas possible

H
de remplacer 3}[t) par Of(t) (cf § I,3,c); il faut utiliser la formule exacte.(I,38},

c'est-a-dire tenir compte du temps de propagation de la lumiére a l'intérieur de la
cellule. Pour simplifier, nous négligerons la dépendance en Z de Of(Z,t]. Calculons

~

a partir de (I,38) le terme de 5¥(t] qui-oscille a la pulsation AW :

PFl Ef[t] Pe, = % ﬁ;; PF1 o (to) PF2 GLAW(t-to+Z/c) .
- glAWlt-to] w Pr, Oplta) P (1V,20)
D'ol
. g.|C(t]|g_ - eiAW[t—toJ sin[ﬂQ/XH)
i J NQ/AH
Tro { P 0 (ko) PFZ[Zi*.BJ Pe[Zj.B) } (IV,21)

La partie modulée du signal optique est proportionnelle & oC(t); sa
dépendance en £ est donc donnée par la fonction périodique sin (ﬂl/kH]. L'effet des
phénoménes d'interférence entre les champs électriques rayonnés par les divers
points de la cellule apparait clairement; nous voyons par exemple que, lorsqgue %

Y

est un multiple entier de la longueur d'onde AH‘ la modulation & la pulsation AW

disparait.

On peut interpréter ce résultat de la maniére.suivante : nous avons vu
(cf § I,2,c) gue la polarisabilité du milieu est modulée par la précession hyperfine
dans 1'état fondamental; le dipdle électrique de la vapeur et le champ ER rayonneé
en avant sont donc aussi modulés par cette précession. Lorsque % = AH' on peut dé-
composer la cellule en deux demi-cellules de longueur AH/Z, le temps de propagation
de la lumiére d’'une demi-cellule a 1l'autre étant,kH/Zc, c'est-a-dire une demi-période
hyperfine. Les modulations des champs rayonnés en avant par les deux demi-cellules

sont alors en opposition de phase et se détruisent par interférence.

Le cas ol of[Z,t] dépend de Z peut se traiter de manigére analogue, les

idées physigques restant les mémes.
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Remarque : depuis la publication de ces résultats au Journal.-de Physique, HAPPER
et al. (32) ont également calculé les variations.des modulations hyperfines en
fonction de &; en s'appuyant sur des formules connues concernant la propagation
des hyperfréquences dans un guide d'ondes, ces auteurs ont également établi-la
relation (IV,21). '

5) Résultats nouveaux dus & la présence simultanée d'effets paramagnétique

et diamagnétique

Pour étudier ces effets, nous allons nous placer dans le cas le plus simple
pdssible, en supposant que la structure hyperfine du niveau excité n'est pas - résolue :
A+ A* >> AU, T ; par contre, nous ne supposons bien sdr pas.que A >> AW, ce qui
ferait disparaitre 1l'effet diamagnétique. Ces hypothéses ne sont toutefois pas in-
dispensables; 1'étude du cas général, bien gque plus compliquée, ne poserait. pas de
difficulté de principe.

Dans 1l'équation (IV,14), ce sont les termes proportionnels a CI[t] gui

introduisent des effets nouveaux par rapport & ceux que nous avons déja étudiés
plus haut & propos de l'effet paramagnétique pur ou de l'effet diamagnétique pur.
Ces termes ne sont en effet non nuls gue si 1'on a & la fois effet paramagnétique.
(les "cohérences hyperfines” doivent étre différentes de zéro, puisque CI[tJ leur
est proportionnel) et effet diamagnétique (I''; - T'2, AE'; - AE', doivent étre noen
nuls, ce qui interdit & A d'étre trés grand devant AW).

Dans les termes en CI[tJ, les r6les gue jouent habituellement I'' et AE' .

(cf § II,1,b) sont.inversés : l'anticommutateur associé aux effets de 1'absorption

est multiplié par AE'; - AE'2; le commutateur associé aux effets de dispefsion
est multiplié par I''; - T'2. _
Pour bien illustrer le caractére nouveau des termes en CI(t). prenons un

exemple précis. Supposons gue
F'l = P'z = 0 (1v,22)
AE'y - AE'2 # 0 (1v,23)

La condition (IV,22) est réalisée si la raie excitatrice (de pulsation

centrale wC] ne coincide avec aucupe des deux composantes hyperfines (de pulsation

cee/ s
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0
w; et wy?; w,? - w2’ = AW). Ceci n'est possible que si

[ A+ A' << AW (structure hyperfine du niveau (IV,24)
; fondamental résolue)

l lw_-wi®] | a et >> e A (IV,25)
AE'; et AE', étant alors propdrtionnels a 1/[wc—w1°) et 1/(wc-w2°] ne différent en

valeur relative de fagon importante que si

{Ainsi, si la raie excitatrice tombe au milieu des composantes hyperfines,
w, ? > W > w,?, AE’, et AE’', sont de signes opposés.)
Les conditions (IV,24) et (IV,26) expriment physiquement que, dans

l'état fondamental, le mouvement propre de l'atome est rapide : la période hyper-

fine 27/AW est courte devant le temps de passage 1/A des trains d'ondes du faisceau
lumineux; elle n’est pas grande devant les temps [wc-wlol_l, (wc—w2°]_1 que durent
les transitions virtuelles effectuées & partir de F, et F,. Dans ces conditions,
on sait (9) qu'il n'est pas possible de considérer comme indépendantes, dans le
cycle de pompage optique, les deux étapes : "absorption d;un photon du faisceau
lumineux"” et "évolution propre dans le niveau fondamental”. Avec les hypothéses

faites, la relation (IV,14]) s’écrit

e - M= -iocAE’1|:Bl(t],1TI] - 100E's [ Ba(t),my ] -a (AE'2-AE';) [:cI(t),er]+

. R
~10(AE 1 +AE"2) [ CTet),m ] (1V,27)
et 1'on obtient

TP[TTT - 7.) = -20(AE', - AE'y) Tr { CI(t] . } (IV,28)

I I

S'il n'y a pas de cohérences hyperfines, c'est-a-dire si 1'atome est dans
1'un des niveaux F; ou Fj, CI[t] =0 et Tr(ﬂT—ﬂI] = 0; il n’'y a pas d'absorption.

N

Ceci est normal : la conservation de l'énergie interdit & un atome dans. F, ou F3
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d'absorber le photon incident ( condition (IV,22) ). Par contre, si 1'atome est dans

une superposition linéaire de F; et F2, CI[t] n'est pas nul : bien que la raie exci-

tatrice ne coincide avec aucune des composantes hyperfines de 1la raie de résonance

optique, il apparait alors une absorption lumineuse ( cf (Iv,28) ), proportionnelle

a4 AE'y - AE’2 et modulée, puisgue CI[t], gui est proportiennel aux.cohérences hyper—

fines, oscille autour de la valeur zéro : a certains instants l'intensité lumineuse

aprés la cellule peut 8tre plus grande gue s'il n'y avait pas de cellule. Par contre,

la valeur moyenne de Tr[TTT -.WIJ sur un temps long devant 1/AW est nulle. Les trains
d’ondes du faisceau lumineux ont une extension spatiale de l'ordre de c/A. Comme

1 1
A7 AW

versée de la cellule. L'effet de la vapeur est de redistribuer de fagon périodique

, 1'énergie totale contenue dans le treain d'ondes n'a pas varié aprés tra-

1'énergie & l'intérieur du train d’ondes, la distance entre deux maxima ou minima

consécutifs étant c/AW.

De maniére transitoire, la vapeur apparait donc comme un milieu amplificae-
teur, gréce a un effet qhi rappelle & la fois l'absorption et 1l'émission stimulée (*3).
La situation analysée ici est donc nettement différente de celles qui a été étudiée
plus haut (effet paramagnétique pur) ol Tr [ﬂT - ﬂI] était constamment négatif ou
nul (cf § II,1,b,a), nul lorsque '’ = 0. Ceci provenait des ce gue, dans ce cas,.
1’'atome n'avait pas le temps d'évoluer pendant le temps de passage du train d'ondes
lumineuses (A >> wF)' .

Notons que, lorsque (IV,22} et (IV,23) sont réalisées, on retrouve dans le
calcul de 1'évolution de la matrice densité atomique des termes analogues & ceux que
nous avons . obtenus pour ﬂT - WI (88) .

Soulignons enfin que, méme si 1l'on peut négliger I''2 et AE'2 devant T'')
et AE';, il n'est pas correct lorsqu’'il existe des cohérences hyperfines de calculer
Te = Mg en considérant le niveau F; comme isolé : dans le terme A?'l [ CI[t],ﬂI ]+
de 1'équation (IV,14) interviennent en effet explicitement dans C7(t) les éléments

de matrice du dipSle électrique entre le niveau F2 et 1'état excité et les cohérences

hyperfines.

—— ol i o s n e e i e mm - e e e e et — T v e e b m— o e el e e —— G e o— i —

(}%) 11 ne faut pas confondre, malgré une certaine analegie, 1l'effet décrit ici avec
1'effet AUTLER-TOWNES (88) ; ce.dernier est de nature différente, puisqu’il est
. 1ié a "1'habillage de l"atome par des photons de radiofréquence” (89) , et non
a la simple présence de cohérence hyperfine. Par exemple, si 1l'on coupe la ra-
diofréquence, 1'effet AUTLER-TOWNES disparait instantpnément, alors que 1'absorp-
tion lumineuse décrite par (IV,28) décroit avec le (ou les) temps de relaxation
des cohérences hyperfines.
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V. Discussion générale : comparaison avec les autres méthodes de détection

1) Propriétés générales de la détekbtion optique

La méthode de détection optique de 1l'état angulaire d'atomes en phase va-
peur présente divers avantages; tout d'abord, sa sensibilité : ce type de détection
s'applique couramment & des vapeurs dont la densité est faible (1'ordre de grandeur
du nombre d’atomes par cm® étant par exemple u4/0 ~ 1p!? at/qm3). On sait que
l'origine de cette sensibilité est la suivante : cette détection utilise des photons
optigues, d'énergie relativement grande, pour obtenir des renseignements sur des.
transitions atomigues dans.l'état fondamental, qui correspondent & des photons de
radiofréquence d'énergie beaucoup plus faible, et donc bien plus difficiles & détec-
ter; c'est donc une méthode du type "trigger detection” [éf (70) J. Un autre avantage
de cette méthode est sa trés grande souplesse : l'expérimentateur dispose d'un grand
nombre de paramétres qu'il peut faire varier, suivant les nécessités de chague expé-
rience; il peut par exemple distinguer et étudier successivement des observables
atomigues différentes, comme nous 1l'avons vu plus haut.

La détection optique présente bien sOr aussi guelgques inconvénients; par
exemple, il est nécessaire de disposer de sources lumineuses, de polariseurs, et
de détecteurs, pour la raie de résonance des atomes étudiés (ce qui n'est pas tou-

jours le cas); de plus, le faisceau lumineux détecteur perturbe les atomes de la

vapeur : s'il est résonnant, il élargit les sous-niveaux de 1'état fondamental en
agissant comme un processus de relaxation; s'il est non résonnant, il déplace ces

niveaux (9)

2) Autres types de détection

I1 existe diverses autres méthodes pour détecter l’orientation d'atomes
ou d'ions dans 1l'état fondamental. Citons parmi celles-ci '

- la mesure de la tension électrigue induite, par un ensemble de spins,
dans des bobines de radiofréquence. Dans le cas des gaz atomigues, cette méthode a
par exemple été employée pour *He (71) ; sa sensibilité ne permet pas la détection

de l'orientation de gaz trés dilués.

e/ e
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- la mesure des anisotropies du diagramme d'émission 8 d'une vapeur radio-
active orientée nucléairement (72) . Cette méthode, qui est encore du type "trigger
detection”, est extrémement sensible : les particules utilisées ont cette fois des
énergies beaucoup plus grandes que-celles d'un photon optigue.

- les maesures utilisant un jet de particules (par exemple d'atomes de
Césium) subissant des collisions d'échange avec les particules étudiées; ces méthodes,
notamment dans le cas ol elles sont combinées avec les techniques du stockage.d'ions,
conduisent & des sensibilités remarguables (73) .

- la méthode de mesure magnétostatique, dont nous allons parler maintenant;
1'avantage de cette technique réside dans la tres faible perturbation apportée aux

atomes étudiés : on détecte en effet le champ magnétique statique produit par.les

atomes orientés.

3) Détection magnétostatique

Nous décrivons dans ce paragraphe une expérience gue nous avons réalisée
en collaboration avec J. DUPONT-ROC et S. HAROCHE (74) ; dans cette expérience, 1le
chagp magnétique.étatique. créé par les spins nucléaires d'une vapeur de *He orientée
optiguement, a été détecté et étudié au moyen d'un magnétometre a 87Rb. Evaluons le
champ magnétique créé a l'extérieur d'une cellule sphérique contenant les noyaux de
*He orientés; il est le méme que si tous les noyaux étaient situés au centre de 1la
cellule; si N désigne le nombre total d'atomes, P leur polarisation nucléaire,
€n Hn

2 .
la direction d'orientation des spins (1eére position de Gauss) est radiasl, et vaut

le moment magnétique d’'un noyau, le champ magnétique & une distance r dans

Ho g_ M
AB = D0 NP v,1)

4T rs

Appliquons cette formule, en prenant pour les parameétres des valeurs
correspondant aux conditions expérimentales courantes avec *He : pour.une pression
de 3 torr dans une cellule de 6 cm de diamétre, un taux de polarisation de 5%, le
champ & une distance de 6 cm est AB = 6.']0_8 gauss. Ce champ est donc trés faible.
Aussi avons-nous utilisé, en collaboration avec S. HAROCHE et J. DUPONT-ROC, le

magnétomdtre & ®’Rb, extrémement sensible, qu'ils avaient congu et mis-au point.

coal v
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Cet appareil, qui utilise_éinq blindages magnétiques concentrigues de U métal, est
décrit de maniére détaillée dans les publications de ces auteurs (75} .

Donnons-en simplement les.caractéristiques principales gui nous*Seroht
utiles ici : | '

- la grandeur mesurée est la pfojectidn du champ magnétique sur une direc-
tion donnée (définie par la direction d’'un cHamp de radiofréquence El“coé 2 t jouant
le réle de "champ habillant” pour les atomes de 87Rb).

- la sensibilité obtenue est excellente : dans lesiderniéres expérienceé de
J. DUPONT-ROC, elle était de 1l'ordre de 2.10_1°'gauss, avec une constante de temps

de détection de 3 sec.

87Rp 3He

B; cos it ‘ A :
. & . : N
AN i/ “< g Fa
T

F1 : FIGURE 16

Le principe de 1'expérience est schématisé sur la figure 16 : une Cellﬁle
de 8 cm de diamétre contient le gaz de 3He, sous une pressioh de l’ordrg du torr; on
peut entretenir dans le gaz une décharge faible, de fagon & permettre 1'orientation
optiqﬁe des noyaux de *He par la méthode mise au point par COLEGROVE, SCHEARER et
WALTERS (71) et décrite plus loin (cf partie B); le champ gue produisent ces noyaux
est détecté par les atomes de 87Rb contenus dans une seconde cellule. Les deux cel-
lules sont placées l'une contre l'autre et & 1l'intérieur des blindages magnétiques,
ce qui permet de réduire le bruit magnétique ambiant par-un facteu; de l'ordre de

10°. Fp (A = 7.948 R) est le faisceau de pompage et de détection des atomes

[«
de 87Rb; F, (A = 10.830 A) est le faisceau de pompage des atomes de *He. Les spins

eed/oun
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nucléaires sont orientés dans la direction de F2 et, tant gu’aucun champ magnétique
n'est appliqué, restent dans cette direction; ils créent donc.un champ paralléle .3
la direction pour.laquelle le magnétomeétre est sensible (cf fig. 16).

La figure 17 montre les variations du champ mesuré par le magnétométre, au
moment .ol 1'on commence & pomper optiguement les atomes d'Hélium; on voit nettement
1'exponentielle de pompage, dont la longue constante de temps est caractéristique du
pompage de *He .(71] . La formule (V,1) permet d'effectuer une mesure directe et
absolue de la polarisation obtenue en fonction du temps.

Une foils obtenue 1'orientation nucléaire de *He, 11 serait possible de
couper le faisceau de pompage F2 et la décharge et d'enregistrer 1'évolution de la
polarisation nucléaeire en fonction du temps; on obtienﬁrait de cette fagon une courbe
de relaxation avec -une constante de temps tres longue (plusieurs heures), celle de
la relaxation nucléaire du gaz en 1'absence d'inhomogénéités de champ magnétigue.
Toutefois, il est difficile pendant un temps aussi long d'éviter les dérives du
signal dues:aux variations dans le temps des propriétés magnétiques du blindage.
Aussi avons-nous procédé de maniére différente. : nous avons ajouté un petit champ E
(2uG), perpendiculaire au plan de la figure 1§, gqui ne modifie donc pas le chamb,
mesuré par les atomes de 87Rb. Les spins nucléaires de *He précessent alors autour
de,g avec une fréquence treés basse (v = 8.10—3 Hz), et le champ produit au centre

de -la cellule de ®7Rb est modulé
AB(t) = AB cos (2mvt) (v.2) -

Les modulations . du champ ainsi obtenues sont reproduites sur la figure 18; la
partie a) montre le signal obtenu juste aprés le pompage optigue de *He (polarisa-
tion P.= 5%, ayec,une pfession dans la cellule de 3 torr); la partie b) montre le
signal au bout de 3 h. ; la figure 19 montre le signal qui subsiste au bout de
11 h. : la polarisation est alors P = 5.1U-k, ce qui correspond a 5.10'3 noyaux
orientés par cmi. On remarque sur ces figures une légeére dérive due aux imperfec-
tions du blindage.

La détection magnétostatique apparait donc comme une méthode sensible et
précise d'étude des variations de la polarisation ﬁucléaire d'un échantillon gazeux.

Il faut.toutefois noter que 1'hélium  semble 1'élément le plus favorable pour.appli-
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guer une telle méthode, car son Eriehtation par pompage optigue peut é&tre obtenue
pour des pressions relativement impoftantes [quelques'tdrrJ; dans le cas d’'un al-
calin. par contre, la pression est & peu pres 10® fois plus faible et, bien qu le
magnétisme des atomes soit alors Beaucoup plus fort (i1 est électfonidue éf'nﬁh
nucléaire), les champs produits tombent alors & la limite de lalsensibilité du

magnétométre.

4) Conclusion de la partie A

En conclu81on, les equatlons que nous avons obtenues pour la modlflcatlon
de la matrlce polarisation d'un faisceau lumineux détecteur 1ors de la traversée

d'une vapeur atomique sont trés générales. Dans tous les cas (1sot0pes pairs ou
impairs du Mercure, Alcalins; ‘He ou “He, etc...), elles permettent de calculer
tous les signaux optiques, et de prévoir un certaln nombre d’ effets nouveaux . Parml
ceux-ci, certains ont été étudiés expérimentalement, dont notamment 1a b}refrlngence
modulée d'une vépeur possédant de 1l'alignement transversal; d'autres ne l'ont péé
été, en raison des difficultés techniques signalées dans 1l'introduction géhéralé,
liées en particulier & 1l'absence de détecteur optique convenable.

Divers prolongements peuvent &tre envisagés & partir des résultats gqui
ont. été exposés : on peut étendre les équations obtenues au cas des épaisseurs op-
tigues non faibles (nous avons abordé ce probleme dans 1'appendice d'un article au
Journal de Physigue (44) ; G. ALZETTA et E. ARIMONDO (53) se sont servis des équa-
tions ainsi obtenues pour une étude des signaux optiques donnés par une vapeur de
Sodium, dans le cas des épaisseurs optigues non faibles; toutefois ce domaine
d'études, incluant la mesure de la déviation latérale d’'un faisceau lumineux par
une vapeur orientée ou alignée, n'a guére encore été exploité). On peut aussi envi-
sager d'étudier les "modulations hyperfines” données par une vapeur alcaline, et de
tenter de mettre en évidence les effets nouveaux prévus au paragraphe IV. Plusieurs
techniques peuvent étre employées pour détecter ces modulations; il est par exemple
possible d'utiliser des photomultiplicateurs trés rapides, comme 1'ont d'ailleurs
fait A.H. FIRESTER et T.R. CARVER (78) , dans une expérience sur le Potassium (dont
la structure hyperfine dans le niveau fondamental est cependant trop faible pour
gue les effets nouveaux signalés plus haut puissent se produire); nous avons égale-

ment mentionné dans 1'introduction les expériences de B.S. MATHUR et coll. (32)
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réalisées avec un prototype de photomultiplicateur uyltra rapide. Il est aussi possi-
ble de procéder de maniére différente, et de chercher & détecter avec un interféro-
métre de Perot-Fabry les "bandes latérales” dans le spectre de fréquences du fais-
ceau modulé; l'existence de ces bandes latérales a d'ailleurs &té mise en évidence
par H. TANG et W. HAPPER (77) .

Dans le domaine de recherches étudié au cours de la premiéfe partie de ce
mémoire, les perspectives les plus intéressantes semblent étre offertes par le
pompage et la détection de vapeurs alcalines au moyen de faisceaux lumineux issus
de lasers & semi-conducteurs ou & colorants (l'excitation de la résonance optique
de plusieurs alcelins a déja été réalisée expérimentalement (78, 79) )J; on peut
espérer obtenir ainsi des faisceaux lumineux de longueurs d'onde accordables, tom-
bant par-exemple entre les deux composantes hyperfines d'un alcalin, comme dans le
cas envisagé au paragraphe IV,5; de plus, l'intensité et la directivité des fais-
ceaux laser devraient permettre d’'améliorer la sensibilité des méthodes de détection
optique, en permettant par exemple de placer la cellule entre deux miroirs, de fagon

a augmenter la rotation Faraday du plan de polarisation au cours des nombreux

"aller et retour” du faisceau dans la vapeur.

e/ oo
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B - UNE NOUVELLE METHODE PERMETTANT D'ORIENTER DES ETATS ATOMIQUES EXCITES
CREES DANS UNE DECHARGE '

I, PRINCIPE DE LA METHODE

Parmi les expériences de pompage optigue que nous avons citées déns l'in—
troduction, la plupart ont été réalisées avec des atomes dont le spin nuciéaire E
n'est pas nul; lorsque 1'état fondamental des atomes est diamagnétique (moment angu-
laire électronique J =_O), 1’orientati0n’obtenue,est d'ailleurs purement nUclééire,
comme dané le cas par exemple de Zn, Cd, Hg, Ba, Yb. Le spin E joue alors un‘rﬁle‘
trés particulier; en effet, la méthode du pompage optique consiste & envoyer sur les
atomes dne onde lumineuse convgnablement polarisée dui interagit avec les électrons
de 1’'atome, mais dont 1l'action directe sur le spin nucléaire est‘cpmplétémenf'négli-
geable. Le spin T n'est donc pas directement affecté par 1'onde luﬁineuse incidente,
et on peut méme se demander comment il est possible d'eabtenir une orientation nuclé-
aire par pompage optigue. - » ' o

Cette question a été étudiée de maniére approfondie par:LEHMANN [22) 3
comme néus 1'avons rappeié dans l’introduction, cet auteur a généralisé les calculs
de JP1 et JP2 (8) et .1'étude de COHEN-TANNOUDJI (9) , de fagon & mettre en évidence
de maniére plus détaillée le rdle joué par le spin nucléaire E; il a'pu'ainéi montrer
que;'dans une expérience de pompage optigue, une orientation nucléaire ne peut éﬁre
obtenue gue parll'intermédiaire du couplage hyperfin aE.j ; en effet, c'est ce cou-
plage gui fait passer l'orientation du moment angulaire électronigue 3, obtenue pér
interaction avec le faisceau lumineux polarisé, au moment nucléaire E. Pour rappeler
de maniére plus précise les résultats de LEHMANN, il est utile de considérer le
*cycle de pompage” suivi par les atomes; on sait gque, dans les conditions habituel-
les, ce cycle comporte guatre étapes successives et indépendantes

- Absorption d'un photon de résonanceioptique pblarisé, au.cours de la-
quelle 1'atome passe de l’état fﬁndamental a 1'état exciteé. .

- Evolution propre dans 1'état>excité.

- Emission spontanée QUi fait retombef 1’at0me dans 1'état fondamenfalf'

- Evolution propre dans 1'état fondamental.

P
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On peut associer & chacune de ces étapes un temps At, qui constitue un
ordre de grandeur de la durée des phénomenes transitoires correspondants. Par exem-
ple, dans toute la premiére partie de ce mémoire, nous avons constamment utilisé le
fait qu'au processus d'absorption est associé un temps 1/A (rappelons que A est la
largeur spectrale du faisceau excitateur). De méme, & 1l'évolution propre dans le
niveau excité est associé un temps T (T durée de vie de ce niveau)l.

Pour.que le spin nucléaire soit affecté au cours de l'une de ces quatre
. étapes, il est nécessaire que, pendant le temps At correspondant, le couplage hyper-
fin dans 1'un des niveaux atomiques concernés soit assez grand pour agir sur T. Par
exemple, le spin nucléaire peut &tre orienté au cours de la premiéere étape (absorp-
tion d'un phofon polarisé), pour laquelle le temps At vaut 1/A, si 1'une des condi-

tions A < ag» A < a, est réalisée (ae. a, constantes du couplage hyperfin af.j

N
dans les deux niveaﬁx, excité et Fondameﬁtal]. De méme, 1l'évolution propre dans le
niveau exciti peut orienter_f lorsgque la condition aeT Py 1 ejt vérifiée, et bien
slr lorsque J a préalablement &té orienté. L'orientation de I ainsi obtenue n'est
ensuite pas affectée par le processus d'’émission  spontanée, au cours duguel la
polarisation nucléaire peut donc étre transférée & 1'état fondamental : c'est une
des méthodes classiques gqui permet d’orienter un ensemble de spins nucléaires par.
pompage optigue.

La nouvelle méthode que nous étudions ici présente'une certaine analogie
avec celle qui vient d'étre rappelée. Considérons une vapeur formée d'atomes dont
le spin nucléaire & préalablement été orienté dans 1l'état fondamental; on peut
penser & utiliser le fait que le spin f est peu couplé au milieu extérieur pour
transférer son orientation dans divers niveaux atomiques. Subposons en effet gue
1'atome subisse un processus d'excitation trés court gqui n’'agisse directement gue
sur ses variables électroniques; ce processus n'affectera pas, comme nous venons
de le voir, 1l'orientation du spin ?; 1'atome conservera donc.en arrivant dans
1'état excité 1'orientation nucléaire qu'il avait dans 1'état fondamental. Si la
durée de vie du niveau excité est suffisamment longue pour permettre au couplage
hyperfin de s'établir, cette orientation nucléaire pourra é&tre partiellement trans-

formée en orientation électronique. Le mécanisme qui vient d'étre décrit fournit

->
donc une nouvelle méthode d'orientation du moment électronique J; cette méthode
comprend quatre étapes, qui correspondent aux é&tapes citées plus haut, mais

prises dans l'ordre inverse

ces/ e
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- On oriente par pompage optique le spin nucléaire dans 1'état fondamental.
- Un processus de collision trés rapide (que nous préciserons plus bas de

maniére plus détailléel) permet d’exciter 1'atome, -sans toutefois détruire. son orien-

tation nucléaire. Remarquons qu'il est possible de supposer que l'excitation des -

atomes est isotrope, et qu’elle ne crée donc ni orientation ni alignement é&lectronigue.
>
- Au cours de l'évolution propre dans l'état excité, l'orientation de I se
> > >
transmet en partie & J par l'intermédieire du couplage hyperfin al.J, pourvu toute-

fois que la durée de vie T soit suffisamment longue (condition at R 1.

- L'atome perd son excitation par émission spontanée. L'orientation acquise
->
par J apparait alors sous la forme d’une polarisation de la lumiere de fluorescence

émise ('°).

Tout le raisonnement précédent repose sur le fait que l'orientation de
E n'est pas détruite lors d'une collision agissant uniguement .sur les électrons
et durant un temps extrémement court (!7). cette propriété importante en Physique
Atomigue a été utilisée en 1856 par P.L. BENDER [80) pour étudier 1la relaxation
par collisions contre des atomes de gaz rares d'atomes alcalins excités; elle a
debuis 6té vérifiée dans de nombreux cas : citons par exemple 1'étude des colli-

sions d'atomes 199Hg ou 2°1Hg dans 1'état 6°P; contre des atomes de gaz rares (30.81)

(!7) Les structures hyperfines gque l'on rencontre en physique atomique peuvent &tre
trés faibles (nulles ou inférieures & 1 MHz, comme par exemple dans certains
niveaux de °He) et peuvent atteindre quelques dizaines de milliers de Mégahertz
(cas par exemple du mercure). Dire que la collision dure un temps trés court

-

. . . N -11
revient donc & dire que le temps de collision T/ est inférieura 10 seconde.

('®) Notons que, méme si 1l'orientation de 1'état excité était purement nucléaire, il
existerait déja une polarisation lumineuse de chacune des composantes -hyperfines
de la raie étudiée; toutefois les divers effets de la polarisation nucléaire s'an-
nuleraient entre eux sur 1l'ensemble des composantes, de sorte que la lumiére de
fluorescence globale ne serait pas polarisée (cf § II,2,a). La séparation des
composantes hyperfines étant expérimentalemeht difficile & réaliser, nous suppo-
sons ici que c'est cette lumiére globale qui est observée; dans ces conditions,
1l'orientation de J est indispensable pour voir apparaitre une polarisation 1lu-
mineuse.
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ou contre des atomes de Hg dans 1'état fondamental (82), qui montre que ?‘n'est pas
affecté lors du processus "instantané” de collision (alors que l'atmosphére électro-
nique est modifiée); de méme, l'étude des collisions d'échange entre deux alcalins
montre que les deux spins é&lectronigues s'échangent sans que les spins nucléaires
soient modifiés (83).

Nous avons vu plus haut que, dans la méthode que nous étudions, 1l'excita-
tion des atomes peut avoir un caractéré isotrope; il n'est donc pas nécessaire de
recourir aux technigues de bombardement électronigue H33) a (35?Iqui, gréce a la
directivité d'un faisceau d’électrons, permettent de produire directement un aligne--
ment électronique.dans.un niveau atomique excité. Expérimentalement, i1 est beaucoup
plgs commode d’'entretenir une décharge dans la vapeur atomique, ce qui permet.d'at-
teindre aisément un grand nombre de niveaux. Une décharge dans un gaz sous une pres-
sion de 1'ordre du torr posséde un caractére isotrope : en effet les électrons subis-
sent & cette pression de trés nombreuses collisions qui dévient constamment leurs
trajectoires; il s'eﬁsuit que les collisions. gqui excitént'les atomes ont lieu avec
une probabilité pratiquement égale dans toutes les directions. (RapPelons gue les
pressions utilisées dans des expériences de bombardement électronidﬁe sont beaucoup
plus faibles; par exemple, dans le cas de 1'Hélium, ces pfessions sont:de 1l'ordre
de 10°2 3 10 * torr (84)]. L'excitation des atomes par une décharge semble donc
étre bién adaptée & la nouvelle méthode décrite ici; c'est donc.le procédé d'exci-
tation que nous avons utilisé.

L'utilisation d'une décharge conduit tout naturellement & réaliser les
eipériences dans le cas de He [spin.nucléaire I=1/2). dn sait en effet_(71) que
1l'orientation nucléaire d'uné_vapeur de *He peut 8tre obtenue par pompage optique
du niveau métastable 23S, & condition d'entretenir dans 1le gaz une décharge (dont
le réle est de peuplerlle niveau 2%s). Le couhlage entre les orientations du niveau
fondamental et du niveau métastable est assuré par des collisions . dites "d'échange
de métastabilité” que subissent les atomes en phase vapeur. On peut donc, dans le
cas de éHe, vérifier aisément que le procédé d'orientation des états atomiques
excités gue nous avons décfit existe réellement : il suffit de voir si, loréque
1'on oriente le spin nucléaire dans 1l'état fondamental, certaines raies spectrales

de la lumiére émise par la décharge sont polarisées.

/o
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Cette expérience a été réalisée et a donné un résultat positif. Dans cette
partie B, nous allons exposer les divers résultats expérimentaux obtenus, leur com-
paraison avec les prévisions théoriques, ainsi que la méthode de mesure de strUctures
hyperfines qui a pu ainsi étre mise au point.

Le paragraphe II qui suit est consacré a une étude théorique de 1l'orienta-
tion électronique obtenue dans chague niveau, en fonction de diverses grandeurs inter-
venant dans le probléme : a, constante du couplage hyperfin af.j ; T, durée de vie
du niveau excité, etc... L'influence d'un champ magnétigue statique'appliqué Eg est

; L2z, . . - e
étudiée. On s'intéresse notamment au cas ou By introduit dans 1'état excité considéré

un découplage hyperfin partiel; on montre alors que cet état acquiert non seulement

une orientation électronique < JZ >, mais encore un alignement électronique

< 3J22 - J(3+1) > (pouf simplifier, on suppose que l'orientation nucléaire dans
>

1'état fondamental est longitudinale, c'est-a-dire parallele & l'axe 0r qui porte Bg).

Dans le paragraphe III, nous décrivons les expériences qui ont permis d’'ap-
pliguer cette nouvelle méthode d’orientation des états atomigues excités au cas de
%He. L'influence de divers parametres qui interviennent dans 1'expérience est dis-
cutée. On montre ensuite comment il est possible de mesurer a partir des données
expérimentales la structure hyperfihe de certains niveaux atomigues excités : on

donne les résultats obtenus dans le cas des niveaux SID. 4ID, et 5'D de 3He.

II. ETUDE THEORIQUE

1) Position du probléeme; étude qualitative

Considérons un ensemble d'atomes qui, au moment ol ils viennent d’étre
excités, possédent une certaine orientation nucléaire. Par contre, nous supposons
gue, juste aprés leur excitation, leur atmosphére électronique est isotrope (c'est-
a-dire que toutes les grandeurs électronigues du type orientation, alignement,
etc... sont nulles). Notons que cette hypothése n'exclut pas la possibilité, pour
une collision donnée, de produire un certain alignement atomique, comme cela se
produit dans de nombreux cas BﬁS) a (35)] : une excitation électronique isotrope
sera réalisée pourvu gue l'ensemble des atomes subisse des collisions aussi nom-

breuses dans toutes les directions, de sorte gu'en moyenne l'alignement créé reste

nul. 2
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Une fois excités, .les atomes vont rester dans le niveau ol ils se trouvent
pendant un certain temps, de l'ordre de la durée de vie T. Le couplage hyperfin est
alors susceptible de modifier l'orientation nucléaire, comme  l'orientation électro-
nique. Considérons par exemple-le cas le plus simple, celui o0 les deux nombres quén-.
tiques I et J valent 1/2. Au moment ol 1l’atome vient d'8tre excité, T pointe dans
une direction fixe Oz (voir fig. 20]), alors gue 3 pointe dans . une directioniéléatoi—
re, de sorte gue 1l'on a < 3 > = 0. Au cours de l'évolution propre dans l'état excité,

> >
T et j se couplent pour former F = I + j et, sous 1'effet de 1'interaction hyperfine

af;j; précessent autour de cette résultante commune; cette "précession hyperfine”
s'effectue avec la vitesse angulaire a. Deux cas sont alors possibles

_ - lorsque la condition at << 1 est réalisée, E et j n'‘ont pas le temps,
pendant la durée de vie T, d'effectuer une fraction notable de tour autour de E;

les deux orientatiens,nucléaire et électronique. sont donc pratiquement inchangées
(-4 /
|

o

: > >
FIGURE 20. - Couplage entre les moments cinétiques I et J, dans lecas o0 I = J = 1/2.

La direction Oz est fixe, et 1'angle § entre J et 0z a une valeur aléa-

toire.

Y
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lorsque 1'émission spontanee fait retomber 1’atome dans un niveau d'énergie plus
basse; l'orientation électronique < J > reste alors nulle en moyenne,

- lorsque aT est de 1' ordre de 1 (ou plus grand), I et J ont le temps
d’'évoluer avant que 1l'atome ne quitte le niveau considéré. Etudions par exemple le
cas limite ol la condition at >> 1 est réalisée; I et J effectuent alors un traés
grand nombre de toursautour de F, de sorte du’en valeur moyenne, T et 3 se réduisent
a 1gur projection TI et j | sur F (voirlfig..ZOJ. Ces deux projections ont . pour.lon-
gueur l + | cos 6/2 (ot 8 est 1l'angle entre Oz et 3] I1 reste maintenant é faire
les moyennes de III et JII sur toutes les directions de J gui sont egalement proba-
bles. Par symétrie autour de 1'axe 0z, ces valeurs moyennes ‘sont paralleles a cet

axe : leur 1ongueur s'obtient par une seconde projection sur 0z, suivie ‘d'une 1nte—

gration, ce qui donne
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On voit donc que, lorsque les atomes guittent le niveau par émission spontanée, la
moitié de leur orientation nucléaire s'est transfermée en orientation electronlque
Un.raisonnement aussi simple que celui qui est exposé ci-dessus ne permet
pas de calculer < JZ >S dans le cas général o0 le produit at, ainsi que le nombrg
gquantigue J, sont quelcongues. Il est alors préférable, pour calculer < JZ >S ,
d'introduire la matrice densité p des atomes -dans 1'état excité, et de calculer son

évolution.

xRS g gl s s

o) Equation d'évolution de p . - Nous appelons p la matrice densité
des atomes qui se trouvent dans . un état excité donné. Pour simplifier, nous nous
limitons au cas ou cet état est un niveau de structure fine, dont le nombre guantigue
J est donné (ce "multiplet” se décompose, lorsque J # 0 et I # 0, en plusieurs sous-
niveaux hyperfins F, et éventuellement en sous-niveaux Zeeman). Nous supposons gue
le nombre quantigue I vaut 1/2 (ce qui est le cas pour He); F peut donc prenqrg
deux valeurs J * 1/2. Nous allons tenir compte de trois causes d'évolution de 1la ‘

matrice densité p :
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- Le peuplement de 1'état excité sous 1l'effet des collisions que subissent
les atomes dans la décharge : nous considérons.comme instantané ce processus d'exci-
tation (cette hypothése est 1liée & la trés faible valeur du temps de collision T
et -donc & la grande dispersion en énergie des particules qui excitent 1'atome).

- L'évolution propre dans 1l'état excité, sous l'influence d'un hamiltonien
H.

- L'émission spontanée gui fait retomber les atomes dans des états d'éner-
giés plus faibles. Ce processus peut aussi &tre considéré comme instantané (les phé-.
noménes transitoires qui lui sont associés durent un temps de.l'ordre de l'inverse
de la fréquence optigue associée & la transition).

Dans ces conditions, 1'équation d'éveolution de la matrice densité peut

s'écrire :

S I T -

a
dt .

ou ’I/Td est proportionnel au nombre d'atomes que la décharge porte dans 1'état

0

excité par unité de temps; p est la matrice densité d'un atome immédiatement apreés

excitation. On a posé I' = 1/1.

Lorsque p° et H sont. indépendants du temps, on peut trouver la solution

stationnaire de (II,Z2) en écrivant
1—p°+1—EH.p]-I‘p=U (II,3)
T it
d-
Cette équation permet de calculer les éléments de matrice de ps en fonc-

tion de ceux de p° s en effet, si 1'on appelle l n > les états propres de H, d'éner-

gies Mwn , On a:

<nlp’|n' >

|_\

(1II,4)

<nlp®[nt > =

-

dT + ilw - wn,)

Lorsquelp° est diagonale dans la base des états |.n >, pS est proportion-

nelle a p°

de sorte que l'évolution propre dans 1'état excité n'a pas d'influence. Au contraire,

T
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si pp posséde des éléments non diagonaux. ou encore ?cohérences" (cas d'une excitation
"cohérente"-(g) ), pS n'est en général plus proportionnelle a p°. Pour-aller plus loin,
nous devons donc connaltre plus en détail la forme de p°.
B) Forme de pq .- p° posséde les deux propriétés suivantes

- La matrice densité nucléaire correspond & une orientation du spin nuclé-
aire f paralléle a un axe 0z. Rappelons que nous supposons dans cet exposé . que le
nombre quantique I vaut 1/2; la matrice densité p , trace partielle dep0 sur les
variables électroniques, s'écrit donc (cf note (7) }

1

0 _ 0, - 1
P Tre (p”) > + PIZ . (I1,5)

ot P est 1la polarlsatlon nuclealre dans l'état fondamental (0 g P g 1].
- p est invariante lorsque 1 on effectue une rotatlon sur les electrons
seuls. La matrice densité électronique p est donc proportlonnelle a la matrlce

unité :

0 0 1

Pe f Trn (p ? =-§3_::ff, (I1,6)

Les égalités (II,5) et (II,B) ne suffisent pas & elles seules & déterminer

p? ; il existe en effet une infinité de matrices ayant les mémes traces partielles

p; et p; , la plus simple étant la matrice obtenue par produit tensoriel

pt = p% @ p° g (II,7)

Il est possible de montrer que p0 a effectivement cette forme simple, qui
correspond au cas oU il n'existe aucune corrélation entre les variables nucléaires
et électroniques. En effet, nous avons supposé que-le spin nucléaire n'est pas af-
fecté lors de la collision qui excite 1'atome; cela signifie que les variables nu-
cléaifas ne dépendent gue du cyple de pompage optigque subi antérieurement par les
atomes, c'est-a-dire de 1' "histoire” des atomes avant leur excitation. Au contraire,
les variables électroniques des afomes gui viennent d'étre excités:sont completement
indépendantes de cette "histoire”; en effet, le moment angulaire électronique dans
1'état fondamental est nul, par hypothése, et 1le moment.angulaife j qui,apparait lors

de 1l'excitation ne dépend que des caractéristiques diverses de la collision et non



- 110 -

des propriétés du spin nucléaire. Il n'existe donc aucune corrélation entre les va-
riables nucléaires et électroniques (1%, et p% a donc bien la forme (II,7).
Cette expression nous.montre que p° est diagonale en représentation

| m > (vecteur propre commun-a Iz et JZ de valeurs propres .respectives m; et_mJJ.

Touteiois, ce ne sont en général pas ces vecteurs qui sont vecteurs propres de H;
par exemple, en champ magnétique nul, -ce sont les sous-niveaux hyperfins | F, mF >
(vectedrs propre communs é.Fz et-FZ ,-de valeurs propres F(F+1} et mF). La matrice
p? posséde desv"cohérences" en représentation | F, mF_>; d'apreés ce qui précede, il
s'ensuit queApS n'est enm général pas propertionnelle a p”.

' Y) Caleul de p®. Polarisation de la lumiére émise par les atomes. -
La relation [Ii,4] permet-de calculer pS en ?onction de p°, qui est connue. On peut
alors connaitre 1l'intensité lumineuse L(EAJ émise par les atomes dans une direction

donnée 0z et avec une polarisation &\ gréce a la relation

+
L(e

x] = 'l ) < nlpslq' > x < n'[(gx.al Pl(gxﬂ.alln > | (I1,8)

nn'

af

ol o’ est une constante; B un opérateur vecteriel sans dimension proportionnel a
lfopérafeur dip6le électrique, et P1 le projecteur sur les états d'énergies plus
bééses vers lesquels s'effectue la transition optique.b

Supposons;par-éxemple gue l'hamiltonien dans 1'état excité se réHuise
a un terme did au couplage hyperfin (H = Maf.jl, et posons AW = a(J+1/2) (HAW est

. o : PP s
la structure hyperfine du niveau considéré). Calculons alors p ; nous obtenons :

| 1 |
< F;mFIDSIAF-m'F > = T < Fumc|e®|Fum' > , (I1,9)

et,lorsque FAF' :

(1®) Cette absence de corrélation est présentée ici comme une conséquence du fait
que . la collision excitatrice est trés rapide, propriété fendamentale de la
méthode étudiée ici. Il aurait aussi éte possible de démontrer-la relation
(II,7) en utilisant 1 invariance de p par-toute rotation portant sur les
électrons seuls; on comprend*en effet qu'il ne puisse exister aucune corréla-
tion entre 1' orlentation de I et une atmosphére électroniquement parfaitement
isotrope. ' ‘
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s 1 0
< ] ’ > = _________< ' ]
Fom " |Frum o iEET F,mFlp [F*.m e > (II,10)
On peut alors distingﬁer deux cas extrémes
- Lorsque ‘la structure hyperfine de l’état excité n'est pas résolue

(AW << T'), on peut négliger AW devant I’ dans (II,10) et 1l'on obtient

pS = —— (I1,11)

La matrice pS posséde alors, comme po, des cohérences hyperfines; elle correspond
donc elle aussi & une orientation de f mais non de j. Nous avons.vu que dans ce cas
la lumiére émise par les atomes n'est pas polarisée, si 1'on considére 1'ensemble
des composantes hyperfines de la raie spectrale étudiée (cf note (18)); crest donc
que, dans la formule (II,8), les effets des différences de populations et des cohé-
rences de pS s'annulent entre eux, de sorte que L[gkl ne dépend pas de EA. .

- Au contraire, lorsque la structure hyperfine est complétement résolue
dans l'état excité (AW >> T'), on voit sur (II,10) que les cohérences hypérfines de
la matrice densité s'annulent au cdurs de 1'évolution prdpre dans 1'état excité.
Lorsque 1'atome retombe par émission spontanée dans un niveau d'énergie plus basse,
1'effet de ces cohérences sur la polarisation de la lumiére émise par les atomes dis-
parait et ne peut donc plus compenser celui des différences de population : la 1lu-
migére émise est polarisée (!%). ‘

Considérons pour fixer les idées, le cas ol J vaut 1 (rappelons gque I =
1/2), et ol la polarisation nucléaire P de 1l'état fondamental vaut 1 (la direction
de cette polarisation définit l'axe Oz de quantification). La relation (II,7) per-
met de calculer aisément p°, dans la base des vecteurs propres | F, me > de H;

on obtient :

(!®) Ce phénoméne peut étre rapproché de 1'effet de dépolarisation magnétique dit
"effet Hanle" (83). On sait que.cet effet se produit lorsqu’une excitation lumi-
neuse de polarisation "cohérente” introduit dans le niveau excité des "cohéren-
ces Zeeman”. Ces derniéres subsistent ou disparaissent au cours de 1'évolution
propre dans 1l'état excité, suivant la valeur du champ magnétique statique Bo ap-
pliqué, de sorte que la polarisation de la lumiére émise par les atomes dépend
de Bg. Notons toutefois que, dans le cas de l'effet Hanle, la disparition des
cohérences entraine une dépolarisation de la lumiere, alors que dans le proces-
sus étudié dans cet article c’est au contraire cette disparition des cohérences
qui est responsable de l'apparition de la polarisation lumineuse.
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F : 3/2 ' 1/2
> et . N ,———-v-—/\_'.\--.‘.-. .‘
me o 3/2 172 -1/2- =3/2 172 -1/2
1 . . . . .
. 2/3 . . v2/3
. . 1/3 . . V2/3
p? = 1/3 . . . 0 .
v2/3 . . 1/3 .
. . V2/3 . . 2/3

{seuls sont donnés.les éléments de matrice de p° non nuls). On voit gue (et on montre
que ces propriétés sont vraies quel que soit.J) ‘

- p° ne posséde'que.des cohérences hyperfines et pas de cohérences Zeeman;

- il n'y a.paé de différence de populations hyperfines.: < 1.3 >q = Tr(p® ?ljl = 0.
-.a 1l'intérieur des deux sous-niveaux hyperfins F = 1/2 et F.= 3/2, on obtient deux

orientations longitudinales et de signes opposés. On peut comprendre ce changement

de signe en remargquant que, lorsque:

J>I=1/2'

->
f est parallele.a F dans le niveau F =.J+1/2, antiparallele dans le niveau

F=J-1/2 (voir fig. 21); on trouve bien ainsi une orientation positive dans le
premier sous-niveau hyperfin, négative dans le second. (Ce résultat est & rap-
procher de certains effets calculés et observés par FAROUX [30}(81}_dans son étude
199, 5
1'autre, lors de collisions entre des atomes de Mercure excités et des atomes de

du trans?ert de l'orientation d’un sous-niveau hyperfin du niveau 83P1 de

gaz rares.)
Lorsque-1l'on a AW >> T, nous avons.vu que ps s'obtient en divisant p°
- par TTd et en supprimant les "cohérences hyperfines”. Cette opération effectuée,
calculons les intensités lumineuses L(0, ) et L(0_) en utilisant les "diagrammes

. >
de Grotrian" donnant les carrés des éléments de matrice de D (cf fig. 22), pour
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FIGURE 21 - Position relative de I, J et F dans les deux niveaux hyperfins

F =J-1/2et F = J+1/2

une transition optique J = 1 =+ J = 0; nous obtenons :

composante F = 3/2 : L(g,) = 11/9 Lo ) « .4/9

/2 : L(g) = 2/8 Llc ) <« 4/8

composante F

me -3/2 -1/2 +1/2 +3/2

o

<@

F = 3/2

2 2
3 3

1
3

[V N

F=1/2

-

FIGURE 22 - Diagramme donnant les probabilités relatives des différentes transitions
optiques d'un niveau J = 1 vers un niveau J = 0, en tenant compts de la

structure hyperfine due au spin nucléaire I = 1/2.
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Les deux composantes hyperfines F = 3/2 et F = 1/2 sont donc polarisées
circulairement et en sens inverse; pour l'ensemble des composantes hyperfines, on
obtient

L{o,) = 13/9 ; Llo_) =« 5/9
soit.un taux de polarisation égal & :

Llo,) - Lo_)

L(og,) + L(o_]

La lumiere émise.par les atomes est donc, dans ce cas, fortement polarisée.
) Ianuenee'd'un champ magnétique statique appliqué. — Nous avons
supposé jusgu'ici que 1'évolution des atomes dans 1'état excité est .due & la seule
influence du couplage hyperfin aI J On peut se demander ce qui se produit lorsque
1l'on place les atomes- -dans un champ magnétique statigue Bo qui introduit un nouveau
terme dans 1'hamiltonien H. Dans ce paragraphe, nous nous contenterons d'une étude
gualitative, repoussant-le calcul détaillé de 1'effet de Eo au paragraphe -suivant.

On peut distinguer trois cas

* Champ magnétique faible. — Ce cas est celui ol Bo est trop falble ‘pour

gue la précession de Larmor puisse falre tourner I ou J d'une fractlon notable de

tour, pendant la durée de vie T; on peut alors négliger 1'influence du champ magné-

20]
»

tique ( de sorte que ce cas correspond-a celui qui a déja été étudié. Nous avons vu

s/ e

(2%) Notons toutefois que 1l'effet de Eo, s'il est négligeable dans 1'état excité,
peut &tre.important dans 1'état fondamental, dont 1l'orientation nucléaire subit-
la précession de Larmor avec la pulsation wg. Il s'ensuit que, lorsque l'orien-
tation de 1'état fondamental est transversale, p dépend du temps; les équations
(I1,3) et (I1,4) ne sont alors en général plus valables. On peut toutefois mon-
trer que, lorsque les constantes de temps-de 1'état fondamental sont trés longues
devant celles de 1'état excité (condition wf << T), ce dernier peut suivre de
fagon "quasi instantanée” le mouvement de 1'état fondamental; lss équations
(II,3) et (II,4) constituent alors une. bonne approximation, ol p® est une fonc-
tion oscillante du temps, de pulsation wg. Dans ce cas, 1' orientation électro-
nigue < J, > de 1'état excité est modulée & la fréquence Wwg/2T de 1'état fonda-
mental; ?es experlences ol ce phénoméne a été mis en évidence ont été réali-
sées lGS . .
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gu'il peut apparaitre alors une orientation électronique < j > dans 1'état excité.
Remarquons cependant gue les diverses composantes de l'alignement électronigue res-
tent constamment nulles car l'hamiltonien hyperfin, invariant par rotation, ne peut
coupler orientation et alignement (grandeurs tensorielles d'ordre différent). La
lumiére émise par les atomes possede donc un certain taux de polarisation circulaire,

mais aucune polarisation linéaire.

® o . -> -> L Lo
Champ magnétique fort. — I et J sont totalement découplés; au cours de

1"évolution propre dansvl’état excité, aucune orientation électroniqgue n'apparait.
2 . e > : '
Champ magnétique intermédiaire. — I et J sont partiellement découplés..

~

On doit alors tenir compte & la fois de 1'existence du champ magnétique et du décou-
plage hyperfin. Comme plus haut, ce dernier peut transférer 1l'orientation de T é'jl‘
Cependant dans ce cas, 1l'hamiltonien n’'est plus invariant par rotation (il n’est in-
variant que lorsque. 1'axe de la rotation est parallele a Eol, de sorte qu'un coupla-
ge entre l'orientation et 1'alignement n'est plus exclu. On comprend aisément gue

le champ magnétigue, qui tend a faire précesser E et 3 avec des vitesses angulaires
différentes, modifie leur position relative; le systeme formé par ces deux vecteurs

gst alors déformé et il est possible qu'au cours de 1'évolution propre dans 1l'état

excité, il'apparaisée un alignement. On peut donc avoir & la fois < JZ >s # 0 et
< SJZZ - J(J+1) >s # 0 : la lumiére émise par les atomes peut.alors posséder & la.

fois un taux de polarisation circulaire et linéaire.

2) Etude précise; calcul de l'orientation et de 1'alignement é€lectronigues;

polarisation des raies lumineuses émises.

Dans le paragraphe précédent, nous nous sommes limités & 1'étude de
guelgues cas particuliers (J=1/2 ou 1, By = 0, AW.T >> 1). Nous nous proposons,
dans ce paragraphe, de calculer de maniére générale l'orientation et l'alignEMent
glectroniques, et d'en déduire les divers taux de polarisation circulaire ou liné-
aire de la lumiére émise par les atomes, lorsque le spin nucléaire f est orienté

dans 1'état fondamental.

Nous supposons que l'on s'intéresse & une composante de structure fine

e/ e
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d'une des raies spectrales émises par les atomes. Nous.nous limitons donc 3 1'étude
de la matrice densité p d'un "multiplet” de moment cinétique.J donné; nous excluons
donc le cas ol J n’est pas un "bon nombre quantique” (cas qui pourrait par exemple
se produire en champ magnétique Eo trés intense, ou pour un niveau dont la structure
hyperfine serait du méme ordre de grandeur.que la structure fine (2.

La transition optique correspondant & la raie spectrale .étudiée s'effectue
entre le niveau de moment angulaire J et un niveau d'énergie inférieure et de moment
angulaire électronique J; (cf fig. 23). Les valeurs de J et de Ji peuvent étre quel-
conqueé; par contre;~nous conservons l'hypothése I = 1/2. Nous ne faisons aucune hypo-
thése concernant les valeurs relatives de T (durée de vie), KAW (structure hyperfine)
et By (champ magnétique statique); par exemple, un découplage. hyperfin paftiel ou to-
tal n'est pas exclu. Enfin, nous supposons.que l'orientation..nucléaire de 1'état fon-

~

>
damental est longitudinale, c'est-a-dire paralléle & l'axe Oz qui porte Bg.

Niveau
/73 . excité J
/
/
/
-/ Niveau
/ v inférieur J;
excitation / . .
par collisions - /
/
/
/
/
/
/£ Niveau fondamental J = O

FIGURE 23 - Niveaux intervenant dans l'excitation des atomes et dans la détection

optique

(2!) Le cas se produit par exemple pour certains niveaux triplets de 3He, dont 1la
structure hyperfine est tres importante.
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- >
Calculons L(ek], intensité de la lumiére émise par les atomes dans une
->
direction 07, avec une polarisation gy et dont la longueur d'onde correspond a la
transition du niveau J au niveau J;. En regroupant les formules (II,4) et (II,8).

nous obtenons :

2 = ' 8 2 = . '
Ley,) = a'T Tr {p Ale,) } = al .< Ale,) >
 -ar Y <nlp’|n’ ———1——<'n'lA(EJin§ - [11;'12). ;
: , T+ilw_~w _-) A . - e
n,n n n
avec . .
A -> ) = ) p > ¥ > » o i
(BA = [ex D 1[ek D) v _ {(1I1,13)

Rappelons que P) est le projecteur sur les etats atomlques correspondant au niveau
inférieur (J = J;) de la transition optigue. On voit que, dans 1’ expre5310n (11,12),
interviennent trois facteurs _ S ‘

- < n|p°|n' >, qui rend compte . de l'excitation des atomes dans le niveau,
étudié. Ce facteur dépend implicitement de 1'hamiltonien H : lorsque H varie (par
exemple si By varie), les états n > et n' > changent et 1'élément de matrice
< n|p°|n' > est modifieé. | |

- < n{[A(ex][n >, qui est 1'élément de matrice d'un opérateur correspondant
a la détection lumineuee. Comme le precedent, ce facteur depend de H.

[I‘+ i[wﬁ -'wn,J ] gui ne depend que des énergies des vecteurs pro-
pres de H. Ce facteur est résonnant lorsque wn = wn' i c'est Tui gui est responsa-
ble des effets dits de "croisements de niveaux"”.

On peut montrer, par un raisonnement semblable & celui qui a été fait dans
la partie A, au paeragraphe 1IV,3,b, que.A(gA] est.un opérateur qui, comme E, n'agit
gue dans l'espace des variables électroniques, et laisse invariant le spin nucléaire
E. En effet, nous avons.supposé gue L[;k) est la lumiére émise par'lee atomes’sur
l’ensemble des composantes hyperfines d'une raie spectrale : P) est donc le projec-.
teur sur l’ensemble des sous-niveaux hyperfins et Zeeman du niveau inférieur J1 s
P1 n'agit donc pas sur I, on voit alors sur 1’ expre551on (11, 13] que A(BA] possede
la méme propriété. Cela entralne gue, lorsque p ne correspond qu'éa une orientation
nucléaire [pS reste donc invariante par rotation des électrons seuls), < A(gx] >s ,
invariant par rotation de EA , ne dépend pas de ZA' Nous établissons ainsi un ré-

sultat qui a été .utilisé plus haut (cf note n° 18,
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L(EAI ne dépend que des grandeurs électroniques, et non des variables
nucléaires.

Pour préciser ces grandeurs électroniques, il est utile de remarquer gue
P, est scalaire; ceci entraine, B étant vectoriel, que la décomposition de A(;A]

JT(k]

. sur des opérateurs tensoriels ne fait intervenir que les ordres 0, 1 et 2.

L'invariance par rotation autour de 0Oz du probléme étudié entraine une autre simpli-
fication : les seules valeurs moyennes < JT[;] >s non nulles satisfont ia relation
g = 0. En conclusion, 1'intensité et la polarisation de la lumiére émise par les
atomes ne peuvent dépendre que de trois quantités

- la population totale de 1'état excité,

- l'orientation.électronique < JZ >s s

- 1'alignement électronique < BJZ2 - J(J+1) >g -

Aussi nous allons donner l'expression de ces trois valeurs moyennes dans le para- -

graphe suivant.

ol sl ity S S s R el = il B S i S outy s Jungpenund

o) Notations; résultats du calcul.
Le -calcul détaillé de l'orientation < JZ >S et de 1'alignement
< 3Jz2 - J(J+1) >S a été publié par ailleurs (88) ; nous nous contenterons ici
de donner les notations utilisées et les résultats obtenus.
L'hamiltonien H dans le niveau excité s'écrit, avec la convention de la

note (7

- g By I+ Kal.d (I1,14)

H = &5 PB Bo J z

r4

avec les notations suivantes
Hg = qn/2m, magnéton de Bohr.
gy ¢ facteur de Landé électronique du niveau excité.

m g, un-(oﬂ mI = 1/2) : moment magnétique du noyau.

La recherche des vecteurs propres | n > et des valeurs propres ﬁwn de H
est un probléme classique; en reportant leur expression dans (II,4), on obtient la

matrice densité stationnaire Py » puis l'orientation et 1l'alignement électroniques

AT
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par les formules
.
[ <J > =Tr (p° I
Z s z

i 2 - s 2 0 ) ' ,
l < JZ >S Tr [p v JZ ) - | ‘ | [II,15]

Tous calculs faits, on obtient alors

1 P J+%/2
<J > = v £ (Bg) L (1I1,18)
z s FTd 4] + 2 mF=—J‘1/2 mF :
J+1/2
< J22 >, = Fl : [.J(g+1) + ) m £ (Bo) ] (11,17)
d mF=—J+1/2 F . . _ .

oll la fonction Fm (Bo) est définie par
F

32[ [J¥1/2]2 - mFZ-] |

fm (Bo) = - : (II,18)
F I‘2+a2|: [J+’l/.2J2—mF2 :[+[0LBo+amF:]2
avec :
g1 My '
_ 1 _ .21 B
a = o (gJ Mg ~ &, un] ~ ” _ (I1,19)

I1 existe autant de fonctions fm {B ) gue de valeurs propres possibles mF B de la
projection FZ = Iz + JZ du momen% cinétique totel; en fait, on voit sur (II,18) que

les deux valeurs extrémes me = +(J+1/2) donnent fm = 0, de sorte qu'il y a en tout

m distinctes et non nulles. Leur origine physique est la suivante : la
F . - . - N
matrice d'excitation p° donnée en (II1,15), qui est invariante par rotation autour de

2J fonctions f

0Oz, ne posséde de cohérences gu'entre sous-niveaux | F,mF > correspondant aux deux

valeurs possibles J = 1/2 de F, mais & la méme valeur de Me 5 On sait que, lqrsqge:
Bo varie, chacun de ces couples de sous-niveaux donne lieu a un fanticroisement‘de:
niveaux”" (cf fig. 24 dessinée dans le cas J=1), centré & la valeur B°a= - amc (‘u‘

(sauf pour les valeurs extrémes'mF = +(J+1/2), qui ne correspondent qu'au niveau

hyperfin F = J+1/2); chague fonction fm (Bo) varie en fonction de By, comme une courbe
F .

VERY
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de Lorentz centrée a cette méme valeur de By, ol la distance des.deux .niveaux est mi-
nimales elle donne la contribution de chaque "anticroisement” & 1l’'apparition d'orien-
tation et d'alignement électroniques.

Remarque : dans.le cas ol J. = 1/2, Bg = 0 et a >> I', la formule (II,16) donne aprés

un calcul -trés simpleA[puisque,seuleS'ies valeurs me = 0 interviennent)
1 P
> = -
< Jz s 4 FTd

Une polarisation électronique de 1 correspondrait a :

3,7 73X Tre, = e
. . d

( puisque Tr\ps = [FTdJ—l, cf (II,4) )
La polerisation électronique est donc dans ce cas égale & la moitié de la polarisation
nucléaire P; nous retrouvons bien le résultat du § II,1,a.

Il est commode pour la suite d'introduire deux paramétres sans dimension

-x = 0Bp/a, qui rend compte du degré de découplage hyperfin dd au champ
magnétique. - ' '

Y = 1/at = ['/a qui dépend du rapport entre la largeur naturelle du niveau
et. sa structure hyperfine.

On a alors

(J+1/2)% - mF2
£ (Bo) = — (II,20)

F [xfmFJZ + y2 e (J+1/2)% - sz

Les équations (II,16) et (II,17) nous permettent de calculer 1l'orientation
et l'alignement pour toute valeur de a, I', By et J; elles appellent guelques remar-
ques qui sont exposées dans lé paragraphe suivant.

B) Etude des résultats obtenus. — On voit sur (II,16) et (II,17)
que, lorsque P = 0, on a & la fois < JZ >g T 0 et < 3JZ2 - J(J+1) >s = 0. L'orien-
tation et 1l'alignement sont nuls lorsque 1'état fondamental n'est pas orienté. De
méme, ces valeurs moyennes sont aussi nulles si.a = 0O ( en effet dans ce cas,.

fm {Bg) =10 ) : en 1'absence de couplage hyperfin, l'orientation du niveau excité
F
reste purement nucléaire.

vee/enn
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Lorsque a tend vers 0, l'ocrientation et 1'alignement électronigues tendent
vers 0 comme des infiniment petits du second ordre par rapport a la quantité infini-
tésimale sans dimension aT. Le résultat est a rapprocher de ceux de LEHMANN (22) con-
cernant les variations de l"efficacité du pompage optigque nucléaire de Zn, Cd, Hg en
fonction de la constante a du niveau de résonance optigue.

La définition de la fonction Fm (Bo) montre que

F
f (Be) = f__ (-Bol ;
me me
< Jz >s (dans leguel fm et F—m apparaissent avec des coefficients égaux) est donc
F F
une fonction paire de By , alors que < 3J22 - J(J+1) >S {dans lequel Fm et £ ont.

F F
des coefficients opposés) est impaire.

En champ nul (x = 0), on obtient dans 1'état excité une orientation de
méme signe que celle de 1l'état fondamental; par contre, on n'obtient aucun alignement
(cf § II,1,b,6).

Lorsque x tend vers 1'infini, l'orientation et 1l'alignement tendent vers 0.
Nous.retrouvons bien le fait que, lorsque T et 3 sont totalement découplés, l'orien-
tation du niveau excité reste purement nucléaire.

Lorsque x est de l'ordre de 1 (cas du découplage hyperfin partiel), on
obtient non seulement une orientation, mais encore un alignement électronique. Ce
dernier a un signe différent suivant que le champ magnétigue go est paralleéle ou
antiparalléle & 1l'orientation nucléaire de 1'état fondamental; par contre ce signe
ne dépend pas de a, qui n'intervient dans les équations que par son carré. Cette
remarqgue. explique pourquoi les expériences que nous avons réalisées ne permettent
pas de déterminer le signe de a. Remarguons aussi que, si l'on avait g uB = gn un ,
x et donc 1l'alignement resteraient constamment nuls; 1'apparition de 1'alignement
est donc bien due au fait que Eo tend a faire tourner E et 3 3 des vitesses angu-
laires différentes, et déforme ainsi le systéme formé par ces deux vecteurs

(cf § II,1,b,6).
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c) Polarisation des raies lumineuses émises

Nous avons calculé dans le paragraphe précedent 1’ orlentatlon et 1’ ali—
gnement électroniqgues, qui sont les observables dont dépend 1le taux de polarlsatlon
de la lumitre émise par les atomes. Dans ce paragraphe, nous. donnons la valeur expli—
cite de L[EAJ en fonction Qe < JZ >S et < J22 25; en utilisant ensuite (II,1S].et
(II,17), nous obtenons alors les expressions qui permettent de connaitre théorique-
ment les signaux lumineux relatifs & une expérience donnée, en fonction des divers
paramétres physigues (structure hyperfine, durée de vie, etc...). Cette fois encore,
nous nous contenterons de donner les résultats d'un calcul gui-a été détaillé ailleurs
(86). ' '

o) Expression des taux de polarisation 57(0+, o_) et SP(H’,G)' -
Nous considérons une transition optique s'effectuant d'un niveau de moment cinétique
électronique J vers un autre de moment électronique Ji1 (cf fig. 23). Les taux de po-
larisation calculés sont

e Lo, )-L(o_) :
- 0/(0 , 0) = ———————— , taux de polarisation circulaire de la lumiére émise par
+ - L(og J+L(c ] - .

. ->
les atomes dans la direction du champ magnétigue statique Byg;

- €P[ﬂ, g) = %%%%%%%%% , taux de polarisation linéaire de la lumiere émise perpendi-
-
culairement a By.

Nous obtenons alors

S 100 1
- (-3t /27 \ [/ _2]J*1_ { L
7 (0,00 = (-1 V2o Vigen "1 1 3, ) (a3 r% i (Bol

e F . .
(I1.,21)

) J+J1\/135 20 + 1

9’[“ gl = (-1) \/ (23-1J3(3+1) (23+3) -

J 2 |
6P
{1 1 Jl} (43+2) Lome ‘CmF(B“ H.22)
m
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Remarques :
i) la formule (II,21), appliquée dans 1l cas ol a >> I, Bg = 0, J = 1 et

J, = 0, donne S? (0,,0_) -8 P; nous retrouvons le résultat du § I1I,1,b.Y.
18

ii) lorsque le champ Bg n'est pas nul, les formules (II,21) et (II,22) sont.
obtenues en faisant une approximation; en effet, en champ magnétique intermédiaire
(découplage hyperfin partiel), l'alignement électronigue du niveau J se traduit a la
fois par une polarisation linéaire de la lumiére émise par. les atomes et par-une ani-
sotropie de La guantité totale de lumiére émise dans chaque direction . Il s'en-
suit que les quantités L(O+] + L(o_) et L(m) + L(0g) sont fonctions linéaires de P,
par l'intermédiaire de 1l'alignement électronique < BJZZ - J(J+1) >s' Toutefois, les
variations relatives de ces guantités (qui ne sont pas nulles lorsque P = 0, con-

_trairement aux différences apparaissant aux numérateurs des taux de polarisation SP]
sont faibles. pour les valeurs de P couramment obtenues; nous avons donc négligé
dans les dénominateurs des expressions de 6? le terme linéaire en P. Il n'est pas
difficile de constater expérimentalement que 1'approximation ainsi faite-est bonne
il suffit de vérifier que la'quantité totale de lumiére mesurée dans une direction
dennée par un détecteur lumineux non sensible & la polarisation varie trés psu
lorsque 1'on crée ou détruit la polarisation nucléaire P du niveau fondamental.

Cette approximation n'est bien slr pas essentielle; si 1'on veut s'en af-
franchir, il suffit d'ajouter aux expressions’ (II1,21) et (II,22JAdes dénominateurs

aisément calculables qui sont de la forme
a + B(Bg) P, avec B(0) = B(«) = 0.

B) Comparaison des taux de polarisation circulaire pour différentes
transitions optiques J <> J;. - Les formules (II,21) et (II,22)
sont générales et nous donnent les taux de polarisation pour toutes les valeurs pos-
sibles de J et de J,. Nous pouvons donc comparer 1l'efficacité avec lagquelle le pro-
Cessus gue nous étudions crée une polarisation des différentes raies lumineuses
émises par la décharge. Cette étude a été faite par NOEL (87) , dont nous reprodui-
sons ici les résultats. Plagons-nous dans le cas o0 Bg = 0; & partir de (I1,17), on

calcule alors :

v/ o
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1 o
) £ gy ¢332 Ll/2)00H) S (I1,23)
{ .

J+1/2) 'F Y2+ (J+1/2)2

‘Le coefficient 6j de (II,21), qui fait intervenir trois moments cinétiques ‘égaux a 1,
peut également &tre calculé sans difficultés (88) ; tous calculs faits, 1'expression
(II,21) nous donre alors, dans le cas ol Bg = O

P 2+ (J-01)03+31+1)

P o050 3

. , (11,24)
Y2+ (3+1/2)2 S
Les taux de polarisation ainsi obtenus ont été représentés graphigquement sur 1la
Figure 25, dans le cas ol Y = 0 (c'est-a-dire at >> 1). On remarque que

- Pour les transitions J - J1 = J et J1 = J - 1, les taux de polarisation
ont le méme signe que P, alors que pour les transitions J > J; = J + 1, elles ont
le. signe opposé. )

- Les taux de polarisation obtenus décroissent avec J; lorsque J est
grand, les transitions J = J; = J * 1 sont celles qui donnent les taux de polafisa—
tion les plus grands (décroissance en 1/J, au lieu dej]/J2 lorsque Jj = J).

- De maniere générale, le cas le plus favorable est J; = J - 1.

3) Application, dans le cas J = 2, & la mesure de la structure. hyperfine

Dans ce paragraphe, leé résultats, obtenus plus haut dans le cas général,
sont e*plicitéé lorsque les nombres quantiques J et Ji valent respectivement 2 et 1.
En effét. les expériences qui sont décrites plus loin.ont été réalisées dans le cas
‘de *He, dont les niveaux n!'D, ont des structures hyperfines intéressantes a étudier
(cf § III,2,b); de plus, comme nous venons de le voir, les transitions & partir de
ces ‘niveaux J = 2 qui conduisent aux taux de polarisation les plus grands sont cel-
les dui aboutissent & des niveaux de momént'cinétiQue J1 = 1; c¢’est pourguoi, dans
la partie expérimentale, nous avons étudié des transitions n!Dz + n!P; auxquelles,

d'aprés (II1,24), correspond un taux de polarisation donné par

op (0,.0_)g _yog = 0-24 P (II,25)
0= .

Y=0
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Lorsque J = 2, il existe guatre vaieurs de Be¢ qui correspondent & un anti-
croisement dans le niveau excité : les courbes, qui donnent les variations en fonc-
tion de By de f? (0,,0_) et §p(ﬂ,0], sont(donc obtenues par superposition de guatre
courbes de Lorentz, de largeurs différentes, mais'éymétriques deux & deux par rapport.
a8 la valeur By = 0. o

La figure 26 montre les courbes aeinsi obtenues, tracées dans le cas ol
Y = 0. On constate que 59 [0 , 0_) est bien maximum lorsque x = 0; sa valeur maximum
@ max (0,,0_) est donnée en (II,25). Le'maxlmgm de 6? (7,0) obtenu en champ Bg
intermédiaire x = (1,73), vaut
g @ ax (T20) = 0,088 P | | i (11,286)
Nous verrons plus bas qu'il est commode, pour.des raisons expg}imenfgles, de mesurer
les variations en fonction de Bg du rapport R = 57,(ﬂ,0] / 57y60+,q;31 Les courbes
.théoriques correspondantes sont données sur la figure 27, pour-différentes_yaleurs
de Y. Supposons que l'on puisse obtenir expérimentalement une telle=éourbe}fon peut
penser a en tirer une mesure de Y et a, c'est-a-dire de la durée de Qie et de la
structure hyperfine du niveau. Remarquons toutefoisfque les variatibnsfdes courbes
‘théoriques en fonction de Y sont du second ordre; pour les petites valéufs;de Y (ce
qui est le cas pour les niveaux atomiques que nous avons etudles] la. déte%mination
expérimentale de la durée de vie par. cette methode serait trés 1mpr901se. Il vaut
donc mieux chercher & éliminer Yy, et ne mesurer gue la structure hypepfine, grace
a la relation x = aBg/a (o0 x est connu par.comparaison avec les courbes théoriques,
o est connu par 'le calcul du facteur de Landé du niveau, By est connu expérimenta-
lement). '

Il reste & déterminer la valeur de x gui donne les meilleurs résultats;
on peut éliminer la valeur X gui rend R maximum (R = R ) car, si elle permet de
bien connaitre R , elle ne donne la valeur correspondante de By gqu'avec une grande
incertitude. Nous avons préféré choisir la valeur x pour laguelle R vaut (—J R
Cette valeur de x présente deux avantages;}"‘ '

R varie‘rapidéhent_loréQUe X, = x‘ , de sorte que la valeur exﬁéfimen—

* . . - . P [T
tale By de By.correspondante peut étre déterminée avsec. une .bonne précision.-
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. x‘ dépend peu de Y de sorte que la mesure de la structure hypepf{he
ainsi obtenlie dépend peu de la durée de vie du niveau (tant que Y reste igfépieur a
1); la figure 28 montre les variations de x* en fonction de Y. On voit ahe,:;i 1'on
peut par exemple affirmer que Y a une valeur inférieure & 0,5, on commet uné erreur

de 1'ordre de 1% en supposant que Y est nul (ce qui revient & prendre x,’e = 0,776).

III. ETUDE EXPERIMENTALE

La méthode étudiée ici est tres générale et peut étre appliquée a de nom-
breux éléments possédant un isotope de spin nucléaire non nul. Nous avons vu plus
haut gque le choix du procédé d'excitation des atomes (décharge dans un gaz) nous a
conduits & appliquer la méthode dans le cas de 3He; Cette partie est consacrée &

la description des expériences qui ont été réalisées.

1) Description des expériences

Le pompage optique de *He présenfé quelqgues particularités. Aussi consa-

~

prons-hous un premier paragraphe a guelques rappels.

La méthode d'orientation par pompage optigue du spin nucléaire de *He
a été mise au point par COLEGROVE, SCHEARER et WALTERS (71)}. ces auteurs n'ont pas
utilisé la raie de résonance de 1'hé&lium, car elle ne convient pas au pompage opti-
que pour deux raisons

. cette raie est situéé dans l'ultraviolet relativement lointain (A =
585 Z], et il est difficile expérimentalement d'obtenir un faisceau lumineux de
cette longueur d'onde polarisé.circulairement;

. la structure hyperfine du niveau 2'P de %He (niveau de résonance) est
extrémement faible, de méme gue sa durée de vie (89), de sorte que 1l'on se trouve
dans le cas ol la condition aT << 1 est réalisée; 1'orientation par pompage optigue
du spin nucléaire est alors impossible (22). -

Aussi COLEGROVE et al. ont-ils procédé différemment : ayant peuplé, au

moyen d'une faible décharge entretenue dans le gaz d’'hélium, l€ niveau métasStable

cee/ e
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triplet 2%s; (cf fig. 29), ils ont orlente ce niveau par pompage optique grace a 1a
raie spectrale de 10ngueur d'onde A = 10 830 A On évite ainsi les deux dlfflcultes
évoguées plus haut

- la raie A = 10 830 K tombe dans l'infrarouge proche; elle peut aisément
étre polarisée [fiitres polarisants "Polarold” du type H.R.) et les lampes & hélium
I emettent avec une forte intensité;

- le niveau métastable que 1'on oriente par pompage opthue posséde un mo-
ment angulaire électronique J = 1, et une structure hyperfine importante de plusieurs
milliers de mégahertz; le shin nucléaire peut donc &tre orienté au cours du cycle de
pompage optigue, par exemple au cours de l'étape "évolution propre dans le niveau
métastable”. ‘ ‘

L'orientation ainsi obtenue dans le niveau métastabie 2°S) est ensuite
transférée au niveau fondamental 1'Se, lors de collisions dites "d'échange de mé--
tastabilité” : au cours d'une telle collision entre un atome dans l'étét 2381, -
orienté par pompage optigue, et un atome non orienté dans 1l'état 113y, l’orienté-
tion peut étre transférée du niveau métastable au niveau fondamental. Le couplage
ainsi obtenu entre lés orientations de ces deux niveaux est tres fort; toute varia-
tion de la polarisation de 1'un d'entre eux entraine rapidement une variation de la
polarisation dans 1l'autre. C'est pourquoi ce couplage permet, non seulement d'orien-
 ter le niveau 1'Sy a partir du niveau 2°S), mais encore de détecter par 1l'intermé-
diaire du niveau 2°S; 1'orientation du niveau 1 So, il suffit pour celavd utlllser
un faisceau lumineux polarisé circulairement de longueur d'onde A = 10 830 A, et
de mesurer les variations relatives ALA/LA de la lumiére de ce faisceau absorbée
par les atomes dans l'état métastable. Le faisceau lumineux détecté doit étre issu
d'une lampé»remplie de l'isotrobe *He; les colncidences isotopiques de la raie
A = 10 830 R sont telles que, dans ce cas, seules certaines composantes de struc-
ture fine ou hyperfine de la transition 2°S - 2P sont utilisées pour la détection
optigue : on peut en effet montrer (cf partie A, § II,3,d) que ces diverses compo-
santes ne donnent pas toutes des signaux de méme signe, et que le signal que 1'on

obtiendrait en supposant non résolues 1l'ensemble de ces composantes serait.nul 2

(') C'est pour une raison analogue que, lorsque la pr95510n d'hélium dans la cellule
dépasse guelques dixiémes de torr, et que le niveau 2 ’p est fortement désorienté
par colllsions (pompage optique du type. "Dehmelt" (2)[4)] il faut utiliser une
lampe & *He pour réaliser le pompage optigue de *He.
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Nptons toutefois que cette méthode de détection est peu précise; en effet les dépla-
cements isotopiques de la raie A = 10 830 A sont relativement mal connus; de plus, -
les structures hyperfines correspondantes sont de l'ofdre de quelques largeurs
Doppler, de sorte qu'il est difficile de savoir exactement quelles transitioﬁs de
SHe peuvent 8tre induites par une lampe a *He, sans connaitre exactement ia forme

de la raie spectrale émise par cette lampe. Pour ces raisons, la relation éntre
ALA/LA et la polarisation nucléaire P de 1'état fondamental est sujette & discus-
sions (71)(s0) (91).

» Rappelons enfin une derniére particularité du pompage optique de He : 1la
pression a l'intérieur de la cellule qui contient 1'hélium est.beéucdup plus forte
gue celles due 1'on utilise habituellement dans le pompage optique d'autres éléments
(mercure, alcalins, etc...); la raison de cette différence est la suivante : dans
une décharge faible, il y @ environ 10° ou 10° fois moins d'atomes d'hélium dans le
niveau métastable gue dans 1'état fondamental; le nombre d'atomes soumis directement
a4 1'action du faisceéu de pomhage est donc du méme ordre de grandeur gue dans les
expériences sur d'autres éléments. La forte valeur de la pression d'hélium a une
conséguence sur les expériences gue nous avons réalisées : la désorientation par.
collisions dans les divers‘niveaux excités n’'est pas toujours hégligeable.

b) Description_du_montage

Le schéma général du montage est donné sur la figure 30. Nous n’en
donnons ici qu'une description sommaire en nous limitant a quelques points essen-
tiels; on pourrait trouver plus de détails dans la référence (85}.

a) La cellule. — La cellule est une sphére de pyrex, de diamétra
6 cm, gqui contient le gaz de *He, sous une pression comprise entre 1/10 de torr et
quelques torrs (pureté : °He, 99,62% - ‘He, 0,38%).

B) La décharge. - Le rdéle de cette décharge est de peupler le niveau
métastable 2381 , et d'exciter par collisions les atomes dans de nombreux niveaux,
d'oll ils retombent en émettant diverses raies spectrales. Il est commode d’utiliser
une décharge H.F., afin. d’éviter l'emploi d'électrodes internes & la cellule. La
fréquence d'excitation ne joue & priori aucun réle particulier. Nous avons toute-
fois été conduits & faire un grand nombre d'essais.avec des procédés d'excitation

~

et des fréquences différentes, avant de réussir & satisfaire les trois conditions
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suivantes : la décharge doit étre trés stable; elle doit &tre isotrope (en 1'absence
de pompage optique, la lumiére gu’elle émef ne doit pas &tre polarisée); enfin, et
c'est la condition la plus difficile & obtenir, elle doit ne pas étre affectée par
un champ magnétigue statique dont la valeur peut &tre comprise entre 0 et 200 gauss.
Les essais nous ont conduits & adopter la solution suivante, pour laquelle les di-
verses conditions reguises sont réalisées de maniére acceptable : un générateur de
guelques watts et de fréquence 14 MHz débite dané 1'enroulement primaire d’'un trans-
formateur élévateur de tension; on utilise ensuite un fil conducteur dont une extré-

=

mité est connectée 3 un pble du secondaire, et dont 1l'autre arrive & gquelques milli-
métres de la cellule. Le circuit éecondaire est accordé gréce & une capacité variable.

Y) Les lampes. — La partie émissive est constituée par un disque de
pyrex de 30 mm de diamétre; ce disque est relié par un capillaire & un réservoir
d'hélium, afin d'éviter une disparition trop rapide de gaz par diffusion & travers
les parois. La pression d’'hélium sous laguelle ces lampes sont remplies est de l'ordre
de 6 torrs; suivant les cas on utilise 1'isotope °He ou *He (cf note (2!)).

8) Les champs magnétiques. — Une paire de bobines en position
d'Helmholtz permet de créer un champ magnétique statique Eo dont 1l'intensité peut
varier entre 0 et 400 gauss. Une paire de bobines auxiliaires est utilisée pour
obtenir un champ oscillant El cos wt, perpendiculaire & Eo. ce qui permet d'effec-
tuer une résonance magnétique sur le niveau fondamental 11s,.

€) La détection optique. — Rale spectrale A = 10 830 A.

Nous avons vu gqu'une détection lumineuse a cette longueur d'onde permetﬁﬁe mesurer,
de fagon indirecte, la'polarisation nucléaire P de l'état fondamental. La mesure des
variations de LA’ intensité du faisceau de pompage absorbée par les atomes, présente
divers inconvénients (fond continu important dd aux composantes émises .par une lampe
3 "He non absorbables par la vapeur de *He s impossibilité de placer un autre fais-~
ceau détecteur dans la direction de Eo].

Afin d'obtenir une meilleure précision, nous avons préféré mesurer les va-
riations relatives ALF/LF de 1'intensité de la lumiere du faisceau de pompage diffu-

sée par les atomes dans un angle solide donné (lumiére de fluorescence). Cet angle

solide étant inférieur & 4w, on a : LF < LA ; toutefois, on peut montrer par le

oo/ e
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calcul que ALF/LF = ALA/LA (22), et les signaux donnés par des mesures d'absorption
ou de fluorescence sont théoriguement éguivalents. Expérimentalement on évite ainsi
les inconvénients qui viennent d'étre signalés, ce qui compense largement le fait

que‘LF soit plus petit que L Le faisceau lumineux correspondant est représenté sur

la figure 30, ainsi que le pﬁotqmultiplicateur PM1 qui mesure LF' Malgré les précauf
tions prises, cette méthode reste peu précise pour mesurer P, pour diverses raisons.
La premiére est l'incertitude, signalée plus haut, sur la relation entre P ef ALA/LA;
les autres raisons sont d'ordre expérimental : les photomultiplicateurs sont tres
peu sensibles dans le domaine spectral de l'infrajrouge;-de plus les signaux obtenus
sont continus, et 1'on est géné_par de nombreux effets parasites (cf fig. 33) (déri-
ves, effets de fatigue du photomultiplicateur, etc...];gn?in, la mesure de LF est ob-.
tenue par différence de deux intensités lumineuses plus grandes que LF (signaux ob-
tenus en éteignant la décharge soit en présence du faisceau de pompage, soit en son
 absence) et, 13 encore, les effets de fatigue rendent cette mesure imprécise.

- Autres raies spectrales émises par la décharge. A

Degx faisceau lumineux, représenteés suf la figure 30 (dans le cas pafticu-
lier o0 A = 0,67 y), sont utilisés afin de mesurer les taux de polarisation
Sp (0,,0_) et ép (m,o). Nous avons étudié‘successivement un certain nombre de raies
émises par la décharge; un filtre interférentiel convenable (noté F2 ou F3 sur la
figure 30) permet d'isoler chacune d'entre elles. Une des difficultés de 1'exbérien-
ce consiste & mesurer de faibles taux de polarisation e? . Dans ce but, nous avons
utilisé 1'appareillage suivant (cf fig.. 31) : la lumiére émise par ia décharge tra-
verse une lame biréfringente A/4 tournante, effectuant N tours par seconde (dans
son plan) autour de 1l'axe du faisceau lumineux; cette lumiére travéfse ensuite un

polariseur Pz fixe, le filtre F2, et tombe sur le photomultipliceteur PM2. L'en-

semble constitué par la lame A/4 tournante et le polariseur fixe correspond succes-

— e o m—— — o o . . e e e e e e e e e e e e e - e Em e . e m = e s o e . e - — — — —

(22) Cette relation se démontre en utilisant le fait qu'un faisceau lumineux issu
d'une lampe a “He ne peut faire subir aux atomes de 3He que des transitions
entre le niveau métastable 23S et 1le sous-niveau hyperfin F = 1/2 du niveau
23Po, les autres niveaux 2°3P étant exclus [71}(90) 92): la lampe 3 “*He ne
crée donc aucun alignement dans le niveau excité 2°P.
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sivement & un analyseur circulaire droit, gauche,et ainsi de suite. On comprend que,
sl la lumiére incidente posséde un certain taux de polarisation circulaire
gP (0,,0_), le photomultiplicateur PM2 détecte une modulation lumineuse de fréguence
2N, proportionnelle a f? UJ+.0_)'et a8 l'intensité lumineuse totale émise par la
décharge. Le signal électrique délivré par PM2 est ensuite dirigé sur un "ratiométre”,
qui effectue le rapport entre la partie modulée de ce signal et sa partie continue
on obtient alors une tension alternative de fréquence 2N qui n’'est plus proportionnel-
le qu'a E? [0+,0?J; cette tension est ensuite envoyée dans une détection synchrone
dont 1la référence'est commandée par un signal qui a exactement la fréquence 2N (ce
signal est issu d'un dispositif électrique et optique convenable adjoint & la. lame.
A/4 tournante). Le montage ainsi réalisé permet d’obtenir directement le taux de po-
larisation 57 (0,,0_), et d'éliminer les fluctuations de 1'intensité totale émise
par la décharge, ainsi gue les dérives du photomultiplicateur. La sensibilité de ce
dispositif permet de détecter de faibles taux dé polarisation lumineuse, de 1l'ordre
de 10_“ lorsque la décharge n'est pas trop faible et que la raie étudiée tombe dans
un domaine spectral ol les photomultiplicateurs ont une bonne sensibilité.

Le montage qui vient d'étre décrit peut facilement Eétre adapté & la détec-
tion des taux de polarisation é? (m,0); il suffit de remplacer la lame A/4 par un
polariseur tournant et de supprimer le polariseur fixe.

Précisons enfin gue la suspension de la lame A/4 tournante et.sa rotation
sont assurées par un dispositif utilisant un "coussin d'air"”; seul ce montage nous
a permis d'obtenir une rotation suffisamment rapide (2N peut varier de 60 & 250 Hz)

et stable, d'un polariseur de grand diamétre (12 cm utiles), sans faire appel &

aucun matériau magnétique.

Nous avons utilisé le montage décrit dans le paragraphe précédent
pour étudier la polarisation d'un certain nombre des raies lumineuses émises par
une décharge dans *He. Certaines de ces expériences ont déja fait 1'objet de
notes aux Comptes Rendus (93). Pour mettre en évidence le phénoméne recherché,
nous avons choisi la raie de longueur d'onde A = 6 678 R, issue du niveau 3'D;
la structure hyperfine de ce niveau AW/2m = 138 MHz a été mesurée par DESCOUBES

et al. (84)(94); sa durée de vie a été calculée ou mesurée par divers auteurs
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8

(références (94) a (97))et est de 1l'ordre de 1,5 x 10 °s; le produit AW.T est donc de

[o]
l'ordre de 10. Il s'ensuit que la raie A = 6 678 A correspond & un cas o0 la polarisa-
tion nucléaire P de 1'état fondamental doit effectivement se traduire par une polari-
sation lumineuse 52[0+.0_].

\

La premiére expérience consiste simplement & enregistrer les variations de

~

S? [0+,0_J en fonction du temps, au moment ol 1'on commence & effectuer le pompage
optigue de *He; 1la figure 32 montre 1l’enregistrement ainsi obtenu; a la fin de 1'en-
registrement, on a appligué un champ de radiofréquence intense & la fréquence de ré-
sonance de 1'état fondamental, de fagon & détruire brusquement la polarisation nuclé-
aire P. On constate effectivement gque les variations de SP(O+, 0_) reflétent bien &
chaque instant les variations de la polarisation nucléaire P.

Nous avons vu que, pour obtenir un taux de polarisation linéaire 5) (m,0),
il est nécessaire de créer un découplage hyperfin partiel dans le niveau 3'D , au
moyen .d'un champ magnétique statique Eo (cf § 1I,1,b, J); la valeur de la structure
hyperfine de ce niveau mohtre gue By doit &tre de l'ordre de 100 gauss. Nous avons
vérifié gue, dans un tel champ, une polarisation linéaire 57 (m,0) apparait effecti-
vement; alors qu'elle n'’existe pas en champ magnétique nul ou trés intense (cas du
découplage total de T et 3]. Enfin, nous avons vérifié gue, lorsque l'on inverse le
sens de Eo, €> (m,0) change de signe (cf fig. 26).

Nous avons ensuite cherché & montrer que cette nouvelle méthode permet
d'orienter plusieurs niveaux excités de *He. Dans ce but, nous avons étudié un cer-
tain nombre de raies spectrales émises par la décharge. Nous avons constaté 1'exis-
tence d'une polarisation'lumineuse E? [0+,0_] des raies A = B 678, 4 923 et 4 388 K,
mettant en évidence une orientation électronique dans les niveaux 3'p, 4'D et 5'D.
La méme mesure portant sur les raies A = 5 876 et 4 471 A nous a montré 1'existence
de cette orientation dans les niveaux triplets correspondants 3D et 4°D. Enfin,
une étude de la raie A = 3 888 K nous a donné le méme résultat positif concernant le
niveau 33P. Par contre, nous avons obtenu un résultat négatif dans les cas suivants
A = 7 281 A (niveau 3'S), 7 065 A (niveau 3%S), 4 713 A (niveau 4°S) et 5 016 A
(niveau 3'P).

Dans le cas des niveaux 'S, on comprend aisément gue le moment électronigue

> ~ . . . 3
J est nul et ne peut 8tre orienté. Dans le cas des niveaux °S, on peut remarquer que
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lorsque le moment orbital L est nul, la méthode que nous employons ne peut orlenter
que le spin électronique; or les divers effets d'une telle orlentatlon sur la pola—

risation de 1 ensemble des composantes de structure fine de la raie lumineuse s’ an-

nulent entre eux, de sorte que la lumiére de ‘fluorescence - globale n est pas polarl—
sée (cf note ('%)). Dans le cas du niveau 'P, on peut penser que la trés courte durée
de. vie de ce niveau de résonance (T = 1,8 X 10"%s (98) ) et sa treés faible structure
hyperfine, de 1'ordre du mégahertz:(gg}, qui donnent un produit AW X T < 10~2, sont
suffisamment faibles pour.expliquer le résultat négatif obtenu.

La méthode que nous utilisons peut ainsi étre considérée comme un moyen
sensible de détecter une orientation nucléaire dans 1'état fondamental. La comparai-
son des signaux obtenus de cette maniére avec ceux que donne la méthbde classique
utilisant . la longueur d'onde-A = 10 830 R (cf fig. 33) montre 1'amélioration des si-.
gnaux que permet ce pfgéédé de détection. Un autre avantage de ce procédé réside dans
le fait que- 5? (0+,0_] est directement proportionnel & P, alors que la relation

entre ALA/LA et P est plus compliquée.

d) Etude de SP[04.0_] et < (m,0) en fonction de Bo

- Il est nécessaire, lorsgue l'on désire étudier expérimentalement les
variations des taux -de polarisation lumineuse 57 (0,,0_) et \gb[ﬂ o) en Fonctlon_
du champ magnétique, de mesurer pour chague vafeur de By 1la polarlsatlon nucléaire
P [:ces deux taux de polarisaetion étant proportionnels & P, comme le montrent les
relations (II,25) et (II,26) |. En effet, cette polarisation peut varier en fonction
de By, notamment & cause des variations trés importantes du temps de relaxation nu-
cléaire dans 1'état fondémental, dues & 1'influence des inhomogénéités magnétigues
(71)(101)(102). C'est la raison pour laquelle nous avons simultanément mesuré dans
nos expériences les signaux E?-[O ,0_), P (m,0) et AL /L . La mesure des- taux
de polarisation Q? demande certaines précautions, qui permettent d'éliminer les
polarisations lumineuses parasites (anisotropies de la décharge, réflexion des
faisceaux lumineux, etc...); il suffit de mesurer les variastions de la polarisa-

tion de la lumiére détectée par les photomultiplicateurs, lorsque 1l'on détruit brus-

guement la polarisation nucléaire de 1'état fondamental par un champ de radiofré-

qguence (cf fig. 33 et 34] La mesure de AL /L nous a permis de calculer P par la

relation approchée P z-— AL /L ., valable lorsque P est faible [71)(90)(91);

eed/ e
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est alors possible de porter, en fonction de Bg, les valeurs des rapports SP/P. Les
figures 35 et 36 montrent les résultats expérimentaux ainsi obtenus; la comparaison
avec la figure 26 montre que 1l'accord entre la théorie et l'expérience est assez bon.
On voit sur ces figures que, pour une polérisation nucléaire P de 1l'ordre de 10%, on

obtient

9) (g ,0) = 2%
max + -

cp (m,0) = 0,6%
max

La encore, l'accord avec les prévisioné théoriqgues ( cf équation (II,25)
et (II,26) ) est acceptable, compte tenu de 1'imprécision que comporte une mesure
absolue de taux de polarisation sp , effectuée avec des polariseurs et lames A/4
imparfaits ..

On peut penser a ajuster les échelles horizontales des figures 35 (ou 36)
et 26 pour les faire coiIncider : on pourrait ainsi connaitre la structure hyperfine
AW du niveau étudié; on constate toutefois que la dispersion des résultats ainsi ob-
tenus est grande (de l'ordre de * 20%]). Nous attribuons cette imprécision & la mau-
vaise connaissance de P. On peut alors tenter d'améliorer ces résultats en étudiant
expérimentalement les variations du rapport R = E? (m,o) / 6» (0,,0_}, ce qui permet

d'éliminer P. Les expériences correspondantes sont décrites dans le paragraphe suivant.

2) Mesure de structure hyperfine

a) Principe_de_la_méthode

Le principe de la méthode de mesure des structures hyperfines consiste
a étudier expérimentalement les variations, en fonction du champ magnétique Bg, du
4
rapport R = 5D(ﬂ)0] / SP[O+,O_]. On peut ainsi obtenir la valeur By de Bo pour la-

\

quelle R prend une valeur égale a la moitié de son maximum Rm ; on sait queAia valeur
By = 5: correspond & x = x‘,ﬁ 0,776 (cf § II,3); la structure hyperfine, exprimée en

mégahertz, est donc donnée par

10770+ D B, ¥
1076 b 2° By g "o

27 0,776 K
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La figure 37 montre les résultats expérimentaux d'une étude de R en fonction
de Bg , pour la raie spectrale A = 6 678 R. La valeur de BQ* ainsi obfenue a permis
de calculer la structure hyperfine du niveau 3'D, de *He, ce gui donne 138 MHz. La
courbe en trait plein a été calculée & partir de cette veleur, c'est-a-dire én fai-
sant colncider les points théoriques et expérimentaux Bq = Bo* et R = Rm/2 (*%). on
voit que, gréce a l’élimination de P, la dispersion des points est beaucoup moins
grande et que la colncidence entre les points et la courbe pleine est.bonne.

Nous avons effectué des vérifications analogues avec des pressions diverses
d'hélium et sur les raies A = 6 678 A, A = 4 923 A et A = 4 388 A; nous avons ainsi
vérifié avec une bonne précision 1'accord entre la théorie et 1l'expérience. Signalons
toutefois que, avec 6ertaines intensités de la décharge, et dans des champs Bgp supé-
rieurs & 150 gauss, nous avons pu mettre en évidence un léger désaccord, de 1'ordre
de 5%, avec les courbes théoriques; nous attribuons ce désaccord a l'action directe
du champ magnétigue sur la décharge qu'il rend anisotrope; nous pensons qu'il n'af;'
fecte que trés peu les mesures de structﬁres hyperfines, qui ne dépendent gue des. '

points pour lesquels By £ 100 gauss.

-

Dans ce paragraphe, nous rappelons l'origine de la structure hyper-
fine des niveaux 'D de 3He, ainsi que les résultats des mesures antérieures de ces
structures.

Les configurations électroniques des états excités de 1'atome d'hélium

(%) La figure 37 montre que les variations relatives de R correspondent bien aux pré-
cisions théoriques. On peut ainsi chercher a effectuer la méme vérification sur
les valeurs absolues de R. On constate alors que la valeur théorique de Ry est,
pour un niveau J = 2, égale a 0,5 (dans le cas ol Y << 1); expérimentalement, on
obtient 0,42. Cette valeur légerement plus faible peut s'expliguer par les im-
perfections des lames A/4 et des polariseurs, déja évoquées plus haut; on peut
aussi faire intervenir les difficultés d'équilibrage des deux voies électroniques
de mesure (détections synchrones, etc...), gui peuvent perturber une mesure ab-
solue des taux de polarisation
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sont du type (1 s, n&), de sorte que 1'atome possede toujours un électron interne
dont la probabilité de présence sur le noyau est grande; il s'ensuit que pour cet
électron, le terme de contact 2 ai.gl de 1'hamiltonien hyperfin est trés important,
et gue 1l'on peut négliger la contribution des autres termes. Dans un niveau de nom-
bre quantique S donné, le théoréme de Wigner-Eckart permet alors d'écrire : 21 =
1/2 g et thp_= aT.g. Cet opérateur, agissant dans les états triplets de *He, permet-
de calculer leur structure hyperfine, qui est trés importante; par contre, cet opé-
rateur donne 0 dans les états singulets. Aussi a-t-on pensé un certain temps que la
structure hyperfine des singulets de 3He était trés faible. C'est alors que des expé-
riences de DECOMPS et al. (103) ont montré que ces structures n'étaient pas si faibles;
ces auteurs ont méme donné une évaluation de leur valeur pour guelgues niveaux nID,
Eomprise suivant les cas entre 50 et 100 MHz.

: L'origine de cette structure est la suivante : sous 1'influence de 1'ha-
milfonien hyperfin, il -se produit un certain "mélange” entre les états 1D et 3D,
de sorte que S n'est plus un bon nombre guantique; ce "mélange” permet de faire ap-
paraitre dans les niveaux singulets une partie de la structure hyperfine des tfiplets,
et ceci avec d'autant.plus d'efficacité que le triplet et le singulet sont proches.
'Le calcul théorique correspondant a été fait par MOSER et al. (104) ainsi que par
DESCOUBES (84] , et .donne des structures comprises entre 50 et 150 MHz.

L'association des technigues de "bombardement électronique” et de "croi-

sements de niveaux” a permis a DESCOUBES (84) de mesurer des structures hyperfines
de niveaux 1D; certains des résultats correspondants sont portés sur le tableau IX.
On voit que la précision de ces mesures est bonne; signalpns d'ailleurs que, devant
la difficulté que présente parfois 1'identification des divers "croisements"”, cet
auteur avait été conduit & donner trois valeurs possibles de la structure hyperfine
de chaque niveau !D; toutefois des considérations théoriques, ainsi gue des mesures
antérieures de la durée de vie de ces niveaux (103) lui avaient permis d'adopter
1'une de ces trois valeurs (marquée d'un astérisque sur le tableau). Nous verrons

plus bas que nos résultats permettent de confirmer:gque, dans tous les cas, son

choix était le bon (2%).

(2*) Signalons que des nouvelles expériences de croisement de niveaux, effectuéss
récemment par DESCOUBES et DILY (105).ont permis d'identifier sans ambiguité
tous les croisements de niveaux, et de confirmer ces valeurs des structures
hyperfines. :
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c) Résultats obtenus. Discussion

Les résultats gue nous avons obtenus sont portés sur le tableau IX. On
voit que 1’accord avec les valeurs données par DESCOUBES est bon. On peut se deman-
der pourquoi la précision de nos mesures n'est pas supérieure a celle des méthodes
de "croisements de niveaux", alors que le rapport signal sur bruit obtenu est meilleur
(cf fig. 34). La raison de cette imprécision provient de ce que notre méthode fait in-
tervenir des "anticroisements” de niveaux, dont la largeur est beaucoup plus grande
gque celle des "croisements”.

On peut discuter la méthode de mesure gui a été exposée en faisant les
remarques suivantes : le calcul théorique sur lequel cette méthode s'appuie suppose
gue les diverses collisions (atomiques, électroniques, ioniques) gque subit un atome
pendant son passage dans 1l'état excité affectent peu l'orientation et 1l'alignement

de cet état. De plus, le calcul suppose que, lorsqu’un atome parvient dans 1'état

‘excité, il ne posséde en moyenne gqu'une orientation nucléaire (et non électronique);

TABLEAU IX

Structures hyperfines (en mégahertz)

. Calculées par Mesurées par Mesures exposées
MOSER DESCOUBES dans ce mémoire
(104) (84) (94)
86,8 *+ 1,5
3lp ... 146 + 3 109 + 2 136 = 3
= 138 % 2,5
64,3 + 0,6
4'p ... 110 * 3 80,8 + 0,8 100 t 3
*» 102 1
59,0 + 0,6
sip ... 103 + 5 74,2 £ 0, 94 + 3
% 93,8 = 0,9
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cela suppose notamment que la décharge est isotrope (hypothé&se déja discutée plus
haut. (%), et qu'il n'existe pas d'effet de cascade & partir d’'un autre niveau od
le couplage hyperfin soit assez grand pour orienter j (2%). Pour appuyer .ces deux
hypothéses, nous avons effectué des mesures de structures hyperfines en faisaﬁt va-
. rier indépendamment la pression de 3He‘contenue dans la cellule(de _O.f a1 tbrr]
.et le niveau de -décharge dans le gaz (1l'intensité des raies émisés variant .dans un.
facteur supérieur a 5). Les valeurs obtenues tombent toutes dans les marges d'ér-
reur indiquées sur le tableau; on peut donc penser que les hypothéses faites sont

bien réalisées.
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(2%) Nous avons supposé dans‘le_calculuthéqrique gue la décharge est isotrope, afin
de pouvoir écrire (cf équations (II,6) et (II,7)

0 _ 0 0 0 _ -
p —pn ® pe avec pn = 1/2 + PI ;
pg = 1/2(3+1)

Il est possible de s'affranchir de cette hypothése, et de supposer que la dé-
charge n'est pas-isctrope et crée dans le niveau excité un certain alignement
macroscopique: (ce qui est expérimentalement toujours le cas); il faut alors
écrire, si 1l'on suppose par exemple que cet alignement est longitudinal
e _ 1 0o (2]
P =y L1+ 03T 0]

ps. gui est fonction linéaire de p0 [:cf [II,4]],c0mprend alors quatre termes :

un terme gqui ne dépend ni de P -ni de @,

un terme proportionnel P,

un terme proportionnel Q.

un terme proportionnel a PQ.

o Qv

Les variations des signaux optiques lorsque 1l'on annule P ne dépendent que du
deuxiéme et du guatrieme terme; les effets du deuxiéme terme sont ceux qui sont
étudiés dans cet article; guant. au guatriéeme terme, 11 est négligeable, car P et
@ sont des quantités petites : en effet P est de l'ordre de 5 & 10%: 1l'aligne-
ment Q créé par la décharge peut &tre évalué en mesurant le taux de polarisation
de la lumiere émise par la décharge, en 1l'absence de pompage optique; nous avons
vérifié expérimentalement que cette polarisation lumineuse ne dépasse en aucun,
cas 1 ou 2%.

[zs)vDans le cas des niveaux 'D, une orientation électronique ne pourrait provenir di-
rectement par cascade que des niveaux P ou !F. Notons toutefois gue l'effet des
niveaux P, dont la structure hyperfine est trés petite, est certainement négli-
geable [ fappelons gue l'orientation et 1'alignement électroniques sont, lorsque
la condition aT << 1 est réalisée, proportionnels & (at)? ].
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IV. CONCLUSION DE LA PARTIE B

La nouvelle méthode qui a 6té mise au point pour orienter et aligner des
atomes excités semble apporter un moyen tres général d'étude des niveaux_atomiqués;
en effet, 1'utilisation d'une décharge permet d'’atteindre avec le minimum de diffi-
cultés expérimentales un trés grand nombre d'éfats excités. Les limitations de 1la
méthode semblent provenir principalement de l1'étape préparatoire du cycle suivi: par
les atomes : l'orientatibn nucléaire du niveau fondamental par pompage optigue; en
effet, les temps de relaxation nucléaires sont en général nettement raccourcis par
la décharge qus 1l'on entretient dans le gaz, ce qui diminue 1l’crientation obtenue.

Les expériences qui ont été décrites dans ce mémoire peuvent &tre prolon-
gées dans plusieurs directions. On peut chercher & obtenir, par exemple par résonance
magnétique, des renseignements sur des niveaux atomiques excités; les courbes de ré-
sonance doivent alors avoir une largeur de 1l’ordre de la largeur naturelle du niveau
et non, comme dans le cas des anticroisements: étudiés dans la partie B, de l'ordre
de la structure hyperfine; on pourrait ainsi mesurer des durées de vie, des sections
efficaces de collision, etc... dans un domaine de pressions. qui compléterait les
résultats antérieurs. On peut également s'intéresser aux niveaux métastables, que la
décharge crée en grand nombre dans la cellule; des expériences préliminaires réali-
sées au Laboratoire ont d'ailleurs donné des résultats qui semblent indiquer que le
niveau métastable 2'Sy a effectivement été orienté. L'étude des ions créés par une
décharge peut également offrir des possibilités d'expériences intéressantes : signa-
lons par exemple gque M. LEDUC a pu mettre en évidence des signaux correspondant a
une résonance magnétique dans le niveau fondamental de 1'ion 3He+.

De plus, il serait intéressant d'étendre les résultats aobtenus pour 3He
a divers autres éléments : par exemple aux gaz rares, au mercure et au cadmium, ou
méme aux alcalins (dans ce dernier cas, il serait intéressant d'étudier la trans-
mission d'orientation aux niveaux excités non seulement par le spin nucléaire T.
comme dans le cas de 3He, mais également par le spin électronique g; toutefois, il
se présente pour les alcalins une difficulté expérimentale : les enduits utilisés
pour diminuer la relaxation sur les parcis des atomes dans le niveau fondamental
risquent d'8tre endommagés par la décharge. Actuellement, des expériences sont en
cours au Laboratoire pour orienter optigquement dans une décharge 21Ng, ainsi que

légHg.
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On peut enfin remarquer que les deux parties A et B de ce mémoire décrivent
des études qui, par certains aspects, sont complémentaires. En effet, elles psuvent
s'appliquer toutes deux a la détection d'une orientation nucléaire dans le niveau
fondamental; dans ia partie A, on examine le cas ou la raie de résonance de 1'élément
étudié peut 8tre experimentalement utilisée, gréce & des polariseurs, des'filtreé.
des lentllles. etc... convenables; dans la partie B, on suppose que ce n 'est pas le
cas (comme par exemple pour He, 3He+, 21Ne, etc...); la nouvelle méthode gtudiée
fournlt alors un moyen 1nd1rect mais commode et tres sen51ble, de detectlon de

1l'orientation nucléalre.
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APPENDiCE : CALCUL DES SIGNAUX LUMINEUX MODULES DUS A L'ORIENTATION ET A L' ALIGNEMENT
DANS LE CAS DU LA RADIOFREQUENCE EST SATURANTE

Dans cet appendice, nous montrons comment des considérations géométriqués-
simpleé permettent de calculer les variations des signaux lumineux modulés en foric- -
tion des champs statiques Eo et de radiofréquence Ei. et du dispositif de polariseur
et d'analyseur utilisé. Nous allons retrouver ainsi divers résultats obtenus precé-
demment par le calcul : formes de courbes de résonance magnétique (formes de
'MAJORANA-BROSSEL (1) pour les signaux statiques, de DODD, SERIES et TAYLOR (24} (108)
pour les signaux modulésl), variations du signal avec 1le dispositi?-de polariseur
utilisé (cf tableeu IV). Pour simplifier, nous nous limitons ici au cas ol le fais-
ceau de détection est résonnant et se propage perpendiculairement au champ statique;
la méthode utilisée se généralise toutefois aisément au cas général (une étude plus

détaillée est donnée en [50) ).

1) Hypothéses

Nous faisons ici les hypotheéses simplificatrices suivantes

- les signaux lumineux ne font intervenir que 1l'effet paramagnétique (ce
qui est le cas pour.les expériences portant sur 2°1Hg, sauf si le champ magnétique
Eo est tres intensel;

- le pompage optigue est un pompage longitudinal {polarisation gp non
cohérente (8) . 6, 0 oum;

- le champ de radiofréquence ElttJ, tournant avec la pulsation  autour
de Eo, est suffisamment intense pour saturer la résonance (nous avons vu au § II,4
de la partie A gue nous nous sommes effectivement placés dans ce cas, de fagon a
diminuer le bruit d'origine magnétique);

- la relaxation dans le niveau fondamental est isotrope : elle ne fait
intervenir qu’uné seule constante de temps pour chague grandeur tensorielle T[k]
(orientation, alignement, etc...) ae 1'état fondamental. Cette derniére hypothése
est jusfifiée,‘déns le cas des expériences gue nous avons réalisées, pour la rela-

4 ) ) >
xation quadrupolaire de 2°1Hg; on sait en effet [80) gue, dans un champ Bp de

NN
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guelques gauss, cette relaxation satisfait a la condition de "rétrécissement extréme”,
ce qui impose 1'égalité entre temps de relaxatlon longitudinaux et transversaux.
Notons cependant qu'il exlste une autre cause de relaxation qui, & 1l'opposé de la
précédente, n'a pas de caractére isotrope : le faisceau de pompage F_ qui. limite la
durée de vie -des sous-niveaux de 1’ état fondamental (9) Nous pouvons toutefois
négliger 1’ anlsotrople 1ntrodu1te par ce dernier type de relaxatlon, en falsant 1'ap-
proximatlon du "pompage optique faible" [temps de pompage Tp de Fp >> temps de rela-
xation Tr]’ les termes de relaxatlon anlsotrope introduits par le falsceau lumlneux

Fp disparaissent alors.

2) Notations

P Ao
"?-—
> Y1
\Y
X1 FIGURE 36
u o
On pose wgy = -YBg, w1 = -YB1 (y ?acteur gyromagnétigue du niveau étudle]
Aw = § -.wos Ox1yi1z1 est le "référentiel tournant” dont 1'axe Ox) porte Bl[t] et
->
0z, le champ Eo; 1'angle -entre le "champ efflcace Beff dans ce référentiel et
1l'axe Oz est noté & (cf fig. 36). Ouvg est obtenu, a partlr de Ox1y12zi, par la

S >
rotation d'axe Oy; qui améne Bg sur Beff' On a :
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+ W
1 cos §

Vw s + Aw? : : w12 + Aw?

(les signes i-dépendant du signe de Y)

E

sin § = (1)

I désigne le moment cinétique du niveau étudié.

=~

3) Signaux dus & l'orientation

Le calcul de ces 81gnaux est extrémement cla351que, nous le donnons toute-
fois, de fagon & 1ntrodu1re la méthode géométrique gui nous sera utlle plus bas.
L'orientation Ip créée par le faisceau lumineux Fp est portee par 1l'axe

. >
0z); sous.l'effet du champ B elle effectue par rapport aux axes 0x1y121 une rota-

tion autour de 0&; comme le z::mp de radiofréquence est saturant (w; >> 1/T ) cette
rotatlon est beaucoup plus rapide que toutes les autres causes d'évolution des atomes
et, en moyenne, seule subsiste la projection de Ip sur 0§ (cf fig. 37). Cette prOJec-
tion a pour longueur Ip cos § ; on voit alors que les composantes dans.les axes

3 - - . ]
Ox,y,z, de la valeur stationnaire < I > de l'orientation sont

< I)< >S =1 sin 8§ cos § =-I *—Eﬂfl&i—-
1 P P w12_+ sz
< I > =0
yi1 s
) 2
< Iz >S =1 cos?§=1 (1 -—21 ) . (2)
1 P P 02+ Aw?

Nous retrouvons les classigues formules de Bloch. Calculons le signal mo-
dulé correspondant & l'orientation; neus avons vu plus haut qu'un faisceau lumineux
ne peut détecter gue la composante de 1l’'orientation qu1 gst parallele & sa dlrectlon
0Z de propagation; en supposant qu'a l'instant t = O, Bltt] esJiZ&aiigée cette

direction, nous obtenons donc :

AI ({orientation) « Ip sin § cos § sin Q t : (3)

4) Signaux dus a-l'alignement

Dans 1le paragraphe precedent, nous avons caractérisé les trois composantes

de l'orientation par un vecteur, < I >. Nous nous intéressons maintenant & 1l'aligne-

weel v
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ment du niveau Fondamentaliqui’aébend, non de trois, mais de,éinq'paraméffes'réels

(& condition bien slr que 1'onait I 2 1); pour représenter géométriquement cet ali-
gnement, on .peut introduire un ellip301de de centre 0, dont nous avons donné la dé-
finition précise et diverses proprlétés dans une publlcatlon antérieure (45) . I

est trés souvent pratique, pour étudier cet alignement, de se placer dans le systeme
d’'axes orthonormés Oa, Ob, Oc de l'ellipsoide; énfeffet,.Si;l'onAbohsi@ére une direc-

G . . , : T
tion u quelconque, faisant avec ces axes les angles Ga , 8 Gc.. on a simplement :

b
< f 25 = cos?0_ < I 2>+ coé?é' <1 25 . cos?0 < I 2> ‘ “ (4)
u . a . a o . b b - . CcC C , e . S
[I s I ,» I I désignant les projectlons de I sur u, Oa, Ob, Oc]

bl
Les calculs qu1 suivent seront falts en s appuyant systemathuement sur cette formule.

L'alignement Ap créé par le faisceau Fp est longitudinal, et. il 1lui. cor-
respond un ellipsoide de révolution d'axe 0z;; on a donc

<
I21 0 3 P
avec : A
< T 2>=<1 2> = I(I+1) _ _ P (6)
X1 0 Vi Q 3 2
Z1
\ &
. §
5 1
7
0 Vv
Alignement en
S\N B régime stationnaire
X1
FIGURE 37 H

NAVEEE
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L'alignement créé par Fp dans la direﬁtion 0f peut aisément étré calculé
en utilisant (4), (5) et (B) :

2 _ 2 s 2 2 2
< Ig >9 = < le >, sin § + < Izl >, cos 8
A .
_I(I+1) P_r 2 ' '
aacenaiiie L 3 cos“S - j ] o ) 7y

Comme plus haut, la rotation autour de Be est trés rapide de sorte qu’'en

moyenne, 1'alignement qui subsiste est de révolution autour de 0f, la composante
dans cette direction n'ayant bien slr pas changé. En.régime stationnaire, on aura

donc :

A
I(I+1)
< IEZ > 55.= 3 o+ 2p [ 3 cos28 - 1 ] N - (8]

et par suite

A .
2 _ 2 L I(I+1) _ P 2¢ _ :
< Iu > g " < Iv >S 3 3 [ 3 cos“§ 1 ] (9)

o ) , . : > .
b) Calcul de 1la lumiére_absorbée pour.une polarisation exo plane

Nous considérons un faisceau lumineux Fd , de direction fixe, dont: le.
. . ->
vecteur polarisation e)\0 fait un angle Y1 avec 0z; (pour simplifier, nous supposons

. >
qu'’aucun analyseur n'est utilisé dans la détection optiquel); la composante de ey, "
0

sur l'axe tournant 0 est alors :

. .

&y sin Y1 sin 8§ cos  t + cos Y1 cos & (10)

Comme nous 1'avons vu plus haut [ cf paftie A, § II,B,an-] , le signal

~

de détection optigue est proportionnel & < 3(I¢1)2 - I(I+1) > (ob le désigne 1la

composante de T sur EAOJ. que nous obtenons facilement en utilisant la relation (4)

< [lelz > = (-er“J2 < qu > (elo\’]2 <12 >

> o+ [ekog]z < 152 > (11) -

o/ vnn
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cette égalité peut s'écrire, en tenant compte de (8) et (9)

< 3[lel2 - I(I+1) >, = -jz;l— [3 cos?§ - 1] [ SIBXOEJZ -1 ] | 12y
La forme de cette expfeééidﬁ-rappelle celle d'un produit contracté des
deux opérateurs tensoriels d’ordre deux{ qui donne un opérateur scalaire; ce résul-
tat n'est pas étonnant puisque le signal dé détection optique est invariant si 1'on
effectue la méme rotatlon sur ek0 et sur 1'alignement des atomes.
En reportant (10) dans [12], on obtient alsément les partles stathue

’AI°§ modulée & ) AIIH{ et modulee a ZQ AI2 du 51gnal :
( /.\IOC’CAp I:S cos?$ -1:[2 [3 cos? Y - 1:]

< AI! = Ap [ 3 cos?s - 1 ] sin 28 sin 2 Y cos N t

| AI% = Ap [_3.00826 - 1] sin?8 sin% Y1 cos 20t _ (13)

Ces Formules rendent compte de la varlatlon des 31gnaux avec Wy, W, Q
(forme des . courbes de résonance magnethue],>avec Y1, [1nfluence du polariseur), et
donnent leur phase. - .- -~ . e : o o

Les résultats obtenus sont valables guelle que soit la valeur du nombre .
quantique I .(lesvaleursO.et.1/2 pour lesquelles Ap est toujours nul étant_biep sGr__

sans intérét).

o) Influence du polariseur

On constate bien sur (13) que les variations des signaux modulés en
fonctlon de wl sont celles que donne le tableau IV._

~B) Phase des szgnaux -

Le 51gnal AI1 est maximum (ou mlnimum) quand les dlrectlons de F
de gltt] coincident; les modulations & 0 dues a 1'orientation et al alignement sont

donc en quadrature de phase (cf § 3 de cet appendice)

ll‘/.ll
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Y) Forme des courbes de résonance magnétique

~1i) signaux statiques .
' AI° subit une variation résonnante lorsque § varie, propdrtionnelle a

:3 cos?§ - 1 ]2; ce facteur résulte simplement de la "projection” sur 0§ de

1'alignement créé par Fp. puis d'une seconde "projection” sur 0z; de 1'alignement

subsistant le long de 0f.
Les variations de cette fonction en fonction de &w (w; fixé&) ont 1'allure

suivante :
A [3 cos?§ - 1]2

Aw

Nous retrouvons donc, & partir de considérations géométriques, le "renver-

- sement de MAJORANA-BROSSEL” (1). Les deux "creux” de la courbe correspondent aux va-

. . >
leurs de 8§ telles que cos?8 = 1/3 , pour lesquelles le champ Beff pointe dans une

direction ol 1'alignement créé par Fp est nul.

-ii) signaux a f

Leur variation est donnée par la fonction [ 3 cos?$§ - 1j] sin 28  dont-

les variations ont 1l'allure suivante :
sin 26 [ 3 cos?§ - 1]
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qui correspond bien & celle de la figure 10.
-1ii) signaux a 20 , _
4Cette fois, nous avons.la fqnctipn ¢2 = [ 3 cos?§ -1 ] sinzd qui nous

donne : A o .
X [ 3 cos?s- 1 ] sin?$

v

\J .0 '. *

qui-a bien 1'allure-de ‘la figure 11.

. Nous retrouvons q;autrerart les formes.de courbes de résonance magnétique
que 1'on peUt_galculer,au moyen des fonctions A, B, C, D, E de DODD, SERIES et
TAYLOR (108) (mentionnons également un calcul en termes de matrice densité donné

par J. MANUEL dans son Dipléme d’'Etudes Supérieures (28) ).
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