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THÉORIE QUANTIQUE
DU CYCLE DE POMPAGE OPTIQUE

VÉRIFICATION EXPÉRIMENTALE DES NOUVEAUX EFFETS PRÉVUS

Par

C. COHEN-TANNOUDJI

INTRODUCTION

Les « methodes de detection optique de la resonance

magnetique » constituent un champ de recherches qui s’est
considerablement developpe durant ces dernieres annees

Elles constituent un puissant moyen d’etudes de la struc-
ture des niveauv atomiques Appliquees a l’etude des etats
excites, elles sont egalement connues sous le nom de
c methodes de double resonance ) La premiere applica-
tion de ces methodes, dont le principe fut suggere par
Brossel et Kastler en 1949 (9), fut l’etude par Brossel
de la structure du niveau excite 63P1 du mercure (I0)
Leur extension a l’etude des niveaux fondamentaux fut
rendue possible grâce à l’idee du « pompage optique »,

proposee en 1950 par Kastler (26) Depuis ces travaux
originaux, le champ de recherches s’est considerablement

elargi, dans de nombreuses airections Pour une vue a en-
semble de la question, nous renvoyons le lecteur à deux
recents articles de mise au point de Brossel (II) (12),
dans lesquels de nombreuses references sont donnees
Deux idees importantes sont à la base de ces methodes

en excitant la resonance optique d’un atome par de la
lumiere convenablement polarisee, il est possible de trans-
ferer a l’atome une partie du moment angulaire trans-

porte par le photon et de creer ainsi une orientation ato-
mique Les differences de population obtenues entre les

sous-niveaux Zeeman permettent alors de preparer le sys-

teme dans un etat ou la resonance magnetique est facilement
observable La deuxieme idee utilise la propriete suivante
deux sous-niveaux atomiques non degeneres n’ont pas en
general le même diagramme d’absorption ou d’emission
d’energie lumineuse Toute variation de la repartition des

populations entre les sous-niveaux Zeeman (en parti-
culier celle causee par un champ de radiofrequence) se

traduit donc par une modification du diagramme d’absorp-
tion ou d’emission global de la vapeur atomique et peut,
par suite, être detectee sur la lumiere absorbee ou reemise.
Ce procede de detection est particulierement sensible une

transition entre sous-niveaux Zeeman est detectee au

moyen de photons optiques qui possedent une energie consi-
derablement superieure à celle mise en jeu lors de cette

transition.

Les methodes de detection optique de la résonance magné-
tique reposent donc essentiellement sur les proprietes de
l’interaction entre l’atome et le champ de rayonnement.
Il est par suite tout à fait naturel que de nouveaux pro-
blemes concernant les proprietés de cette interaction se

soient poses au fur et à mesure du developpement des tra-
vaux Un exemple de ce genre de probleme est celui de la
« coherence » Il fut pose initialement lors de la decou-
verte du phenomene de diffusion multiple « cohé-
rente » (2) (8) (23) Par la suite, son importance fut confir-

Thèse c COHEN-TANNOUDJI, 1962 (P)
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mee par la découverte d’autres effets optiques qui lui sont
liés, comme, par exemple, les phenomenes de modulation
de la lumiere absorbée (6) (2I) ou émise (22) par un atome
qui subit la résonance magnetique. De façon generale,
l’ensemble de ces faits pose le probleme de l’absorption
et de l’émission d’énergie lumineuse par un atome qu’un
champ de radiofrequence a place dans une superposition
coherente des sous-niveaux Zeeman

Sur le plan theorique, le probleme de l’interaction entre
l’atome et le champ de rayonnement a été aborde par
Barrat dans le cadre de la theorie quantique des

champs (2) (3). Il a mis au point un formalisme qui per-
met de decrire l’evolution de la matrice densite qui repre-
sente l’ensemble des atomes dans l’etat excité sous l’effet
du couplage avec des photons de resonance optique et de

radiofréquence (ces derniers traites classiquement) Ce

formalisme permet de rendre compte quantitativement des
effets de diffusion multiple coherente et des phenomenes
de « battements lumineux » observes par Series (22)
Le travail de Barrat est cependant restreint a l’etude

de l’etat excite Il laisse un certain nombre de problemes
en suspens, en particulier ceux qui sont relatifs à la reso-
nance magnetique dans l’etat fondamental et qui font
intervenir la « coherence » ainsi introduite entre les sous-

niveaux de cet etat L’importance de ces problemes est

demontree experimentalement toute une categorie de

methodes de detection optique de la resonance magnetique
dans l’etat fondamental repose sur la possibilite d’observer
dans certaines conditions une modulation de la lumiere

absorbee par la vapeur (effet Dehmelt) (2I) Autre exemple
on constate experimentalement une influence de l’intensite
lumineuse sur la largeur (I4) (15) des raies de resonance
magnetique dans l’etat fondamental Tous ces phenomenes
peuvent se comprendre de façon qualitative en considerant
que l’absorption d’un photon optique par un atome arrache
ce dernier à l’action coherente du champ de radiofrequence.
Une telle image n’est cependant pas suffisante pour un
calcul quantitatif de l’effet Elle ne permet pas surtout de

preciser ce que devient la « coherence » ainsi arrachee a

l’ etat fondamental au cours du cycle de pompage optique
on peut se demander par exemple s’il n’y a pas une rela-
tion de phase entre les coefficients du developpement de
la fonction d’onde suivant les sous-niveaux de l’etat fonda-
mental avant et apres le cycle de pompage optique. Enfin,
le fait que la largeur des raies de resonance magnetique
depende de l’intensite lumineuse amène a se poser, de façon
plus genérale, le problème de la perturbation du système
étudié, l’atome, par la lumière, qui dans ces experiences,
peut être considéré en quelque sorte comme l’instrument

de mesure.
Il nous a donc semble necessaire de reprendre l’étude

théorique complete du cycle de pompage optique lui-même ,
en utilisant la theorie quantique des champs pour la des-
cription du champ de rayonnement (le champ de radio-
fréquence étant par contre traite classiquement) ; le forma-
lisme de la matrice densité pour la description de l’ensemble
des atonies, et ceci afin de rendre compte des effets de « cohé-

rence » aussi bien dans l’etat fondamental que dans l’etat
excite

L’etude theorique correspondante, faite en collaboration
avec Barrat, a ete publiee en detail dans deux articles du
Journal de Physique que nous designerons dans la suite
par J 2014 PI (4) et J 2014 P2 (5) Le but du present travail
est de presenter une interpretation physique detaillee des
resultats de la theorie et de decrire la verification experi-
mentale des effets essentiellement nouveaux que le calcul
du cycle de pompage a permis de prevoir.

La premiere partie de notre travail est donc consacrée
a la theorie du cycle de pompage optique Plutôt que
de reprendre l’expose detaillé des calculs qui est deja
fait dans J 2014 PI et J 2014 P2, il nous a semble intéressant
d’essayer de degager de ces calculs une image physique
claire du cycle de pompage Nous adoptons pour cela
un mode de presentation très synthetique qui permet
de montrer que tous les phénomenes obseives jusqu’a
present dans les experiences de pompage optique, aussi
complexes soient-ils, peuvent être analysés et compris
a partir de quelques idees physiques tres simples. La
raison profonde d’une telle simplicité réside dans le fait
que le phenomene de resonance optique peut, dans ces
experiences, être decrit comme une succession de deux

processus distincts, entierement independants · l’absorp-
tion et la reemission d’un photon. Cette propriete elle-
même est une consequence des caracteristiques commu-
nes a toutes les souices lumineuses utilisees jusqu’a
present dans ces experiences faible densité de photons,
largeur spectrale importante de la raie excitatrice.

grande indetermination sur la phase de l’onde lumi-
neuse

La presentation ainsi choisie permet de von sous un

angle nouveau plusieurs phenomenes importants, en

particulier les « phénomènes de coherence entre sous-
niveaux Zeeman », qui sont rattachés au comportement
des moments angulaires transversaux (perpendiculaires
au champ magnetique statique H0) de l’atome et du
photon au cours du cycle de pompage La complexite
apparente de ces phénomènes provient uniquement du
fait qu’en l’absence de toute interaction mutuelle, le
moment angulaire transversal n’a pas le même mouve-
ment propre sur l’atome et sur le photon : il précesse
autour du champ magnetique pour le premier, reste

immobile pour le second. Une telle difference de mou-
vement propre n’existe pas pour le moment angulaire
longitudinal, ce qui rend les échanges de cette grandeur
entre l’atome et le photon beaucoup plus simples a

décrire
Les effets essentiellement nouveaux que le calcul du

cycle de pompage a permis de prévoir sont analysés et
interprétes physiquement. Dans cette introduction

nous citerons seulement deux des plus importants de
ces effets :

a) Des effets radiatifs sont associés au processus

d’absorption. Ils sont très analogues aux effets bien
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connus qui sont lies au processus d’émission spon-
tanée (25) . durée de vie radiative d’un mveau excité ;
self-énergie ou Lamb-shift (28) de ce mveau

Le seul fait d’illuminer un atome avec des photons
de résonance optique confère aux sous-niveaux de l’etat
fondamental une duree de vie finie et modifie leur ener-

gie, ce qui se traduit par un élargissement et un depla-
cement des raies de resonance magnetique dans l’état
fondamental

b) Il y a possibilite d’une conservation paitielle de la
« coherence » au cours du cycle de pompage optique.
En termes plus physiques, le moment angulane trans-
versal de l’atome apres le cycle de pompage peut conser-
ver une certaine memoire de la direction qu’il avait

avant le cycle de pompage Dans l’etat fondamental,
le champ de radiofrequence peut donc agir sur un atome
donne de façon coherente, pendant une duree plus
longue que le temps moyen separant l’absorption suc-
cessive de deux photons par le même atome. Cette non-
destiuction de la direction angulaire transversale au
cours des processus d’absorption et d’emission spon-
tanee a également une autre consequence importante
Comme les précessions de Larmor 03C9e et 03C9f sont en géneral
différentes dans l’etat excité et dans l’etat fondamental,
le moment angulane transversal de l’etat fondamental
prend, apres chacun des brefs passages que l’atome
effectue dans l’etat excité, une avance ou un retard
suivant les signes relatifs de 03C9e 2014 03C9f et 03C9f Le pompage
optique entraîne donc une modification de la fréquence
de Larmor moyenne de l’etat fondamental en la cou-

plant a celle de l’état excité, ceci entraîne l’existence
d’un second type de déplacement des raies de réso-

nance magnétique causé par le faisceau lumineux, tres
different dependant par sa nature du precédent (la
grandeur de ce second type de deplacement depend,
par exemple, de la valeur du champ magnetique, ce

qui n’est pas le cas pour le prermier)
Étant donne l’importance de ces effets, il nous a

semble necessane de proceder a une verification expe-
rimentale quantitative de l’ensemble des resultats
nouveaux prevus par la theorie. C’est a la description
et a la discussion de ces diverses experiences qu’est
consacree la seconde partie de ce travarl

Nous avons choisi dans ce but les isotopes impaus
du mercure auxquels Cagnac vendit d’appliquer avec
succees les methodes du pompage optique (13) (14) Le

cas de l’isotope 199Hg est particulierement simple et

interessant Cet élement ne possède tout d’abord que
deux sous-niveaux Zeeman dans l’etat fondamental
Les comcidences bien connues de la raie 2 537 Å pei-
mettent d’autre pait, en utilisant des lampes a isotopes
sepaies, d’exciter sélectivement l’une ou l’autre des
deux composantes hyperfines de la raie de résonance

optique de cet element. Enfin, les raies de resonance

magnetique sont très fines par suite de la faiblesse du

processus de relaxation thermique. Nous avons pu ainsi
nous placer dans des conditions experimentales ties

bien définies 2014 entierement calculables 2014 et sou-

mettre chacun des effets prévus au test de l’expérience
Dans tous les cas, les prévisions theoriques se sont

trouvees verifiées de façon quantitative (I6) (I7) (I8).

PARTIE THÉORIQUE

CHAPITRE PREMIER

DESCRIPTION DU FORMALISME MATHÉMATIQUE

Introduction. - Avant d’aborder la théorie du cycle
de pompage optique, il nous a semble necessaire de

rappeler tout d’abord un certain nombre de notions

importantes bien que le plus souvent très elémentaires
Aussi bien la conduite des calculs, que l’interpretation
physique des resultats necessitent en effet une compre-
hension claire du formalisme mathematique utilise pour
decrire les phenomenes physiques
Nous commençons tout d’abord pai etudier les deux

systemes qui sont en presence l’ensemble des atomes
et le champ de rayonnement La descuption de l’etat
dans lequel chacun d’eux se trouve est rappelee. Chaque
symbole mathématique est défini et est rattaché à une

grandeur physique, ce qui permet de se représenter
physiquement un « état » donné du système Nous defi-
nissons de façon precise la notion de « coherence » pour
le système atomique et pour un mode du champ de
rayonnement Nous montrons qu’elle est hée aux gran-
deurs physiques qui, n’etant pas compatibles avec

l’énergie, ne sont pas des constantes du mouvement,
et ont par suite un mouvement propre (pour l’atome,
le moment angulaue transversal, ou le moment dipolaire
électrique, pour le champ de rayonnement, la phase,
les champs et potentiels electromagnetiques)

Nous etudions ensuite l’interaction qui couple les
deux systemes entre eux. Les éléments de matrice du
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hamiltomen qui decrit ce couplage sont explicites et

interprétes physiquement on montre comment les
deux systemes peuvent echanger de l’energie, du moment
angulaire et de la « coherence » Les processus elemen-
taires d’interaction absorption, emission induite et

emission spontanee sont analyses et compares entre

eux

Nous abordons enfin le probleme de la description
du faisceau lumineux Nous avons choisi pour cela un
modele particulierement simple ou la phase de l’onde
lummeuse est completement indeterminee Pour justi-
fier un tel choix, on rappelle que dans le domaine

optique et avec les sources usuelles, les diveises cellules
de l’espace des phases renferment un nombre moyen de
photons tres petit devant l’unite, ce qui entraîne une
grande indetermination sur la phase.

A 2014 Le système atomique

Les atomes de la vapeur sont supposes sans interac-
tions mutuelles Les degres de liberté externes corres-
pondant a l’energie cinetique de translation ne sont pas
quantifies La position de l’atome est representee classi-
quement

La repaitition des vitesses 03BD est celle de l’equilibre
thermique.

I° Les niveaux d’énergie. 2014 On s’interesse ici uni-

quement au niveau fondamental et au niveau de reso-
nance optique De façon plus precise, les calculs deve-

loppes dans le present travail sont relatifs au cas

suivant L’etat fondamental a un moment angulane
electronique J = o et un spin nucleaire I , l’etat excite
est le sous-niveau hyperfin F d’un niveau de moment
angulane electronique J = I C’est le cas des isotopes
impairs du mercure pour la raie 2 537 Å 61S0-63P1 (14)

FIG I.

Le principe du calcul est evidemment le même pour le
cas des atomes alcalins,

k0 represente l’energie qui sepate les deux états. En
l’absence de champ exterieut, les deux mveaux d’energie
sont degeneres

Si un champ magnetique H0 est appliqué le long de
l’axe Oz, cette degenerescence est levee l’etat fonda-
mental et l’etat excite se decomposent respectivement
en 2I + I sous-niveaux 03BC et 2F + I sous-niveaux m

Les energies de ces niveaux sont .

(Dans tout ce qui suit, on fait h = c = I) 03C9e et 03C9f,
ecarts Zeeman dans l’etat excite et dans l’etat fonda-
mental sont proportionnels a H0

2° Description de « l’état » d’un atome. 2014 L’etat
d’un atome qui se trouve dans un sous-niveau Zeeman 03BC
ou m est represente par le symbole |03BC&#x3E; ou | m &#x3E;
Dans un tel etat, l’energie, la grandeur du moment angu-
lane total 03932, la composante Fz de ce moment angu-
laire suivant Oz ont des valeurs bien determmées

L’etat le plus general dans lequel l’atome puisse se
trouver a l’intant t est une superposition lineaire des

etats |03BC&#x3E; et |m &#x3E; que l’on designe par |~(t)&#x3E;

(Le symbole E est utilisé quand on ne veut pas diffe-

rencier 03BC et m)
La valeur moyenne d’une grandeui physique G

caracteristique de l’atome depend de l’état | ~(t) &#x3E; dans

lequel l’atome se tiouve et peut s’ecrire

GE’E etant l’element de matrice de l’operateur qui
represente la grandeur G entre les etats E et E’

L’energie et les grandeurs compatibles avec l’energie,
c’est-a-due que l’on peut mesurer en même temps qu’elle,
sont représentées par des matrices diagonales

D’après (I, A, 2), leurs valeurs moyennes ne dependent
que des modules | aE(t) |2 des coefficients du dévelop-
pement (I, A, I), c’est-a-dire des probabilites pour que
l’atome se trouve dans tel ou tel sous-niveau Les auties

grandeurs physiques ont, pai contre, une valeur

moyenne qui depend egalement des aF(t)a*F’(t) avec
E ~ E’, c’est-a-dire des phases relatives des coefficients
du développement (I, A, I).
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Cette distinction entre les deux types de grandeurs
n’est pas purement formelle L’equation de Schro-

dinger qui decrit l’evolution de l’atome dans le temps
donne en effet .

On en deduit que les modules des a03BC(t) et am(t) restent
constants au cours du temps comme leurs valeurs

moyennes dependent uniquement de ces quantites, on
en deduit que l’energie et les grandeurs physiques
compatibles avec elle sont des constantes du mouvement

Cette propriete importante, qui n’est d’ailleurs que
l’expression quantique du principe de conservation de
l’énergie, ne doit cependant pas fane oublier les autres
grandeurs physiques qui peuvent avoir a jouer un rôle
important, comme nous le verrons dans ce travail A
titre d’exemple, nous allons etudier deux de ces gran-
deurs, le moment angulaire transversal et le moment

dipolaire electrique de l’atome

3° Le moment angulaire transversal. 2014 Les opé-
rateurs F± = Fx ± iFy qui représentent cette gran-
deur physique n’ont pas d’eléments de matrice entre
l’état fondamental 03BC et l’etat excité m (F± ne change
pas la parite) On peut donc parler d’un moment angu-
laire transversal dans l’etat excite (ou fondamental)

Les seuls elements de matrice non nuls de F± sont

tels que 03BC - 03BC’ = ± I (ou m - m’ = ± I) On deduit
alors tres facilement de (I, A, 3) et (I, A, 4) que la
valeur moyenne du moment angulane transversal

execute un mouvement circulaire de frequence 03C9f 203C0 dans

l’état fondamental, 03C9e 203C0 dans l’etat excite

On retrouve ainsi facilement l’image classique de la
precession de Larmor
On verrait de même que la valeur moyenne de gran-

deurs telles que F2±, F3± fait intervenir les quan-

tités a03BCa*03BC’(ama*m’) avec 03BC - 03BC’ (ou m - m’) = ± 2,
± 3 et ainsi de suite

4° Le moment dipolaire électrique D

e est la chaige de l’election, rj la distance entre le noyau
et le jème electron.

D changeant la parite n’a d’éléments de matrice

qu’entre un etat 03BC et un etat m

D’apies (I, A, 3) et (I, A, 5), le mouvement de &#x3C;D&#x3E;
est compose d’une serie de mouvements sinusoidaux de

pulsation k0 + m03C9e - 03BC03C9f
On retrouve ainsi l’image classique du dipôle elec-

trique vibiant aux frequences optiques des diverses

composantes de la raie de resonance.

5° Description de l’ensemble des atomes. Matrice
densité. Notions de cohérence. - Nous nous

sommes interesses jusqu’a present au cas d’un seul

atome La description de l’etat de cet atome se fait au
moyen des nombres complexes aE(t) ou, ce qui revient
au même, au moyen des quantites 03C3EE’ = aE(t)a*E’(t).
La matrice 03C3 est appelee la matrice densite Toutes les

previsions physiques concernant l’atome se calculent à
partu de 03C3 L’expression (I, A, 2) s’écrit .

La description d’un ensemble d’atomes identiques et
sans interactions mutuelles se fait au moyen d’une
matrice densite globale, qui est la moyenne des matrices
densites individuelles représentant chacun des atomes.
La mécanique statistique quantique nous enseigne que
cette description est la plus complète qu’il soit possible
de donner et la seule valable

Les éléments diagonaux 03C3EE de la matrice densité

globale repiesentent la probabilité moyenne pour qu’un
element arbitraire de l’ensemble soit dans l’etat E Ce
sont les populations des differents niveaux d’energie.
Par definition, nous appellerons coherence entre les
etats E et E’, l’élément non diagonal 03C3EE’, s’il existe (19)
La coherence entre les sous-niveau  Zeeman, 03C303BC03BC’ et

03C3mm’ est hee a l’existence d’un moment angulaire trans-
versal global (l’une au moins des quantites ( F± ),
( F2± &#x3E;, est differente de o) Le fait qu’une telle
coherence existe imphque physiquement que les direc-
tions transversales des differents moments angulaires
individuels ne se repartissent pas de façon isotrope. Les
precessions de Larmor des differents atomes se font
donc plus ou moins en phase. Une telle situation est
notamment realisée lorsqu’on effectue la résonance

magnetique le champ de radiofrequence introduit,
en effet, une direction transveisale privilégiée et

« pilote » en phase la precession des différents dipôles
magnetiques C’est la la methode favorite qui est uti-

lisée pour introduite de la « cohérence » dans un système
atomique
On verrait de même que l’existence d’une cohe-

rence 03C3m03BC entre l’etat excite et l’etat fondamental implique
que la phase de la vibration des différents dipôles élec-
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triques ne varie pas aléatoirement d’un atome à l’autre
Cette situation serait réalisée si l’on « attaquait » l’en-
semble des atomes par une onde lumineuse suffisamment
cohérente (au sens optique du terme) dans le temps et
dans l’espace.
De façon générale, nous voyons que la coherence 03C3EE’

entre les niveaux E et E’ fait intervenir une grandeur
physique qui, n’étant pas compatible avec l’énergie, a
un mouvement propre, l’une des composantes de ce

mouvement se faisant a la frequence E - E’ Le fait

que 03C3FF’ ~ o implique que la phase du mouvement a

la fréquence E 2014 E’ de cette grandeur physique ne
varie pas aleatoirement d’un atome a l’autre Il y a
alors coherence, au sens propre du terme, entre les
mouvements executes par les différents atomes et rela-
tifs a cette grandeur physique. Une telle situation est
realisee lorsqu’une même cause, commune a tous les

atomes, excite ce mouvement. La grandeur physique
execute alors un mouvement macroscopique obser-
vable. Il est impossible de iendre compte d’une telle

situation, et par suite des effets qui lui sont associés, si
l’on decrit l’ensemble des atomes umquement en termes
de populations, description qui est purement statique.

Les expemences qui seront decrites dans le present
travail ne font intervenir que les cohérences du type 03C3mm’
ou 03C303BC03BC’ entre les sous-niveaux Zeeman de l’etat excite
ou entre ceux de l’etat fondamental (y compris le cas
où existe une structure hyperfine).
A ce stade il n’est peut-être pas prématuré de remar-

quer que l’existence d’une telle cohérence dans le sys-
tème atomique se traduit par l’apparition de caractères
nouveaux dans les propriétés optiques de la vapeur :
c’est la description et l’interprétation de ces propriétés
optiques que nous donnons en détail dans la suite de
ce mémoire. Il est clair que ces phénomènes ne font pas
intervenir la coherence au sens optique du terme (au
sens des interferences) entre les processus lumineux
relatifs aux differents atomes et qui seraient hes a

l’existence de termes de type 03C3m03BC Dans un but de
clarté et pour rappeler leur fréquence d’evolution, nous
parlerons de cohérence hertzienne (03C3mm’, 03C303BC03BC’) par oppo-
sition à la cohérence optique 03C3m03BC

6° Le problème de la « cohérence hertzienne »
en résonance optique. 2014 Si nous avons tant insisté
sur des notions qui n’ont rien d’original, c’est unique-
ment dans le but de degager clairement le problème de
la coherence hertzienne en résonance optique
Le pompage optique a ete décrit la plupart du temps

uniquement en termes de populations des differents
niveaux d’énergie Or, l’une de ses principales appli-
cations est de permettre d’effectuer la résonance magné-
tique grâce aux differences de populations qu’il permet
d’obtenir entre les sous-niveaux Zeeman Dans les expé-
riences correspondantes, les quantites 03C303BC03BC’ et 03C3mm’ ne

sont donc pas nulles. Quelles sont les consequences de
cette situation ? En termes de grandeurs physiques ;

Comment se comporte par exemple le moment angulaire
transversal de l’atome lors de l’interaction avec le champ
de rayonnement ? Joue-t-il un rôle lois de l’absorption
ou de l’emission de photons ? Comment evolue-t-il au
couis du cycle de pompage optique ? Des questions
semblables peuvent se poser egalement à propos du

moment dipolaire électrique.
Une derniere remarque . le fait de mettre sur le même

plan le moment angulaire longitudinal et le moment

transversal ne permet pas cependant pour autant de

resoudie immediatement le problème par une genérali-
sation simple des resultats relatifs au moment angulane
longitudinal Dans l’histoire du pompage optique, les phe-
nomènes lies à la « cohérence hertzienne » se sont déga-
ges plus lentement et plus difficilement Nous essaierons
de montrer dans ce travail que cette différence de

comportement piovient essentiellement du fait suivant
en l’absence d’interaction avec le champ de rayonne-
ment, le moment angulaire longitudinal est une cons-
tante du mouvement Entre deux processus elémentaires

d’absorption ou d’emission de photons, il n’évolue pas.
Par contie, le moment angulaire transversal a un mou-
vement propre et évolue par suite entre deux processus
d’interaction. Par surcroît la procession de Larmor se

fait a des vitesses differentes dans l’etat excité et dans
l’etat fondamental. Tous les caracteres particuliers des
phénomènes de cohérence hertzienne se comprennent
aisément à partir de la, ce qui donne une grande unite
a la question.

B. - Le champ de rayonnement

Nous utiliserons ici la théorie du champ de rayonne-
ment libre de Dirac, telle qu’elle est exposée dans l’ou-
vrage de Heitler (25) et reprise dans les travaux de

Barrat (2) (3) Nous saisirons cette occasion pour definir
nos notations

I° L’énergie et l’impulsion du champ de rayonne-
ment. Le photon. - En theorie classique, on décom-
pose le champ électromagnetique suivant un ensemble
de modes de vibrations, satisfaisant aux conditions aux
limites, independants entre eux et orthogonaux. L’en-
semble des ondes planes dans l’espace libre en est un

exemple Chaque onde plane ei(kir+03C9it) est representée

par son vecteur d’ondes ki et sa pulsation 03C9i ki et 03C9i

sont lies par la relation 03C9i = | ki|
A chacun de ces modes, on associe en theorie quan-

tique un oscillateur harmonique. Le champ de rayonne-
ment est donc represente quantiquement par une infi-
nite d’oscillateurs harmoniques indépendants L’état
dans lequel il se tiouve est connu lorsqu’on connaît
l’etat dans lequel se trouve chacun de ces oscillateurs
harmoniques.
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Pour simplifier les notations, designons par « mode ki »

l’oscillateur harmonique associe a l’onde plane ki Les

niveaux d’energie du mode ki sont equidtstants, le
nieme niveau ayant l’energie nki (On prend comme zero
d’energie celle correspondant au cas ou tous les modes
sont dans leui etat le plus bas)

FIG 2

Les etats piopres de l’energre |n&#x3E; étant choisis

comme états de base, l’etat le plus general du mode ki
s’écrit

Lorsque le mode ki se trouve dans l’état |n&#x3E;, l’ener-
gie et l’impulsion ont des valeurs bien determinees qui
sont respectivement nki et nki Ce resultat s’interprete
simplement en disant que l’etat |n &#x3E; du mode ki ren-

ferme n photons; les photons du mode ki ayant une

energie ki et une impulsion ki
Lorsque le mode ki se trouve dans l’etat | 03BE&#x3E;, le

nombre de photons n’a plus de valeur bien déterminée
La probabilite pour qu’il y art n phutuus est |an(t) |2.
Dans l’etat |03BE(t)&#x3E;, la valeur moyenne du nombre de

photons N, et par suite celle de l’energie E et de l’im-

pulsion K ne dépendent que des |an(t)|2 Elles valent

respectivement .

En l’absence de toute autre interaction, ces quan-
tites ne varient pas au cours du temps ce sont des
constantes du mouvement Ceci résulte comme plus
haut de l’expression donnant an(t)

2° Opérateurs de création et d’annihilation d’un

photon. 2014 Avant d’aller plus lom, il est nécessaire de

rappeler les proprietes des operatems Ai et At qui
jouent un rôle très important dans la théorie quantique
de l’oscillateur harmonique (29) L’etat |n&#x3E; est trans-

formé par A+i en | n + I&#x3E; et par Ai en | n - I&#x3E; De
façon plus précise, on a

Leur effet étant d’augmenter ou de diminuer le nom-
bre de photons d’une unité, A+i et Ai sont appeles
« operateurs de creation et d’annihilation » (ils portent
également ce nom dans la théorie de l’oscillateur harmo-

nique) d’un photon dans le mode ki. A+i et Ai ne commu-

tent pas entre eux :

Ce qui fait jouer un rôle important a Ai et A+i, c’est
le fait que les operateurs representaut les diverses gran-
deurs physiques liees au champ électromagnetique
s’expriment simplement a partir d’eux. On peut ainsi
étahhr a partir de (I, B, 4) que .

3° Les potentiels et champs électromagnétiques.
2014 L’énergie E, l’impulsion K, le nombre de photons N
ne sont pas les seules grandeuts physiques caracté-

ristiques du champ de rayonnement D’autres gran-
deurs importantes sont les potentiels et champs electro-
magnetiques. En théorie classique, la description d’une
de ces grandeurs, le champ électrique 03B5 par exempte,
nécessite la connaissance de deux quantités, une amph-
tude 03B50 et une phase ~ .

En theorie quantique, les opérateurs qui représentent
les potentiels et champs électromagnétiques sont des

combinaisons lineaires de Ai et A+i . Par suite de (1, B, 5)
Ai et A+i ne commutent pas avec A+i Ai, c’est-à-dire
l’energie Les potentiels et champs clectromagnetiques
sont donc des grandeurs physiques non compatibles
avec l’énergie. Ce ne sont pas des constantes du mou-
vement. Les valeurs moyennes de ces grandeurs dans

l’etat | 03BE(t) &#x3E; du mode ki ne font intervenir que des

quantites du type an(t)a*n’(t) avec n 2014 n’ = ± I (par
suite des propriétés des A, et A+i). D’après (I, B, 3), on
en déduit que ces valeurs moyennes effectuent un mou-
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vement sinusoida) de fréquence ki 203C0, ce qui redonne bien
l’image classique. D’autre part, si le nombre de pho-
tons est bien determiné, c’est-à-dire si le champ de
rayonnement est dans un état propre |n&#x3E;, les valeurs
moyennes des potentiels et des champs sont nulles

puisque toutes les quantités du type an(t)a*n’(t) avec
n ~ n’ sont nulles Le fart d’êtie sûr du nombre de

photons entraîne donc une indétermination complète
sur la phase de la vibration des champs et potentiels
electromagnétiques

Pour résumer cette étude, nous voyons qu’il existe
egalement pour le champ de rayonnement des gran-
deurs physiques non compatibles avec l’energie, qui
ont un mouvement propre et qui font intervenir des

« coherences » an(t)a*n’(t) entre les differents niveaux

d’eneigie des modes Il est donc tout aussi incorrect de
décrire le champ de rayonnement uniquement en termes
de photons qu’il l’est de decrire un ensemble d’atomes
uniquement en termes de populations.

Par suite de leurs frequences d’evolution, nous desi-
gnerons pai coherence optique du champ electromagne-
tique les quantites an(t)a*n’(t) avec n ~ n’ (Ce sont ces
quantites qui sont a l’origine de la coherence d’une
onde lumineuse, telle qu’elle est définie en optique
classique).

4° La polarisation du champ de rayonnement. Le
moment angulaire du photon. 2014 Une autre gran-
deur physique importante est la polarisation du champ
de rayonnement Elle est hee au caractere vectonel de
ce champ Dans une onde plane, le champ électrique,
le champ magnetique et la direction de propagation
forment un triedre trirectangle direct. La polarisation
est connue lorsqu’on connaît la direction e03BB du champ
electrique e03BB est perpendiculan e a ki

Désignons par ux, uy, uz les vecteurs unitaires de trois

axes Ox, Oy, Oz, le champ magnetique statique H0 étant

porté par Oz Posens d’autre part u±= 2(ux±uy),

u0 = uz. Lorsque la direction de propagation de l’onde

plane ki est parallele a Oz et que e03BB est confondu avec u+
ou u-, les états de polarisation correspondants sont bien
connus et désignés par 03C3+ et 03C3- Lorsque la direction
de propagation est perpendiculaire a H0 et que e03BB est

confondu avec u0, l’etat de polarisation correspondant
est désigné par 03C0. Dans le cas general, le vecteur e03BB,

qui est toujours perpendiculaire a ki, peut être décom-

posé suivant les trois vecteurs unitaires orthogonaux u+,
u-, u0

Les modes du champ de rayonnement correspondant
aux drfférentes ondes planes, sont donc repères par ki
et e03BB, c’est-à-dire par l’impulsion et la polarisation.
Au heu de developper le champ de rayonnement en

ondes planes, on aurait pu le developper en ondes

sphériques. On peut montrer que les modes correspon-
dant aux différentes ondes sphenques sont reperes par
la parité P et le moment angulaire total J

Toute onde plane peut être decomposee en ondes

sphémques. Les photons du mode kie03BB n’ont donc pas
de moment angulaire et de parité bien determinés

puisque le developpement d’une onde plane fait inter-
venir toutes les ondes spheriques.

Dans le piobleme qui nous interesse ici, il est cepen-
dant possible de parler du moment angulaire des pho-
tons kie03BB En effet, les transitions optiques utilisees dans
les expériences de pompage optique sont toutes des
transitions dipolaires electriques Ceci entraîne que l’mter-
action entre l’atome et le champ de rayonnement fait
intervenir uniquement la partie drpolaire electrique du
mode kie03BB En d’autres termes, parmi toutes les ondes

sphériques qui interviennent dans le développement
de l’onde plane kie03BB, seule l’onde dipolaire électrique,
qui correspond a P = - et à J = I, interagit avec
l’atome

Dans la suite de ce travarl, nous parlerons donc du
moment angulaire des photons kie03BB, etant bien entendu
que nous designons par la le moment angulaire de la

partie dipolaire electrique de l’onde plane ki, e03BB.
En ce qui concerne l’interaction avec l’atome, le

photon apparaît donc comme une particule ayant un
moment angulaire J = I La projection de ce moment
angulaire sur l’axe Oz (qui est la direction du champ
magnétique, et non celle de ki) peut prendre les trois

valeurs + I, - I,0 A ces trois valeurs pr opi es distinctes

correspondent trois etats propres orthogonaux |+ I &#x3E;,
| - I &#x3E;, | O &#x3E; pour le photon, qui doivent être associes
aux trois etats de polarisation 03C3+, 03C3-, 03C0. Un photon 03C3+
a un moment angulaire + I par rapport a Oz ; un pho-
ton 03C3-, - I , un photon 03C0, 0

Nous dirons, par definition, que la polarisation e03BB est

« cohérente » si dans le developpement (I, B, 8), 2 au

moins des quantités a+, a0, a_ sont differentes de zéro.
Les seules polarisations qui ne sont pas « cohérentes »

sont les polamsatrons 03C3+, 03C3-,03C0 Lorsque la polarisation e03BB
est « cohérente », l’etat angulaire du photon kie03BB (plus
exactement celui de la partie dipolaire electrique de
l’onde plane ki, e03BB) est une superposition lineaire des

etats | + I ), | - I &#x3E;, | o &#x3E; Les photons kie03BB ont

alors un moment angulaire transversal (perpendmulaire
à H0) non nul en moyenne Il y a là une grande analogie
avec ce que nous avons vu plus haut au sujet du moment
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angulane atomique Le fait que le moment angulane
transversal du photon est non nul eu moyenne est he
a l’existence de « coherences » a+a*-, a+a*0,

Une difference importante doit être signalée les

trois etats | + I &#x3E;, | - I&#x3E;, | o &#x3E; du photon ont la

même energie dans un champ magnetique le moment

angulaire transversal du photon ne precesse pas (L’etat
de polarisation d’un faisceau lumineux n’est pas affecte
par un champ magnetique) C’est une constante du

mouvement a la difference du moment angulaire trans-
versal de l’atome La « coherence » a+a*- n’a donc pas
de mouvement propre Comme elle evolue a la frequence
zero, nous parlerons, en faisant un abus de langage qui
se revelera tres commode par la suite, de coherence

hertzienne pour le mode kie03BB (nous verrons, en effet,
que la « coherence hertzienne » du champ de rayonne-
ment se transfère au systeme atomique lors de l’inter-

action) Les trois propositions suivantes sont donc

equivalentes

a) La polarisation e03BB0 est « coherente » (superposition
lineaire de u+, u0, u-)

b) Le moment angulaire transversal (perpendicu-
laire a H0) du photon est non nul en moyenne.

c) Le champ de rayonnement possede de la « cohé-

rence hertzienne »

Remarque. 2014 Tel que nous l’avons défini ici, le carac-
tere longitudinal ou transversal du moment angulaire
du photon est lié untquement a son orientation par

rapport au champ magnetique statique H0 Ceci n’a

rien à voir avec le caractere longitudinal ou transversal
de l’onde plane kie03BB. Nous n’envisageons dans ce travail

que des champs de rayonnement libres l’onde kie03BB est

toujours transversale (kie03BB = o) Par rapport a la direc-

tion de propagation ki, le moment angulaire du photon
ne peut prendre que les deux valeurs + I ou 2014 I

5° Le vide de photons. 2014 Avant de terminer ce

chapitre, rappelons la definition du « vide de photons »
Cet etat particulier du champ de rayonnement qui joue
un rôle important en electrodynamique quantique
correspond au cas ou tous les modes sont dans leur état
le plus bas n = o

Dans un tel etat, le nombre de photons du mode ki, e03BB
est bien determine puisqu’il est nul Il s’ensuit que la

phase et le champ electromagnetique ne sont plus déter-
mines. Leur valeur moyenne est nulle. En un point
de l’espace, ces grandeurs fluctuent de façon aleatoire,
d’où l’origine du terme fluctuations du champ electro-
magnetique du vide

Les fluctuations du vide jouent un rôle important car
elles couplent l’atome au champ de rayonnement même
en l’absence de tout photon. Elles sont responsables

Thèse c COHLN-TANNOUDJI, I962 (p)

comme nous le verions plus loin, de nombreux effets
radiatifs (largeur natur elle, self-energie ou «lamb-shift»)
Elles sont caracterisees par deux proprietes impor-
tantes a) Leur importance avec l’énergie croît comme k2
(le nombre de modes distincts d’energie comprise entre k
et k + dk est proportionnel au volume correspondant
de l’extension en phase). b) Elles sont isotropes dans
le vide de photons, tous les modes interviennent, avec

toutes les directions de propagation ki et toutes les

polarisations e03BB possibles

C 2014 Le couplage entre l’atome
et le champ de rayonnement

1° Les échanges d’énergie et de moment angu-
laire longitudinal. 2014 Les elements de matrice non
nuls du hamiltomen I qui decrit le couplage entre
l’atome et le champ de rayonnement correspondent a
deux types de transitions entre les etats de base que
nous avons choisis pour les deux systemes a) l’absorp-
tion d’un photon, l’atome passe de l’etat fonda-

mental |03BC&#x3E; a l’etat excite | m&#x3E; tandis que le mode ki,
e03BB passe de l’etat | n + I&#x3E; à l’état |n&#x3E;, plus sché-

matiquement

b) l’emission d’un photon, qui correspond au proces-
sus inverse

Les elements de matrice de H1 Jouant un rôle fonda-
mental dans cette etude, il importe de bien preciser
leur forme .

Chacun des trois facteurs :

de l’expression precédente fait intervenir à la fois
l’atome et le champ de rayonnement

Dans le terme Aki, l’atome intervient par la partie
radiale de l’element de matrice de l’opérateur dipolaire
electrique entre l’etat excité et l’etat fondamental Cette
quantite decrit en quelque sorte la « force » de la tran-
sition atomique. Dans Aki le champ de rayonnement
intervient par l’elément de matrice de l’opérateur de
création de photons A+i entre les états n et n + I,

d’apres (I, B, 4), cette quantité est égale à n + I.
Dans le terme eikiR, l’atome intervient pai ses degrés
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de liberte externes, position et vitesse (R = R0 + vt)
qui sont décrits ici classiquement. Quant au champ
de rayonnement, il intervient par ki. Si ki v ~ O, eiklR
dépend du temps, ce qui entraîne une variation appa-
rente de la frequence de l’onde lumineuse, due au mou-
vement de l’atome. C’est ce terme qui, au cours des

calculs, fait apparaître l’effet Doppler.
Enfin, le terme &#x3C;03BC| |e03BBD| m&#x3E; est purement angu-

laire D est l’operateur dipolaire électrique de l’atome
reduit a sa partie angulaire ; e03BB, la polarisation du champ
de rayonnement.
On peut dire en quelque sorte que Ai decrit l’echange

d’energie entre l’atome et le champ de rayonnement ,
( 03BC | e03BB D | m &#x3E; l’echange de moment angulaire longi-
tudinal.

2° Les échanges de « cohérence » entre l’atome
et le champ de rayonnement. - Les échanges
decrits par l’elément de matrice de I font tous inter-
venir des grandeurs physiques compatibles avec l’ener-
gie totale Ceci provient du fait que la representation
choisie pour chacun des deux systemes est une repré-
sentation d’energie . l’élement de matrice connecte

donc deux états propres de l’energie
Or, les deux systemes peuvent egalement echanger

des grandeurs physiques non compatibles avec l’energie
l’absorption par un atome d’un photon qui possède un
moment augulaire transversal confere a cet atome un
moment angulaire transversal , l’excitation d’un atome
par une onde lummeuse qui possede une phase definie
donne naissance à un moment dipolaire électrique
atomique

Mathematiquement, ces propriétes appaiaissent de
la façon suivante . considerons tout d’abord un atome
qui se trouve dans un sous-mveau  de l’etat fonda-
mental et qui est excite par un photon dont la polari-
sation e03BB est « coherente » (superposition linéaire de 03C3+,
03C3_, 03C0), c’est-à-dire qui possede une certaine « cohérence
hertzienne » (cf I, B, 4) Il existe alors plusieurs ele-

ments de matrice non nuls &#x3C; m | e03BBD |03BC&#x3E; partant du
même sous-niveau 03BC et aboutissant a plusieurs sous-

niveaux m L’atome, initialement dans un état propre
du moment angulaire |03BC&#x3E; va donc être porte par suite
de l’interaction avec le champ de rayonnement dans
une superposition linéaire des états | m &#x3E; (il apparaît
une « coherence hertzienne » atomique), les coefficients
de cette superposition etant déterminés par ceux de la

superposition e03BB C’est ainsi qu’apparaît mathematique-
ment l’echange de moment angulaire transversal (ou
encore de coherence hertzienne).
Nous avons vu de même que l’excitation d’un atome

par une onde lumineuse cohérente au sens de l’optique

correspond à un état initial ou le champ de rayonnement
est dans une superposition linéaire des états | n ) .

Par suite du couplage I, et état se transforme, un
instant apres, en .

(l’indice prime est lie a ce qu’il reste de l’etat initial,
l’indice seconde aux états nouveaux qui apparaissent
a partir de cet état initial). L’apparition d’un moment
dipolaire électrique atomique est liée à l’apparition des

quantités a’na"*n+1 qui sont elles-mêmes déterminées a

partir des quantités ana*n+1 Il y a ici échange de
« coherence optique ».

Dans les deux exemples choisis, la « cohérence »

(hertzienne ou optique) existe initialement dans le

champ de rayonnement et se transfère par suite du

couplage au système atomique Le cas où la « coherence »
existe initialement dans le système atomique seulement,
ou dans les deux systèmes à la fois se traite évidemment
de la même façon et à partir des mêmes idées de base.

Insistons bien sur le fait qu’aucun de ces deux types
de cohérence, coherence optique et cohérence hertzienne,
ne peut s’échanger avec l’autre. C’est la raison pour
laquelle il est commode de les distinguer aussi nette-
ment

Dans la suite de ce tiavail, nous nous interesserons
surtout aux echanges de « coherence hertzienne » Les
frequences propres d’évolution de cette grandeur sont O
pour le champ de rayonnement, 03C9e et 03C9f pour le systeme
atomique Il en résulte que les echanges de cette gran-
deur entre les deux systemes seront d’autant plus faciles
que leurs fréquences propres seront plus voisines dans
les deux systemes, c’est-a-dire que le champ magnetique
sera plus bas (03C9e, 03C9f~o) Cette image simple d’un
échange « resonnant » permet d’interpréter simplement
l’ensemble des expériences de pompage optique, où se
manifestent des effets qui dependent du champ magne-
trque , ce qui justifie ainsi l’introduction de la notion de
« cohérence hertzienne ».

3° L’absorption. L’émission induite. L’émission

spontanée. 2014 Considérons un atome qui se trouve en

presence de n photons kie03BB Si cet atome est dans l’état
fondamental, l’état initial |03BC, n ) est couple par H1 à

l’état | m ; n - i ). Le carré du module de l’élément
de matrice entre ces deux états est proportionnel à la
probabilité de la transition |03BC, n&#x3E; ~ | m; n - I&#x3E;
Le facteur angulaire |&#x3C;03BC | e03BBD|m&#x3E;|2 étant mis à

part, on voit que cette probabilité est proportionnelle
à |Akl |2, donc à n puisque |Aki|2 renferme la quan-

tité |&#x3C;n | Ai+| n - I&#x3E; |2 qui, d’après (I, B, 4), est
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égale à n. La probabilité pour qu’un atome dans l’etat
fondamental absorbe un photon lorsqu’il est mis en

présence de n photons est donc proportionnelle a ce

nombre de photons, c’est-à-dire à l’intensite lumineuse
C’est le processus d’absorption

Supposons maintenant que l’atome est dans l’état

excité m lorsqu’il est mis en présence des n photons kie03BB
L’état initial | m, n ) est couple par HI a | 03BC, n + I &#x3E;
La probabilité de la transition | m, n &#x3E; ~ | 03BC, n + I &#x3E;
est alors proportionnelle a | &#x3C; n | Ai | n + 1 &#x3E; |2
c’est-a-dire a n + I La probabilite pour qu’un atome
dans l’etat excité emette un photon kie03BB lorsqu’il est

mis en présence de n photons kie03BB est donc propor-
tionnelle à n + I. On interprète ce resultat en faisant
intervenir deux processus l’emission induite, processus
entierement symetrique du processus d’absorption, qui
est proportionnel à n, et par suite à l’intensite lumi-
neuse L’emission spontanee, qui est indépendante de
l’intensite lumineuse, et existe même en l’absence de
tout photon. L’importance relative des deux processus
est egale au nombre n de photons présents Ce résultat
se generalise facilement au cas où l’etat initial du

mode ki, e03BB n’est pas un état propre | n &#x3E; mais l’etat le
plus general (I, B, I) Il suffit de remplacer partout n

par le nombre moyen n de photons se trouvant présents
dans l’etat | 03BE&#x3E;

L’absorption et l’emission induite sont deux pro-
cessus entièrement symétriques, ils ne font intervenir

que les modes « remplis » (n ~ o). L’emission spontanee
fait intervenir tous les modes, y compris ceux qui sont
vides. C’est un processus entierement different des deux
auties C’est ainsi, par exemple, qu’un photon d’émis-
sion spontanée peut avoir a priori toutes les directions
de propagation et toutes les polarisations possibles
puisque tous les modes interviennent Par contre, un

photon d’emission induite a les mêmes caracteristiques
(energie, impulsion, polarisation) que les photons qui
lui ont donne naissance On dit que l’émission induite
est « coherente » On veut dire par là que si on attaque
un atome excité par une onde lumineuse cohérente au
sens de l’optique, la phase du dipôle electrique atomique
induit, et par suite celle de l’onde lumineuse qu’il émet
ensuite, sont liees a la phase de l’onde incidente
l’onde d’emission induite et l’onde incidente ont donc
une relation de phase et sont susceptibles d interferer
Cette image « classique » se justifie sans peine dans le
formalisme quantique par des calculs analogues à ceux
développes dans le paragraphe precédent. L’état initial
doit être alors du type

Toutes les proprietés de l’emssion spontanée peuvent
se retrouver aisement si l’on considere l’emission spon-
tanée comme une emission induite par les fluctuations
du vide. Nous avons vu en effet plus haut (cf I, B, 5)

que les fluctuations du vide sont isotropes Elles ont

a priori toutes les directions et polarisations possibles
D autre pait, leur phase est completement indéter-

minee

Signalons enfin que le processus d’emission spontanee
est responsable d’effets radiatifs ties importants et bien
connus C’est en effet l’émission spontanée qui rend ins-
table un niveau atomique excite et qui lui confere une

largeur naturelle 0393 et une self-énergie 0394E L’un des

principaux resultats du présent travail est de montrer
theoriquement et experimentalement que des effets

radiatifs analogues sont egalement associés aux deux

autres processus d’absorption et d’emission induite. Le
seul fait d’illuminer un atome peut élargir et deplacer
ses niveaux d’énergie Ces effets sont surtout sensibles

sur l’etat fondamental qui, n’ayant pas de largeui natu-
relle, est particulierement fin.

D 2014 La description du faisceau lumineux

Avant d’aborder la mise en équations du cycle de
pompage optique, il nous reste a préciser la description
du faisceau lumineux qui excite la resonance optique
des atomes

D’apres (1, B, I), il faudrait décrire l’état |03BE&#x3E; dans
lequel se trouve chacun des modes du champ de rayon-
nement La representation d’energie étant choisie, il est

évident que les etats |n&#x3E; sont beaucoup plus commo-
des à manier mathematiquement que les superpositions
lineaires |03BE&#x3E; Aussi le modele le plus simple qu’on
peut choisir pour le faisceau lumineux est le suivant :

tous les modes sont dans l’etat o, sauf un certain nombre

d’entre eux, k1, k2, kN qui sont chacun dans un etat

propre de l’étieroie k1, k2, kN ont tous la même dir ec-

tion et la même polarisation e03BB0 qui sont celles du fais-
ceau lumineux Le nombre N est très grand de sorte
qu’on peut admettie une repartition continue du nom-
bre de photons u(k)dk dans l’intervalle k, k + dk

u(k) est la forme spectrale de la raie excitatrice. La

largeur de u(k) est désignee par 0394. Comme nous avons

pris un état propre de l’énetgie, l’etat global du champ
de rayonnement est stationnaire au cours du temps Il

s’ensuit que les photons de chaque mode ont une pro-
babilité de présence uniforme dans le temps et dans

l’espace. La phase du champ de rayonnement est par
ailleurs completement indeter minée
Au premier abord, un tel modele peut donc paraître

tres éloigné de la realite physique. L’image intuitive
qu’on se fait d’un faisceau lumineux correspond plutôt
a une succession de trains d’ondes arrivant sur l’atome
Il semblerait donc preferable de choisir pour chaque
mode un etat ou la phase art une valeur determinée,
au moins partrellement Un train d’ondes resulte en effet
de l’interférence entre plusieurs ondes progressives de
frequences légerement differentes et la notion d’inter-
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férence implique l’existence d’une phase pour chaque
onde

Mais il se trouve qu’un mode ayant une phase deter-
minée doit avoir également un nombre moyen de pho-
tons très grand (en vertu de la relation d’incertitude
entre le nombre de photons et la phase) Une telle situa-
tion est difficilement realisable dans le domaine optique
Si nous considerons le rayonnement thermique, le nom-
bre moyen de photons dans le mode ki est égal
à (eki/h0393 2014 I)-1, c’est-a-dire extrêmement petit Le

rayonnement des sources lumineuses est evidemment

beaucoup plus intense que le rayonnement thermique
sui un intervalle spectral donne mais le nombre moyen
de photons de chaque mode reste toujours petit devant
l’unite On peut donner une preuve expérimentale de
ce fait les effets de fluctuations d’intensite d’un faisceau
lumineux decouverts par Hanbury-Brown et Twiss (24)
sont d’autant plus importants que le nombre moyen de
photons de chaque mode est plus grand Ces effets,
intenses dans le domaine hertzien, sont tres petits dans
le domaine optique même avec les sources lumineuses
les plus intenses
Nous pouvons donc espérer que le modele le plus

simple decrit plus haut n’est pas trop eloigne de la realite
physique. Nous le choisissons en raison de sa grande
simplicite La confirmation experimentale de tous les
effets prevus par la theorie sera une justification a pos-
teriori de ce modele.

Le choix qui est ainsi fait pour la description du fais-
ceau lumineux entiaîne plusieurs conséquences impor-
tantes:

a) Nous pouvons decrire le faisceau lumineux exci-
tateui umquement en termes de photons

b) Les quantites 03C3m03BC sont constamment nulles au

cours du temps. La non-existence d’une phase definie
dans le faisceau excitateur entraîne la non-existence

d’un moment dipolaire electrique global pour l’ensemble
des atomes La matrice densite qui represente cet ensem-
ble se décompose donc en deux sous-matrices 03C3mm,
et 03C303BC03BC’ relatives a l’etat excite et a l’etat fondamental.

c) L’émission induite par le faisceau lumineux est

negligeable devant l’émission spontanee En fait, ceci

suppose une condition sur l’intensité lumineuse u(k),
condition qui sera precisee plus lom (condition H, D, 4)

Enfin, on fait l’hypothèse suivante sur la largeur 0394
de u(k)

r est la largeur naturelle du niveau atomique excite
La condition 0394 » 0393 est toujours realisee dans les

cas pratiques (dans le cas du mercure, 0393 est de l’ordre
du megahertz, la largeur 0394 des sources excitatrices est
de l’ordre de plusieurs milliers de megahertz) On pour-
rait s’affranchir de la condition 0394 » 03C9e, 03C9f au prix
d’une complication de l’ecriture des equations

Remarque. 2014 Le modele choisi ici peut convenir a

toutes les experiences de pompage optique realisees

jusqu’a present L’utilisation d’un « laser » (3I) pour
effectuer le pompage optique pose un probleme theo-
rique et expérimental entierement nouveau Les fais-
ceaux lumineux obtenus avec une telle source ont des

caracteristiques ties interessantes et assez opposées de
celles qui sont decrites ici densité de photons tres elevee
et repartie sur un intervalle spectral extrêmement

etroit, existence d’une phase bien definie pour l’onde
lumineuse , tres grande directivite Les etats des modes

remplis ne sont alors certainement pas des états propres
de l’energie, |n&#x3E; La condition (I, D, I) est egalement
inversee

L’etude theorique et experimentale du pompage
optique sera certainement tres interessante a reprendre
avec ces nouvelles sources lumineuses On peut prevoir
des a present que le phenomene de resonance optique
aura une allure tres differente de celle dont nous avons
l’habitude a savoir deux processus indépendants,
l’excitation optique et l’emission spontanee, separes
par le temps de vie de l’etat excite Le comportement
de l’atome sera beaucoup plus voisin de celui d’un spin
soumis a l’action d’un champ de radiofrequence

CHAPITRE II

PRÉSENTATION DES RÉSULTATS THÉORIQUES

Introduction. - Nous pouvons aborder maintenant
la theorie du cycle de pompage optique Plusieurs modes
de presentation peuvent être choisis poui une telle etude
On peut, et c’est ce qui est fait dans J 2014 PI (4) et

J 2014 P2 (5), suivre l’oidre des calculs eux-mêmes On
part de l’équation de Schrodingei qui decrit l’evolution
dans le temps du systeme atome + champ de rayon-
nement, on résout de façon approchee cette equation

en lui appliquant des techniques de perturbations ; les
approximations faites et les resultats obtenus sont inter-
pretes au fur et a mesure de la piogression des calculs

Lorsqu’on veut justifier mathematiquement les resul-
tats théoriques, un tel plan est le seul qui convienne
Mais il se trouve, et c’est ce que nous ferons ici, que l’on

peut proceder autrement On peut regarder la structure
des équations finales auxquelles le calcul permet d’abou-
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tir, et l’interpreter en termes d’images physiques. Un
exemple comme nous allons le voir, on peut considerer

que l’evolution d’un atome dans le temps apparaît
comme une suite alternee de processus d’absorption et
d’émission spontanée separes pai des periodes d’evo-
lution propre, chacun de ces processus pouvant être

decrit de façon independante. Ces conclusions ne sont
valables que dans le cadre des hypotheses faites dans
le calcul et qui seront precisces

L’interêt d’une telle presentation est double elle

permet, d’une part, de degager les idees importantes
qui serviront ensuite de base a l’interpretation physique
des diffeients phenomenes Elle permet d’autre part
d’introduire un certaine systematique dans l’ecriture
des equations qui decrivent l’evolution dans le temps
du systeme atomique et du champ de rayonnement

Le detail des calculs ayant deja ete publie, il nous a
semble plus interessant d’adopter ici ce second point
de vue

A 2014 Les grandes lignes du calcul théorique

I° Les trois étapes du cycle de pompage optique.
2014 Trois etapes sont a distinguer dans le cycle de pom-
page optique A chacune de ces trois étapes sont associes
des etats de base pour le systeme global atome

+ champ de rayonnement
1re etape
L’atome est dans le sous-niveau 03BC de l’etat fonda-

mental, en presence du faisceau lumineux Les états de
base correspondants sont, avec les notations defimes
dans le chapitie Ier, § D

ou, plus simplement |03BC&#x3E;
2e etape
L’atome est dans le sous-niveau m de l’etat excité,

un photon ki, e03BB0 du faisceau lumineux a ete absorbe,
ce qui fait interverm les etats

ou, plus simplement | m, - ki&#x3E;
(Pout simplifier les notations, nous supposons ici que

les modes remphs ki k ne renferment qu’un photon
chacun)

3e etape
L’atome est dans le sous-niveau 03BC de l’etat fonda-

mental un photon ki, e03BB0 du faisceau lumineux a éte

absorbe, un photon k e03BB, reémis, ce qui fait intervenu
les etats

ou, plus simplement

(Les états correspondants à l’emission induite par le
faisceau lumineux sont négligés en vertu de la remai-
que e du § I, D)

Remarque. 2014 Il faudrait, en toute rigueur, tenir

compte de tous les etats qui correspondent a plusieurs
cyles de pompage successifs et qui sont, par exemple,
du type

Nous pouvons negligei des etats, pai ce que nous uti-
lisons une theorie des perturbations limitee au second
ordre pour resoudre l’equation de Schrodinger, et que,
d’autre part, l’etat initial à l’instant t0 est une super-

position lineaire, uniquement des etats |03BC ).
Les equations d’evolution auxquelles nous aboutissons

ne sont donc, en principe, valables que pour des temps t
suffisamment rapproches de t0 Il est neanmeins possible
de demontrer, ce que nous ferons plus loin, que ces

equations demeurent valables pour toutes les valeurs
de t

2° L’évolution dans le temps. 2014 L’evolution dans
le temps du vecteur d’etat du systeme global est décrite
par l’equation de Schrodinger

Le hamiltonien JC = 0 + I comporte deux termes.

JC0, qui represente les energies propres des deux sys-
temes en l’absence de toute interaction , JC1, qui repre-
sente l’interaction entre les deux systèmes Le rap-

port I/0 est petit (La constante de couplage e2/0127c de
l’electrodynamique quantique est égale a I/I37) La

faiblesse de ce couplage permet de traiter I comme

une perturbation dans (II, A. I)
L’etat initial, a l’instant t = t0 est représente par

Par suite du couplage avec I, cet etat est devenu
à un instant t suffisamment rapproche de t0

Le prubleme consiste à calculer les a03BC(t), am,-i(t),
a03BC, -ki,ki03BB(t) qui decrivent l’etat du systeme global a

l’instant t

De façon plus précise, si nous nous interessons uni-
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quement au système atomique, il nous faut calculer les

trois matrices densites a03BC(t)a*03BC’(t), 03A3am,-ki(t)a*m’, -ki(t)a*m’, -ki(t),

03A3a03BC,-ki,ki03BB(t)a*03BC’,-ki,k,03BB(t), obtenues en farsant la moyenne
sur les atomes identiques de la vapeut et en sommant

sur tous les photons absorbes ou reemis. A l’instant t,
l’ensemble des atomes dans l’etat fondamental et dans
l’état excite est decrit par les deux matrices densites

03C303BC03BC’(t) et 03C3mm,(t)

Le comportement de toutes les giandeurs atomiques
est calculable a partir de ces deux matrices densites.

3° Le résultat final du calcul. 2014 La resolution

approchee de (II, A, i) par les methodes de perturbation
du 2e ordre qui sont exposees dans J 2014 PI et J 2014 P2,
permet de calculer la vitesse d’evolution, à l’instant t,
des deux matrices densites (II, A, 4)

Le même traitement permet également de calculer
les quantites de lumiere absorbee, LA, ou reemise, LF,
par unite de temps par l’ensemble des atomes.

Les detecteurs qui permettent de mesuier ces quan-
tités sont des cellules photoelectriques ou des photo-
multiplicateurs. La sensibilite spectrale de ces appa-
reils varie peu au voisinage de la frequence atomique k0
Aussi, les quantites LA et LF comportent egalement une
moyenne sur l’energie des photons absorbes ou réemis

(Les expressions detaillées auxquelles on parvient
seront rappelées dans les chapitres ultérieurs)

Remarque. 2014 Il existe une autre façon de conduire
le calcul précédent qui nous a éte signalée par M Yvon.
L equation de Schrodinger (II, A, 1) est écrite direc-

tement pour la matrice densite globale qui represente
l’ensemble des deux systèmes · atomes plus champ de
rayonnement On suppose qu’a l’instant initial, il n’y a
pas de corrélations entre les deux systèmes. Si l’on s’inte-
resse au systeme atomique, on etudie l’evolution dans
le temps de la « matrice densite reduite » obtenue en

prenant la trace par rapport au champ de rayonnement
de la matrice densite globale (Si l’on s’interesse au

champ de rayonnement, il faut prendre la trace pai

rapport au systeme atomique) Cette methode génerale
s’appelle « méthode régressive » (32) et s’applique avec
succes à tous les cas où le système étudie peut être

décomposé en deux parties (33).

Les calculs développés dans J 2014 P1 et J 2014 P2 sui-

vent d’ailleuis ce plan général. L’emploi systematique
de la matrice densité, des le début des calculs, deviart
permettre de les présenter sous une forme beaucoup
plus concise et beaucoup plus elegante

B 2014 Étude de la forme générale
des équations d’évolution

I° Les équations d’évolution. 2014 On trouve fina-
lement que les équations qui decrivent l’evolution dans
le temps de 03C303BC03BC’ et 03C3mm’ ont la forme suivante

L’evolution dans le temps de l’etat fondamental (ou
de l’etat excite) de l’atome comprend trois sortes de

termes que l’on peut attribuer a trois causes différentes

Envisageons ce dernier terme Parmi les causes d’evo-

lution qui figurent dans d(3) dt, il y a toujours l’interaction

entre l’atome et le champ magnetique statique H0 S’il

n’y en a pas d’autres, d(3) dt 03C303BC03BC’ et d(3) dt 03C3mm’ s’ecrivent

Ces équations décrivent la precession de Larmor du
moment angulaire transversal dans l’etat fondamental
et dans l’état excite

Remarque. 2014 Nous écrivons ici les matrices den-

sites 03C303BC03BC’ et 03C3mm’ dans la représentation du laboratoire.
Dans J 2014 PI et J 2014 P2, elles sont ecrites en repré-
sentation d’interaction et designées alois par 03C103BC03BC’
et 03C1mm’ Le passage en représentation d’interaction

permet d’éliminer la variation propre du système ato-
mique due aux causes d’evolution auties que l’interac-

tion avec le champ de rayonnement. Les termes d(3) dt 03C103BC03BC’
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et d(3) dt 03C1mm’ n’existent plus pour les equations (II, B, I)

lorsqu’elles sont ecrites pour 03C103BC03BC’ et 03C1mm’
La représentation du laboratoire est donc moins

commode sur le plan mathematique Par contre, elle

permet de dégager beaucoup plus clairement la signi-
fication physique des differents résultats. Nous l’utili-

serons ici de façon systématique Le passage d’une repré-
sentation à l’autre se fait au moyen des formules

03C303BC03BC’(t)=03C103BC03BC’(t)e-i(03BC-03BC’)03C9ft (II, B, 3)03C3mm’(t)=03C1mm’(t)e-i(m-m’)03C9et
2014 Les equations qui décrivent les effets de l’exci-

tation optique et de l’emission spontanee ont la forme
suivante

Les divers coefficients E et S qui figurent dans ces
equations sont des coefficients CONSTANTS. Nous ne pie-
ciserons pas davantage leur forme pour le moment

puisque l’etude detaillee des équations (II, 13, 4) et

(II, B, 5) sera faite dans le chapitre III Nous desirons
maintenant souligner quelques points importants hes à
la forme même de ces equations

2° Propriétés des équations d’évolution. 2014 a) Le
point le plus important est le fait que la vitesse de varia-
tion du systeme atomique due au couplage avec le

champ de rayonnement peut être dissociée de l’evulu-

tion propre d(3) dt et mise sous la forme d’une somme de

deux vitesses de variation d(1) dt et d(2) dt que l’on peut attri-
buer a chacun des deux processus élémentaires d’inter-
action qui interviennent au cours du cycle de pompage
optique l’absorption d’un photon du faisceau lumineux
(representée par l’indice I) , l’emission spontanee
(representee par l’indice 2)

b) Les équations d’evolution sont des équations diffe-
rentielles et non des equations integrodifferentrelles. Il

s’ensuit, par exemple, que la vitesse de variation de 03C303BC03BC’
a l’instant t, due au pompage optique dépend de l’état
du système atomique, 03C303BC’’03BC’’’ et 03C3mm’, au même instant t,
et non pas de toute « l’histoire » de ce systeme entre
l’instant initial t0 et t

c) Les equations (II, B, 4) et (II, B, 5) sont des équa-
tions differentielles lineaires, à coefficients constants.

On peut donc parler de probabilites par unité de temps
associees aux processus elementaires I et 2

Pour des raisons d’homogeneite, les coefficients E

et S qui figurent dans les équations (II, B, 4) et (II, B, 5)
sont homogenes à l’inverse d’un temps L’ordre de

grandeur des coefficients E est I Tp, où Tp est, de façon

intuitive, la duree de vie de l’etat fondamental, ou

encore l’intervalle de temps moyen separant l’absorp-
tion successive de deux photons par le même atome.

Quant aux coefficients S, leur ordre de grandeur est I/03C4,
ou 03C4 est la durée de vie radiative de l’etat excité

Remarque. 2014 Comme elles sont obtenues a partir
d’un traitement de perturbation du second ordre, les

equations (II, B, I) ne sont en principe valables que
pour des instants t suffisamment rapprochés de t0, de
façon plus precise, pour t0 t t0 + Tp

Mais nous venons de voir que ces équations diffé-
rentielles sont linéaires et a coefficients constants les

proprietés de l’évolution du systeme atomique à l’ins-
tant t ne dépendent donc pas de cet instant t Il s’ensuit

que les equations (II, B, I) sont valables pour toutes
les valeurs de t, en particulier pour t &#x3E; t0 + Tp, a la
condition toutefois que les caractéristiques du faisceau
lumineux aient très peu changé entre l’instant initial t0
et l’instant t Nous supposerons que cela est vrai et que
le faisceau lumineux constitue un très grand réservoir
qui est très peu affecté par le couplage avec la vapeur
atomique (dans la réalite physique, il est constamment
« régenéré » par la source lumineuse, ce qui justifie
l’hypothèse precedente)

C 2014 Conséquences physiques
de la forme des équations d’évolution

I° Description physique de l’évolution dans le

temps. 2014 Après avon analyse la forme mathematique
des equations d’evolution, il est possible de donner une
image physique simple de l’évolution dans le temps
d’un atome donné Il est clair que cette image n’est
valable que dans le cadre des hypothèses qui permet-
tent d’aboutir aux equations écrites plus haut. Comme
nous allons le voir, c’est l’image communement admise
et consideree comme intuitive (En fait, elle n’est pas le
moins du monde evidente. Elle serart fausse dans l’hypo-
thèse d’une excitation par un laser).

L’excitation optique arrache les atomes de l’etat fon-
damental et les transporte dans l’etat excité. L’équa-
tion (II, B, 4, a) décrit comment l’etat fondamental
est vide par ce processus (l’état fondamental figure dans
les deux membres de l’equation) L’équation (II, B, 4, b)
décrit comment l’état excité est rempli a partir de l’état
fondamental lois de ce processus (l’état excité et l’état
fondamental figurent séparément dans les deux mem-
bres de l’equation) Les mêmes commentaires peuvent
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être faits à propos des équations (II, B, 5), l’equa-
tion (II, B, 5, a) décrivant comment l’etat excite est
vidé par le processus d’émission spontanee, l’équa-
tion (II, 13, 5, b) decrivant comment l’etat fondamental
est remph à partir de l’état excite par suite de ce même
processus

Lorsque l’atome est dans l’etat fondamental, il a

donc une certaine probabilite I Tp par unite de temps de

passer dans l’etat excite sous l’effet du processus d exc i-

tation I. Lorsqu’il est dans l’etat excite, il a une certaine
probabilite I/03C4 de retourner a l’etat fondamental sous
l’effet du processus d’emission spontanee 2

Il s’ensuit que son evolution dans le temps peut être

représentee schematiquement par la ligne brisee de
la figure 3

FIG 3

Il est interessant de tradune physiquement sui cette
figure les propriétes mathematiques a, b, c, enoncees

dans le paragraphe précédent
a) Les processus responsables de l’evolution de

l’atome

I° le long des lignes verticales marquees d’une fleche,

du type AB, EF, (processus d’absorption d(1) dt),
2° le long des lignes verticales marquees de deux

fleches, du type CD, GH, (processus d’emission

spontanee d(2) dt),
3° le long des lignes horizontales OA, BC DE, FG,

(evolution propre d(3) dt) agissent de façon independante
sur l’atome.

b) L’évolution de l’atome le long d’une transition

verticale depend umquement de l’etat de l’atome au

point de départ de la transition.
L’evolution le long de AB (ou GH) depend ainsi

uniquement de l’état de l’atome au point A (ou G)
On peut donc parler de proprietes instantanees associees
aux processus I et 2

c) Ces proprietes instantanées sont decrites par les
coefficients E et S Comme E et S ne dependent pas du
temps, il s’ensuit que les proprietes des processus d’ab-
sorption et d’emission spontanee sont intrinsèques et

restent les mêmes pour toutes les transitions du type AB,
EF . ou CD, GH,

2° Plan choisi pour l’interprétation physique des
résultats théoriques. 2014 Ces simples considerations
suffisent a degager clairement l’idee importante qui doit
servir de base a une etude synthetique du pompage
optique
Ce qu’il y a de commun a toutes les experiences de

pompage optique, ce sont les proprietes instantanees et

intrinseques des deux processus elementaires d’interac-
tion entre l’atome et le champ de rayonnement, l’absorp-
tion d’un photon de resonance optique et l’emission

spontanee (parties verticales de la figure 3) Ce qui varie
d’une expérience a l’autre, c’est l’evolution propre du

système atomique entre deux processus elementaires
d’interaction (parties horizontales de la figure 3)

Cette idee impose alors de façon tres naturelle le

plan que nous suivrons au chapitre III pour inter-

preter physiquement les resultats théoriques
a) Plutôt que d’etudier directement les equations

d’évolution globales (II, B, I), nous commencerons par
etudier les groupes d’equations (II, B, 4) et (II, B, 5)
On degage ainsi les propriétes importantes qui se retrou-
vent dans toutes les expériences de pompage optique
C’est ce que nous ferons dans les parties A et B du

chapitre suivant
Au groupe des deux equations (II, B, 4), nous ajou-

terons d’ailleurs l’expression donnant la quantite de
lumiere LA absorbee par unité de temps , au groupe
d’equations (II, B, 5) l’expression donnant la quantite
de lumiere LF emise par unite de temps En effet, l’ab-
sorption et l’emission d’energie lumineuse doivent être
respectivement associees aux deux processus 1 et 2

Chacun de ces deux processus se tiouve ainsi decrit par
un groupe de trois equations qui expriment l’effet
instantane de ce processus, sur l’etat fondamental de

l’atome, sur l’etat excite de l’atome et sur le champ
de rayonnement

Nous etudierons en detail chacun de ces deux groupes
de trois equations Toutes leurs proprietes seront ana-

lysees et interpretees a partir de lois physiques tres

simples nous montrerons que l’energie, le moment

angulane doivent être conserves globalement au cours
des transitions verticales de la figure 3 

b) Une fois cette etude de base faite, il est beaucoup
plus facile ensuite d’aborder l’analyse des équations
d’évolution globales (II, 13, I). Il faut alors tenir compte

de l’evolution propre de l’atome d(3) dt entre deux proces-
sus elementanes d’interaction (Dans ce travail, nous
envisageons essentiellement comme causes d’evolution

propre, l’interaction avec le champ magnetique sta-

tique H0 et, eventuellement, l’interaction avec un champ
de radiofréquence) C’est cette analyse de l’evolution

globale que nous presenterons dans les parties C et D
du chapitre III

C’est à ce stade de l’etude qu’apparaît de façon frap-
pante la difference entre le comportement du moment
angulaire longitudinal de l’atome et celui du moment
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angulaire transversal · tant qu’on étudie les proprietés
instantanees de l’interaction entre l’atome et le champ
de rayonnement, on ne rencontre aucune difference

importante entre le comportement de ces deux gran-
deurs physiques Le long des lignes verticales de la

figure 3, il y a entre l’atome et le photon un échange
de moment angulaire aussi bien longitudinal que trans-
versal Par contre, le long des lignes horizontales, l’une
de ces grandeurs, le moment angulaire longitudinal,
n’evolue pas tandis que le moment angulaire transversal
de l’atome évolue, par suite de la precession de Larmor

3° Utilité pratique du mode de présentation
choisi. 2014 Comme nous l’avons signalé plus haut, le

mode de presentation choisi presente un interêt pra-
tique.

Si l’on veut interpreter quantitativement une expe-
rience de pompage optique donnee, le seul problème
qui reste a resoudre est celui du calcul des quanti-

tes d(3) dt 03C303BC03BC’ et d(3) dt 03C3mm’ Une fois ces expressions cal-

culees, il faut les ajouter aux expressions d(1) dt et d(2) dt don-

nées dans le present travail et resoudre le systeme
differentiel (II, B, I).
Nous verrons plus loin que les signaux de detection

optique LA et LF s’expriment très simplement à partir
de 03C303BC03BC’ et 03C3mm’ Une fois le systeme (II, B, I) resolu,
on peut donc calculer les signaux optiques et par suite

interpréter quantitativement l’experience envisagee.
Il est donc ainsi possible d’introduire une certaine

« systématique » dans la façon de conduire le calcul

quantitatif d’une experience de pompage optique

D 2014 Conditions de validité de la théorie

Toutes les proprietés que nous venous de mettre en
evidence et qui sont liees a la forme des equations d’evo-
lution ne sont evidemment valables que si certaines

conditions de validite sont remplies La liste en est la
suivante

I° Conditions de validité. 2014 a) Hypothèses faites
sur le faisceau lumineux

2014 L’onde lumineuse qui excite la resonance optique
des atomes n’a pas de phase definie On peut ignorer
la « coherence optique » entre l’etat fondamental et

l’etat excité de l’atome .

2014 0394, largeur de la raie excitatrice, est grande devant
la largeur naturelle 0393 du niveau excite (0393 est l’inverse
de la duree de vie radiative 03C4 du niveau excite, 0393 = I/03C4)

Thèse c CHOEN-TANNOUDJI, I962 (p)

2014 0394 est grand devant les effets Leeman 03C9e et 03C9f
de l’etat fondamental et de l’etat excite

2014 L’intensite lumineuse est suffisamment faible pour
que l’emission induite et l’absorption provoquées par
le faisceau lummeux soient des processus très faibles
devant l’émission spontanee.

Ceci entraîne que la durée de vie Tp de l’etat fonda-

mental est longue devant la duree de vie 03C4 de l’etat

excite

b) Hypotheses faites lors de la resolution approchee
de l’equation de Schrodinger

2014 Les équations (II, B, 4) qui décrivent l’evolution
sous l’effet du processus d’excitation optique sont éta-
blies moyennant la condition

(Cette condition est realisee si (II, D, 2) et (II, D, 4) le

sont).
2014 Quant aux equations (II, B, 5) qui decrivent l’evo-

lution sous l’effet du processus d’emission spontanée,
elles sont valables si la largeur naturelle 0393 est petite
devant l’energie optique k0 de la transition, ce qui est
tiès largement realise

Remarque. 2014 Il nous paraît important de rappeler

comment s’introduit la condition 0394 » I Tp lors de l’éta-
blissement des equations (II, B, 4)

L’expression donnant d(1) dt 03C303BC03BC comporte des quantites

du type :

(u(k) est la forme spectrale de la rate excitatrice, dont
la largeur est 0394) Pour faire le calcul d’une telle quan-
tité, on procede de la façon suivante on commence

par se fixer une certaine valeur de t 2014 t’ et à faire l’inte-

gration sur k L’exponentielle eik(t-t’) est alors une fonc-

tion oscillante de k, dont la periodicite est I t-t’. Si

I t-t’ est très petit devant la largeur 0394 de u(k), l’expo-
nentielle oscille un tres grand nombre de fois sur l’inter-
valle ou u(k) est different de zéro et varie lentement ;
1 integrale du produit de ces deux fonctions est alois

nulle Les seules valeurs de t 2014 t’ qui interviennent
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dans le calcul de la double intégrale sont donc celles

pour lesquelles .

Comme 03C303BC"03BC"(t’) varie avec des constantes de temps
de l’ordre de Tp, il s’ensuit que si Tp  I 0394, 03C303BC"03BC"(t’)
peut être remplace par 03C303BC"03BC"(t) et sorti de l’integrale.
L’équation intégro-différentielle est ainsi remplacee
par une equation differentielle

Des calculs tres analogues se rencontrent lors de
l’etude des equations (II, B, 5) qui decrivent l’effet du
processus d’emission spontanee u(k) est alors remplace
par la fonction k2 qui est en quelque sorte la repartition
spectrale energetique des fluctuations du vide

(voir I, B, 5). Ce qui joue le rôle de 0394, c’est alors k0
qui est, de façon très approchee, la « largeur » de la
fonction k2 au voisinage du point k0. D’ou l’origine de
la condition (II, D, 6).

2° Signification physique des conditions de vali-

dité. 2014 La remarque precédente montre que d(1) dt 03C303BC03BC’

depend en fait des valeurs de 03C303BC"03BC"(t’) pour t - I 0394  t’ t

Elle conduit donc a penser que la duree effective d’un

processus d’absorption est I 0394 . Cette idee est d’ailleurs

tres bien confirmee par l’image classique des trains

d’onde En effet, si 0394 est la largeur de la répartition
spectrale energetique, l’extension du train d’onde dans

l’espace est I 0394, et le temps mis par ce train d’onde a

passer devant l’atome est bien I 0394 (rappelons que nous
avons pris = c = I) Un est de même conduit à

penser que la duree effective d’un processus d’emission

spontanee est de l’ordre de I k0
Insistons bien sur le fait qu’il ne faut pas confondre

la durée effective d un processus avec l’inverse de la

probabilité par unité de temps pour qu’un tel processus
ait lieu. Ainsi, Tp est le temps moyen au bout duquel
un processus d’absorption a une très grande chance de

s’être produit ; I 0394 le temps effectif que dure un tel pro-

cessus lorsqu’il se produit

Cette interprétation physique de la quantité I 0394 pei-
met alors de comprendre tres clairement la plupart des
conditions de validite de la theorie elles expriment
que les durées effectives des processus d’absorption et
d’emission spontanee sont tres courtes devant tous les

autres temps du probleme (ces temps sont Tp et I 03C9f
pour l’etat fondamental , 03C4 = I 0393 et I 03C9e pour l’etat excite).
On peut alors considerer ces processus comme instan-
tanés En d’autres termes, sur la figure 3, les tiansitions
dues aux processus I et 2 sont reellement bien veiticales
dans l’échelle des temps choisie.

3° Domaine d’application de la présente théorie.
2014 Nous signalerons tout d’abord que la condition

(II, D, 3) 0394  03C9e, 03C9f n’est pas essentielle On peut
s’en affranchir aisement Les diverses équations conser-
vent la même forme La seule difference est que les
coefficients E qui figurent dans les équations (II, B, 4)
dépendent alors de 03C9e et 03C9f, ce qui n’est pas le cas

lorsque la condition (II, D, 3) est realisee Ceci se

comprend d’ailleurs facilement Il faut alors tenir compte
de la vaiiation de l’intensité lumineuse excitatrice

d’une composante Zeeman de la raie de resonance a

l’autre
En ce qui concerne les condition, (II, D, 2), (II, D, 4),

(II, D, 5) et (II, D, 6), elles sont largement realisees
dans toutes les experience, de pompage optique. La
seule difficulte provient de la condition (II, D, I) Le

modele choisi pour le faisceau lumineux permet d’ignorer
completement la phase de l’onde lumineuse et, par suite,
le dipôle electrique global de la vapeur atomique Pour

justifier un tel modèle, très commode sur le plan mathe-
inatique, nous avons indiqué que la phase des ondes
lumineuses fourmes par les sources usuelles etait tres

mal determinee Mais nous ne demontrons pas rigou-
reusement que l’eireur commise en supposant qu’elle
est completement indeterminée est negligeable La seule

justification de ce point precis est fournie par le fait

que toutes les prévisions théoriques concordent avec
l’expérience.

Il nous semble que le prolongement normal d’une
telle étude consisterait à reprendre la théorie du cycle
de pompage optique en supposant inversées toutes les
conditions précédentes, en particulier, les condi-

tions (II, D, I), (II, D, 2) et (II, D, 4).
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CHAPITRE III

INTERPRÉTATION PHYSIQUE DES RÉSULTATS THÉORIQUES

A 2014 Étude du processus d’absorption

I° Résultats théoriques. 2014 Comme nous l’avons

souligne dans le chapitre précedent, les proprietés ins-
tantanees et intrinseques du processus d’absorption
sont decrites par le groupe d’equations (II, B, 4) et

par l’expression donnant LA En explicitant les coeffi-

cients E03BC"03BC"03BC03BC et E03BC03BC’mm’, il vient .

Les deux premieres equations qui representent l’effet
instantane du processus d’absorption sui l’etat fonda-
mental et sur l’etat excite-de l’atome sont tirées des
formules (II, I3) et (II, I8) de J 2014 PI

La troisième equation s’obtient de façon très simple
à partir des deux autres On écrit que le nombre de

photons absorbes dans le temps dt est égal au nombre
d’atomes qui quittent l’etat fondamental dans l’inter-

valle de temps dt, c’est-a-dire - 03A3d(1) dt 03C303BC03BC, ou encore

au nombre de ceux qui arrivent dans l’etat excité au

cours du même 

temps d(1) dt 03C3mm

L’expression des quantrtes I 2Tp, 0394E’, A03BC03BC’ qui appa-

raissent dans les formules (III, A, I) est la suivante .

On a par ailleurs

0393 et 0394E sont la largeur naturelle et la self-energie du
niveau excite

2° Effets du processus d’absorption sur l’état fon-
damental de l’atome. 2014 L’equation (III, A, I, a)
décrit la façon dont se vide un état fondamental posse-
dant de la « coherence hertzienne » 03C303BC03BC’ par suite du

processus d’absorption Les quantités 03C303BC03BC’ sont au

nombie de (2I + I)2. L’equation (III, A, I, a) est donc,
en fait, un systeme differentiel lineaire a coefficients

constants par rapport aux (2I + I)2 quantités 03C303BC03BC’
Il s’ensuit que la description du processus d’absorp-

tion necessite plusieurs constantes de temps qui sont
les valeurs propres de la matrice associee à ce systeme
différentiel linéaire Nous allons, par une transfor-
mation simple sur l’equation (III, A, I, a) faire appa-
raître ces valeurs propres et degager ainsi clairement

la signification de Tp, 0394E’ et A03BC03BC’ (A03BC03BC’ est défini

par III, A, 2, c)
Il est tout d’abord plus commode d’écrire ce système

differentiel sous forme matricielle. Designons par 03C3 la
matrice densite dans l’état fondamental. L’ensemble
des quantites A03BC03BC’ peut être considérée comme une

matrice agissant dans cet etat. Nous la désignons par A
Il vient ainsi

La matrice A est hermitique . A03BC03BC’ = A*03BC’03BC comme on

le voit sur la définition de ces quantités. Il s’ensuit

(propriete genérale des matrices hermitiques) que les
valeurs propres de A sont reelles ; et que les vecteurs
propres sont orthogonaux. Désignons par p03B1 et 03B1&#x3E;
ces valeurs propres et ces vecteurs propres

Les vecteurs |03B1&#x3E; forment une base orthonormée qui
peut être utilisée pour décrire l’état fondamental au
même titre que l’ensemble des vecteurs |03BC&#x3E; En ce

qui concerne l’equation (III, A, 4), la représentation |03B1&#x3E;
est beaucoup plus commode, car la matrice A est dia-
gonale dans cette représentation. Il vient ainsi
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Les valeurs piopres du systeme differentiel linéaire

(III, A, I) s’obtiennent ainsi immediatement Écrite
pour un elément diagonal 03C303B103B1, (III, A, 5) devient ·

Les conséquences physiques des équations (III, A, 5)
et (III, A, 6) apparaissent alors tres clairement

a) Par suite du processus d’absorption, l’etat |03B1&#x3E;

acquiert une duree de vie bien definie et qui vaut 0393p p03B1
b) Par suite de ce même processus, l’etat |03B1&#x3E; est

également deplace d’une quantite p03B10394E’
Il ressort donc de cette etude que le processus d’ab-

sorption non seulement elargit mais deplace l’etat fonda-
mental Ces deux effets distincts sont a associer respec-
tivement a Tp et 0394E’ (d’ou l’origine de la notation

choisie) La force du processus d’absorption est decrite
par ces deux quantites Lorsque le moment angulaire
total I de l’etat fondamental est different de O, il existe

(2I + I) « états » du moment angulaire, differents et

orthogonaux, qui ont chacun une duree de vie et un

deplacement energetique bien definis Tp p03B1 et p03B10394E’.
Ces états |03B1&#x3E; et les quantites p03B1 dependent unique-
ment des quantites A03BC03BC’ qui decrivent donc l’aspect
angulaire du processus d’absorption.

Étant donnée leur importance, nous allons etudier
maintenant de façon detaillee les quantités Tp, 0394E’,
A03BC03BC’ dont l’expression est donnée par les formules

(III, A, 2)

3° Étude de Tp et 0394E’ : aspect énergétique du
processus d’absorption. 2014 a) Transitions réelles et

transitions virtuelles. 2014 Dans les expressions (III, A, 2),
le systeme atomique intervient par une courbe d’ab-

sorption ou de dispersion centrée au point 0, de lai-
geur 0393 (Ak varie très peu avec k , de plus, nous negli-
geons pour le moment l’effet Doppler) Quant au champ
de rayonnement, il intervient par la repartition spec-
trale u(k), de largeur 0394 Nous supposons u(k) symetrique
autour de la valeur k1

Pour avoir I Tp ou 0394E’, il faut faire le produit de u(k)
par la courbe d’absorption ou de dispersion atomique
et intégrer de O à + ~ (fig 4)

FIG. 4

Pour I Tp, le resultat de cette integration est très simple,
car 0393 etant très petit devant 0394 (condition (II, D, 2)),
la courbe d’absorption atomique, de largeut r, se 

comporte comme une « fonction 03B4 » vis-a-vis de u(k)
II vient donc

On trouve ainsi que I Tp est proportionnel a l’intensite

lumineuse excitatrice a la frequence 0
Pour 0394E’, le calcul de l’integrale n’est pas aussi

simple On ne peut pas en effet, comme pour I Tp, reduire
le domaine d’integration à un intervalle de largeur 0393

entourant la valeur 0 On peut par contre affirmer que
la contribution de ce domaine d’integration a la valeur
de 0394E’ est nulle En effet, dans un domaine de largeur 0393,
u(k) ne varie pratiquement pas Il peut donc être sorti
de l’integrale, qui vaut alors zero par suite des syme-
tries d’une courbe de dispersion

Cette etude des expressions (III, A, 2) nous a donc
permis d’etablir le fait suivant : Tp ne depend que des
valeurs de u(k) comprises à l’interieur d’un domaine de

largeur 0393 entourant la valeur k0 0394E’, par contre, ne

depend que des valeurs de u(k) a l’exterieur de ce domaine.
Cecr nous amene alors tout naturellement a distin-

guer deux types de transitions differentes, qui se dis-

tinguent par l’énergie des photons qui les induisent :

Tp est dû a l’un de ces types de transition, 0394E’ à l’autre.

Lorsqu’il y a dans le faisceau lumineux excitateur
un photon ayant une energie égale, à 0393 près, à l’éner-

gie 0 de la transition atomique, le photon peut être
effectivement absorbé par l’atome Une telle transition

qui satisfait au principe de conservation de l’énergie est,
pour cette raison, appelee transition réelle L’effet d’une
telle transition est de donner une duree de vie à l’état

fondamental, puisque l’atome peut ainsi quitter effec-
tivement cet etat. Les transitions reelles elargissent
donc l’etat fondamental sans le deplacer

Lorsque, par contie, l’énergie du photon k1 differe

de 0 d’une quantité superieure a 0393, l’atome a une pro-
babilité nulle d’avoir quitté l’etat fondamental à la
fin du processus d’excitation optique. Il ne peut se

trouver dans l’état excité car l’énergie ne serait pas
conservée dans une telle transition La duree de vie
de l’etat fondamental n’est donc pas affectée par un
tel processus

Le couplage entre l’atome et le champ de rayonne-
ment existe cependant Si, pour des raisons liées à la
conservation de l’energie, ce couplage ne peut plus
induire de transitions entre l’etat fondamental et l’etat
excité, Il n’en perturbe pas moins l’atome durant le

processus d’excitation lui-même, et cette pertuibation
se traduit par un déplacement des niveaux d’energie,
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Ce resultat peut s’énoncer également d’une façon beau-

coup plus imagee Loisque le defaut d’energie k1 - 0
est supéireur a 0393, l’atome n’absorbe plus réellement le
photon , on dit qu’il peut l’absorber « virtuellement »

et cela pendant un temps qui, d’apres la quatrieme rela-

tion d’incertitude est de l’ordre de 0127 /k1-k0. L’effet de
cette transition virturlle est de melanger l’etat excite

et l’etat fondamental de l’atome et de modifier pai suite

l’énergie de ces etats. Les transitions virtuelles deplacent
donc l’etat fondamental sans l’elargir

Remarque - Le photon est une paiticule relativiste
Il a une impulsion k(0127 = c = I). De même l’atome a
une energie anetique correspondant aux degrés de
liberte de translation C’est donc le quadrivecteur
impulsion-energie, plutôt que l’énergie seulement, qui
doit être conserve au cours d’une transition réelle On

retrouve ainsi sans difficulte l’effet Doppler kv qui figure
dans les expressions (III, A, 2)

b) Lien avec l’absorption et la dispersion anormale de la
vapeur. 2014 Étudions maintenant comment varient Tp
et 0394E’ en fonction de l’écart k1 - 0 entre le centre
de la raie excitatrice k1 et la frequence de la transition

atomique 0.

FIG. 5

D’apres (III, A, 7), I TP varie exactement comme u(k).
L’interprétation que nous avons donnée de TP rend ce
résultat evident Quant à 0394E’, il est nul par raison de

symetrie pour k1 = 0 Puis il croît avec k1 - 0 Un

maximum du même ordre de grandeur que celui de I Tp
est atteint loisque k1 - 0 est de l’ordre de 0394 2. 0394E’

decroît ensuite, mais beaucoup plus lentement que I Tp.
En fait, on peut demontier a partir de (III, A, 2) que

La variation de I Tp et de 0394E’ avec k1 - 0 rappelle
de façon frappante celle de la paitie réelle et imaginaire
de l’indice de refraction de la vapeur, c’est-à-dire

l’absorption et la dispersion anormale Cette analogie
est plus que formelle et a une signification physique
tres profonde Lorsqu’une transition reelle se produit,
le photon est absorbé et disparaît du faisceau incident
C’est le phénomène d’absorption Lorsqu’une transition
virtuelle se produit, le photon est absorbe virtuellement
pendant un temps très court , puis Il est ieplace dans
sa direction de propagation initiale. Neanmoins, pen-
dant le temps que dure la transition virtuelle, le photon
ne se propage pas puisqu’il est « happe » pai l’atome
On conçoit donc que la vitesse de propagation des pho-
tons au sein de la vapeur soit affectée par les transitions
virtuelles C’est le phenomene de dispersion anormale.

Cette analogie peut être également souhgnee de la

façon suivante L’interaction entre l’atome et le photon
incident a des conséquences a la fois sur l’atome et sur
le photon Jusqu’a present, seuls les effets de cette

interaction sur le photon ont eté etudiés . les phéno-
mènes d’absorption et de dispersion anormale sont

connus depuis fort longtemps Le present travail permet
d’affirmer que les effets correspondants existent pour
l’atome : les niveaux d’énergie dans l’etat fondamental
sont élargis et déplacés par suite de l’interaction avec
le faisceau lumineux

c) Variation de I Tp et 0394E’ avec l’mtensité lumineuse. 2014

Il est facile de voir sur les expressions (III, A, 2) que I TP
et 0394E’ sont proportionnels à l’intensite lumineuse
u(k)dk represente en effet par definition le nombre de

photons ayant leur energie compiise dans l’mteivalle k,
k + dk Faire varier l’intensite lumineuse revient à

multipher u(k) et par suite I Tp et 0394E’, par le facteur

correspondant. Ceci se comprend d’ailleurs aisément.
Plus grand est le nombre de photons dans le faisceau
lumineux, plus grande est la probabilite pour qu’une
transition reelle ou virtuelle se produise.
Nous devons donc nous attendre à ce que les effcts

d’elargissement et de deplacement des niveaux d’éner-
gie causés par la lumiere varient lineairement avec
l’intensité lumineuse

Remarque. - Avant de terminei ce chapitre, signa-
lons que les eflets associés à Tp et a 0394E’, durée de vie
et déplacement energetique, sont très analogues aux
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effets radiatifs associés au processus d’ernission spon-
tanée : largeur natuielle 0393 et self-énergie 0394E Nous
reviendrons en détail sur cette analogie lors de l’etude
du processus d’émission spontanee.

4° Étude des A03BC03BC’. Aspect angulaire du processus
d’absorption. - a) Caractère isotrope ou anisotrope du
processus d’absorption. 2014 Les A03BC03BC, s’expriment a partir
des quantités sans dimensions &#x3C;03BC |e03BB0 D | m&#x3E; qui
décrivent la dépendance angulaire des elements de
matrice du hamiltonien d’interaction 1 Ils dependent
essentrellement de la polarisation e03BB0 L’étude faite plus
haut nous a montie que les vecteurs propres | 03B1&#x3E; et les
valeurs propres p03B1 de la matrice A03BC03BC’ jouaient un rôle
important en ce qui concerne les proprietes du pro-
cessus d’absorption
- L’atome et le photon possédant chacun un moment

angulaire, l’absorption du photon par l’atome doit
être décrite comme un processus d’interaction elemen-
taire entre deux particules douees de spin Comme nous
l’avons vu, l’etat angulaire du photon est decrit par e03BB0
Lorsqu’il interagit avec un atome qui se trouve dans
l’etat angulaire |03B1 &#x3E;, nous avons vu plus haut que la

probabilité d’une transition reelle etait p03B1 Tp, celle d’une
transition virtuelle p03B10394E’. Deux cas sont alors à dis-

tinguer.
03B1) Toutes les valeurs propres p03B1 de A sont identiques

(la matrice A03BC03BC’ est un multiple de la matrice unite)
Dans ce cas, la probabilite d’un processus d’interaction
eleinentaire entre l’atome et le photon est la même quel
que soit l’etat angulaire de l’atome Nous dirons alors

que le processus d’absoiption est isotrope
03B2) Les valeurs piopres p03B1 de A ne sont pas toutes

identiques Si, par exemple, p03B1 ~ p03B1’, la probabihte
d’un processus d’interaction elementaire n’est pas la
même suivant que l’atome est dans l’etat | 03B1&#x3E; ou dans
l’etat |03B1’&#x3E; Elle dépend donc des etats angulaires
respectifs de l’atome et du photon Nous diions alois

que le processus d’absorption est anisotrope.
Nous verrons plus loin qu’il est possible de realiser

des conditions experimentales correspondant à ces deux
cas.

b) Symétries du processus d’absorption. - Dans le cas

isotrope, la symetrie du processus d’absoiption est evi-
demment la symetrie spherique
- Dans le cas anisotrope, elle est beaucoup moins

simple Les états angulaires privilegiés par le processus
d’absorption sont les etats propres | 03B1&#x3E; de la
matrice A03BC03BC’· Cette matrice etant en géneral non dia-
gonale, les etats | 03B1&#x3E; ne coincident pas avec les

etats | 03BC&#x3E; qui sont les états propres de la composante Iz
du moment angulaire total de l’atome suivant l’axe Oz
qui porte le champ magnétique statique H0.

Le fait que les états | 03B1&#x3E; soient en général difféients
des etats | 03BC&#x3E; ne doit pas suipiendie Comme nous
supposons 0394 » 03C9e, 03C9f, ceci entraîne, d’apres la signifi-
cation physique que nous avons donnee à I 0394 dans le

chdpitie pieccdent, que le moment angularie atomique
n’a pas le temps de precesser autour du champ magne-

tique H0 pendant la duree effective I 0394 d’un processus
elementane d’absorption Les proprietes instantanees

et intrinseques d’un tel processus n’ont donc aucune
raison de dependre de la grandeur ou de la direction
du champ magnétique, ce que l’on constate effective-

ment sur les expressions (III, A, 2) de I Tp, 0394E’, A03BC03BC’
La symétrie du processus d’absorption est donc deter-
minee uniquement par la polarisation e03BB0 du faisceau
lumineux

2014 Il est possible de donner une image encore plus
physique des etats |03B1&#x3E; Supposons un instant que le
processus d’absorption soit le seul a agir sur l’atome ,
c’est-a-due qu’il n’y a pas d’emission spontanee et que
le champ magnetique est rigoureusement nul En l’ab-
sence du faisceau lumineux, l’etat fondamental a une

degenerescence d’ordre 2I + I. Lorsqu’on le soumet à

l’action d’un faisceau lumineux polarise, cette degéne-
rescence est levee Il apparaît des sous-niveaux d’éner-
gie qui ne sont autres que les etats |03B1&#x3E; Les etats |03B1&#x3E;
sont donc au processus d’absorption ce que les états |03BC&#x3E;
sont a l’interaction Zeeman

2014 Les etats |03B1&#x3E; etant ainsi beaucoup mieux adaptes
que les etats |03BC&#x3E; pour l’etude du processus d’absorp-
tion, on peut se demander s’il ne vaudrait pas mieux

ecrire toutes les equations (III, A, I) dans la represen-
tation |03B1&#x3E; En fait, pour decrire l’evolution globale,
nous devrons tenir compte plus loin des deux autres

processus, l’émission spontanee (d(2) dt) et l’interaction
Zeeman (d(3) dt) Nous veirons que l’emission spontanée
est un processus isotrope , son etude peut donc être faite
dans n’importe quel systeme de base Par contre l’inter-
action Zeeman, dont la force est caracterisee par 03C9f,
est plus commode a etudier dans la representatron |03BC&#x3E;
Toutes les experiences envisagees dans ce travail corres-

pondent a une situation ou 03C9f  I Tp (la frequence des
raies de resonance magnetique dans l’etat fondamental,

03C9f, est grande devant la largeur d’origine optique I Tp
de ces raies) L’interaction Zeeman l’emporte donc sur
la perturbation associee au processus d’absorption
C’est la raison pour laquelle nous avons adopte dans
tout ce travail la representation |03BC&#x3E; SI l’on voulait
par contre faire une etude du pompage optique en

champ nul ou très faible (03C9f  I Tp), il est evident qu’il
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faudrait alors se placer plutôt dans la représen-
tation |03B1&#x3E;

2014 Signalons enfin qu’il existe un cas ou les etats |a&#x3E;
sont confondus avec les etats |03BC&#x3E; C’est celui ou la

polarisation e03BB0 est 1 une des trois polarisations 03C3+, 03C3-, 03C0
On voit en effet sur l’expression (III, A, 2, r) que A03BC03BC’
n’est different de zero pour 03BC ~ 03BC’ que si l’etat de pola-

risation e03BB0 permet l’existence de deux transitions partant
de deux sous-niveaux differents 03BC et 03BC’ et aboutissant

au même sous-niveau m, ce qui est impossible pour les
trois polarisations 03C3+, 03C3-, 03C0 qui oberssent a des regles
de selection bien definies m - 03BC = + I, - I, O La

matrice A est donc diagonale dans la representation 03BC
Ces faits se comprennent bien physiquement les trois

polarisations 03C3+, 03C3-, 03C0 correspondent a des photons
pour lesquels la composante du moment angulaire sui-
vant l’axe Oz a une valeur bien definie Aucune direction
transversale n’est alors privilegiee Il est alors tout a fait

naturel que la direction Oz joue un rôle important dans
la symétrie du processus d’absorption.

c) Cas des isotopes impairs du mercure. 2014 Rappelons
tout d’abord que l’équation (III, A, I, a) n’est ecrite

que pour une seule composante hyperfine de la raie de
resonance Les états m qui figurent dans (III, A, 2, c)
appartiennent uniquement au sous-niveau hyperfin F
de l’état excite (voir I, A, I) Nous supposons donc impli-
citement que la frequence moyenne k1 de la raie excita-
trice est suffisamment proche de k0, et que la largeur 0394

de cette rare est suffisamment petite devant la structure

hyperfine SH de l’etat excite pour que les transitions

reelles et virtuelles induites par le faisceau lumineux

vers les autres sous-niveaux hyperfins F’ de l’etat excité
soient négligeables.

On peut montrer cependant que l’equation (III, A, I, a)
se generalise facilement au cas ou 0394 n’est pas très petit
devant SH Il suffit alors d’écrire separement l’equa-
tion (III, I, A, I, a) pour chacune des composantes hyper-
fines de la rare de resonance optique (les valeuis de Tp
et 0394E’ sont alois en general differentes de l’une a

l’autre) ; puis d’ajouter ces differentes equations
Deux cas sont alors a distinguer
03B1) 0394  SH (la largeur de la rare excitatrice est grande

devant la structure hyperfine SH Excitation du type
« broad-line ») 2014 Dans ce cas, les valeurs de Tp et 0394E’
sont les mêmes pour toutes les composantes hyperfines.
L’équation (III, A, I, a) demeure valable à condition de
considérer la sommation qui figure dans (III, A, 2, c)
comme étendue a tous les sous-niveaux hyperfins
F, F’ de l’etat excité et non à F seulement.

Les quantités &#x3C; 03BC| e03BB0 D| m &#x3E; s’expriment tres sim-
plement a partir des quantites correspondantes pour
l’isotope pair ( 03BC = 0 e03BB0D| mJ = m - 03BC &#x3E;I=0 et

des coefficiets de Clebsch Gordan CH (F, m , m - 03BC, 03BC)
qui décrivent le couplage entre le moment angulaire

nucleaire I et le moment angulaire electronique J = 1
de l’etat excite (2) (3) .

Lorsque la sommation de (III, A, 2, c) est etendue
a l’ensemble des sous-niveaux F, ni de l’etat excite,
on peut montrer alors facilement a partir des regles de
somme sur les coefficients de Clebsch-Gordan que la
matrice A03BC03BC est egale a la matrice unite
Dans le cas d’une excitation broad-line, le processus

d’absorption est donc isotrope
03B2) 0394 ~ SH ou 0394 SH 2014 On ne peut plus utiliser les

regles de somme et il n’y a alors aucune raison pour que
la matrice A03BC03BC’ soit un multiple de la matrice unite,
comme on peut le verifier sur quelques exemples parti-
cuheis

Dans ce cas, le processus d’absorption est donc en

general anisotrope

Remarque. 2014 Le fait que les valeurs relatives de 0394
et SH jouent un rôle important pour determiner si le

processus d’absorption est isotrope ou anisotrope peut
se comprendre de façon tres simple .

L’état fondamental de l’atome a un moment angu-
laire électronique J = O Son moment angulaire provient
uniquement du spin nucleaire I La transition étant

dipolaire electrique, le couplage avec le champ de rayon-
nement fait intervenir uniquement les electrons et

n’affecte pas le noyau. Il semblerait donc a priori que
les etats angulaires respectifs du noyau et du photon
n’interviennent pas dans la probabilite d’une absorp-
tion et que le processus d’absorption soit toujours iso-
trope. Un tel raisonnement est cependant incorrect car
il ne fait intervenir que l’état initial du processus et

neglige l’etat final Or, le noyau intervient dans l’état
final car le moment magnétique qu’il porte interagit
avec celui de l’atmosphere electronique de l’etat excite
C’est cette interaction qui est responsable de la décom-
position du niveau excité en plusieurs sous-niveaux

hyperfins F, F’ On peut dire encore que le moment
magnetique electronique précesse dans le champ magné-
tique cree par le noyau avec une période de l’or-

dre de 
I SH.

Lorsque 0394 » SH, la durée effective I 0394 du processus

d’absorption est trop courte devant I SH pour que l’élec-

tron et le noyau aient le temps de se coupler magneti-
quement pendant la durée du processus d’absorption
Le noyau ne joue alors aucun rôle ni dans l’etat initial,
ni dans l’etat final. La probabilite du processus ne

depend pas de son etat angulaire Le processus d’absorp-
tion est par suite isotrope

Envisageons par contre le cas où 0394  SH. Lors du pro-
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cessus d’absorption, l’atmosphère électronique acquiert
un moment angulaire qui est celui du photon absorbé.
Le processus d’absorption dure suffisamment longtemps
pour que le moment angulaire électronique ainsi cree
ait le temps de se coupler magnétiquement au moment
angulaire du noyau L’etat angulane de ce dernier inter-
vient alors au couis du processus d’absorption et on

conçoit qu’il puisse jouer un rôle pour déterminer la

probabilité de ce processus
Dans le cas du mercure, il est facile d’exciter une seule

composante hyperfine de la raie de résonance. Dans
la suite de ce travail, nous nous supposerons placés
dans ce cas

5° Détection optique de l’état angulaire du sys-
tème atomique dans l’état fondamental. 2014 L’étude
de l’aspect angulaire du processus d’absorption nous
a permis de degager la propriete importante suivante :
La probabilite pour qu’un photon, de polarisation

donnée e03BB0, soit absorbé depend, lorsque l’excitation
n’est pas broad-line, de l’etat angulaire dans lequel se
trouve le systeme atomique dans l’etat fondamental.

L’équation (III, A, I, c) s’interprete ainsi immedia-
tement : elle exprime que l’absorption des photons e03BB0
à l’instant t renseigne sur l’etat angulaire de l’ensemble
des atomes au même instant 03C303BC03BC’(t). Il s’ensuit que
toute variation dans le temps de cet état angulaire
peut se détecter pai une variation coirespondante de
la lumiere absorbee LA

Cette proprrete tres importante est a la base de toute
une categorie de méthodes de detection optique de la
resonance magnetique dans l’etat fondamental

Lorsque la polarisation e03BB0 est 03C3+, 03C3- ou 03C0, la matrice A

est diagonale et l’absorption est sensible uniquement a
l’état angulaire longitudinal du systeme atomique .

La variation de la lumiere absorbée au cours du temps
permet d’obseiver la façon dont les populations tendent
vers leurs valeurs d’equilibre lorsqu’on modifie brus-

quement l’une des conditions dans lesquelles se trouvent
les atomes (application à l’etude des transitoires de

pompage optique, de radiofrequence.. ). En présence
d’un champ de radiofréquence H1ei03C9t, la repartition des
populations d’équilibre depend de l’écart 03C9 2014 03C9f
LA varie donc avec 03C9 2014 03C9f et permet le tracé des courbes
de résonance magnetique

Lorsque la polarisation e03BB0 est « coherente », l’absorp-
tion LA est également sensible a l’état angulaire trans-
versal (« coherence hertzienne » 03C303BC03BC’) du système ato-
mique Or, le moment angulaire transversal précesse
autour du champ magnétique : 03C303BC03BC’ varie comme

e-i(03BC-03BC’)03C9ft (En piésence d’un champ de radiofréquence
H1ei03C9t, la précession qui est forcée se fait à la fréquence 03C9;

03C303BC03BC’ varie alors comme e-i(03BC- 03BC’)03C9t) Il existe donc, dans
la lumière absorbee des composantes modulees aux fre-

quences r03C9f (ou r03C9) dont l’expression est donnée par :

(En fait, r ne peut depasser 2 ceci provient du carac-

tere dipolaire electrique de la transition &#x3C;03BC|e03BB0D| m&#x3E;
est nul dès que |m - 03BC | &#x3E; I, ce qui entraîne que :

Au moyen d’un amplificateur selectif, il est possible
d’isoler L(1)A ou L(2)A et d’etudier ainsi l’evolution du
moment angulaire transversal en regime transitoire ou
statique.

Le cas ou la polarisation e03BB0 est « coherente » est celui

des experiences de faisceau croise dont le principe fut

suggeie par Dehmelt et applique au cas des alcalins

par Bell et Bloom (6) (2I).
Le present travail permet d’établir l’expression

exacte (III, A, I0) des modulations aux frequences 03C9f
et 203C9f a partir des elements de la matrice densite. Il

permet surtout d’evaluer quantitativement la pertur-
bation apportee par le faisceau croisé a la « coherence

hertzienne » 03C303BC03BC’ qu’il permet de detecter Nous verions,
en effet, lors de l’étude de l’evolution globale de l’etat
fondamental, que la piecession de 03C303BC03BC’ est amortie et

que la fréquence de cette precession est legèrement
déplacee par suite de l’interaction avec le faisceau

lummeux Il faut tenir compte de l’effet de cette peitur-
bation sur l’évolution de 03C303BC03BC’(t), si l’on veut interpreter
quantitativement le signal de modulation (III, A, I0).
Nous verrons plus loin que, dans le cas des isotopes

impairs du mercure 199Hg, 201Hg, l’experience permet
de verifier quantitativement tous les résultats théo-

riques concernant la modulation de l’absorption

Remarque. 2014 Dans ce paragraphe, nous avons étudie
uniquement les consequences de la dépendance angu-
laire des transitions reelles sur le champ de rayonne-
ment : l’absorption des photons e03BB0 dépend de 03C303BC03BC’.
On pourrait egalement étudier les consequences de

la dépendance angulaire des tiansitions virtuelles. La

vitesse de propagation des photons e03BB0 dans un milieu

matériel dépend de l’etat d’orientation angulaire de ce
milieu (indice de réfraction d’un milieu anisotrope)
On pourrait imaginer une détection optique de l’état

angulaire du système atomique utilisant la dispersion
anormale (l’effet Faraday pai exemple)

Bien qu’il soit tres interessant, nous ne nous atta-
cherons pas plus longuement à ce probleme, car les

grandeurs mesurées dans les expériences que nous étu-
dions ici sont essentiellement des quantités de lumiere
absorbées ou réémises.
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6° Effets du processus d’absorption sur l’état
excité de l’atome. 2014 Cet effet est decrit pai l’equa-
tion (III, A, I, b) Nous voyons que l’etat excite est
creé a partir de l’etat fondamental grâce a l’excitation
optique En fait, 0394E’ n’intervient pas dans (III, A, I, b)
Ce sont donc seulement les transitions reelles qui inter-
viennent pour peupler effectivement l’etat excite

L’equation (III, A, I, b) exprime tout simplement
que le moment angulaire de l’etat excite resulte de la
composition du moment angulaire de l’etat fondamen-
tal et de celui du photon absorbe
En particulier, on voit qu’on peut creer une orien-

tation atomique globale dans l’etat excite même si l’etat
fondamental qui sert a le preparer n’en possede pas
(03C303BC03BC’ = 03B403BC03BC’) L’orientation qui est obtenue provient
alors uniquement du photon absorbe C’est ainsi par

exemple que le moment angulaire longitudinal cede par
le photon permet d’obtenir des differences de popu-
lations entre les sous-niveaux Zeeman de l’etat excite
et d’effectuer par suite la resonance magnetique (cette
proprieté est utilisee dans l’experience de double reso-
nance) On voit d’autre part qu’il est possible d’intro-
duire de la « coherence hertzienne » 03C3mm’ dans l’etat
excité en utilisant des photons qui ont une polarisation
« coherente » (qui possèdent une coherence hertzienne) .
ces photons cedent a l’atome leur moment angulaire
transversal

B 2014 Étude du processus d’émission spontanée

I° Résultats théoriques. 2014 Les effets du processus
d’emission spontanee sur l’etat excite et sur l’etat fon-
damental de l’atome sont donnés par les equa-
tions (II, I8) et (III, 7) de J 2014 PI (equations qui sont
ecrites pour une composante hyperfine de la transi-

tion 61S0 - 63P1 des isotopes impairs du mercure) :

La quantité de lumiere de fluorescence émise par
unite de temps, dans une direction donnée et avec un

etat de polarisation donné LF(e03BB), se calcule aisement
a partir de l’equation (III, 4) de J - PI Amm’ est

donne par :

Les quantités C11(F, m ; m - 03BC, 03BC) ont eté defimes

These c COILN-TANNOUDJI, I962 (p)

plus haut Ce sont les coefficients de Clebsch-Gordan
relatifs au couplage entre le moment angulaire elec-

tronique J = 1 de l’etat excite et le spin nucleaire I
2014 Nous allons essayer de comprendre les aspects

generaux du processus d’emission spontanee en utilisant
les resultats etablis dans le chapitre precedent a propos
de l’absorption Il suffit pour cela d’utiliser les deux

proprietes importantes signalées dans le § I, C, 3
a) l’emission spontanee peut être consideree comme

une emission induite par les fluctuations du vide ,
b) les processus d’absorption et d’emission induite

sont entierement symetriques
Nous allons grouper les fluctuations du vide en un

certain nombre de categories Nous designons par « fluc-
tuations d03A9, e03BB », celles qui correspondent a tous les
modes possibles du champ de rayonnement pour lesquels
la direction de kl se trouve comprise dans un petit
angle solide d03A9 autour d’une direction donnee et qui
ont tous la même polarisation e03BB, perpendiculaire a

cette direction

FIG. 6.

On peut assimiler en quelque sorte les fluctuations d03A9,
e03BB à un « faisceau lumineux » de direction et polarisation
donnees qui provoque l’emission induite des atomes qui
se trouvent dans l’etat excité Les proprietes de cette
emission induite se comprennent très fac ilement à partir
des resultats du chapitre precedent 11 faut ensuite

sommer sur toutes les directions et polarisations possi-
bles pour avoir les proprietes globales de l’émission

spontanee L’allure génerale des equations (III, B, I)
se comprend aisement a paitir de cette idée.

L’equation (III, B, I, c) piesente beaucoup d’ana-
logies avec l’equation (III, A, I, c) Ceci est dû au fait

qu’elle ne fait intervenir que les fluctuations d03A9, e03BB. La
lumiere de fluorescence LF(e03BB) emise par unite de temps
dans l’angle solide d03A9 et avec la polarisation e03BB est en

effet proportionnelle a la probabilite d’emission induite

par le « faisceau d03A9, e03BB » Il est pai suite normal que les

expressions (III, A, I, c) et (III, B, I, c) soient très
voisines.

Par contre, les equations (III, B, I, a) et (III, B, I, b)
sont beaucoup plus simples que les equations (III, A, I, a)
et (III, A, I, b) Ceci provient du fait que pour avoir
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l’effet global de l’émission spontanée sur l’état excite et
sur l’état fondamental de l’atome, il faut sommer sur

tous les « faisceaux d03A9, e03BB » L’interaction globale prend
alors un caractère isotrope, ce qui simplifie énormément
les équations
En d’autres termes, tant qu’on s’interesse uniquement

aux fluctuations d03A9, e03BB, l’emission spontanée a un carac-
tère anisotrope. Dès qu’on somme sur toutes les fluctua-
tions d03A9, e03BB, elle revêt un caractère isotrope.

2° Aspect énergétique du processus d’émission

spontanée. 2014 L’émission induite par les fluctua-

tions d03A9, e03BB correspond a une transition ou l’atome passe
de l’état excite à l’état fondamental et ou l’un des
modes du champ de rayonnement associes aux fluctua-
tions d03A9, e03BB passe de l’etat n = o a l’etat n = I. La

encore, nous pouvons distinguer des transitions réelles
ou virtuelles suivant qu’elles conservent ou non l’énergie.

Les transitions reelles font intervenir les modes pour

lesquels l’energie caracteristique ki est egale à k0 + k0v
(à 0393 pres) L’etat excité n’est donc pas un etat stable

puisque des transitions réelles peuvent se produne à 
partir de cet etat Il a une duree de vie radiative finie.
L’importance de ces transitions reelles fait intervenir

la constante de couplage e2 /0127c, la force |Ak0 |2 de la tian-

sition atomique ; elle fait intervenir egalement le nom-
bre de modes distincts susceptibles de provoquer ces
transitions Ce nombre est proportionnel a la densité

de modes au voisinage de k0. c’est-a-dire k20d03A9. La fouc-
tion k2 joue ici le rôle de la repartition spectiale u(k)
du chapitre precédent On comprend ainsi pourquoi
l’importance a priori de l’emission spontanée croît avec
l’énergie de la transition consideree

Les modes dont l’energie n’est pas egale (à 0393 pies)
a k0 + k0 v ne peuvent induire de transitions réelles.
Ils sont néanmoins couples a l’atome Leur effet est de

déplacer les mveaux d’énergie atomiques et peut être
décrit en termes de transitions virtuelles · emissions et

réabsorptions virtuelles d’un photon qui mélangent
chaque état d’énergie de l’atome à tous les autres Le

déplacement d’énergie correspondant est une self-energie
car il existe en l’absence de tout photon Il est à l’ori-

gine du Lamb-shift (28)
Remarquons que l’etat fondamental a, lui aussi, une

self-énergie due aux fluctuations de vide Par contre,
il n’a pas de largeur naturelle car des transitions réelles
d’émission spontanée ne peuvent se produire à partir de
l’etat fondamental.

3° Aspect angulaire du processus d’émission

spontanée. 2014 Les photons émis sous l’effet des fluctua-
tions d03A9, e03BB ont tous le même moment angulaire déter-
miné à partir de e03BB (cf I, B, 4) Par suite de la conser-

vation du moment angulaire lors de la transition, ce

moment angulaire est aussi celui de l’atmosphère elec-
tronique de l’état excite (pour l’atome de mercure, J est
nul dans l’état fondamental). Comme nous nous inté-
ressons à un sous-niveau hyperfin particulier F de l’etat
excité, le moment angulaire electronique est, d’apiès le
théorème de Wigner-Eckart, proportionnel au moment
angulaire total. La probabilité pour que le moment

angulaire electronique ait une certaine direction depend
donc de l’état angulaire 03C3mm’ de l’atome dans l’état

excité , il s’ensuit que la probabilite d’emission d’un

photon e03BB dépend de 03C3mm’ L’interaction entre l’atome

excité et les fluctuations d03A9, e03BB presente donc un carac-
tère anisotrope. C’est ce qu’exprime la i elation ( I I I, B, I, c)
qui présente beaucoup d’analogies avec la relation

(III, A, I, c) étudiée lors du processus d’absorption,
comme nous l’avons déjà souligné plus haut
De la même façon que dans le § A, on verrait egale-

ment que la polarisation e03BB doit être « coherente » (ni 03C3+,
m 03C3-, m n), si l’on veut que la probabilité d’emission
d’un photon e03BB soit sensible a l’etat angulaire trans-

versal 03C3mm’ de l’atome dans l’etat excite (Amm’ ~ O
pour m ~ m’).

4° Détection optique de l’état angulaire du sys-
tème atomique dans l’état excité. 2014 Les propriétés
découlant de l’expression (III, B, I, c) et que nous venons
d’analyser ont une consequence importante

L’observation de la lumiere de fluorescence LF(e03BB)
emise dans une dnection donnee et avec un etat de

polansation e03BB donne permet de detecter optiquement
toute évolution de l’état angulaire du systeme atomique
dans l’état excite L’évolution de l’etat angulaire trans-
versal est détectee lorsque la polarisation e03BB est « cohe-
rente » Cette proprieté est a la base de toute une serie
de methodes de detection optique de la resonance

magnétique dans l’etat excite On peut repeter ici tout
ce qui a été dit dans le § III, A, 5 en remplaçant 03BC, 03BC’
par m, m’ et e03BBo par e03BB.
En particulier la formule (III, B, I, c) prévoit l’exis-

tence d’une modulation de la lumiere de fluorescence
aux fréquences 03C9 et 203C9 lorsqu’on effectue la résonance

magnétique dans l’état excité et lorsque la polarisation e03BB
est cohérente (03C9 est la pulsation du champ de radio-
fréquence). Ces phénomenes ont été mis en évidence

par Series (22) et sont désignés sous le nom de battements
lumineux (light-beats).

Le terme de battements lumineux fait songer a un
battement entre deux ondes lumineuses dont les fré-

quences différeraient de 03C9 ou 203C9 ; ce qui impliquerait
l’existence d’une phase bien définie pour chacune de
ces ondes. En fait, le modele que nous avons choisi ici
pour décrire le faisceau lumineux permet d’ignorer a

tout instant la phase de l’onde lumineuse. La modu-



27

lation de la lumière de fluorescence est donc plutôt
due aux deux faits suivants

a) La probabilité d’émission d’un photon e03BB par un

atome donné dépend de l’etat angulaire de cet atome ;
elle est donc modulée par la precession du moment angu-
laire transversal

b) Lorsque 03C3mm’ ~ o, les precessions de Larmor des

differents atomes sont en phase, et par suite également
les inodulations des probabilites d’emission, ce qui

entraîne une modulation globale de la lumière L0393(e03BB)
emise par la vapeur

5° Effets de l’émission spontanée sur l’état excité
de l’atome. - Les fluctuations d03A9, e03BB ne sont pas les
seules a agir sur l’état excité de l’atome Pour avoir
l’effet global de l’emission spontanee sur cet état excité,
il faut sommer sur tous les angles solides d03A9 et toutes

les polarisations possibles e03BB L’interaction globale prend
alors un caractere isotrope A priori, aucune direction
de l’espace n’est privilégiée.

Il s’ensuit que les atomes dans l’etat excité ont la
même self-énergie 0394E et la même durée de vie radia-
tive 03C4 = I/0393, quel que soit l’état angulaire dans lequel
ilsse trouvent C’est ce qu’exprime l’equation (III, B, I, a)
(0394E n’apparaît pas dans cette equation car les sous-
mveaux m et m’ ont le même deplacement 0394E)

6° Effets de l’émission spontanée sur l’état fonda-
mental de l’atome. 2014 Les atomes qui retournent a
l’etat fondamental par emission spontanee introduisent
dans cet état une image de ce qui se passe dans l’état
excite. C’est ce qu’exprime l’équation (III, B, I, b)
La restriction m - m’ = 03BC - 03BC’ sur la sommation

qui figure dans cette expression a la signification sui-

vante un photon d’émission spontanee a une pola-
risation e03BB qui, dans le cas general, est une superposition
lineaire des trois vecteurs orthogonaux u+, u0, u-
(of § I, B, 4) Lorsqu’on somme sur toutes les fluctua-
tions d03A9, e03BB, toutes les superpositions ont une proba-
bilite egale a priori Il en résulte que tous les effets lies

au fait que e03BB est une superposition lineaire se moyen-
nent globalement a zero. On peut donc, pour calculer
l’effet global de l’émission spontanee, sommer indépen-
damment sur les trois etats de polarisation 03C3+, 03C3- et 03C0

qui correspondent a u+, u-, u0. La condition

en resulte.
Une conséquence de cette condition est qu’il n’ap-

paraît de coherence hertzienne 03C303BC03BC’ dans l’etat fonda-
mental par emission spontanee que s’il en existe aupa-
iavant dans l’etat excite Ceci se comprend bien

physiquement. A (ause de son caractère isotiope
a priori, l’emission spontanée ne peut changer globalement

la direction angulane privilegiee du systeme atomique
lorsqu’elle le fait passer de l’état excite a l’etat fonda-
mental. Insistons sur le fait que cette propriété n’est
viaie que de façon globale Lors d’un processus d’emis-
sion spontanee individuel, le moment angulaire emporté
par le photon a une direction determinee, ce qui entraîne
en general un changement de direction pour le moment
angulaire atomique (expériences de coirelation angu-
laire). Mais ce changement de duection valle aleator-
rement d’un processus à l’autre, ce qui entraîne la pro-
priété globale précedente

7° Différences entre les processus d’absorption et
d’émission spontanée. 2014 Ces differences sont de deux
sortes

a) Différences d’ordre de grandeur. 2014 Avec les
intensités lumineuses utilisees, l’absorption (ou l’émis-
sion induite) du faisceau lumineux qui excite la reso-
nance optique des atomes produisent sur les niveaux

d’energie atomiques des effets (I Tp, 0394E’) beaucoup plus
petits que ceux de l’emission spontanée (0393 = I/03C4, 0394E).
Dans les expériences réalisées sur le mercure et qui sont

décrites plus loin, les valeurs obtenues pour I Tp et 0394E’

avec les sources lummeuses les plus intenses sont de
l’ordre du hertz alors que 0393 et 0394E sont de l’ordre du

mégahertz
Les effets du faisceau lummeux sur les niveaux

d’energie ne peuvent donc être observes que sur l’etat
fondamental qui, etant stable dans le vide de photons,
n’a pas de largeur naturelle en l’absence de toute autre
perturbation

b) Différences d’aspect angulaire. 2014 L’isotropie des
fluctuations du vide fait que tous les sous-niveaux de
l’etat excité ont la même self-energie 0394E et la même

largeur naturelle 0393. De même, tous les sous-niveaux
de l’etat fondamental unt la même self-énergie. L’emis-
sion spontanee ne differencie donc pas entre eux les
différents sous-niveaux Zeeman

Par contre, dans le cas de l’absorption d’un faisceau
polarise dirige, il est possible d’élargir et de déplacer
différemment les sous-niveaux de l’etat fondamental
Cette proprieté est tres impoitante pour l’observation
experimentale de 0394E’ 0394E’ etant noye dans la largeur
naturelle 0393 du niveau excite, on ne peut en effet esperei
l’obseiver sur une transition optique Par contre, si le
faisceau lummeux deplace de façon différente deux
sous-niveaux de l’état fondamental, on peut détecter
0394E’ par un deplacement de la rate de resonance magné-
tique

Enfin, on ne peut faire varier les effets lies à l’emission
spontanee et qui existent a priori Par contre, on dis-

pose de plusreurs paramètres pour agir sur Tp et 0394E’

(intensité lumineuse, répartition spectrale, polarisation).
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C. 2014 Évolution globale de l’état excité

1° Résultats théoriques. - L’évolution globale dans
le temps du systeme atomique est décrite par le système
d’equations differentielles couplees (II, B, I) Nous
commencerons par etudier l’equation (II, 13, I, b) Ce
choix est drote par les deux raisons suivantes .

a) Le terme d(2) dt 03C3mm’ = - 039303C3mm’ est particulière-
ment simple (ceci resulte de l’isotropie de l’emission

spontanee)
b) Le temps de vie 03C4 de l’etat excite est, par hypo-

these, tres court devant celui, Tp, de l’etat fondamental.
Ces deux proprietes permettent, comme nous le ver-

rons plus loin, de determiner aisement la solution de
l’equation (II, B, I, b) qui s’ecrit (cf equation II, I8
de J 2014 PI)

2014 L’interpretation physique de (III, C, I) est tres

claire L’evolution globale de l’etat excite au cours du
temps est determinee par :

a) L’excitation optique qui, en quelque sorte, « pre-
pare » l’etat excite a partir de l’etat fondamental

(Ier terme)
b) L’émission spontanee qui vide l’etat excite

(2e terme).
c) L’interaction avec le champ magnétique , préces-

sion de Laimor (3e terme)
2014 Nous supposons ici que nous n’effectuons pas la

resonance magnetique dans l’état excite, cas sur lequel
nous reviendrons a la fin de ce chapitre. Par contre,
nous supposons que la « coherence hertzienne » 03C303BC03BC’
existe initialement dans l’etat fondamental et nous etu-
dions les consequences de cette situation sur l’evolu-
tion de l’état excite Si cette cohérence hertzienne, 03C303BC03BC’,
est introduite dans l’etat fondamental par un champ
de iadiofrequence, nous supposons l’amplitude de ce

champ suffisamment petite et la duree de vie de l’etat
excité suffisamment courte pour qu’il n’y ait aucune

action directe de ce champ de radiofrequence sur l’etat
excité

Rappelons egatement la condition que nous avons
introduite dans le § III, A et qui jouera un rôle impor-
tant dans la suite de ce travail

(l’effet Zeeman est grand devant la perturbation asso-
cree au processus d’absorption)

2014 Si nous faisons passer dans le Ier membre les 2e et

3e termes du 2e membre de (III, C, I), nous obtenons
une equation différentielle lineaire homogène en 03C3mm’
avec second membre

Nous voyons ainsi que l’evolution globale de l’etat
excite est couplee a celle de l’etat fondamental Pour

integrer (III, C, 3), il faut connaître l’evolution de 03C303BC03BC’
Il est commode d’ecrire 03C303BC03BC’ sous la forme

Nous separons ainsi la variation principale de 03C303BC03BC’,
due a l’inter action avec le champ magnetique et décrite

par l’exponentielle e-i(03BC-03BC’)03C9ft et la variation due au

couplage avec le champ de rayonnement, contenue

dans 03C103BC03BC’ Cette variation se fait avec des constantes
de temps de l’ordre de Tp (ce point est demontré rigou-
reusement dans J - P2)
La solution de l’equation (III, C, 3) sans 2e membre

s’amortit avec une constante de temps 03C4 = I/0393 Dès

que t - t0  I/0393, le regime transitoire correspondant
a disparu Le 2e membre de (III, C, 3) est une somme
de fonctions oscillant aux frequences (03BC 2014 03BC’)03C9f et dont

l’amplitude 03C103BC03BC’ varie avec des constantes de temps Tp.
Comme Tp est très long devant le temps propre 03C4 associe

a l’equation sans 2e membre, il est tres facile de calculer
la solution de (III, C, 3) La solution forcee, oscillant
aux frequences (03BC - 03BC’)03C9f et obtenue en considerant

tout d’abord 03C103BC03BC’ comme une constante, suit le mouve-
ment lent de 03C103BC03BC’ parce que Tp » 03C4 On trouve ainsi

On constate sui l’equation (III, C, 4) que le mouve-
ment de 03C3mm(t) s’effectue aux frequences de Larmor
(03BC - 03BC’)03C9f de l’etat fondamental Il apparaît aussi

clairement que l’amplitude et la phase du mouvement
de 03C3mm’ dependent du champ magnetique (03C9e, 03C9f)

2° Analyse du mouvement angulaire global de
l’état excité. 2014 Le fait que l’etat excite evolue globa-
lement aux frequences de Larmor (03BC 2014 03BC’)03C9f de l’etat
fondamental peut surprendre au premier aboid. En

effet, si nous considerons un atome particulier, cet

atome precesse bien a la frequence 03C9e pendant les

sejours qu’il fait dans l’etat excite, mais, à l’instant t

un tres grand nombre d’atomes se trouvent dans cet
etat ce sont ceux que l’excitation optique y a amenés
a un instant egal ou anterieur a t et qui ne l’ont pas
encore quitté a l’instant t. Il faut déterminer l’etat
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angulaire individuel de tous ces atomes si l’on veut
décrire l’evolution globale de l’etat excite a l’instant t

a) Mouvement de 03C3mm induit à partir de celui de 03C303BC03BC’.
2014 Nous avons rattache plus haut (cf § I, A, 3) 03C303BC03BC’
et 03C3mm’ a des grandeurs physiques angulaires (Fz, F±,
F2± ) Dans le plan complexe, et en l’absence de tout
couplage, 03C3mm’ et 03C303BC03BC tournent aux frequences
(m - m’)03C9e et (03BC - 03BC’)03C9f Nous voulons etudier le
mouvement global de la partie de 03C3mm qui est couplee
a 03C303BC03BC’ (le couplage affecte tres peu 03C303BC03BC’ qui continue
a tourner a la frequence (03BC - 03BC’)03C9f)

Designons par d03C3mm’(t, t’) la valeur, a l’instant t, de
la grandeur 03C3mm’ pour ceux des atomes qui, excites

dans un petit intervalle de temps dt’ au voisinage de
l’instant t’ t n’ont pas encore quitte l’etat excité
a l’instant t L’etat angulaire global 03C3mm’(t) est la resul-
tante de tous les d03C3mm’(t, t’) pour t’ t

Le dephasage entre d03C3mm’(t, t) et 03C303BC03BC’(t) ne depend
que de e03BB0 et ne varie pas au cours du temps Nous avons
en effet

d03C3mm’(t, t) = dt Tp &#x3C; m | e03BB0D | 03BC &#x3E; &#x3C; 03BC’ |e03BB0 D | m’ &#x3E; 03C303BC03BC’(t)

Il est donc le même que celui qui existe entre

d03C3mm’(t - 03B8, t - 03B8) et 03C303BC03BC’(t - 03B8) (voir fig 7)

FIG 7

L’angle entre d03C3mm’(t, t) et d03C3mm (t 2014 03B8, t - 03B8) est
donc egal a (03BC - 03BC’)03C9f03B8

Entre t 2014 6 et t, d03C3mm (t 2014 03B8, t 2014 03B8) tourne d’un angle
(m 2014 m’)03C9e03B8 ; d’autre part, l’emission spontanee a

detrait en partre cette grandeur qui se trouve ainsi

reduite a l’instant t par le facteur e-039303B8

d03C3mm’(t, t - 03B8) est donc e-039303B8 fois plus petit que
d03C3mm (t, t) , les deux grandeurs forment entre elles un
angle egal a [(m 2014 m’)03C9e 2014 (03BC 2014 03BC’)03C9f]03B8
Pour avoir la valeur globale 03C3mm (t), nous avons donc

à composer un ensemble de vecteurs correspondant
aux diverses valeuis de 03B8 et se disposant suivant un
eventail d03C3mm (t, t) suit le mouvement de 03C303BC03BC’(t) , il en
est donc de même pour l’eventail tout entier 03C3mm’(t)
tourne donc a la même vitesse que 03C303BC03BC’(t)

Lorsque (m 2014 m’)03C9e 2014 (03BC 2014 03BC’)03C9f  0393, l’ouverture
de cet eventail est très petite La resultante a sa valeui
maximum et est dirigée suivant d03C3mm (t, t) Loisqu’on
augmente le champ, l’eventail s’ouvre et tend a devenir
isotrope à la limite (m 2014 m’)03C9e 2014 (03BC 2014 03BC’)03C9f  0393 La

resultante 03C3mm’(t) diminue donc et tend vers zero loisque
le champ augmente , cette resultante tourne egalement
par rapport a d03C3mm’(t, t) (l’angle de rotation limite est
de 03C0/2)

Cette image permet d’interpreter physiquement tous
les termes qui figurent dans l’expression (III, C, 4) En

conclusion la partie de 03C3mm(t) qui provient de 03C303BC03BC’(t)
tourne a la même frequence que 03C303BC03BC (t), c’est-a-dire

(03BC - 03BC’)03C9f Le déphasage en champ nul de ces deux

glandeurs provient uniquement de la polarisation e03BB0
Loisqu’on augmente le champ, l’amplitude de 03C3mm’
diminue et tend vers O , il apparaît un dephasage sup-
plementaire qui varie de O a 03C0/2

b) Analogie avec la théorie des circuits électriques. 2014

Le resultat precédent peut s’etabhr encore plus sim-
plement de la façon suivante La structure mathema-

tique du systeme (II, B, I) (système différentiel hneaire
à coefficients constants) permet de l’interpreter de façon
tres imagee en termes de circuits electriques (ou meca-
niques)

03B1) Les differents « circuits » 03C303BC03BC’, 03C3mm’ ont chacun

une frequence propre (03BC - 03BC’)03C9f, (m - m’)03C9e Ceci

d(3) d(3)résulte des expressions dt 03C303BC03BC’ et dt 03C3mm’
03B2) Les circuits 03C3mm’ sont amortis avec une constante

de temps egale à 03C4terme d(2) dt 03C3mm), les circuits 03C303BC03BC’

avec une constante de temps de l’ordre de T p

(terme d(1) dt03C303BC03BC) Comme Tp  03C4, les circuits 03C3mm’ sont

beaucoup plus amortis que les circuits 03C303BC03BC’
03B3) Les differents circuits 03C303BC03BC’ et 03C3mm’ sont couplés entre

eux termes d(1) dt 03C3mm’ et d(2) dt 03C303BC03BC’)

Supposons que nous lancions le circuit 03C303BC03BC’ sur sa

frequence propre, tous les autres circuits etant au

repos Admettons, ce que nous justifierons de façon
precise dans le paragraphe suivant D, que l’oscillation
de 03C303BC03BC’ est tres peu affectée par le couplage (Nous verrons
en fait que cette oscillation a sa fréquerce (03BC - 03BC’)of
legerement deplacee et qu’elle s’amortit avec une cons-
tante de temps de l’ordre de Tp Ceci résulte de la condi-

tion 03C9f  I Tp) Sur un intervalle de temps court

devant Tp, mais long devant 03C4, l’effet du couplage
sur 03C3mm’ est equivalent a une excitation du circuit 03C3mm
a la fiequence (03BC 2014 03BC’)03C9f Pour que 03C3mm’ puisse « sui-

vie », il faut que la frequence imposée (03BC - 03BC’)03C9f tombe
a l’interietir de sa bande passante, qui a une largeur
0393 = 1/03C0 et qui est centree autour de la fréquence
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(m - m’)03C9e Le fait que les fréquences propres soient
différentes entraîne par ailleurs un dephasage entre les
mouvements de 03C303BC03BC’ et 03C3mm’ Toutes les propmétes de
l’expiession (III, C, 4) se comprennent ainsi aisément

L’image que nous venons de donner est très générale
et s’applique avec succès a tous les effets lies au cycle
de pompage optique et qui dependent du champ
magnétique (Les differentes fréquences propres varient
en effet avec le champ) Inversement, elle permet de
pieciser dans quelles conditions un effet varie avec le

champ magnétique lorsqu’un mouvement du moment
angulaire dans l’etat excite ou fondamental est induit

par émission ou absorption de photons a partir d’un
autre mouvement de frequence propre differente, l’ampli-
tude et la phase du mouvement induit varient avec le
champ inagnetique

REMARQUE 2014 En géneral 03C9e ~ 03C9f La seule possi-
bilité pour que les fréquences propres soient les mêmes
est m 2014 m’ = o, 03BC - 03BC’ = o Le couplage entre les

grandeurs longitudinales de l’etat excite et fondamental
est donc le seul qui n’introduise pas d’effets dependant
du champ

c) L’effet Hanle. 2014 L’etude de l’effet Hanle (30) qui
est connu depuis fort longtemps peut se faire tres sim-
plement a partir des resultats que nous venons d’etablir
Elle correspond au cas 03BC = 03BC’, m ~ m’

La « coherence hertzienne » 03C3mm’ introduite dans l’etat
excite provient alors uniquement du champ de rayon-
nement La polarisation e03BB0 doit être « cohérente »

L’etat excité acquiert un moment angulaire transversal
qui provient uniquement de celui du photon absorbe
et qui est fixe (pour être plus piecis, il evolue avec des
constantes de temps de l’ordre de Tp, comme il ressort
de III, C, 4)
En champ tres bas, (m 2014 m’)03C9e « 0393, la direction du

moment angulaire transversal de l’etat excite est detei-
minée par la direction correspondante pour le photon
Lorsqu’on augmente le champ, le moment angulaire
transversal de l’etat excite diminue et sa direction

tourne ; ce qui entraîne une depolarisation de la lumière
de fluoiescence LF(e03BB) et une rotation du plan de pola-
risation Rappelons que la polarisation e03BB doit être

cohérente si l’on veut que la fluorescence LF(e03BB) soit
sensible au moment angulaire transversal (« coherence
hertzienne » 03C3mm’), de l’etat excite (cf. § III, 13, 4)
On peut dire encore que l’effet Hanle apparaît comme

une excitation à la frequence 0 du mouvement angulaire
transversal de l’etat excite

d) Effets du mouvement angulaire transversal de
l’état fondamental sur l’évolution de l’état excité. 2014

Si l’etude precédente permet de retrouver aisément
l’effet Hanle, elle laisse piévoir egalement ceitains

résultats nouveaux relatifs à l’etat excité . lorsqu’il

existe un mouvement angulaire transversal global dans
l’etat fondamental (03C303BC03BC’ ~ O), ce mouvement peut se trans-
mettre au moment angulaire aussi bien longitudinal que
trarasversal de l’etat excite

03B1) Effets sur le moment angulaire longitudinal

Pour que 03C303BC03BC’ et 03C3mm soient couples, il faut que la

polarisation e03BB0 soit « cohérente » Ceci resulte de l’expres-
sion (III, C, 4) et se compiend aisement a partir de la
conservation du moment angulaire lors du processus
d’absorption. Le moment angulaire longitudinal de
l’etat excite oscille alors a la frequence (03BC - 03BC’)03C9f,
pourvu toutefois que 03C9f ne soit pas trop grand devant 0393
Comment detecter cette vibration du moment angu-

laire longitudinal de l’etat excité a la frequence de
l’etat fondamental ? Le plus simple est d’observer la

lumiere de fluorescence LF(e03BB) en choisissant pour e03BB
une polarisation non coherente (n, 03C3+ ou 03C3-) En effet,
dans ce cas, LF(e03BB) ne dépend que de 03C3mm (of § III, B, 4),
et la modulation de LF(e03BB) reflete uniquement celle du
moment angulaire longitudinal de l’état excite
Ce resultat peut paraître evident : la polarisation e03BB0

etant « coherente », la lumrere absorbee par la vapeur,

LA(e03BB0), est sensible a 03C303BC03BC’ (avec 03BC ~ 03BC’) et est par suite
modulee a la frequence (03BC - 03BC’)03C9f (cf. § III, A, 5)
(C’est le phenomene bien connu d’absorption modulee
de Dehmelt) La lumière absorbée etant modulée, il

semble normal que la lumrere reemise LF(e03BB) le soit

aussi, et a la même fiequence
En resume, dans l’experience que nous venons de

decrire, la coherence hertzienne 03C303BC03BC’ de l’etat fondamen-
tal produit une modulation des populations 03C3mm de
l’etat excite (il faut pour cela utiliser une excitation en

polarisation e03BB0 « cohérente ») La lumiere de fluorescence,
observee en polarisation « non coherente » e03BB n’est sen-

sible qu’aux valeurs de 03C3mm, elle est donc modulee

a la frequence de l’etat fondamental On peut, par suite,
detecter les resonances de l’etat fondamental a l’aide

de la modulation de la lumiere absorbee LA(e03BB0) et de la
lumiere de fluorescence LF(e03BB)

Il existe cependant une difference importante entre

LA(e03BB0) et LF(e03BB) La modulation a la frequence (03BC - 03BC’)03C9f
de la lumiere absorbee ne varie pas avec le champ
magnetrque H0 alors qu’il n’en est pas de même pour
celle de la lumiere reemise (en effet, d’apres (III, C, 4),
l’amplitude et la phase de la modulation de 03C3mm varient

avec H0) Ceci provient du fait que l’etat excite repond
a une excitation donnée avec un retard moyen 03C4 Il

ne peut donc refleter le caractère perrodrque d’une exci-
tation que si le ietard 03C4 n’est pas trop long devant la
perrode I/03C9f de cette excitation On peut dire encore,
et de façon plus génerale, que LA(e03BB0) detecte le mouve-
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ment même de 03C303BC03BC’, alors que LF(e03BB) detecte le mouvement
induit sur un autre système de fréquence propre diffé-
rente (nulle dans le cas present, car m = m’).

Les techniques de modulation proposees par Dehmelt
pour detecter la résonance magnétique sont donc tou-
jours valables sur l’absorption. En ce qui concerne la

fluorescence, la méthode est hmitee aux champs faibles
Dans le cas du mercure, le champ critique qui corres-
pond a la condition 03C9f ~ 0393 est de l’ordre du millier de

gauss La valeur importante de ce champ est due au
fait que la structure Zeeman de l’etat fondamental est

purement nucléaire

03B2) Effets sur le moment angulaire transversal

Pour simplifier l’interpretation, supposons que la

polarisation e03BB0 n’est pas cohérente, c’est-à-dire qu’elle
est 03C3+, 03C3- ou 03C0 Dans ce cas, 03C3mm n’est pas couplé a 03C303BC03BC’
le moment angulane longitudinal de l’état excité ne

vibre pas. En outre, la lumiere absorbée LA(e03BB0) ne
depend pas de 03C303BC03BC’ (avec 03BC ~ 03BC’) et n’est donc pas
modulée On s’attendiait alois a ce que la lumiere de
fluorescence ne soit pas modulée Or, ce n’est pas le cas
En effet, comme nous l’avons vu plus haut

(of. § III, C, 2), le moment angulaire transversal de l’etat
excite 03C3mm’ exécute un mouvement forcé à la fréquence
(03BC - 03BC’)03C9f par suite du couplage avec l’etat funda-
mental Ce mouvement de 03C3mm’ (avec m ~ m’) se détecte
sut la lumiere de fluorescence si la polarisation e03BB est

« coherente » (of § III, B, 4) et la modulation de LF(e03BB)
reflete alors uniquement ce mouvement angulaire trans-
versal
En résume, dans cette deuxieme expérience, une

excitation en polarisation non coherente e03BB0 fait appa-
raître une « coherence hertzienne » 03C3mm’ dans l’etat
excite s’il en existe une, 03C303BC03BC’, dans l’etat fondamental
Bien que les populations 03C3mm de l’etat excite ne soient

pas inodulees, la lumiere de fluorescence l’est, et cela,
à la frequence de l’etat fondamental, si la detection se

fait en polarisation « coherente » e03BB.
Comme dans le cas 03B1 analyse plus haut, le mouvement

detecte par LF(e03BB) est un mouvement induit Il varie

donc avec le champ et n’est important que si la diffe-
ience des fréquences propres (m - m’)e (03BC 03BC )03C9f
n’est pas trop grande devant 0393

Dans le cas du mercure, 03C9f  03C9e Le champ critique
correspond donc a 03C9e ~ 0393 et est de l’ordre du gauss,
c’est-a-dire mille fois plus petit que dans le cas 03B1. Le

comportement avec le champ du mouvement induit
dans l’etat excite doit donc, dans ce cas, être très diffe-
rent pour la partie longitudinale et pour la partie trans-
versale du moment angulaire. Cela permet de séparer
facilement les deux effets.
Nous verions plus loin que l’experience confirme bien

l’existence de tous ces phénomènes (modulation de

LF(e03BB) à la fréquence 03C9f, variation avec le champ de
cette modulation en amplitude et en phase).

REMARQUT. 2014 « Coherence her tzienne » entre niveaux

hyperfins.
Dans le cas ou la largeur de la raie excitatrice 0394 n’est

pas petite devant la structure hypeifine SH, on peut
exciter simultanément les différents niveaux hyperfins
de l’état excité En plus de la cohérence 03C30393m,Fm’ entre

sous-niveaux Zeeman appartenant au même niveau

hyperfin, il faut également envisager la cohérence entre
sous-niveaux Zeeman appartenant à des niveaux hyper-
fins différents 03C3Fm,F’m’

Cependant, si SH » F, la distance entre les
niveaux Fm, F’m’ est tres grande devant la largeur
naturelle 0393 des niveaux excités ; l’expression don-
nant 03C3Fm,F m’, et qui est analogue à (III, C, 4) contient
alors au dénominateur des quantités du type F + iSH,
03C3Fm,F’m’ peut alors être neglige devant 03C3Fm,Fm’ La
matrice densité dans l’état excité se decompose en une
série de sous-matrices relatives chacune à un suus-

niveau hyperfin Pour faire le calcul du cycle de pom-
page optique, on peut alors étudier separement l’effet
de chaque composante hyperfine, purs sommer indé-

pendamment sur ces composantes
(Par contre, si l’on augmente suffisamment le champ,

de façon que deux sous-niveaux Fm, F’m’ viennent a se
croiser, on ne peut plus negliger 03C3Fm,F m’, tout au moins,
tant que la distance des deux niveaux Fm, F’m’ reste
de l’ordre de 0393 Les effets nouveaux lies a l’apparition
de coherence entre les niveaux Fm, F’m’ sont les effets
de croisement de niveaua decouveits par Franken (20))

REMARQUE. 2014 Pour la raie 2 537 Å, 61S0 ~ 63P1 du

mercure, la structure hyperfine dans l’etat excité SH
est très grande devant la largeur naturelle 0393.

Par contre, pour la transition 61S0 ~ &#x3E; 61P1 des iso-

topes impairs du zine et du cadmium, SH est de l’ordre
de 0393 L’étude theorique et experimentale de ce cas

fait actuellement l’objet d’une etude au laboratoire

3° Cas d’une résonance magnétique dans l’état
excité. 2014 Il faut alors ajouter au 2e membre
de (III, C, I) un terme - i[HRF, 03C3]mm’ decrivant l’évo-
lution sous l’effet du hamiltonien de radrofrequence RF.

Le mouvement de 03C3mm’ n’est plus alors uniquement
un mouvement induit à partir de celui de 03C303BC03BC’ Il peut
être excité directement par le champ de radrofréquence
H1ei03C9t La précession de 03C3mm’ se fait alors a la fréquence
(m 2014 m’)03C9.
En pratique, les experiences de resonance magné-

tique dans l’état excite ont toujours été faites dans des
conditions ou il n’y a pas de « cohérence hertzienne » 03C303BC03BC’
dans l’etat fondamental, et ou toutes les populations 03C303BC03BC
des sous-niveaux de cet état sont égales. Les intensités
lumineuses excitatrices utilisées étaient trop faibles
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pour orienter l’etat fondamental Si l’on tient compte
de la relaxation thermique de cet etat caracterisée par
le temps 0398, on s’est toujours place dans des cas ou

Dans ce cas, la matrice densite 03C303BC03BC’ de l’etat fonda-
mental est un multiple de la matrice unite et (III, C, I)
s’écrit alors

avec

(N0 est le nombre d’atomes de la vapeur)
Nous renvoyons aux travaux theoriques de Bai rat (3)

sur les battements lumineux pour l’etude de l’evolution
de l’etat excite qui est decrite par (III, C, 5) Signalons
egalement qu’il est possible de donner une image phy-
sique tres simple des effets de coherence hertzienne intro-
duits par le champ de radiofrequence en se plaçant dans
le referentiel tournant a la frequence 03C9 Nous renvoyons
pour cela a la publication de Biossel (I2) citee en refé-
rence

Le cas ou l’intensite lumineuse est suffisamment forte

pour que l’etat fondamental soit oriente (Tp 0398) et

où l’on effectue la resonance magnétique a la fois dans
l’état excite et dans l’etat fondamental (soit que l’on
mette deux champs de radiofrequence, soit que l’on
mette un seul mais avec une amplitude suffisamment
grande et dans un champ directeur H0 suffisamment

bas) n’a jamais éte étudié sur le plan theorique et

expérimental. Les equations d’evolution couplees que
nous donnons dans ce travail peuvent servir de base
a une telle étude.

D 2014 Évolution globale
de l’état fondamental

I0 Résultats théoriques. 2014 Pour avoir l’évolution

globale de l’etat fondamental d dt 03C303BC03BC’, il faut ajouter à

l’évolution propre 2014 i(03BC - 03BC’)03C9f03C303BC03BC’ les effets de l’exci-

tation optique d(1) dt 03C303BC03BC’ qui arrache les atomes de l’etat

fondamental et ceux de l’émission spontanee d(2) dt 03C303BC03BC’

qui les y fait retourner
Comme nous l’avons vu plus haut (cf § III, B, 6),

le processus de retombee d(2) dt 03C303BC03BC’ fait intervenir 03C3mm’

avec m - m’ = 03BC - 03BC’. Si nous remplaçons 03C3mm’ par
son expression (III, C, 4) obtenue dans le chapitre pre-

cedent (en remplaçant toutefois les indices 03BC et 03BC’ par
03BC" et 03BC’’’), il vient l’equation (IV, I) de J - P2

On voit ainsi que 03C303BC03BC’ est couple linéanement a tous
les autres elements de la matrice densite dans l’etat
fondamental.

On montre dans J - P2 qu’on peut, puisque 03C9fI Tp,
negliger dans le 2e membre de (III, D, I) tous les termes
qui font intervemi 03C303BC"03BC" avec 03BC" 2014 03BC’’’ ~ 03BC 2014 03BC’. C’est
« l’approximation seculaire » L expression (III, D, I)
piend alors une forme plus simple .

L’erreur commise sur la solution de (III, D, I)
lorsqu on remplace (III, D, I) par (III, D, 3) est de

l’ordre de 
I 03C9fTp.

2° Interprétation physique de l’approximation
séculaire. 2014 L’image des circuits electriques qui a eté
donnée plus haut (cf. § III, C, 2, b) convient très bien
pour interpréter physiquement l’equation (III, D, I) et
l’approximation seculaire
On peut considerer les differents elements de la

matrice densité 03C303BC03BC’ comme represeutant des circuits

ayant chacun une frequence propre (03BC - 03BC’)03C9f L’effet

global du cycle de pompage optique apparaît comme
un couplage entre ces differents circuits, ce qui les
amortit avec des constantes de temps de l’ordre de Tp
Le couplage entre les circuits 03C303BC03BC’ et 03C303BC"03BC" n’est efficace

que si leurs bandes passantes se recouvrent L’ecart
entre les fréquences propres [(03BC - 03BC’) - (03BC" - 03BC’’’)]03C9f,
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ne doit donc pas être trop grand devant la bande pas-

sante I Tp Comme par hypothèse 03C9f  I Tp, ceci n’est

possible que si 03BC - 03BC’ = 03BC" - 03BC’’’.

3° Circulation des populations et de la « cohé-
rence hertzienne » le long du cycle de pompage
optique. 2014 Il convient de bien distinguer dans

(III, D, 3) les termes piovenant du processus d’absorp-
tion et ceux provenant du processus d’emission spon-
tanee

L’absoiption ne couple efficacement 03C303BC03BC’ qu’a lui-

même (ceci resulte de l’approximation seculaire). Ce

couplage est direct et ne varie pas avec le champ.

FIG 8.

L’emission spontanée couple 03C303BC03BC’ a tous les 03C303BC"03BC"
tels que 03BC" - 03BC’" = 03BC - 03BC’ (y compris 03C303BC03BC’ lur-même)
Ce couplage se fait pai l’intermediaire de l’etat
excite (fig 8) L’excitation optique transmet le mou-
vement de 03C303BC"03BC" a 03C3mm’, ce mouvement se transmet

ensuite de 03C3mm’ a 03C303BC03BC’ par l’émission spontanée. Les
proprietés de l’emission spontanée m - m’ = 03BC - 03BC’ et
la condition 03BC - 03BC’ = 03BC" 2014 03BC’’’ entraînent qu’on a, tout
au long de la chaîne

Ce 2e type de couplage n’est pas direct et varie donc
avec le champ La « transmission » se fait en effet au

moyen d’un circuit, 03C3mm’, dont la frequence propre est
differente de celle des deux autres (elle n’est la même
que si m - m’ = 03BC - 03BC’ = 03BC" - 03BC’" = 0) , le circuit 03C3mm’

est, par ailleurs, beaucoup plas amorth ( 0393-I/03C4  I Tp).
La transmission ne s’effectue donc que si la fréquence
a passer, (03BC - 03BC’)03C9f, tombe a l’interieur de la bande

passante de 03C3mm’, elle s’accompagne egalement d’un
déphasage Ceci permet de comprendre la signification
du terme 0393 0393+i(03BC-03BC’)(03C9e-03C9f) qui, dans l’équa-
tion (III, D, 3), figure en plus du coefficient de couplage

proprement dit B03BC03BC’03BC"03BC" Tp.
Thèse C COHEN-TANNOUDJI, I962 (p)

Nous voyons donc que la coherence hertzienne 03C303BC03BC’,
peut comme les populations, circuler le long du cycle
de pompage optique. La coherence hertzienne qui est
arrachée a l’état fondamental lors de l’absorption n’est
pas entièrement perdue pour cet etat, elle peut y
retourner. On peut dire encore qu’il y a conservation
partielle de la cohérence hertzienne de l’etat fondamental
au cours du cycle de pompage optique

Contrairement à ce qui se passe pour les populations,
la circulation de coherence hertzienne est un effet qui
depend du champ magnétique Elle n’existe plus
lorsque 03C9e - 03C9f  0393. Ceci est dû au fait que la cohe-
rence hertzienne est hee a des grandeurs angulaires
transversales qui ont un mouvement propre, la frequence
de ce mouvement étant différente dans l’etat excité
et dans l’etat fondamental.

Plusieurs effets nouveaux relatifs à l’etat fondamental
decoulent de la conservation de la coherence hertzienne
au cours du cycle de pompage Avant de decrire ces

effets, nous allons tout d’abord étudier l’evolution des
populations et retrouver les effets habituellement
décrits du pompage optique.

4° Évolution des populations. Matrice de pom-
page optique. Échanges de moment angulaire longi-
tudinal. 2014 Les populations des niveaux 03BC sont les 03C303BC03BC
qui satisfont à l’équation suivante qui se déduit faci-
lement de (III, D, 3).

Posons

I Tp|&#x3C;03BC’|e03BB0|m&#x3E;|2 est la probabilite par unite de

temps de passage du niveau 03BC’ au niveau m par absorp-
tion d ’un photon e03BB0 |C1I(F, m, m 

- 

03BC, 03BC)|2 est la pro-
babilité relative de passage d’un niveau m déterminé à
l’un des niveaux 03BC par émission spontanée. P03BC’~03BC repré-
sente donc la probabilité par unité de temps d’un pas-
sage de l’atome du niveau 03BC’ au niveau 03BC par résonance

optique, lorsqu’on l’excite avec la polarisation e03BB0.
D’autre part, on sait que |CII(F, m ; m 2014 03BC,

03BC) |2= I (règles de somme sur les coefficients de Clebsch-
Gordan) On peut donc écrire :
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De sorte que, finalement (III, D, 5) peut s’entre

L interpretation en est alois evidente la variation
de la population 03C303BC03BC du niveau 03BC est egale, par umte
de temps, a tout ce qui arrive des autres niveaux 03BC’
diminue de tout ce qui part vers les autres niveaux 03BC’

La matrice P03BC~03BC est appelee « matrice de pompage
optique » En general P03BC~03BC’ ~ P03BC’~03BC L’etat d’equi-
libre vers lequel tendent les 03C303BC03BC correspond donc a des
differences de populations appreciables entre les sous-
niveaux Zeeman C’est le principe même du pompage

optique. En particulier, on voit que si la polarisation e03BB0
est circulaire droite, les atomes ont tendance a s’accu-
muler dans le sous-mveau de nombre quantique magne-
tique le plus elevé Le moment angulaue longitudinal
transporte par les photons peut donc se tiansferer aux
atomes

Les valeurs propres de la matrice P03BC~03BC sont les
constantes de temps avec lesquelles les populations 03C303BC03BC
tendent vers leurs valeurs d’équilibre Ces constantes de
temps jouent un rôle important dans l’interpretation
des transitoires de pompage optique Les valeurs d’equi-
libre des populations sont donnees par la solution
stationnaire de (III, D, 7) Il y a une solution evidente,
tous les 03C303BC03BC egaux a zero, qui n’a pas de sens physique
Cette solution n’est pas la seule On peut montrer en effet

que le determinant associe au systeme (III, D, 7) est

nul Si l’on ajoute a une ligne de ce determinant toutes
les autres, on obtient une ligne formee uniquement de
zéros Cette même proprieté entraîne d’ailleurs que

La somme des populations de l’etat fondamental reste
constante au cours du temps (le nombre d’atomes qui
quittent l’etat fondamental au cours du temps dt est
égal à celui de ceux qui y retournent au cours du même
instant) C’est donc uniquement la repartition des popu-
lations entre les sous-niveaux Zeeman qui est modifiee

globalement par le pompage optique

5° Évolution de la cohérence hertzienne. Cas de
2 sous-niveaux. 2014 Dans ce cas, qui est, par exemple,
celui de l’isotope 199Hg (qui a un spin nucleaire 1 = I/2),
la matrice densité 03C3 ne comporte qu’un seul elément

non diagonal 03C31/2-1/2 (que nous ne distinguons pas
de 03C3-1/2 1/2 qui en est complexe conjugue)

L’equation (III, D, 3) s’ecrit alors

ave

Le pompage optique amortit donc la precession de
Larmor du moment angulaire transversal dans l’etat
fondamental avec une constante de temps 03932 La fre-

quence de cette precession est egalement deplacée d’une
quantité 03B5

a) Interprétation de T2. -I 03932 comprend deux termes
Le premie r

est la demi-somme des inverses des durees de vie (dues
a l’excitation optique)

des niveaux + I/2 et - I/2 Ce terme represente la

disparition de la coherence hertzienne sous l’effet de
l’excitation optique qui arrache les atomes a la super-
position coherente dans laquelle ils se trouvent. Il est

propor tionnel a l’intensite lumineuse (I Tp), il depend
de la polarisation (A1/2 1/2 et A-1/2-1/2) du faisceau
lumineux , par contre, il ne depend pas du champ
magnetique

On peut montrer que le 2e terme :

1

est positif et plus petit que T T’2 (On montre en effet dans
l’appendice 2 de J 2014 P2 que B1/2-1/21/2-1/2 est une quantite

reelle, positive et infemeure a I 2(A1/2 1/2 + A-1/2-1/2))

I T"2 represente donc une restitution partielle de la cohe-

rence hertzienne lors du retour a l’etat fondamental.
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I T"2 est he a la circulation de la coherence hertzienne le

long du cycle de pompage et depend donc du champ

magnetique. I T’2 est nul des que 03C9e - 03C9f  0393 CommeI T2,
I T"2 est proportionnel a l’intensite lumineuse (I Tp) et
depend de la polarisation (B1/2-1/21/2-1/2)

L’etude de la variation de I T2 avec le champ magne-

tique permet donc de separer I T’2etI T’2 Nous verions plus

loin que l’experience permet de verifier quantitative-
ment la formule (III, D, 9, a)

Lorsqu’on effectue la resonance magnetique entre les
sous-inveaux ± I/2, la largeur « d’origine optique » de

la rate de resonance magnetique est I T2 On voit donc

d’apres (III, D, 9, a) que cette largeur n’est pas egale
a la demi-somme des largeurs I/T1/2 = A1/2 1/2/0393p et

I/T-1/2 = A-1/2-1/2/Ip des deux niveaux ± I/2. Elle
est plus fine

Il y a la une certaine ressemblance avec l’effet de la
« diffusion multiple coherente », bien que les deux phe-
nomenes soient entrerement diflerents La conservation
de la coherence hertzienne au cours du cycle de pompage
optique fait intervenir le même atome Il est initialement
dans un etat qui est une superposition coherente des
sous-niveaux de l’etat fondamental , il absorbe un pho-
ton et disparaît de l’etat fondamental, puis il y retourne,
a la fin du cycle de poinpage, dans une superposition
coheiente qui conserve une « memone » de la super-
position initrale Le temps de disparition de la cohe-
rence hertzienne est donc plus long que le temps moyen
separant l’absorption successive de deux photons par
le même atome

Dans le phenomene de diffusion multiple coherente
un atome A qui se tiouve dans une superposition cohe-
rente des sous-niveaux de l’etat excite disparaît de
l’etat excite par emission spontanee L’excitation opti-
que se transmet par diffusion multiple a un autre atome B
qui se trouve porte dans une superposition coherente
des sous-niveaux de l’etat excite, conservant une

memoire de celle de l’atome A Le temps de disparition
de la coherence hertzienne glebale dans l’etat excite

est donc plus long que le temps de vie de l’etat excite.
C’est ce temps qui est mesure dans une experience de
double resonance en presence de diffusion multiple

b) Interprétation de 03B5. 2014 03B5 comprend egalement deux
termes Le premier terme. 03B5’ = 0394E’ (A1/2 1/2 - A-1/2 - 1/2)
represente la difference des deplacements 0394E’A1/2 1/2
et 0394E’A-1/2-1/2, des deux niveaux ± 1/2 dus aux tran-
sitions virtuelles induites par le faisceau lumineux
Nous avons analyse ce terme en detail au § 111, A,

Le deuxteme terme

represente une variation de la frequence de Larmor de
l’etat fondamental, due a la circulation de la cohe-

rence hertzienne le long du cycle de pompage optique
On peut se faire une image tres simple de l’origine

de ce deuxieme effet Considerons deux atomes iden-

tiques, A et B, dans l’etat fondamental et supposons

que leurs moments angulanes sont paialleles (fig 9)
Ils precessent donc en phase autour du champ magne-
tique, a la fiequence de Latmor 03C9f

FIG 9

Supposons que B absorbe un photon Pendant le

temps 03C4 passe dans l’etat excite, le moment angulaire
de B precesse autour du champ a la frequence de

Larmor 03C9e de l’etat excite En general, 03C9e ~ 03C9f
Lorsque B retourne a l’etat fondamental, la precession
de son moment angulaire transversal n’est plus en phase
avec celle de A Elle a pris de l’avance ou du retard,
suivant que 03C9c 2014 03C9f et 03C9f sont de même signe ou non

Si, a des intervalles de temps réguliers, on repete ce

cycle de pompage sur B, on voit que la frequence de
Larmor moyenne de B dans l’etat fondamental sera

differente de celle de A Elle sera augmentee ou diminuée
suivant le signe relatif de 03C9e - 03C9f et 03C9f
Nous voyons ainsi qu’il existe deux types tres diffé-

ients de deplacement de la raie de résonance magne-

tique causes par le pompage optique
Le piemier type, 03B5’, est dû aux transitions virtuelles

indurtes par le faisceau lumineux Il est lie directement

au piocessus d’absorption et ne varie pas avec le champ
magnetique
Le deuxieme type, 03B5", est lie aux transitions reelles

de resonance optique (il fait intervenu I Tp et non 0394E’)
Ces transitions reelles modifient la precession de Lar-

mor 03C9f de l’etat fondamental en la couplant a celle de
l’etat excite 03B5" est lie a la conservation de la cohe-

rence hertzienne au cours du cycle de pompage et varie
donc avec le champ magnetique. 03B5’ et 03B5" sont propor-
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tionnels à l’intensite lumineuse (0394E’, I Tp); ils dépen-
dent également de la polansation (A1/2 1/2, A-1/2 -1/2,
B1/2-1/21/2-1/2).
Nous verions plus loin que l’experience a permis de

verifier quantitativement dans le cas de 199Hg tous les
effets nouveaux que nous venons de décrire

6° Évolution de la cohérence hertzienne. Cas

général. Analogies avec un processus de relaxation
thermique. 2014 Lorsque 03C9e - 03C9f  0393, on peut negliger
la retombee de coherence hertzienne La resolution
de (III, D, 3) est alors tres simple car ce systeme se
réduit a

avec

Tp A03BC03BC et A03BC03BC0394E’ s’interpretent alors comme la duree de
vie et le déplacement du niveau 03BC, causes par l’excitation

optique.
Lorsqu’on ne peut plus negliger la retombee de

« coherence hertzienne », la iesolution du sys-
tème (III, D, 3) est beaucoup moins simple, car les

quantites 03C303BC03BC’, correspondant a une valeur donnée
de 03BC 2014 03BC’ sont couplees entre elles Il faut alors diago-
naliser la matrice associee a ce systeme differentiel
lineaire a coefficients constants On peut montrer de
façon génerale que les valeurs propres de cette matrice
ont leui partie reelle negative ou nulle (la demons-
tration mathematique correspondante est donnee dans
l’appendice 2 de J 2014 P2) Pour 03BC ~ 03BC’, on peut montrer
que la seule solution stationnaire du systeme diffe-
ientiel (III, D, 3) est 03C303BC03BC’ = O (sauf dans le cas tres

particulier où A03BC03BC = A03BC’03BC’ = O) La cohérence
hertzienne 03C303BC03BC’ s’amortit donc sous l’effet du pompage
optique et tend vers zéro La frequence (03BC - 03BC’)03C9f est

également modifiee sous l’effet des transitions reelles
et virtuelles induites par le faisceau lumineux

Il existe une grande analogie entre la forme des

équations (III, D, 3) et celle des équations de relaxation
de Bloch-Ayant-Kubo-Tomita (I) Ces equations de
relaxation decrivent l’evolution d’un ensemble de spins
soumis à une interaction aleatoire avec le reseau qui
varie suffisamment vite pour que l’approximation de
rétrécissement par le mouvement soit valable L’approxi-
mation seculaire est également utilisée dans ce cas ,
la condition 03C9fTp I s’écrit alors 03C9fT » I, où T est
le temps de relaxation

L’effet du pompage optique sui l’état fondamental

(*) Cf. § I, B, 4.

de l’ensemble des atomes est donc ties voisin de celui
d’un piocessus de relaxation theimique Quel que soit
l’etat initial d’ou l’un parte, les populations des differents
sous-niveaux Zeeman, et la coherence hertzienne qui
existe entie eux tendent vers un etat d’equilibre qui
ne depend pas de l’etat initial (c’est la solution station-
naire du systeme differentiel lineaite a coeflicients
constants (III, D, 3)) Les constantes de temps avec

lesquelles cet etat d’equilibre est atteint dépendent
des caracteristiques du faisceau lumineux (intensite,
polarisation )
On peut donc pailer d’une relaxation optique longitu-

dinale et transversale

RFMARQUE 2014 La « relaxation optique » et la relaxa-
tion thermique se différencient cependant très nette-

ment sur un point particulier l’etat d’equilibre auquel
elles conduisent en ce qui concerne les populations
Aux températures usuelles ou se font les expériences

de pompage optique, 03C9f/kT I Les populations sont
donc égalisees par le processus de relaxation thei-

mique (W03BC~03BC’ W03BC’~03BC= e-(E03BC’-E03BC)/kT ~ I), alors qu’elles

peuvent être rendues tres inegales par la relaxation

optique (P03BC~03BC’ ~ P03BC’~03BC, voir plus haut § III, D, 4)
C’est d’ailleurs le principe même du pompage optique.

7° Possibilités d’un échange de moment angulaire
transversal entre les atomes et les photons. 2014 Sup-
posons que nous partions d’un état initial ou toutes les

populations 03C303BC03BC sont egales et où il n’y a pas de cohé-
rence hertzienne ; 03C303BC03BC’ = O pour 03BC ~ 03BC’ Le moment

angulaire global, auser bien longitudinal que transversal,
de la vapeur est nul a l’instant initial

Si la polarisation e03BB0 du faisceau lumineux est telle

que P03BC~03BC’ ~ P03BC’~03BC, le pompage optique va créer des

differences de populations entre les differents sous-

niveaux de l’etat fondamental Il va donc apparaître
un moment angulaire longitudinal global pont la vapeur
atomique Pat contre, la coherence hertzienne reste

toujours nulle au cours du temps, comme on peut le

voir sur les équations (III, D, 3) et ceci, même si la

polarisation e03BB0 est cohérente, c’est-a-dire même si les

photons excitateurs ont un moment angulaire trans-

versal
En d’autres termes, dans l’etat fondamental, il est

impossible de tiansférer aux atomes le moment angu-
laite transversal transpoité par les photons, alors que
ce transfert est toujours possible pour le moment angu-
laire longitudinal

Cette difference de comportement se comprend bien
physiquement, a partir des idees génerales developpees
dans le présent travail :

Le moment angulaire transversal des photons ne pre-
cesse pas dans un champ magnetique (*), alors que celui
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des atomes precesse à la fréquence 03C9f Le faisceau lumi-
neux excite done de façon statique, a la frequence zéro,
le moment angulaire transversal atomique qui a une
fréquence propre drfférente de zéro et qui est, par ail-

leurs, amorti avec une constante de temps de l’ordre
de Tp. La condition 03C9fTp I signifie que la bande

passante de largeur I Tp associée a ce mouvement propre
ne contient pas la frequence zero Lorsque cette condi-
tion est réalisée, le transfert de moment angulaire
transversal est impossible car les fréquences propres
de cette grandeur sur l’atome et sur le photon different
d’une quantité supérieuie à la bande passante. Le trans-
fert n’est donc possible qu’en champ très bas (03C9fTp ~ I)
Ces difficultés n’existent pas pour le moment angulaire
longitudinal qui a la même frequence propre, la fre-

quence zero, sur l’atome et sur le photon
Remarquons egalement que l’etat excite est beau-

coup plus amorti que l’etat fondamental (03C4 « Tp) Les
bandes passantes sont beaucoup plus larges. Il doit
être par suite beaucoup plus facile de transférer du
moment angulaire transversal à l’état excité de l’atome
Ce transfert n’est d’ailleurs rien d’autre que l’effet Hanle

qui, comme nous l’avons déjà signalé (cf § III, C, 2),
peut être considéré comme une excitation à la frequence
zero du moment angulaire transversal de l’état excité.

L’image que nous venons de donner permet égale-
ment de comprendre très facilement les récentes expé-
riences de modulation de Bloom (7) Ces expériences
consistent à éclairer une vapeur par un faisceau lumi-

neux dont la polarisation e03BB0 est cohérente et dont on
module l’intensité lumineuse à la frequence 03C9 Lorsque 03C9

est suffisamment voisin de 03C9f, on constate l’existence
d’une précession du moment angulaire transversal

global de la vapeur à la fréquence 03C9 et ceci en l’absence
de tout champ de radiofréquence ; l’effet est maximum
pour 03C9 = 03C9f Ceci se comprend très bien : lorsqu’on
module l’intensité lumineuse, on module également le
moment angulaire transversal transporté par le fais-
ceau lumineux. On introduit alors du moment, angulane
transversal dans le système atomique non plus à la

fréquence zéro, mais à la fréquence 03C9 Lorsque

la fréquence d’excitation tombe à l’intérieur de la

bande passante, le transfert de moment angulaire trans-
versal est possible. Il a été également suggére par Kas-
tler (27) d’exciter la précession du moment angulaire
transversal de l’etat excite en éclairant la vapeur par

un faisceau lumineux de polarisation e03BB0 cohérente et
module a une fréquence 03C9 voisine de 03C9e.

L’idee commune à toutes ces expériences est de créer
artificiellement une précession du moment angulaire
transversal du champ de rayonnement à une frequence
voisine des frequences propres du système atomique,

de façon à rendre le transfeit possible (Au lieu de modu-
lei l’intensite lumineuse, on pourrait egalement moduler
la polanisation en utilisant un polaroid tournant a une
fréquence 03C9 voisine de 03C9f ou 03C9e)

8° Cas d’une résonance magnétique dans l’état
fondamental. 2014 On montre dans J 2014 P2 (cf. chap V)
que, pour avoir l’évolution globale de l’état fonda-

mental, il faut alors ajouter au 2e membre de (III, D, 3)
un terime 2014 l[HRF, 03C3]03BC03BC’ decrivant l’action du champ
de radiofiequence H1el03C9t Le hamiltonien HRF s’écrit .

(03B3f est le rapport gyromagnétique de l’etat fondamental)
Nous supposons l’amplitude H1 suffisamment petite

et la duree de vie 03C4 de l’etat excite suffisamment courte

pour que HRF n’ait aucune action sur l’état excité.
Il est tres commode de se placer dans le referentiel R

tournant à la fréquence 03C9 autour du champ statique
On montre dans J 2014 P2 que les équations (III, D, 3)
restent valables, a condition

a) De remplacer 03C303BC03BC’ matrice densité de l’état fonda-

mental dans la représentation du laboratoire par 03C303BC03BC’,
matrice densité dans le référentiel tournant R :

b) De remplacer le terme d’evolution propre :

repiésente l’effet du champ statique et du champ H1
dans le referentiel R

c) De remplacer 03C9f par 03C9 dans 0393 0393+i(03BC-03BC’)(03C9e-03C9f)
d) Les conditions de validite enoncees dans le § III, D

doivent être complétées par la condition 0394  03B3H1 (la
durée effective du processus d’absorption est courte

devant la période de la precession autour du champ

de radiofrequence) A la condition 03C9f  1 Tp, il faut
également ajouter la condition 03C9f  03B3H1 (la fréquence
des raies de résonance magnetique est grande devant
la « largeur de radiofréquence » de ces raies).

Lorsqu’on passe dans le réferentiel R, on rend le
hamiltomen HRF independant du temps. Tous les

coefficients du 2e membre de (III, D, 3) ne dépendent
plus du temps On peut ainsi etudier plus facilement
l’évolution de la matrice densité de l’etat fondamental,
aussi bien en régime statique que transitoire On montre
également dans J 2014 P2 que les equations d’évolution

globale de l’état excité (III, C, I) et (III, C, 2) restent
inchangées ainsi que les expressions (III, A, I, c) et
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(III, B, I, c) de LA et LF Toutes les interpretations
physiques dunnees dans le present travail demeurent
valables.

Il est donc possible d’etudier quantitativement l’evo-
lution de la matrice densite representant le systeme
atomique dans l’etat excite et dans l’etat fondamental
sous l’action simultance du pompage optique et d’un

champ de radiofrequence Si l’on sait decrire, au moins
phenomenologiquement l’effet des processus de relaxa-
tion thermique, il est alois possible de determiner

complètement l’evolution de 03C303BC03BC’ et 03C3mm’ Les signau
de detection optique LX et LF s’expriment smplement
a partn de 03C303BC03BC’ et 03C3mm’, ce qui perment ainsi de « calculer »
entieteiment une experience de pompage optique.

CONCLUSION

En conclusion, nous voyons que la theorie quantique
du cycle de pompage optique permet d’etudier de façon
detaillee les processus elementaires d’absorption et d’émis-
sion de photons de resonance optique par un ensemble
d atomes ainsi que l effet global de ces processus sur l’evo-
lution dans le temps du systeme atomique Dans le cas
de l isotope 199Hg (qui ne possede que deux sous-niveaux
Zeeman dans l’etat fondamental et dont l’etude experi-
mentale est presentee dans la suite de ce travail), la theorie
quantique du cycle de pompage optique permet de prevoir
les effets nouveaux suivants

I Les deux sous-niveaux Zeeman ± 1/2 sont perturbes
par le faisceau lumineux qui excite la resonance optique
des atomes ils sont elargis et deplaces Ces effets appa-
raissent de façon quantitative dans l’expression (III, D, 8)
qui decrit l’evolution globale de la coherence hertzienne

03C31/2-1/2

2014 Le terme 03B5 represente une modification de la sepa-
ration energetique entre les deux sous-niveaux Zeeman

(ou encore un deplacement d’origine « optique » de la raie
de resonance magnetique) Il est lui-même la somme de
deux termes 03B5 = 03B5’ + 03B5" , le premier, 03B5’, represente l’effet
des transitions virtuelles unduites par le faisceau lumi-
neux, qui melangent l’etat excite et l’etat fondamental
de l’atome et modifient par suite les energies de ces etats,
le deuxieme, 03B5", celui des transitions reelles qui, par suite
de la conservation partielle de la coherence hertzienne au
cours du cycle de pompage, ramenent dans l’effet Zeeman
de l’etat fondamental une partie de l’effet Zeeman de l’etat

excite Le terme 03B5" depend du champ magnetique alors

que 03B5’ n’en depend pas

- La quantite 1 T2 represente l’amortissement de la

coherence hertzienne cause par le faisceau lumineux (ou
encore l’elargissement d’origine « optique » de la raie

de resonance magnetique) Il comprend lui-même deux

termes I T2=I T2=I T"2 Le 1er, I T’2, represente l’effet de

l’excitation optique qui detruit la coherence hertzienne

dans l’etat fondamental, le 2e, I T2, la restitution partielle
de coherence hertzienne lors du retour à l’etat fondamental.

03B5 et I T2 sont proportionnels a l’intensite lumineuse
2 L’evolution globale du systeme atomique dans l’etat

excite est sensible a la coherence hertzienne 03C31/2-1/2 de

l’etat fundamental Le moment angulaire global, longitu-
dinal et transversal de l’etat excite effectue un mouvement
force a la frequence de Larmor de l’etat fondamental, ce

qui se traduit par une modulation a cette frequence de
la lumiere de fluorescence emise par la vapeur L’ampli-
tude et la phase de ce mouvement force dependent du champ
magnetique

3 Les signaux de detection optique, absorption ou fluo-
rescence, s’expriment simplement en fonction des elements
de la matrice densite qui represente l’ensemble des atomes
dans l’etat excite et dans l’etat fondamental Comme on
sait d’autre part decrire l’evolution dans le temps de cette
matrice densite, il est possible d’interpreter quantitative-
ment les differents signaux observes, en particulier, la

modulation de la lumiere absorbee par la vapeur lorsqu’elle
subit la resonance magnetique
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PARTIE EXPÉRIMENTALE

CHAPITRE IV

INTRODUCTION A LA PARTIE EXPÉRIMENTALE

1° Principe général des méthodes utilisées

Parmi les effets nouveaux prevus par la theorie pie-
cedente, le plus important est le suivant les differents

sous-niveaux d’energie d’un atome dans l’etat fonda-

mental sont elargis et deplaces lorsqu’un faisceau lumi-
neux excite la resonance optique de cet atome Nous

paileions du tôle « peiturbateur » de la lumiere

Comme nous l’avons deja souhgne (of § 111, B, 7),
ces effets sont petits devant la largeur naturelle 0393 du
niveau excite. On ne peut done esperet les observer sur
les raies optiques emises par l’atome qui ont une largeur
spectiale au moins egale a 0393 Par contre, ils doivent

affecter de façon sensible les transitions de radiofre-

quence qui relient entie eux les differents sous-niveaux

de l’etat fondamental et qui sont considerablement plus
fines

Le premier probleme qui se pose est donc d’induire
et de detecter ces transitions de radiofrequence dans
l’etat fondamental Une fois ce probleme resolu, le

principe de la verification experimentale des effets

precedents est tres simple on obseive les raies de ieso-
nance magnetique entie les sous-niveaux de l’etat
fondamental La position et la largeur des raies de
resonance observees doivent dependre de l’intensite de
l’irradiation lumineuse de la vapeur, puisque les effets
« perturbateurs » prévus dependent lineairement de
cette intensite

Or, il se trouve que l’une des applications essentielles
du pompage optique est de permettre l’observation de
la résonance magnetique a la temperature ambiante
et dans un système aussi dilué qu’une vapeur atomique,
c’est-a-dire dans des conditions ou les procedes de detec-
tion radioclectriques habituels de la resonance magne-
tique ne sont plus assez sensibles Nous avons donc
choisi d’utiliser les methodes optiques de detection de
la resonance magnetique

Dans nos experiences, l’iniadiation lummeuse utilisee

peut donc ne comporter que le seul faisceau de pompage
optique Une telle methode d’exploration presente
plusieurs inconvenients. Si 1 on veut, en effet, pomper
optiquement une vapeur atomique (et cette condition
est nécessaire pour l’observation de la resonance magne-
tique) les caracteristiques du faisceau lumneux (direc-
tion, polarisation, repaitition spectrale ) ne peuvent
être quelconques Les conditions qui correspondent au

pompage optique le plus efficace, et par suite a la preci-
sion la plus grande pour les mesures ne sont pas
forcement celles pour lesquelles les effets perturbateurs
associes au faisceau lumineux et prevus par la theorie

precedente sont les plus grands
Il nous a donc somble indispensable d’utiliser une

autre methode d’etude ou les deux rôles joues par le
faisceau lumineux, rôle d’instrument de mesure (pom-
page et detection de la resonance) et rôle de « pertur-
bation » sont separes de façon beaucoup plus nette

Nous utilisons pour cela deux faisceaux lumineux Le
faisceau I est choisi de maniere a pomper optiquement
la vapeur atomique, de la façon la plus efficace possible.
Il pormet ainsi de tracer avec une bonne precision des
courbes de resonance magnétique C’est ce que nous
farsons dans une prermiere etape (fig I0 a) Puis dans
une deuxième étape (fig I0 b), et sans modifier en quoi
que ce soit les caracteristiques du faisceau I nous irra-

dions les atomes avec un autre faisceau lumineux, le
faisceau 2 Les caracteristiques du faisceau 2 peuvent
être alois absolument quelconques puisque le pompage
optique de la vapeur est toujours assure par le faisceau I.
Nous les choisissons de façon a ce que les effets nou-
veaux prevus par la theorie soient les plus grands
possibles Ces effets se traduisent par un elargrssement
et un deplacement des raies de resonance magnetique
lorsqu’on passe de (a) a (b)

Insistons bien sur le fait que le faisceau I peiturbe
lur aussi le systeme atomique Mais cette pertuibation
est la même dans les experiences (a) et (b) puisque les
caracteristiques du faisceau I ne sont pas changees Les
modifications observees lorsqu’on passe de (a) a (b)
proviennent done uniquement du faisceau 2

Cette methode d’etude est tres souple On peut fane
varier tous les parametres du faisceau 2 direction,
polarisation, repaitition spectrale et observer la vaiia-
tion correspondante des differents effets prevus par
la theorie
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2° Choix de l’isotope 199Hg

Les expériences que nous décrtions plus loin ont

toutes été realisées sur l’isotope 199Hg Plusieurs raisons
nous ont guidé dans ce choix.

a) 199Hg ne possede que deux sous-mveaux Zeeman
dans l’état fondamental.

Ceci simplifie beaucoup les equations du pompage
optique que nous avons données dans la première partie
de ce travail. La matrice densité dans l’etat fonda-
mental ne possède qu’un elément non diagonal 03C31/2-1/2
(03C3-1/2 1/2 en est le complexe conjugue) Cet élement

represente physiquement le moment angulaire trans-

versal global de la vapeui atomique.
Les phenomenes de relaxation thermique sont ega-

lement tres simples à décrire lorsqu’il n’y a que deux
sous-niveaux Cette description peut se faire phéno-
ménologiquement au moyen de deux temps de relaxa-
tion, longitudinal et transversal 03981 et 03982

b) Le spin nucléaire de 199Hg etant égal a I/2, la raie
de résonance optique 61S0 ~ 63P1 de cet élément a

deux composantes hyperfines. Il se trouve que la raie
de résonance de l’isotope pair 204Hg coincide presque
parfaitement avec la composante I/2 de 199Hg En uti-
lisant une lampe remplie de 204Hg, il est donc possible
d’exciter selectivement cette composante hyperfine
(C’est ainsi que Cagnac (I4) réalisa pour la première
fois le pompage optique de 199Hg).

Il est possible egalement d’exciter sélectivement

l’autre composante hyperfine. Il suffit pour cela d’uti-

liser une lampe remplie de 199Hg (qui émet donc les

2 composantes hyperfines), puis de supprimer la compo-
sante I/2 au moyen d’un filtre absorbant rempli de
204Hg.

c) Les processus de relaxation thermique sont tres
faibles. Les temps de relaxation thermique 03981 et 03982
observes et mesures par Cagnac sont de l’ordre de la

seconde

Ceci permet d’obtenir des taux d’orientation tres

elevés et par suite une ties bonne valeur du rapport
signal sur bruit D’autre part, les raies de resonance

magnétique sont très fines, ce qui permet une tres grande
précision dans le pointé de ces raies.

d) Enfin, la structure Zeeman de l’état fondamental
étant purement nucléaire, les fréquences de résonance

magnétique sont très basses (760 Hz pour un champ
de I gauss). L’observation de la modulation d’un cou-
rant photoélectrique à des frequences aussi basses ne
présente aucune difficulte technique.

3° Le montage expérimental

Nous avons utilisé les techniques expérimentales qui
venaient d’être mises au point pour l’etude du pompage
optique des isotopes impairs du mercure. Nous ren-

voyons au travail de thèse de Cagnac (14) pour la des-
cription detaillée de ces techniques.

L’une des expériences que nous decitrons plus loin
a eté réalisée sur le montage même de Cagnac. Pour
les autres expériences, nous avons éte amenes à cons-
truire un autre montage, assez semblable au précedent,
mais qui présente les particularités suivantes

a) Le champ magnetique terrestre est compense.
Pour verifier les effets lies a la circulation de la cohé-
rence hertzienne, nous avons éte amenés a opérer dans
des champs magnétiques très bas, de l’ordre du champ
terrestre

b) Nous avons développé de façon systematique la

détection de la résonance magnétique utilisant la modu-
lation de l’absorption à la fréquence du champ de radio-
frequence (effet Dehmelt) (6) (2I). Cette méthode s’est
révélée très avantageuse, d’une part, parce qu’elle per-
met de détecter directement la cohérence hertzienne

03C31/2-1/2; d’autie part, parce que le rapport signal sur
bruit qu’elle permet d’obtenir est tres supérieur à celui
de la methode habituelle (I4)

Nous reviendrons de façon plus detaillee sur cette

méthode de détection lors de la description des diverses
expériences

c) Signalons enfin que nous avons utihse les films

polariseurs pour l’ultra-violet (37) qui ont été mis au
point au cours des dermeres années et qui sont constitués

par un revêtement cristallin deposé sur lame de silice

fondue Ces polariseurs sont nettement moins absoi-

bants à 2 537 Å que les mcols utilises par Cagnac et
dont les épaisseurs atteignaient pres de I0 cm. Ils per-
mettent d’autre part d’utiliser des faisceaux lumineux

beaucoup plus ouverts. Le gam d’intensité lumineuse
qui en est resulte s’est révéle très précieux pour l’obser-
vation des differents effets prévus par la théorie.
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CHAPITRE V

ÉTUDE DU DÉPLACEMENT DES RAIES DE RÉSONANCE MAGNÉTIQUE

A 2014 Mise en évidence
du déplacement 03B5’associé aux transitions virtuelles.

I° Buts de l’expérience. 2014 Nous decrinions d’aboi d
une experience (I6) qui prouve qualitativement l’exis-
tence d’un deplacement associe aux transitions virtuelles
induites par le faisceau lumineux (terme 03B5’).

L’expression donnant 03B5’ est (cf § III, D, 5)

03B5’ = 0394E’(A1/2 1/2 - A-1/2-1/2) (V, A, I)

(La signification physique des diveises quantites qui

figurent dans cette expression a ete etudiee en detail

dans la partie theorique)
Dans le cas le plus general, le déplacement de la raie

de résonance magnetique n’est pas 03B5’ mais 03B5 = 03B5’ + 03B5".
Dans l’expérience décrite ci-dessous, nous avons cherche
a nous placer dans des conditions ou le terme 03B5’ qui

represente l’effet des transitions virtuelles est tres grand
devant le terme 03B5" qui represente celui des transitions
reelles Notons, d’autte part, que 03B5’ n’est différent de o

que si A1/2 1/2 ~ A-1/2-1/2
Les deux conditions importantes auxquelles devia

satisfaiie le faisceau lummeux dont nous etudions les

effets sui les niveaux d’energie (faisceau 2) sont donc
les suivantes

I° Le faisceau 2 doit indune uniquement des tran-

sitions vntuelles (0394E’ I Tp) de façon que 03B5’ soit tres

giand devant 03B5" (nous cherchons évidemment en plus
a donner a 03B5’ la valeur la plus grande possible).

2° Sa polatisation doit être telle qu’il déplace de façon
differente les deux sous-niveaux + 1/2 et - 1/2
(A1/2 1/2 ~ A -1/2-1/2)

2° Réalisation de l’expérience. 2014 a) Première

condition. 2014 Dans le § III, A, 3, b de la partie théorique,
nous avons étudie comme I/Tp et 0394E’ variaient en
fonction de l’ecart k1 - k0 entre le centre k1 de la laie
excitatrice et le centre ko de la raie d’absorption ato-
mique Nous avons vu que 0394F’ est nul lorsque k1 - k0

alors que I/Tp est au contraire maximum poui cette

valeur. Par contre, lorsque k1 2014 ko est différent de

zero, 0394E’ a une valeur non nulle qui est maximum

lorsque k1 - k0 est de l’ordre de la largeur 0394 de la raie
excitatrice (la valeur maximum de 0394E’ est du même
ordre de grandeur que celle de I/Tp).

La methode la plus simple consiste donc à utiliser

pour le faisceau 2 une lampe remplie d’un isotope autre
que l’isotope 199Hg étudie Par suite du déplacement
isotopique, les fréquences optiques emises par cette

Thèse C COHEN-TANNOUDJI, 1962 (p)

source seront differentes des frequences d’absoiption
de 199Hg et nous auions ainsi k1 ~ ko
Nous avons choisi l’isotope 201Hg pour ieritplir la

lampe du faisceau 2 La figuie II représente les posi-
tions respectives des differentes composantes hyperfines
des deux isotopes 199Hg et 201Hg

FIG II

Nous voyons sui cette figuie que la composante 5/2
de 201Hg est distante d’environ une largeur Doppler
de la composante I/2 de 199Hg (la largeur Doppler 0394kD
a la teinperature ambiante est de 34 I0-3 cm-1) Si la
source émettrice 201Hg du faisceau 2 emet une raie

ayant sensiblement la largeui Dopplei 0394kD, on a

0394 ~ 0394kD = 34 I0-3 cm-1 ~ k1 2014 k0 , la valeur de

k1 - k0 n’est alois pas tiop eloignec de celle qui donne
la valeur maximum pour 0394E’ C’est la raison pour

laquelle nous avons choisi 201Hg poui le faisceau 2.

Pour les autres isotopes du mercure, les valeurs de

k1 2014 ko sont ou trop faibles (5 I0-3 cm-1 pour le 204Hg),
ou trop foites (178 I0-3 cm-1 dans le cas du 202Hg qui
est le plus favorable apres celui du 201IIg).

Il est clair que l’aile de la composante 5/2 de 201Hg
peut provoquer des transitions reelles relatives à la

composante I/2 de 199Hg Il en est de même (fig 11)
pour la composante I/2 de 201Hg et la composante 3/2
de 199Hg Ceci serait une cause d’elargissement optique
de la rate de résonance magnetique et de déplacement
dû aux transitions réelles (03B5"), provoques par le fais-
ceau 2 Nous avons cherché à rédune cette cause au
maxmurn Dans ce but, et avant qu’il n’arrive sur la
cellule de résonance O (fig I3) qui contient 190Ilg, nous
faisons traverser au faisceau 2 un filtre F en quartz,
de 4 cm d’epaisseur, remph de 199Hg Ce filtre F absorbe
toutes les fréquences optiques situées dans les ailes des
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raies émises par le 201Hg et qui seraient susceptibles
d’induire des transitions reelles dans la cellule de
résonance
En résume, nous voyons qu’on peut realrser ainsi des

conditions expérimentales ou les fréquences optiques
excitatrices sont entierement non resonnantes, tout en

restant suffisamment rapprochees de k0 pour que la
valeur de 0394E’ ne soit pas trop petite (Pour qu’il puisse
être observé facilement, il faut en effet que le dépla-
cement 03B5’ ne soit pas petit devant la largeur intrinsèque
de la raie de résonance magnetique qui est due, d’une
part, a la relaxation thermique, d’autre paît a la
« relaxation optique » (of § III, D, 6) introduite par le
faisceau de pompage I) La première condition imposée
au faisceau 2 est ainsi remplie

Soulignons que le faisceau 2 ne peut effectuer aucun
pompage optique puisqu’il n’induit pas de transitions
réelles On ne pourrait donc pas etudier son effet sur
les niveaux d’energie atomiques et démontrer ainsi de
façon tres nette le rôle des transitions purement vii-
tuelles, si l’on utilisait uniquement ce seul farsceau ;
ce qui démontre bien l’avantage des méthodes utilisant
deux faisceaux

b) Deuxième condition. 2014 La figure I2 iepresente
les niveaux d’énergie de l’isotope 199Hg. k01 et k02 sont

les nombres d’onde des composantes hyperfines I/2
et 3/2 respectivement

FIG. 12.

Supposons que le faisceau 2 a une polarisation circu-
laire droite (par rapport a Ho) et étudions tout d’abord
l’effet des tiansitions virtuelles induites par la compo-

sante 5/2 du 201Hg, dont le nombre d’onde k1 est legè-
rement superieur a k01 (Il est evideninient impossible
de faire la figure I2 a t’echetle , les intervalles Zeeman
sont très petits devant k1 2014 k01 , les valeurs de 0394E’
sont donc les mêmes poui les deux sous-niveaux + I/2
et - I/2)

Les nombres inscirts sur la figure sont les valeurs
des coefficients A03BC03BC, c’est-a-dire les probabilités des
transitions optiques en polarisation 03C3+ pour chacune
des deux composantes hyperfines

Les transitions virtuelles vers le urveau 63P1, F = I/2
sont caractérisées par k1-k01 &#x3E; o D’apres (III, A, 2, b)
0394E’ est positif et le deplacernent, indique sur la partie
droite de la figure I2 se fait vers le haut La polarisation
utilisee etant circulaire droite, A1/2 1/2 = O et, seul, le
sous-niveau - I/2 est deplace La distance entre les
deux sous-niveaux ± I/2 est augmentee

Si, au heu d’utiliser une polarisation circulaire dioite,
on utilise une polarisation circulaire gauche (pour le
faisceau 2), le déplacement qui conserve la même valeur
et le même signe affecte uniquement le sous-niveau

+ I/2 qui est alors déplace vers le haut Dans ce cas,
la séparation énergétique des deux sous-niveaux dans
l’etat fondamental est diminuee

Les transitions virtuelles vers l’autie niveau hyper-
fin 63P1, F = 3/2 (k02) créent un déplacement 0394E’ beau-

coup plus petit car k1 2014 k02 est ties grand (20 largeurs
Doppler) Comme k1 2014 k02 (et par suite 0394E’) sont nega-
tifs, le deplacement, indique sur la partie gauche de la
figure I2 se fait vers le bas En polarisation 03C3+, il est
trois fois plus grand pour le niveau + I/2 que pour le
niveau - I/2 (rappoit des probabilites de transition)
Comme précédemment, la distance entre les deux sous-
niveaux est augmentee en polarisation 03C3+, diminuée
en polarisation 03C3-

La composante 3/2 du 201Hg agit dans le même sens
que la composante 5/2 (k1 2014 k01 &#x3E; o, k1 2014 k02 &#x3C; O)
(fig II) Quant a la composante I/2, elle agit en sens
contraire (k1 2014 k02 &#x3E; O) Mais son effet est beaucoup
plus faible que celui de composante 5/2 car elle est

beaucoup trop proche de la composante 3/2 de 199Hg
(I/3 de largeur Doppler) Par surcroît, comme k1 2014 k02
est inférieur a la largeur Dopplei, cette composante
est beaucoup plus absorbée par le filtre F qui est placé
sur le faisceau 2 Enfin, le poids statistique de la compo-
sante I/2 est trois fois plus petit que celui de la compo-
sante 5/2 et son intensite dans la source du faisceau 2
est beaucoup plus faible
En resume, le signe du déplacement global est celui

que l’on obtient en tenant compte uniquement de la

composante 5/2, c’est-a-dire augmentation de la sepa-
ration energetique en polarisation 03C3+, diminution en

polarisation 03C3-

Remarques. 2014 Les tiansitions virtuelles vers les
niveaux excites auties que le niveau 63P1 ne modifient

pas la separation éneigetique des deux sous-niveaux.
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En effet, bien que ce déplacement soit ties faible (par
suite de l’enorme valeur de k1 - k0), on peut se demander
si en sommant ces petits effets sur la totalite des niveaux
excites de l’atome, on n’obtrent pas finalement une
valeur importante. On peut montiei cependant que ce
deplaceinent est le même poui les deux sous-niveaux

± I/2 En effet, s’il s’agit d’un niveau excité autie

que 63P1, la vaiiation de k1 2014 k0 d’une composante
hyperfine de la raie spectrale envisagée a l’autre est

tres petite devant l’enorme valeur de k1 2014 ko Les
valeurs de 0394E’ sont alors les mêmes pout toutes les

composantes hyperfines D’apres les regles de somme
sur les A03BC03BC, on trouve alors aisement que les deux sous-
niveaux ± I/2 sont deplaces de la même quantité
En d’autres termes, nous ne mesuions pas le depla-

cement absolu des sous-niveaux de l’état fondamental
Nous mesurons uniquement les déplacements relatifs
des differents sous-niveaux entre eux Pour calculer
ces deplacements, il est correct de tenir compte umque-
ment du niveau excite le plus proche de la raie exci-

tatrice

Remaiquons enfin que l’expérience decrite ici fait

appel a la polarisation de la lumiere pour deplacer de
façon differente deux sous-niveaux Zeeman d’un même
niveau hyperfin de l’état fondamental (inegalite des

A03BC03BC) On peut imaginer d’autres experiences ou il n’est

pas besoin de faire appel à cette propriete et ou l’ecart
entre les deux niveaux est suffisamment grand pour
que 0394E’ varie de l’un a l’autre (cas des deux niveaux
hyperfins d’un atome alcalin dans l’etat fondamental)

c) Le dispositif expérimental. 2014 Il est represente sur
la figure I3 C’est celui utilise par Cagnac (I4).

FIG 13

Nous n’avons pas modifié le faisceau I qui est le
faisceau de pompage optique La lampe L1 de ce fais-
ceau est remplie avec l’isotope 204Hg qui excite sélec-
tivement la composante I/2 de 199Hg Le faisceau I a

une polarisation 03C3+ qui lui est donnee par P1 (polaroid
plus lame quart d’onde) Il effectue donc le pompage

optique des atomes et les concentre dans le sous-niveau

+ I/2 La lumière de fluorescence obseivee au moyen
d’un photomultiphcateur dans la direction Oy perpen-
diculaire au champ magnetique H0 est directement

propoitionnelle a la population 03C3-1/2-1/2 du sous-

niveau - I/2 Toute vaiiation de cette population, en
particulier celle causée par le champ de radiofréquence,
se detecte donc par une variation d’intensité de la

lumiere de fluorescence, ce qui permet le trace des
courbes de resonance magnetique Nous avons operé
a une frequence fixe de 5 kHz, obtenue par demulti-
plication a paitir d’un quartz de I00 kHz Les courbes

de résonance magnétique etaient tracées en faisant

varier le champ magnetique et en repérant les valeurs
du courant magnetisant au moyen d’un potentiomètre
de Leeds-Northrup

Dans l’axe du champ magnetique et dans le sens

oppose a celui du faisceau de pompage optique, nous
avons disposé le faisceau 2 La lampe L2 est remplie
avec l’isotope 201Hg On en forme une image intermé-
diaire sur le filtre F qui est rempli avec l’isotope 199Hg
La lumiere ainsi filtrée est ensuite concentree sur la
cellule de resonance O apres avoir acquis au moyen
de P2 la polarisation 03C3+ ou 03C3-

3° Résultats de l’expérience. 2014 La figure I4 mon-
tre un exemple des courbes experimentales obtenues.
La courbe de resonance magnetique du centre est prise
avec le faisceau 2 masque, celle de gauche (et de droite)
en présence du faisceau 2 polarisé 03C3+ (et 03C3-)

FIG 14

O Sans 2e faisceau
 2e faisceau 03C3+

0394 2e faisceau 03C3-

Nous voyons que le farsceau 2 produit un deplacement
de la raie de resonance magnetique Ce deplacement
vaut environ 0,4 Hz. Il a le signe attendu. En effet,
comme nous opérons à frequence fixe, un déplacement
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vers les différences d’energie plus grandes correspond
a un deplacement vers les champs plus bas Lorsque
le faisceau 2 a la polarisation 03C3+, nous avons vu plus
haut que la separation énergetique des deux sous-

niveaux etait augmentee. La courbe de resonance

magnétique doit donc être deplacée vers les champs
bas, ce qui est bien confirme expérimentalement Nous
avons également vérifie qu’il n’y avait plus de depla-
cement quand on enlevait la lame quart d’onde, c’est-
a-dire quand on eclanait avec un melange de 03C3+ et 03C3-

Enfin, nous nous sommes assuies que le deplacement
etait proportionnel a l’intensite lumineuse

Notons que les rares de resonance magnetique ne sont
pas elargies par le faisceau 2 Ceci est dû au caractere

purement virtuel des transitions qu’il induit. On

remarque egalement sui la figure I4 que l’intensite de
la resonance est un peu plus faible loisque les deux fais-
ceaux ont des polarisations opposees, 03C3+ pour le pre-
miei, 03C3- pour le deuxième En effet, dans ce cas, les
atomes sont accumules par le faisceau I dans le sous-
niveau + I/2 et la vapeur est particulièrement absor-
bante pour toute fraction du faisceau 2 susceptible de
provoquer des transitions reelles et que le filtre à 199Hg
n’absciberait pas entièrement D’où un affaiblissement
de la detection de la resonance. L’effet observé est donc
he a une absorption imparfaite par le filtre F Nous
avons verifie cette interpretation en opérant avec des
filtres a 199Hg moins absorbants, ce qui augmente la

dissymetrie. D’autre pait, nous avons inverse le sens
de la dissymctrie en pompant avec le faisceau I en 03C3-

et non plus en 03C3+

Conclusion. 2014 En conclusion, nous voyons que l’expe-
rience precedente permet de piouver que les sous-

niveaux de l’etat fondamental peuvent être deplaces
lorsque des transitions virtuelles de résonance optique
sont induites par un faisceau lumineux.
Nous reviendrons plus loin sur la vérification quan-

titative des formules relatives a 03B5’ (§ C du present cha-
pitre) Nous verions qu’il est necessaire d’amelioier la
sensibilité de la detection pour y parvenir. Les methodes

correspondantes seront analysees lors de la description
des experiences que nous entreprenons maintenant et

qui concernent la mise en evidence du deplacement 03B5"
dû aux transitions reelles induites par l’excitation
lumineuse

B. 2014 Mise en évidence du déplacement 03B5"
associé aux transitions réelles

I° Buts de l’expérience (I8) 2014 Il s’agit de prouver
l’existence d’un deplacement energétique associe aux

transitions reelles (terme 03B5") Rappelons l’expres-
sion de 03B5".

La signification physique des différentes quantités
qui figurent dans l’expression piecedente a éte etudiée
dans la partie theorique (§ III, D, 5) Soulignons sim-
plement qu’a l’inverse de 03B5’, 03B5" depend du champ magne-
tique (03C9e, 03C9f) (03B5" est lie en effet à la conservation de la
coherence hertzienne au cours du cycle de pompage
optique)

2° Réalisation. - a) Afin d’observer umquement le

I
terme 03B5", nous essayons maintenant de rendre Tp le plus

grand possible et 0394E’ le plus petit possible. 2014 Nous cher-
chons pour cela à faire coincider au mieux la raie excr-
tatrice k1 et la rate d’absorption k01 Nous avons utilise

pour le faisceau 2 soit une lampe a 204Hg pour exciter
la composante I/2 de 199Hg (k1 2014 k01 est alors égal
a 5 I0-3 cm-1, c’est-a-dire a I/7 de largeur Doppler
0394E’ est alors tres faible), soit une lampe à 199Hg suivie
d’un filtre a 204Hg (on excite alors umquement la compo-
sante 3/2 et on a dans ce cas k1 = k02 et 0394E’ = 0)

Par surcroît, nous choisissons la direction du fais-
ceau 2 perpendiculaire a celle de H0. On peut voir dans
ces conditions que l’on a toujours A1/2 1/2 = A-1/2-1/2
quelle que soit la polarisation du faisceau 2 03B5’ est

alors toujours nul et le deplacement observe 03B5 provient
uniquement de 03B5".

b) Le dispositif expérimental. 2014 Il est represente sur
la figure I5

FIG I5

Le faisceau I est comme piécedemment le faisceau
de pompage. Il presente les mêmes caracteristiques que
dans l’experience decrite au § A. Il est dirige suivant
l’axe Oz.
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Le farsceau 2 est drige suivant l’axe Or Le photo-
multiphcateur, non represente sur la figure I5, est sur
l’axe Oy, perpendiculaire a Ox et a Oz Il permet de
detecter la lumiere de fluorescence

Fixons pour le moment notre attention sur la partie
du faisceau 2 comprise entre L2 et O Suivant que l’on
veut exciter la composante I/2 ou la composante 3/2
de 199Hg, la lampe L2 est une lampe a 204Hg, auquel cas
le filtre F est supprime, ou une lampe a 199Hg auquel
cas le filtre F rempli de 204Hg est utilise P2 permet de
donner au faisceau 2 soit une polarisation circulaire
droite ou gauche par rapport a Ox, soit une pularisation
lineaire (la direction de polarisation peut être choisie
arbitranement dans le plan perpendiculaire a Ox, si

elle est parallele a Oz, c’est la polarisation 03C0, si elle
est perpendiculaire a Oz, nous l’appelons polarisa-
tion 03C3)

c) Détection de la résonance magnétique. 2014 L’idée la

plus simple pour detecter la resonance magnetique
consiste a observer, comme dans l’expérience relative
aux transitions virtuelles (§ A), la lumiere de fluoies-
cence emise dans la direction Oy perpendiculaire a Oz
et Ox Cependant, nous nous heurtons ici a certaines

difficultes qui n’existaient pas dans cette experience.
Tout d’abord, le faisceau 2 diminue la difference des

populations que le faisceau I permet d’obtenn entre

les deux sous-niveaux Zeeman de l’etat fondamental
En effet, par suite de sa direction, on a toujours pour
le faisceau 2, P1/2~-1/2 = P-1/2~1/2 (La definition des
P03BC~03BC’ est donnée dans III, D, 4) La « relaxation longitu-
dinale optique » associee au faisceau 2 est alors tout a
fait semblable a une relaxation thermique puisqu’elle
tend a egalisei les deux populations L’intensite des
raies de resonance magnetique, qui est proportionnelle
a la difference des populations 03C31/2 1/2 

2014 

03C3-1/2-1/2 est

donc reduite par le faisceau 2

Le faisceau 2 elargit d’autre part les raies de reso-
nance magnetique pursqu’il detruit la cohelence

hertzienne 03C31/2-1/2 (en effet, 1 Tp etant different de zero,
il en est de même pour I T2) Cet elargissement entraîne
une reduction supplementaire de l’intensite des raies

de resonance magnetique
Enfin, le faisceau 2 donne naissance a une lumiere

de fluorescence dans la direction Oy Le signal corres-
pondant ne varie pas lorsqu’on effectue la resonance

inagnetique puisque A1/2 1/2 = A-1/2-1/2 Il contribue

uniquement a augmenter le fond continu (qui engendre
son propie bruit) sur lequel se detache la courbe de
resonance magnetique et a diminuer par suite la valeur
du rapport signal sur bruit

Il est clair que ces difficultes n’existaient pas dans

l’experience relative aux transitions un tuelles (§ A)

I Tp etant nul, il n’y avait pas de relaxation optique,

aussi bien longitudinale que transversale et il n’y avait
pas non plus de lumière de fluorescence

Dans l’experience présente, nous avons alors utilise
un autre procedé de détection qui s’est ievele beaucoup
plus précis Au moyen d’une cellule photoelectrique C
(en fait un photomultiplicateur RCA IP28 monte avec
3 dynodes seulement), nous observons la lumiere du
faisceau 2 transmise par la cellule de resonance (fig 15).
Supposons tout d’abord que la polarisation donnee

par P2 au faisceau 2 soit la polarisation circulaire droite
(ou gauche) par rapport a Ox Comme nous l’avons

deja vu (§ III, A, 5), le signal mesure par C est alors
sensible a la coherence hertzienne 03C31/2-1/2, ce qui se

traduit par une modulation du couiant photoelectrique
a la frequence 03C9/203C0 du champ de radiofrequence (en
effet, la polarisation e03BB0 du faisceau 2 est « coherente » ,

on a A1/2-1/2 ~ O et la lumière absorbee LA(e03BB0) depend
de 03C31/2-1/2 (cf § III, A, 5))

Si par contre, la polarisation du faisceau 2 est une

polarisation lineaire, on peut montrer (cf appendice)
que A1/2-1/2 = O le courant photoelectrique de C
n’est pas module Nous disposons alors devant C un

analyseur circulaire droit A qui permet de selectionner
la composante circulaire droite de la lumiere transmise

par la cellule de resonance Le signal mesure par C
redevient sensible a 03C31/2-1/2 (cf. appendice) et l’on
observe une modulation du courant photoelectrique
de C (avec un analyseui circulaire gauche, on obser-
verait une modulation en opposition de phase avec
la precedente) On peut enfin ne pas polarisei du tout
le faisceau 2 en enlevant P2 (lumière naturelle) La
lumiere absorbee par la cellule de résonance n’est pas
modulee (A1/2-1/2 = O) L’emploi de l’analyseur A
devant C permet la encoie d’obtenu un signal propor-
tionnel a 03C31/2-1/2
En resume, quelle que soit la polarisation du fais-

ceau 2, il est toujours possible d’observer un signal
module dont l’amplitude est directement proportion-
nelle a 03C31/2-1/2 Ce signal varie lorsqu’on decrit la raie
de resonance magnetique (en balayant le champ H0)
et peut donc être utilise pour la detection de la resonance.

Les avantages de ce deuxieme procede de détection
sont les suivants

03B1) Ce type de détection utilise la totalité de la lumiere
du faisceau 2 qui est tres grande si on la compare à

l’intensite de la fluorescence mesurée par PM (fig I3)
Le courant photoélectrique ic, au voisinage de la photo-
cathode de C est donc très grand par rapport au cou-
rant lp du photomultrplicateur PM au voisinage de la
photocathode Le rapport signal sur bruit est egal
a ic dans un cas, ip dans l’autre On voit donc que
si 03BC est le coeflicient d’amplification, tel que ic = 03BClp,
cette deuxieme methode permet de gagnet un fat-

teui 03BC
03B2) Le spectie de bruit des sources lumineuses est
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particulierement fort vers les tres basses frequences
(inferieures a I0 Hz) par suite des instabilites thermi-
ques, des dérives lentes L’utilisation d’un amplifi-
cateut selectif a bande passante très etioite pour ampli-
fier le signal de modulation a la frequence 03C9 permet de
soitii de cette zone de bruit intense

03B3) Lorsqu’on est loin de la resonanc e, 03C31/2-1/2 = O ,
le signal de modulation est nul La rate de resonance

magnetique se detache donc sur « fond noir », ce qui
elimine tous les ennuis dus a la variation du zero et que
l’on rencontre dans la Ire methode

Nous avons constate effectivement en utilisant le

present type de detection que le rapport signal sur

bruit etait nettement meilleur, ce qui permet d’effectuer
les mesures plus rapidement et plus facilement
En resume, nous voyons que dans l’expérience

actuelle, le faisceau 2 joue un double rôle , il perturbe
tout d’abord les niveaux d’energie atomiques par suite
des tiansitions reelles qu’il induit dans la cellule de

resonance , il permet d’autre part de detecter la reso-

nance magnetique Ce rôle etait rempli dans l’expe-
rience decrite au § A par le faisceau I Le rôle essentiel
du faisceau I est par contre toujours le même Creer

par pompage optique une difference de populations
entre les deux sous-niveaux ± I/2, condition mdis-

pensable pour que l’on puisse effectuer la resonance

magnétique

Remarque. 2014 Le faisceau 2 etant utilise pour la detec-
tion, nous modifions donc legerement le schema general
indique dans l’introduction a la partie experimentale
et represente sui la figure I0.

Les deux etapes (a) et (b) ne correspondent plus a

l’absence et a la presence du faisceau 2, mais à deux

valeurs tres differentes de l’intensite lumineuse du fais-
ceau 2 Dans la deuxieme partie (b) de l’experience,
nous utilisons l’intensite maximum I du faisceau 2 ,
dans la premiere partie (a), l’intensite I/5 Les modifi-
cations observees lorsqu’on passe de (a) a (b) repre-
sentent donc les 4/5 des effets associes au faisceau 2

3° Résultats de l’expérience. - La figure I6 montre
un exemple des courbes experimentales obtenues dans
les conditions suivantes la composante hyperfine excitée
selectivement est la composante 3/2, le faisceau 2

n’est pas polaiise La courbe de droite correspond a

l’intensite lumineuse I (la plus grande possible) pour
le faisceau 2 , la courbe de gauche a l’intensite I/5 (tous
les auties parameties physiques sont les mêmes pour
les deux courbes)

Nous constatons que le faisceau 2 pioduit un depla-
cement de la rate de resonance magnetique Le depla-
cement se fait vers les champs foits, ce qui coirespond
a un ralentissement de la pulsation 03C9f Le signe de 03B5"

est donc correct car, dans le cas de l’isotope 199Hg,
03C9e 2014 03C9f et 03C9f sont de signes contraires

FIG I6

Nous constatons egalement que le faisceau 2 elargit
la rate de resonance magnetique Ceci est dû au carac-

teic reel des transitions qu’il induit (rappelons qu’un
tel elargissement n’existait pas dans l’experience decrite
au § A car le faisceau 2 induisait alois des transitions

virtuelles)
Nous nous sommes assures que 03B5" etait proportionnel

a l’intensite lumineuse (fig 17)

FIG I7

Nous verrons plus loin (chap VI) comment on peut

mesurer experimentalement la valeur de I Tp (lie au fais-
ceau 2) par des etudes de phenomenes transitoires (En

fait, on ne mesui e pas I Tp, mais I T2 qui est l’amortisse-
ment d’origine optique de la coherence hertzienne 03C31/2-1/2

L’expression théorique III, D, 9, a de I T2 permet d’en
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deduire la valeur de I Tp) Une fois I Tp connu, toutes les 

quantites qui figurent dans l’expression (V, B, I) de 03B5"

sont connues Il est alors possible de prévon grâce à la
formule (V, B, I) la valeur theorique de l’ecart entre les
deux courbes Cette valeur calculee est représentée sur
la figure I6 par l’ecart entre les deux flèches et est en
tres bon accord avec la valeur observee
La variation de 03B5" avec le champ magnétique, decrite

par le terme 0393(03C9e - 03C9f)/03932 + (03C9e - 03C9f)2 de l’expres-
sion (V, B, I) a éte egalement etudiee en mesurant
la valeur du deplacement pour differentes valeurs de
la frequence de resonance magnetique 03C9f/203C0 (les carac-

teristiques du faisceau 2, qui interviennent dans I Tp
et B1/2-1/21/2-1/2, demeurant constantes) La figure I8 montre
les resultats de cette etude qui a ete faite pour chacune

des deux composantes hyperfines 1/2 et 3/2 de 199Hg

FIG I8

Les previsions theoriques sont confirmées de façon
quantitative Les courbes de la figure I8 sont calculees
a partir de la formule (V, B, I), les points sont les

points experimentaux Il est a noter que les abscisses

des deux maxima indiques par des flèches sont dans un
rappoit 2, ce qui correspond bien au rapport 2 existant
entie les facteurs de Lande des deux niveaux hyperfins
de l’etat excite (Le maximum de chaque couibe cories-
pond en effet a 0393 = 03C9e 2014 03C9f et l’on a 03C9e » 03C9f).

Enfin, nous avons etudie l’effet de la polarisation,
he dans la formule (V, B, I) au terme B1/2-1/21/2-1/2 Les

deplacements observes en polarisation 03C0 ou 03C3, ou en

lumiere naturelle, pout chac une des deux composantes
hyperfines, sont en tres bon accord avec les valeurs

theoriques En particulier, pour la composante I/2,
en polarisation 03C3, le deplacement est nul conformement
a la theorie (Nous donnons en appendice les valeurs

de B1/2-1/21/2-1/2 pour chacune des polatrsatrons etudlées et

pour chacune des deux composantes hyperfines)
En conclusron, nous voyons que l’experience confirme

bien l’existence d’un deplacement associe aux transi-

tions reelles de resonance optique et qu’elle permet de
verifier quantitativement l’expression theorique (V, B, I)
de ce deplacernent

C 2014 Étude de la variation de 0394E’ et I/TP
avec k1 2014 k0

I° Buts de l’expérience. 2014 Nous avons décrit

aux § A et B les experiences prouvant l’existence de

deplacements associes respectivement aux termes 03B5’ et 03B5"

L’emploi d’une methode de mesure qui permet de detec-
ter directement la coherence hertzienne 03C31/2-1/2 et

d’ameliorer considerablement la precision et la rapidite
des mesures, nous a permis de verifier quantitativement
l’expression théorique donnant 03B5".

Il nous a semble important alors de reprendre l’etude
du terme 03B5’ en utilisant ce procédé de détection afin
notamment de determmer la variation de 0394E’ avec

l’ecart k1 2014 k0 entre la raie excitatrice et la raie d’ab-

sorption L’etude theorique de cette variation a eté
donnee plus haut (cf. § III, A, 3) Nous rappellerons
simplement lei que la couibe qui represeute les varia-
tions de 0394E’ en fonction de k1 - k0 ressemble a une
courbe de dispcision, alors que celle qui represente la

variation de I Tp ressemble a une combe d’absorption
(von fig 5) It est interessant de vérifier experimen-
talement cette proprieté qui nous a permis de faire
un parallele entre les effets sur les niveaux d’énergie

atomiques representes par I Tp et 0394E’ et les effets bien

connus d’absorption et de dispersion anormale

2° Réalisation de l’expérience. 2014 a) Schéma

général. 2014 Le dispositif auquel on peut songer tout
d’abord pour effectuer cette expérience est le suivant
On utilise trois faisceaux lumineux (fig I9) Le fais-

FIG I9.
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ceau I effectue comme prefedemment le pompage
optique de la vapeur Le faisceau 2 joue uniquement
un rôle de detection. La cellule photoelectrique C per-
met d’observer la modulation de l’absorption de ce

faisceau par la cellule de resonance O, nous avons deja
dit les avantages de ce procedé Le faisceau 3 est celur
dont on etudie les effets perturbateurs sur les niveaux

d’energie atomiques On trace done des courbes de reso-
nance magnetique en l’absence et en presence du fais-
ceau 3 sans modifier en quoi que ce soit les caracte-

ristiques des faisceaux I et 2

b) Méthode utilisée pour faire varier k1. 2014 Pour rea-

liser notre présent programme, il faut pouvoir egale-
ment faire varier la position k1 du centre de la raie

excitatrice emise par le faisceau 3 sans modifier aucune
autre de ses caiactenstiques de façon à etudier la vana-

tion de 0394E’ et I Tp relatifs a ce faisceau 3 avec k1 2014 k0
2014 Pour faire varier k1 on peut envisager d’utiliser

les deplacements Zeeman des raies emises par une

source lumineuse lorsque cette source est placee dans
un champ magnetique. On peut prendre par exemple
une lampe remplie avec l’isotope 198Hg ou 202Hg (l’effet
Zeeman des isotopes pairs est beaucoup plus simple
que celui des isotopes impairs).

FlG. 20

Un champ de l’ordie de 3 500 (ou 2 500) gauss per-
met d’amener l’une des composantes Zeeman 03C3 de 198Hg
(ou 202Hg) au voisinage de la composante 3/2 (ou I/2)
de 199Hg, les deux autres composantes Zeeman de l’iso-
tope pair restant suffisamment loin des composantes I/2
et 3/2 de 199Hg pour que leur effet soit negligeable.

Il se trouve cependant qu’il est tres difficile de faire
fonctionner correctement les sources lumineuses que
nous utilisions dans des champs magnétiques aussi

intenses (par suite probablement de l’effet de ce champ
sur le mouvement des particules chargees, electrons et
ions, au sein du plasma qui nous sert de source). Le
fonctionnement de ces sources etant tiès sensible au

champ magnetique, il est impossible de fane varier k1
sans modifier également et de façon incontrôlable, les

autres caracteristiques de la rate excitatrice (largeur,
intensite )
- Aussi, il nous a semble preferable d’utiliser une

autre methode, qui utilise le balayage magnetique d’une
rate d’absorption plutôt que celui d’une rate d’emission
Nous utilisons pour le faisceau 3 une lampe a 199Hg.

La figure (2I, a) represente la composante 3/2 emise
par cette soulce, qui est centree autour de k02 et dont
nous savons qu’elle est large (quelques largeurs Dop-
pler)

FIG 21

Nous faisons traverser au faisceau 3 un filtre a 198Hg
qui est place dans un champ magnetique H. Par suite
de l’effet Zeeman (fig 20), un tel filtre possede trois raies
d’absorption Si le centre k1 de l’une de ces raies est

suflisamnient voisin de k02, la repartition spectrale de
la composante 3/2 est modifiée apres traversee du
filtre (fig 2I, b) En faisant varier le champ H, nous
pouvons faite varier la position du creux qui est ainsi
forme dans la repaitition spectrale de la compo-
sante 199Hg, 3/2 du faisceau 3 Notons que la compo-
sante I/2, par contre, n’est pas alteree

La repartition spectrale de la figure 2I, a ne cree pas
de déplacement 0394E’ parce qu’elle est symetrique
autour de k02 Il n’en est pas de même pour la repai-
tition spectrale 21, b La relation reltant 0394E’ et u(k)
etant linearre (formule III, A, 2, b), la valent de 0394E’
associee a la repaitition 2I, b provient umquement de
la rare d’absorption que nous y avons produite , de

façon plus precise, la difference entre la repartition 2I, b
et 2I, a joue le rôle de u(k) dans la formule III, A 2, b,
ce qui permet de calculer 0394E’

Cette deuxieme methode permet d’evitet les ennuis

que l’on rencontre lorsqu’on place une lampe emettrice
dans un champ magnétique intense. Elle conduit à
des effets entrèrement calculables si l’on connaît la
forme de raie excitatrice 2I, a et les caractéristiques du
filtre Son mconvément le plus grand est qu’elle n’est
utilisable que pour les valeurs de k1 2014 k02 inferieures
ou égales a la largeur de la repartition 2I, a

c) Comment séparer 03B5’ et 03B5". 2014 Nous voyons sur la

figure 2I, b que l’intensité lumineuse excitatrice du
faisceau 3 n’est, en général, pas nulle au voisinage
de k02 Le faisceau 3 peut donc indune des transitions
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réelles et il faut trouver un moyen de distinguer dans
le deplacement total observe 03B5 les contributions de 03B5’
et de 03B5".
Nous utilisons pour cela la rcmarque suivante nous

avons vu plus haut que 03B5’ se transforme en - 03B5’ lors-

qu’on passe de la polarisation 03C3+ a la polarisation 03C3-,
par contre 03B5" ne change pas, les valeurs de B1/2-1/21/2-1/2
etant egales pour ces deux polarisations (of appendice)
Plutôt que de tracer des courbes de resonance magne-
tique en l’absence et en presence du faisceau 3, nous
mesurons la position de la resonance pour les etats de

polarisation 03C3+ et 03C3- de ce faisceau (tous les autres

paramètres demeurant inchanges) Le deplacement
observé est égal a 203B5’.

Cette méthode presente un autre avantage, celui de
rendre le faisceau I de la figure I9 inutile En effet,
on peut utiliser la composante I/2 emise par la lampe
à 199Hg du faisceau 3 pour effectuer le pompage. Il est
clair que le deplacement observe lorsqu’on passe de 03C3+
à 03C3- provient uniquement de la composante 3/2 La

composante I/2 est beaucoup trop éloignée pour être
affectée par le filtre à 198Hg et demeure toujours syme-
trique par rapport à k01 Elle ne contribue pas a la
valeur de 03B5’
En résume, nous voyons que les deux rôles distincts

attribués aux deux faisceaux I et 3 de la figure I9
peuvent être remplis par les deux composantes hyper-
fines émises par la lampe à 199Hg du faisceau 3

d) Le dispositif expérimental. 2014 En resume, le schéma
initial représenté sur la figure I9 peut être simplifie
considérablement les faisceaux I et 3 sont remplacés
par un seul faisceau qui est le faisceau I de la figure 22.

FIG 22

La lampe L1 est une lampe à 199Hg, on en forme une
image intermédiaire sur un filtre F remph de 198Hg, qui
est placé dans l’entrefer d’un electroaimant donnant

Thèse c COHEN-TANNOUDJI, 1962 (p)

un champ de l’ordre de 4 000 gauss La lumière trans-
mise par F est ensuite concentree sur la cellule de reso-
nance 0 apres avoir acquis au moyen de P1 la polari-
sation circulaire droite ou gauche (P1 est un polariseur
circulane constitue par un polaroid suivi d’une lame

quart d’onde La direction du polaroid coircspondant
a la transmission de lumrere doit être perpendiculaire
a la direction H du champ de l’electioaimant En effet,
le filtre F n’est absorbant que pour cette direction de

polarisation, perpendiculane a H, comme on peut s’en
rendre aisement compte a paitir des symetries de l’effet
Zeeman Pour passer de 03C3+ a 03C3-, il suffit de tourner la
lame quait d’onde de 90°) Comme nous l’avons vu,
la composante I/2 émise par L1 joue le rôle du fais-
ceau I de la figure I9 ; le champ H est regle de façon
que l’une des raies d’absoiption de 198Hg tombe a l’inte-
rieur de la composante 3/2 (fig 2I, b) et cette compo-
sante joue le rôle du faisceau 3 de la figure I9.
Le faisceau 2 est le faisceau de detection La lampe L2

est une lampe a 204Hg La polarisation donnee par P2
est la polarisation circulaire droite par rapport a Or.
Comme le faisceau 2 sert uniquement a la détection,
son intensite est prise la plus faible possible afin de
reduire au maximum la relaxation « optique » associee
On se fixe une certaine valeur de II (c’est-a-dire une

certaine valeur de k1 - k02) On mesure le deplacement
de la raie de résonance magnétique, 203B5’, lorsque la pola-
risation du faisceau I est changée de 03C3+ en 03C3-.

3° Résultats. 2014 La variation de 203B5’ (donc de 0394E’)
avec k1 - k02 est representee par la couibe en trait

plein de la figure 23

FIG 23

On voit que 203B5’ change de signe lorsque k1 - k02
change de signe La forme de la courbe est celle d’une
courbe de dispersion (nous nous sommes assures que le
signe de 203B5’ etait coirect) Les prévisions tliéoriques
sont donc vérifiées qualitativement (la vérification

quantitative sera discutée un peu plus loin)
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Nous avons pu également observer la variation de 1 Tp
avec k1 - k02. Pour cela nous mesurons (par des techni-
ques de transitoires qui seront décrites dans le cha-

pitre VI) la constante de temps 03C42 avec laquelle la cohé-
rence hertzienne s’amortit. Cet amortissement est

causé par la relaxation transversale « optique » (T2) et
thermique (03982) Comme il n’y a aucune corrélation

entre ces deux types de relaxation, on aI 03C42 = I T2 + I 03982.
Lorsqu’on fait varier k1 - k02, 03982 ne varie pas ; la varia-

tion observée de I 03C42 reflete donc uniquement la varia-

tion de I T2 et, par suite, celle de I Tp puisque I T2 est pro-
portionnel à I Tp (formule III, D, 9, a) et que nous

opéions à une fréquence 03C9f bien déterminée

FIG. 24.

La figure 24 montre les résultats expérimentaux
Nous constatons que la courbe représentant la varia-

tion de I 03C42 (donc I Tp) a la forme d une courbe d’absorp-
tion Le signe de la variation est correct. En effet,
lorsque k1 s’approche de k02, le filtie a 198Hg absorbe
dans la composante 3/2 les frequences optiques qui sont
les plus efficaces pour les transitions reelles, Tp doit donc

s’allonger et, par suite I 03C42 doit diminuer

En resume, nous voyons que les prévisions theoriques
concernant l’allure des variations de 0394E’ et de I Tp
avec k1 = k02 sont bien confirmees.

4° Étude quantitative des résultats expérimentaux.
2014 Nous avons cherche a voir dans quelle mesure il y a
accord quantitatif entre les prévisions theomques et les

résultats expérimentaux représentes sur les figures 23
et 24.

Il est nécessane pour cela de connaître la forme exacte
de la rate 3/2 émise par la lampe à 199Hg, L1, ainsi que
la courbe de transmission du filtre F Afin d’éviter des
calculs numériques très longs, nous avons adopté pour
effectuer le calcul théorique un modèle tres simple, et
à coup sûr très grossier, pour représenter ces deux
courbes. Nous supposons que la raie excitatrice 3/2
émise par la source a la forme d’un creneau, symetrique
par rapport à k02, de largeur 03B41 et d’intensité I0 (fig 25).

FIG 25

Quant au filtre F, nous supposons qu’il est totalement
opaque pour les frequences comprises dans une bande
de largeur 03B42 centrée autour de k1, parfaitement trans-
parent a l’extérieur (fig 26)

FIG 26.

Ce modele est très schématique Il nous a semble

cependant que le choix d’un modele plus pres de la
realité et plus complique ne serait justifie que si l’on
effectuait en même temps une mesure tres precise de
la forme de rate excitatrice au moyen d un appareil
dispersif a très haute resolution

Nous allons expliquer maintenant comment nous

determinons les valeurs de 03B41, 03B42, I0 qui correspondent le
mieux aux conditions de l’expetience actuelle

a) Détermination de 03B42. 2014 Connaissant l’epaisseur et
la température du filtre F, on peut calculer exactement
la forme de sa courbe de transmission C’est la courbe
en trait plem de la figure 27 Nous remplaçons cette
courbe exacte par le creneau qui s’en rapproche le plus
(en pointillé sur la ligure) , ce qui nous permet de deter-
miner 03B42 (la largeur Doppler 0394kD a la temperature ordi-
naire est representee pour indiquer l’échelle)
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FIG 27

FIG 28.

b) Détermination de 03B41. 2014 Étudions maintenant

comment avec le modèle choisi, la lumière émise par
la source (fig. 25) et absorbée par le filtre F (fig. 26)
varie avec l’écart k1 - k02 L’absorption est maximum
et reste constante tant que le créneau d’absorption du
filtre reste à l’intérieur de la raie excitatrice, c’est-

a-dire tant que |k1 - k02| 03B41 - 03B42 2. Puis l’absorp-
tion décroît linéairement avec k1 - k22 pour.

Elle est nulle pour |k1 - k02|  03B41 + 03B42 2 La variation de
l’absorption avec k1 - k02 a donc la forme d’un tra-

peze (courbe en trait pointillé de la figure 28) On

peut comparer les conclusions de ce modèle avec ce

que donne, en fait, l’expérience · la valeur de 03B41 que
nous choisissons est celle qui permet de se rapprocher
au mieux de la courbe expérimentale Cette dernière
est représentée en trait plein sur la figure 28. Elle a
eté obtenue, dans une expérience préliminaire, en obser-
vant au moyen d’une cellule photoélectrique placée
immédiatement après le filtre F, la variation de la
lumière transmise par ce filtre en fonction de k1 - k02
Nous effectuons ainsi en quelque sorte l’analyse de la
raie excitatrice par balayage magnétique (il est surpre-
nant de constater la qualité de l’accord entre les conclu-
sions du modèle précédent et l’expérience ’)

c) Détermmation de I0. 2014 A ce stade, le seul paramètre
qui nous manque est la constante I0 Prenant les valeurs

précédentes de 03B41 et 03B42, nous connaissons, dans le cadre
du modèle précédent, pour chaque valeur de k1 - k02,
la forme exacte de la raie excitatrice après filtrage
par F. Nous pouvons donc calculer, par integration
graphique, les valeurs des integrales qui figurent dans

les expressions (III, A, 2) et déterminer par suite I Tp
et 0394E’, à une constante multiplicative près, I0

Il est clair qu’il suffit d’une seule valeur expérimen-
tale supplémentaire pour déterminer I0 , par exemple,

la valeur de la variation de I Tp a résonance (k1 = k02)
La théorie permet alors de calculer tout le reste de la

donnant I Tp en fonction de k1 - k02 et celle

donnant 0394E’ en fonction de k1 - k02 (Il est evident que
l’on pourrait au contraire déterminer I0 à partir d’un

point de la courbe 0394E’ et en déduire, sans aucun ajus-
tement supplémentaire, le reste de la courbe 0394E’(k1-k02)
et la courbe I Tp (k1 - k02))
Nous avons choisi de nous servir d’un point de la

courbe 24 représentant la variation de I 03C42 avec k1 - k02

pour déterminer la valeur de I0 En effet, comme nous

l’avons dejà souligné plus haut, la variation de I 03C42 qui
apparaît sur la figure 24 est due uniquement à la

variation de I T2 L’expression théorique reliant I T2

à I Tp (III, D, 9, a) permet d’en déduire la variation cor-
respondante de I Tp. Pour calculer I Tp à partir de

la raie excitatrice, nous utilisons la formule theo-

rique (III, A, 2, a) (Notons qu’il est nécessaire d’effectuer
en plus la moyenne par rapport aux vitesses inter-

venant dans l’effet Doppler k0 v, en effet, l’expres-
sion (III, A, 2, a) est établie pour une valeur bien

determinée de la vitesse de l’atome v. Lorsque nous

moyennons sur l’ensemble des atomes de la vapeur,
il faut tenir compte de la répartition maxwel-
lienne des vitesses)
La courbe de la figure 24 est calculée à partir des

valeurs choisies comme nous venons de l’expliquer
pour 03B41, 03B42, I0 Les points sont les peints expérimentaux
L’accord est très bon

d) Calcul de la courbe donnant 0394E’ en fonction de k1-k02.
2014 Si nous calculons maintenant entièrement, et sans
aucun ajustement, la courbe représentant les variations
de 203B5’ avec k1 - k02, nous obtenons la courbe en poin-
tille de la figure 23.

Le désaccord observé est de l’ordre de 35 p. I00.

Étant donné le caractère schématique du modèle choisi
pour représenter la forme de raie excitatrice et la courbe
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de tiansmission du filtre, nous pouvons estimer que
l’expérience permet de vérifier quantitativement les

expressions théoriques (III, A, 2, a) et (III, A, 2, b)

de I Tp et 0394E’
En procedant dans l’ordre inverse (determination

de I0 a partir d’un point de 0394E’) on peut s’assurer que
la forme de la courbe prevue pour 0394E’ coincide bien
avec celle de la courbe experimentale, sauf pour les

glandes valeurs de |k1 - k02| Il suffit pour s’en rendre
compte de faire une affimte sur la courbe en pointille
de la figure 23. Le desaccord pour les grandes valeurs
de |k1 - k02 | se comprend bien puisque le modele
choisi defavorise les ailes de la raie excitatrice alors

que 0394E’ est tres sensible aux frequences optiques
contenue, dans ces ailes (transitions virtuelles)

Signalons enfin que l’on peut expliquer en partie le
sens du desaccord observe entre les courbes theorique
et experimentable de la figure 23 Les polariseurs pour
l’ultia-violet que nous utilisons ne donnent pas en effet
une polarisation totale. Au lieu d’avoir une polari-
sation 03C3+ pure, nous avons, pour fixer les idees, un
melange renfermant 95 p 100 de 03C3+ et 5 p 100 de 03C3-.
Les valeurs de I/T2 provenant de ces deux polarisations
s’ajoutent , par contre, les valeurs de 03B5’ se retranchent

puisque le signe de 03B5’ est different en 03C3+ et en 03C3- Toute

imperfection du polariseur diminue donc la valeur
mesuree pour 0394E’ alors qu’elle n’affecte pas celle
de I/Tp.

D. 2014 Conséquences pratiques

L’étude expérimentale decrite dans ce chapitre nous
a permis de verifier en detail les previsions theoriques
concernant les deplacements 03B5’ et 03B5" nous avons demon-
tré l’effet perturbateur de la lumiere sur la position
des niveaux d’énergie atomiques

Envisagés du point de vue de l’electrodynamique
quantique, de tels effets sont interessants car ils sont
étroitement lies au probleme de l’interaction entre

l’atome et le champ de rayonnement Lorsqu’on effec-
tue, par contre, une experience de pompage optique
pour déterminer de façon precise une structure atomique
dans l’etat fondamental, de tels effets sont gênants car
ils représentent une perturbation du système étudié,
l’atome, par le faisceau lumineux qui peut être consi-
déré en quelque sorte comme l’instrument de mesure
puisqu’il permet à la fois de créer l’orientation ato-

mique et de detecter la resonance magnetique
Aussi, il nous semble important de résumer dans ce

paragraphe les conditions pour lesquelles les dépla-
cements 03B5’ et 03B5" sont les plus petits possibles

I° Précautions à prendre pour réduire au maxi-
mum les déplacements 03B5’ et 03B5". 2014 a) Cas du dépla-
cement 03B5’. 2014 Il faut eviter au maximum tout decalage

entre les fréquences optiques excitatrices émises par
la source, k1, et les frequences d’absorption atomiques, k0,
de l’elément contenu dans la cellule de résonance. Des

décalages de l’ordie de la largeur Doppler sont à éviter
tout particulièrement car ils correspondent à la valeur
maximum de 0394E’

Les origines d’un tel décalage entre k1 et k0 peuvent
être variees nous ne reviendrons pas sur le déplace-
ment isotopique des raies optiques emises par deux

isotopes differents (que nous avons justement utilise

pour mettre 03B5’ en evidence) il faut eviter d’opérer avec
des mélanges d’isotopes dans la lampe emettrice. Une
autre cause importante est constituee par la présence
d’un gaz etranger dans la lampe emettrice ou dans la
cellule de resonance. Il est bien connu en effet que les

raies optiques émises par un atome sont élargies, rendues
asymétriques et deplacees lorsque cet atome subit des
collisions contre un gaz etranger (30) (les lampes a

mercure que nous avons utilisees contenaient une pres-
sion de 3 mm d’argon, ce qui, dans le cas de la raie

2 537 Å du mercure, correspond à un deplacement des
raies optiques de l’ordre de 0,6 I0-3 cm-1. Ce dépla-
cement est petit devant la largeur Doppler (34 I0-3 cm-1)
et n’est, par suite, pas gênant)

2014 Il importe de souligner que 0394E’ peut être diffe-
rent de zero même lorsque toutes les précautions ont été
prises pour éviter tout décalage entre les raies optiques
excitatrices et la raie d’absorption (même isotope dans
la lampe et dans la cellule de résonance , pression de

gaz etranger très faible dans la lampe).
Considérons par exemple le cas où l’atome étudié

possède deux niveaux hyperfins I et 2 dans l’état

fondamental (fig 29) et soit e l’état excité (nous suppo-
sons pour simplifier que la structure hyperfine dans
l’etat excité est petite devant la largeur Doppler).

FIG. 29.

La lampe qui contient le même élement que la cellule
de resonance emet les deux composantes hyperfines k01
et k02 Les photons k01 font effectuer aux atomes qui se
trouvent dans le niveau I des transitions reelles vers
le niveau e , par contre, elles font effectuer aux atomes

qui se trouvent dans le niveau 2 des transitions vir-

tuelles vers le niveau e a condition toutefois que la sépa-
ration hyperfine entre I et 2 ne soit pas petite devant
la largeur Doppler Comme k01 2014 k02 &#x3C; O, la valeur

correspondante de 0394E’ est negative et le déplacement
du niveau 2 se fait veis le bas (paitie dioite de la
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figure 29). On verrait de même que les photons k02
font effectuer aux atomes qui se trouvent dans le
niveau I des transitions virtuelles vers le niveau e

Comme k02 2014 k01 &#x3E; O, le deplacement coriespondant du
niveau I se fait vers le haut Nous voyons ainsi que
l’effet global des transitions virtuelles est d’augmenter
la séparation energetique entre les deux niveaux hyper-
fins I et 2

Le cas ou la structure hyperfine dans l’etat excite
n’est pas negligeable devant la largeur Doppler se traite
evidemment de la même façon Il faut, de façon gene-
rale, tenir compte de l’effet des transitions virtuelles
induites par chacune des composantes hyperfines emises
par la source et qui sont relatives à l’ensemble des
autres composantes hyperfines Ces effets sont parti-
cuhèrement importants lorsque les structures hyper-
fines dans l’etat excité ou dans l’état fondamental sont
de l’ordre de grandeur de la largeur Doppler et il n’y a
alors aucun moyen de les éviter,

Dans le cas de 199Hg, la structure hyperfine, qui existe
uniquement dans l’etat excité est tres grande (une
vingtaine de largeurs Doppler) On peut donc negliger
« l’excitation virtuelle » de la composante I/2 par la
composante 3/2 ou inversement. Par contre, il n’en
est pas de même dans plusieurs autres cas, comme par
exemple celui des atomes alcalins.

b) Cas du déplacement 03B5" 2014 Le deplacement 03B5" est

beaucoup plus facile a eviter Nous avons vu en effet

qu’il dépendait du champ magnetique H0 et qu’il était
maximum lorsque la largeur naturelle 0393 du niveau

excité était egale à 03C9e 2014 03C9f Pour que 03B5" soit le plus
petit possible, il faut donc se placer, soit en champ
ties faible (0393»03C9e201403C9f), soit en champ fort (03C9e2014 03C9f»0393)
En tout etat de cause, si l’on ne peut eliminer comple-

tement 03B5’ et 03B5", la methode la plus sûre pour atteindre
la vraie valeur de la fréquence de résonance magne-
tique (en l’absence de toute perturbation d’origine
optique) consiste a mesurer la position de cette ieso-

nance pour plusieurs valeurs de l’intensité lumineuse
du faisceau de pompage et a extrapoler à intensite

lumineuse nulle.

2° Ordre de grandeur des erreurs que l’on peut
commettre. - Afin d’illustrer les considerations prece-
dentes, nous avons fait l’expérience suivante
Nous supposons que l’on veut effectuer par la methode

du pompage optique une mesure de la separation ener-
gétique des deux sous-niveaux Zeeman ± I/2 de l’etat
fondamental de 199Hg Nous ne prenons aucune des

precautions enoncees plus haut la lampe du faisceau
de pompage n’est pas forcement une lampe a 199Hg (nous
ne cherchons pas a minimiser 03B5’), la valeur du champ
magnetique H0 est telle que 0393 ~ 03C9e 2014 03C9f (nous ne

cherchens pas a mimmiser 03B5") On peut, en principe,
n’utiliser que le seul faisceau de pompage, comme dans
les experiences de Cagnac (En fait, nous avons utilise

un deuxieme faisceau à angle droit, qui joue uniquement
un rôle de détection et dont l’intensité lumineuse peut,
par suite, être très faible) Le dispositif experimental
est celui de la figure 22, où l’on a supprime l’electro-
aimant et le filtre F (La suppression du filtre F permet
de gagner beaucoup sur l’intensité lumineuse du fais-
ceau I)

La lampe L1 du faisceau de pompage est successive-
ment une lampe a 201Hg, une lampe a 199Hg et une
lampe a 204Hg Dans chacun de ces trois cas, nous

mesurons la position de la raie de resonance magne-
tique, en polarisation 03C3+ et en polarisation 03C3-, pour
diverses valeurs de l’intensite lumineuse I du faisceau
de pompage (fig 30). 

FIG. 30 a FIG. 30 b

+ Lampe 201Hg polarisation 03C3-a 
O Lampe 201Hg polansation 03C3+

0394 Lampe 199Hg polarisation 03C3+ ou 03C3-.

b  Lampe 204Hg polansation 03C3-
~ Lampe 204Hg polansation 03C3+

Nous voyons sur la figure 30 que la position de la raie
de resonance dépend de façon très sensible de l’inten-
site lumineuse Nous avons verife que la valeur extra-

polee en intensite lumineuse nulle etait la même pour
chacun des trois cas etudiés L’ecart avec la position
extrapolee peut atteindre 3 Hz (lampe à 201Hg en pola-
risation 03C3-) Comme nous operons a une frequence de
773 Hz, nous voyons que l’on peut commettre ainsi des
erreurs relatives de l’ordre de 4 I0-3 si l’on n’effectue

pas l’extrapolation à intensité lumineuse nulle (La struc-
ture Zeeman de l’etat fondamental etant due au seul
spin nucleaire, 03C9f est très petit, ce qui explique que
l’erreur relative soit si importante).

Les resultats représentes sur la figure 30 s’interprètent
aisement si l’on se souvient que 03B5’ change de signe

lorsqu’on passe de la polarisation 03C3+ à la polarisation 03C3-
alors que 03B5" ne change pas. La difference entre les posi-
tions de la resonance en 03C3+ et en 03C3- est donc égale à 203B5’.
Par contre, la demi-somme de ces deux positions dépend
uniquement du terme 03B5".

Lorsque la lampe L1 est une lampe à 201Hg, 0394E’ a une
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valeur très impor tante (fig 30, a) nous constatons effec-
tivement que la position de la resonance est tres diffe-
rente en 03C3+ et en 03C3- La composante 1/2 de 201Hg, qui
est tres proche de la composante 3/2 de 199Hg (von fig II)
induit egalement des transitions réelles, ce qui donne
naissance a un deplacement du type 03B5" (l’aile de la

composante 5/2 de 201Hg induit egalement des transi-
tions reelles mais B1/2-1/21/2-1/2 est nul pour la (omposante I/2
de 119Hg en polar isation 03C3+ ou 03C3-) nous constatons effec-
trvement que les deux droites d’extrapolation ne sont
pas symetriques par rapport a l’axe des abscisses (la
demi-somme des deux positions de la raie de resonance
depend de l’intensite lumineuse, ce qui démontre que 03B5"
est different de zéro)

Lorsque la lampe L1 est une lampe a 199Hg, 0394E’ est
nul puisque les fréquences optiques excitatrices coinci-
dent avec les frequences d’absorption et que la distance
des composantes hyperfines est grande par rapport a la
largeur Doppler (fig 30, b) Nous constatons effective-
ment que la position de la resonance est la même, aux
erreurs d’experience près, en 03C3+ et en 03C3- Par contre,
03B5" est différent de zero et la position de la résonance

(en 03C3+ ou en 03C3-) continue de dependie de l’intensité
lummeuse nous operons a une valeur du champ ou
le deplacement dû aux transitions réelles existe

Enfin, lorsque la lampe L1 est une lampe a 204Hg
(fig 30, b) 0394E’ est petit puisque k1 - k01 est de l’ordre
de I/7 de largeur Doppler La precision des mesures
est cependant suffisante pour detecter un tel effet

puisque nous constatons une legere difference entre les
positions de la resonance en 03C3+ et en 03C3- Nous constatons

également que la demi-somme des deux positions de
la résonance depend très peu de l’intensité lumineuse,
ce qui est normal puisque B1/2-1/21/2-1/2 est nul pour la

composante I/2 de 199Hg en polarisation 03C3+ ou 03C3-

(of appendice)

3° Remarques concernant les mesures de Cagnac.
2014 Nous pouvons maintenant, a la lumiere de ces consi-

dérations, analyser les experiences de Cagnac (I4) et

essayer de comprendre pourquoi il n’observa jamais
d’effet de l’intensite lumineuse sur la position des raies
de resonance magnetique soit de 199Hg, soit de 201Hg
Cagnac operait sur le 199Hg à une frequence de l’ordre

de I60 kHz, c’est-a-dire dans des conditions ou 03C9e - 03C9f
est pres de 200 fois superieur a 0393, ce qui excluait toute
possibilite d’un deplacement 03B5" Il utilisait d’autre part
une lampe a 204Hg Nous voyons sur la figure 30 b que
nous observons dans ce cas des déplacements qui sont
au maximum de l’ordre de 0,2 Hz Or, grâce aux nou-
veaux polariseurs dans l’ultra-violet que nous avons

décrit plus haut (cf § IV, 3), nous disposons d’intensités
lumineuses pres de I0 fois supérieures aux siennes. La
precision des pointes étant de l’ordre de 0,05 Hz, il est

par suite tout a fait naturel que Cagnac n’ait observe
aucun deplacement d’origine optique,

On peut se demander par contre si de tels effets
n’auraient pas dû être visibles dans le cas des expe-
riences d’alignement (I4) de 201Hg (dont le spin I est,
rappelons-le, egal a 3/2). En effet, dans ces expériences,
il n’est pas necessaire d’utiliser de polariseurs et les flux
lumineux utilisés par Cagnac étarent au moins égaux,
smon supeneurs à ceux qui correspondent a la figure 30
D’autre part, il excrtait soit la composante 5/2 de 201Hg
avec une lampe a 204Hg, soit la composante 3/2 de 201Hg
avec une lampe a 198Hg , dans ces deux cas, la distance
entre la raie excitatrice et la raie d’absorption est de
l’ordre de la largeur Doppler Il semble donc que l’on
soit ainsi dans une situation extrêmement favorable
a l’apparition d’effets du type 03B5’

En fait, par suite des symétries de l’alignement, on a
toujours A1/2 1/2 = A-1/2-1/2 et A3/2 3/2 

= A-3/2-3/2
Cecr entraîne (fig. 3I) que la distance entre les deux sous-
niveaux + I/2 et - I/2 n’est pas modifiee, d’autre

part, les variations des deux separations + I/2, + 3/2
et - I/2, - 3/2 sont egales et de signe oppose

FIG 3I.

On voit ainsi que la rate de resonance magnétique
est décomposée en trois raies distinctes, 03C9f - 03B5, 03C9f, et

03C9f + 03B5 La position du centre de gravité de ces trois raies
ne depend pas de l’intensité lumineuse. Comme les phe-
nomenes de relaxation thermique sont près de 20 fois
plus efficaces (I4) dans le cas du 201Hg que dans celui
du 199Hg (relaxation de type quadrupolaire), la largeur
des raies de resonance magnetique ne permet pas de
résoudre cette structure et la position de la raie globale
ne dépend donc pas de l’intensite lumineuse
En resume, nous pensons que les resultats des mesures

de Cagnac ne sont entaches d’aucune erreur provenant
de deplacements d’omgine optique.

Signalons enfin que des déplacements d’origine opti-
que (« light-shifts ») de raies de resonance magnétique
ont ete observes également par d’autres expérimen-
tateurs C’est ainsi qu’Arditi et Carver (34) signalent
l’existence de light-shifts sur la transition hyper-
fine O ~ O de l’état fondamental des atomes alcalins

(C’est cette transition qui est observée dans les hor-

loges atomiques utilisant le pompage optique). Il en

est de même de Shearer (39) dans le cas des résonances
magnétiques de l’etat 23S1 de l’hélium Il semble que
dans les deux cas les phénomènes observes peuvent
s’interpréter dans le cadre de la théorie presentee ici,
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CHAPITRE VI

ÉTUDE DE L’ÉLARGISSEMENT DES RAIES DE RÉSONANCE MAGNÉTIQUE

I° Buts de l’expérience (17)

Il s’agit de prouver que la lumiere de resonance

optique utilisee dans toute expérience de pompage
optique est une cause de relaxation transversale comme
nous l’avons vu, elle detruit le module de la coherence
hertzienne 03C31/2-1/2 avec une constante de temps T2
telle que

Nous avons indique (cf § III, D, 5) queI T2 represente
la disparition de coherence hertzienne de l’etat fonda-
mental lors du passage dans l’état excite par absorption

de photons, I T2 represente la restitution de coherence
heitzienne (partielle parce que T"2 &#x3E; T’2) lors de la

retombée dans l’etat fondamental L’est plus particu-
hèrement ce second terme dont nous avons voulu véri-
fier l’existence. Il varie avec le champ magnetique à
cause du facteur 03932/[03932 + (03C9e - 03C9f)2] (dont l’interpre-
tation physique a ete étudiée en detail dans la partie
théorique). Rappelons qu’une telle variation avec le

champ n’existe pas pour les temps de relaxation longi-
tudinaux associes à l’excitation optique.
A la relaxation transversale optique, decrite par le

temps T2 de la formule (VI, I), se superpose, sans aucune
corrélation la relaxation thermique habituelle, décrite

par le temps de relaxation transversal 03982, de sorte que
l’amortissement global de la cohérence hertzienne se

fait avec une constante de temps 03C42 telle que .

C’est evidemment la quantité I/03C42 que l’on mesure

experimentalement. I/T2 étant proportionnel à l’in-
tensité lummeuse I, la mesure de I/03C42 pour differentes
valeuis de I permet d’obtenir par extrapolation la
valeur de I/03982 et de déduire ensuite de (VI, 2), la
valeur de I/T2

2° Réalisation de l’expérience

a) Le dispositif expérimental. 2014 Il est en tous

points identique a celui que nous avons déjà décrit

dans le chapitre (V, B) a propos de l’experience rela-
tive au déplacement 03B5" dû aux transitions réelles. Le
schema de ce dispositif est donc represente sur la

figure I5
C’est la valeur du temps T2 associe au faesceau 2 que

nous desirons mesurer dans l’experience decrite ci-des-
sous

b) Méthode « statique » et méthode « dyna-
mique ». 2014 Nous avons deja fait remarquer lors de
la discussion des resultats de l’experience decrite dans
le § V, B que le faisceau 2 elargissait les raies de reso-
nance magnetique (cf. fig. I6) On peut songer effecti-
vement pour mesurer I/03C42, a faire une étude precise
de la largeur des rares de resonance magnétique En fait,
la largeur d’une telle raie depend également de l’ampli-
tude H1 du champ de radrofrequence. Pour mesurer la
largeur intrinsèque, I/03C003C42, il faut donc tracer un reseau
entier de courbes de résonance correspondant à diverses
valeurs de cette amplitude H1, puis extrapoler les
valeurs des largeurs observees a H1 nul Une telle
méthode porte le nom de methode statique Elle est très

longue puisque chaque mesure de 1/03C42 nécessite le trace
de tout un reseau de courbes

Aussi il nous a semblé beaucoup plus interessant

d’utiliser une autre méthode, la methode dynamique, que
nous decrivons maintenant

2014 Nous avons vu dans le § V, B que le courant photo-
electrique de C comportait une partie modulee à la

fréquence 03C9/203C0 du champ de radrofréquence On peut
amplifier selectivement cette modulation et obtenir
ainsi un signal directement proportionnel au module de
la coherence hertzienne 03C31/2-1/2

Supposons qu’a un certain instant, nous coupions
rapidement et simultanément la radiofréquence et le
faisceau de pompage I (qui n’interviennent donc plus
par la suite et dont le rôle unique a été de preparer le

système atomique dans un etat initial comportant de
la cohérence hertzienne) La coherence hertzienne
s amortit alors sous 1 effet de la relaxation thermique
et de la relaxation optique associée au faisceau 2, c’est-
a-dire avec une constante de temps 03C42. Il suffit donc pour
mesurer 03C42, d’envoyer le signal de modulation fourni
par C sur un oscillographe cathodique et d’en observer
l’amortissement une fois que l’on a coupe simultane-
ment la radiofrequence et le faisceau I (le faisceau I

est masqué brusquement au moyen d’un obturateur
photographique. La prise de flash de cet obturateur est
utilisée pour court-circuiter au même instant la sortie
de l’emetteur de radiofréquence)
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Cette deuxième methode est considerablement plus
simple et plus rapide que la precédente

3° Résultats de l’expérience

2014 La photo a de la figure 43 du chapitre V III montre
un exemple des phénomenes observés sur l’ecran de

l’oscillographe cathodique
Nous avons verifie que la decroissance du signal de

modulation était bien exponentielle
2014 La figure 32 représente la variation de I/03C42 avec

FIG 32

FIG 33

Composante 
I 2 {  Polarisation 03C30394 Polarisation 03C0

Composante 3/2 : . Lumiere naturelle.

l’intensite lumineuse I du faisceau 2. Nous verifions

que cette variation est bien linéaire La valeur extra-

polee de I/03C42 à intensité lumineuse nulle, est l’inverse,
I/03982, du temps de relaxation transversal thermique. On
en deduit par soustraction la valeur de I/T2 (for-
mule VI, 2)
- Nous avons etudie la variation de I/T2 avec le

champ magnetique (03C9f) pour chacune des deux compo-
santes hyperfines de 199Hg et pour diverses polarisations
Nous avons dessine sur les figures 33 et 34 les courbes
calculees a partir de la formule (VI, i) , les points sont
les points expérimentaux L’accord avec la theorie
est tres bon Les nombres inscrits sur l’axe des ordon-
nees sont les rapports théoriques entre les valeurs

de I/T2 en champ fort et en champ nul. Ces rapports
dépendent uniquement des valeurs de A1/2 1/2, A-1/2-1/2,
B1/2-1/21/2-1/2, donc de la polarisation du faisceau 2 et sont

bien vérifies experimentalement Nous verifions en par-
ticulier que B1/2-1/21/2-1/2 est nul pour la composante I/2
de 199Hg en polarisation 03C3 puisque, dans ce cas, I/T2
ne varie pas avec le champ (fig 33). Nous voyons éga-
lement que l’effet de conservation partielle de la cohe-
rence hertzienne au cours du cycle de pompage optique
n’est pas un effet petit pour la composante 3/2 de 199Hg
en polarisation 03C0, nous voyons en effet sur la figure 34
que T2 s’allonge par un facteur 3 lorsqu’on passe des
champs forts (0393 « 03C9e - 03C9f) aux champs faibles

(0393 » 03C9e - 03C9f)
Remarquons enfin que la largeur des courbes de

FIG 34

Composante 3 2{+ Polarisation 03C3

~ Polarisation 03C0
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Lorentz (renversées) des figures 33 et 34 (qui corres-
pond a 0393 = 03C9e - 03C9f, c’est-à-dire à 0393 = 03C9e puisque

03C9e » 03C9f) est deux fois plus grande pour la compo-
sante 3/2 que pour la composante I/2 Ceci correspond
au facteur 2 qui existe entre les facteurs de Landé des
deux niveaux hyperfins de l’état excite de 199Hg (Nous
avons dejà rencontré un effet analogue lors de l’etude

de la variation de 03B5" avec le champ magnétique,
of fig I8)
En conclusion, nous voyons que l’experience permet

de vérifier quantitativement toutes les prévisions theo-
riques relatives a l’amortissement d’origine optique de
la coherence hertzienne.

CHAPITRE VII

MODULATION DE LA LUMIÈRE DE FLUORESCENCE

I° Buts de l’expérience

2014 Il s’agit de prouver que le moment angulane glo-
bal, aussi bien longitudinal que transversal, de l’etat
excité exécute un mouvement force a la frequence de

Larmor 03C9f+03B5 203C0 de l’etat fondamental lorsqu’il existe un
moment angulaire transversal global dans l’etat fonda-
mental (03C31/2-1/2 ~ 0) et que les atomes sont irradies

par un faisceau lumineux (En présence d’un champ de
radrofréquence qui agit sur l’etat fondamental, le mou-

vement force se fait, non pas a la fréquence 03C9f+03B5 203C0
mais a la frequence 03C9/203C0 du champ de radiofréquence)
Notre but est de montrer egalement que l’amplitude
et la phase de ce mouvement force dependent du champ
magnetique

2014 Nous avons vu dans la partie theorique (of. III, C)
que l’existence d’un tel mouvement force dans l’état
excité doit se traduire expérimentalement par l’appa-
rition d’une modulation de la lumiere de fluorescence
LF(e03BB), ce qui permet ainsi de le detecter Nous avons
vu qu’il est possible d’observer separement le mouve-
ment force du moment angulane longitudinal et celui
du moment angulaire transversal de l’etat excité Rap-
pelons qu’il faut pour cela se placer dans les conditions
suivantes

Cas 03B1 (mouvement du moment angulaire longitudinal).
2014 La polarisation e03BB0 du faisceau lumineux excitateur

doit être « coberente », celle, e03BB, de la lumiere de fluo-

rescence que l’on observe doit être non cohérente On
deduit alors facilement de (III, B, I, c) et (III, C, 4)
que la modulation de la lumière de fluorescence LF (e03BB)
se met sous la forme

Thèse c COHEN-TANNODDJI, 1962 (p )

Cas 03B2 (mouvement du moment angulaire trans-

versal) 2014 Contrairement a ce qui est fait dans le cas 03B1, la

polarisation ~e03BB0 n’est pas coherente, la polarisation e~,
cohérente La modulation de la lumière de fluorescence
se met alors sous la forme

f03B2(e03BB0, e03BB) etant, la encore, une constante qui ne dépend
que de e03BB0 et e03BB.

2014 Il est clair que l’on peut reperer l’amplitude et

la phase de la modulation de LF(e03BB) par rapport à celles
du champ de radiofréquence utilisé pour introdune la
coherence 03C31/2-1/2(t) dans le systeme atomique Mais
les variations de l’amplitude et de la phase de 03C31/2-1/2(t)
sont elles-mêmes assez complexes (elles dependent de
nombreux facteurs et entre autres de l’ecart a la reso-
nance. Nous etudierons en détail ces variations dans
le chapitre VIII). Nous nous sommes bornés ici à etudier
les variations de l’amplitude et de la phase de LF(e03BB)
par rapport à 03C31/2-1/2, afin de mettre expérimentale-
ment en evidence les termes dependant du champ 0393 0393-i03C9f
(ou 0393 0393+ i(03C9e - 03C9f)) dont nous avons donné l’interpre-tation physique dans la partie théorique (cf § III, C, 2).

Dans le cas des isotopes impairs du mercure, 03C9e » 03C9f
L’effet du champ magnétique sur la phase et l’ampli-
tude de la modulation de la lumière de fluorescence doit
donc être très different pour les cas (03B1) et (03B2)

2° Réalisation de l’expérience

a) Le dispositif expérimental. 2014 Il est identique
a celur que nous avons deja decrit au paragraphe V, B
(voir fig. 15)
Un photomultiphcateur, PM (non represente sur la

figure I5) est placé dans la duection Oy, perpendieu-
8
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laire a Oz et Ox On place avant le photomultiplicateur
un polaroid ou un analyseur circulaire, de façon à obser-
ver la lumière de fluorescence LF(e03BB) emise avec un etat
de polarisation donne, e03BB
Comme précedemment, le faisceau 1 pompe optique-

ment la vapeur atomique Un champ de radiofrequence
permet d’effectuer la résonance magnétique et d’intro-
duire la coherence 03C31/2-1/2 dans le système atomique
Le faisceau 2 a pour rôle de coupler le moment angu-
laire (longitudinal ou transversal) de l’etat excite au

moment angulaire transversal de l’état fondamental

(03C31/2-1/2)
Remarquons que le faisceau I ne peut effectuer un

tel couplage En effet, la polarisation de ce faisceau, 03C3+,
n’étant pas coherente, les elements diagonaux 03C3mm
de la matrice densité dans l’état excite ne sont pas

couplés à 03C31/2-1/2 (cf § III, A, 6). D’autre part, ce

faisceau excite sélectivement la composante I/2 de

119Hg (L1 est une lampe à 204Hg) On vérifie alors aisé-
ment (fig 35) que la cohérence hertzienne dans l’etat
excité 03C3mm’ n’est pas couplée à 03C31/2-1/2 (Par suite de
la polarisation 03C3+, le seul element de matrice angulane
différent de zero est celui qui relie 03BC = - I/2 a

m = + I/2).

La modulation de la lumière de fluorescence LF(e03BB)
qui résulte du couplage entre l’etat excite (03C3mm, 03C3mm’)
et 03C31/2-1/2 ne peut donc provenir que du faisceau 2

a) Pour realiser le cas 03B1, on donne au faisceau 2 la

polarisation circulaire droite par rapport a Ox (e03BB0 cohe-

rent) On ne dispose m polaroid m analyseur devant le
photomultiplicateur (On peut montrer en effet dans ce
cas que la lumière de fluorescence est fonction unique-
ment des éléments diagonaux 03C3mm de la matrice densité
dans l’état excite : tout se passe donc comme si on

détectait la lumiere de fluorescence LF(e03BB) émise avec
une polarisation e03BB non coherente).

b) Pour réaliser le cas 03B2, on donne au faisceau 2

la polarisation 03C0 (e03BB0 non coherent) , on place devant PM
un analyseur circulane (e03BB coherent)
Dans les deux cas, nous avons constaté effectivement

l’apparition d’une modulation de la lumiere de fluo-
rescence à la fréquence 03C9/203C0 lorsqu’on effectue la réso-
nance magnétique dans l’etat fondamental (03C31/2 - 1/2 ~ O).
Cette modulation disparaît loisqu’on masque le fais-

ceau 2, ce qui prouve bien que le faisceau I ne couple
pas l’etat excite a la coheience hertzienne (03C31/2-1/2 de
l’état fondamental

Remarque. 2014 Nous avons remaique que, lorsque la
direction dn faisceau I ne comcide pas exactement avec
la direction Oz du champ magnetique Ho, il apparais-
sait une légere modulation de LF(e03BB) associée au fais-
(eau I Cec i est dû au fait que la polarisation de ce
faisceau est alors légèrement « coherente » puisqu’elle
n’est pas rigoureusement 03C3+ pai rapport à Ho Le fais-
ceau I couple alors 03C3mm à 03C31/2-1/2 et il en resulte une

modulation de LF(e03BB). Nous nous sommes servis de ce

test très sensible pour aligner exactement le faisceau I

suivant H0

b) Repérage de l’amplitude et de la phase de la
modulation de LF (e03BB). 2014 Comme nous l’avons dit,
pour vérifier experimentalement l’existence des effets

décrits par les termes 0393 0393-i03C9f et 0393 0393+i(03C9e-03C9f) qui
figurent dans les expressions (VII, I) et (VII, 2), nous
devons comparet entre elles la modulation de LF(e03BB) et
celle de 03C31/2-1/2 (rapport des amplitudes, dephasage)

Or, nous avons deja indique que le courant photo-
electrique de C (fig I5) comportart une modulation
directement prportionnelle à 03C31/2-1/2 (Dans le cas 03B2,
ou la polarisation e03BB0 du faisceau 2 n’est pas coheiente,
il faut placer un analysur circulaire A entre la cellule
de résonance O et C) On deduit aisement de (III, A, I0)
que la modulation detectée par C se met sous la forme

g etant une constante (qui dépend de e03BB0 dans le cas 03B1,
de la polarisation détectee par l’analyseur circulaire A
dans le cas 03B2) mais qui ne depend pas du champ magne-
tique
Le principe de l’experience consiste donc à compaier

entre elles les modulations fourmes par la cellule photo-
électrique C et le photomultiplicateur PM.

2014 Supposons qu’on effectue la résonance magnétique
dans l’état fondamental et désignons par MC et MP les
modulations des signaux fournis par C et PM. On déduit
aisément de (VII, I), (VII, 2), (VII, 3) que le rap-

port aP/aC des amplitudes aP et aC de MP et MC se met

sous la forme :

Cas 03B1 :

Cas 03B2 :
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03BB03B1 et 03BB03B2 étant des coefficients sans dimensions qui ne

dépendent pas du champ magnetique (ils dépendent uni-

quement de e03BB0, e03BB et evidemment des sensibilites de C
et PM)
En ce qui concerne le dephasage ~P 2014 ~C entie MP

et MC, la théorie prevoit de même que

~03B1 et ~03B2 sont là encore des constantes qui ne dépendent
pas du champ.

c) Méthode de mesure de aP/aC et ~P 2014 ~C 2014 II

s’agit de mesurer aP/aC et ~P 2014 ~C pour plusieurs valeurs
de la fréquence de resonance magnetique de façon a

verifier (VII, 4) et (VII, 5)
L’idee la plus simple consiste alors a envoyer les

modulations MP et MC sur les deux voies A et B d’un

oscillographe cathodique bicourbe En fait, nous avons
procede d’une façon legerement differente parce que
les mesures ne sont possibles que si MP et Mc sont ampli-
fiees par des amplificateurs selectifs a la frequence 03C9/203C0
(II faut également pouvoir changer la fréquence d’ac-
cord de façon a étudier les variations de aP/aC et ~P 2014 ~C
avec la fréquence de résonance magnétique) La méthode
précedente, pour êtie valable, requiert que MP et MC
soient amplifiees par deux amplificateurs rigoureusement
identiques. Afin d’eviter toute erieui due à l’electro-

nique, nous avons prefere utiliser le Même amplificateur
selectif poui amplifier MP et MC. C’est la sortie de cet

amplificateur que nous envoyons sur l’une des voies, A,
de l’oscillographe cathodique ; à l’entrée de cet amplifi-
cateur, nous envoyons dans une premiere etape le signal
de sortie de C , dans une deuxième etape, le signal de
sortie de PM, toutes les conditions expérimentales
demeurant identiques Sur l’autre voie, B, de l’oscillo-
graphe, nous envoyons en permanence un signal pré-
levé sur la sortie de l’émetteur de radiofrequence et qui
est, lui aussi, à la frequence 03C9/203C0 , ce signal nous sert
de reference pour mesurer ~P et ~C On obtient ainsi
très facilement et tres rapidement aP/aC et ~P - ~C

d) Modulation parasite due a la dittusion mul-

tiple. 2014 Nous nous sommes rendus compte au cours
des mesures qu’une cause importante de modulation
parasite était constituée par la diffusion multiple
En effet, la lumière de fluoiescence emise par un

atome situe à l’interieur de la cellule de resonance O
traverse une certaine eparsseur de vapeur avant de

quitter la cellule et d’être detectee par le photomulti-
plicateur Comme cette couche de vapeur subit égale-
ment la resonance magnetique, il s’ensuit que sa trans-

parence varie sinusoidatement en fonction du temps

autour d’une certaine valeur moyenne Ce phénomène
introduit donc une modulation supplementaire qui
s’ajoute à la modulation intrinsèque de la lumiere de
fluorescence.

Pour vérifier cette interprétation, nous avons fait

varier la température du queusot de la cellule de reso-
nance , nous avons constaté que la modulation parasite
augmentait très rapidement avec la pression de vapeur
Les expériences décrites dans ce chapitre ont ete faites
sur une cellule cubique de 2 cm d’arête dont le queusot
etart thermostaté à une température de 2014 30° C, c’est-
a-dire dans des conditions ou la modulation parasite
due à la diffusion multiple est négligeable devant la

modulation intrinseque

3° Résultats de l’expérience

Dans le cas des isotopes impairs du mercure, 03C9e » 03C9f.
La condition 03C9f ~ 0393 correspond à un champ direc-

teur Ho de l’ordre de 800 gauss. Comme le champ
maximum donné par notre aimant est de l’oidre de

350 gauss, il n’est pas possible d’observer la variation

avec le champ de aP/aC et ~P - ~C dans le cas 03B1 Par

contre, dans le cas 03B2, les effets de variation avec le

champ doivent être aisement observables puisque la
condition 03C9e ~ 0393 correspond à un champ de l’ordre
du gauss

FIG 36
Composante 1 2 { 0394 e03BB0 coherent, e03BB non 

coherent

+ e03BB0 non coherent, e03BB coherent

Composante 3 2 O e03BB0 non coherent, e03BB coherent.



60

La figure 36 represente la variation avec le champ (03C9f)
de l’amplitude de la modulation de la lumière de fluores-
cence, plus exactement la variation avec 03C9f du rap-
poit aP/aC Les points expérimentaux representés pai
des triangles correspondent au cas 03B1 et a une excitation

selective de la composante 1/2 de 199Hg pai le fais-
ceau 2. Les points experimentaux correspondant au cas 03B2
sont representes par des cercles (composante 3/2 excitee
sélectivement) et des croix (composante I/2 excitee

selectivement)
Nous constatons effectivement que aP/aC varie avec

le champ dans le cas 03B2, alors qu’il reste constant dans
le cas 03B1 Poui comparer quantitativement les résultats
expérimentaux aux prévisions théoriques, il faut déter-
ininer les parametres 03BB03B1 et 03BB03B2 des formules (VII, 4) Il
suffit alors pour cela d’utiliser un seul des points expe-
rimentaux de chaque courbe Sur la figure 36, nous avons

dessine la courbe 0393 03932 + 03C92f (qui se reduit a une droite

dans le domaine explore pour 03C9f) les deux courbes
r

03932 + (03C9e - 03C9f)2 correspondant aux deux niveaux

hypeifins de l’etat excité de 199Hg (notons que ce ne sont
pas des courbes de Loietitz) puis nous avons porté les
points experimentaux apres avoir multiplie tous ceux
qui sont relatifs a une même courbe pai une même cons-

tante, I/03BB03B1 ou I/03BB03B2, que l’on determine à partir d’un seul
d’entre eux Nous voyons que l’accord entre la theorie
et l’expérience est ties bon
La figure 37 represente la variation avec le champ (03C9f)

de la phase de la modulation de LF(e03BB), plus exactement
la variation avec 03C9f de ~P 2014 ~C
Nous constatons que le déphasage ~P 2014 ~C varie

avec 03C9f dans le cas 03B2 alors qu’il reste constant dans le
cas 03B1 Pour verifier quantitativement les prévisions
théoriques (VII, 5), nous avons procéde de la même

façon que plus haut les courbes de la figure 37 sont

dessinées à partir des formules théoriques Arc tg 03C9f 0393
et Arc tg - (03C9e - 03C9f) 0393 Nous portons ensuite les points

expérimentaux relatifs à chaque courbe en leur ajou-
tant tous une même constante (2014 ~03B1, 2014 ~03B2) determinee

FIG 37

Composante 1 2 
{ 0394 e03BB0 coherent, e03BB non coheient

+ e03BB0 non coherent, e03BB coherent

Composante 3 2 O e03BB0 non coherent, e03BB coherent.

à partir d’un seul d’entre eux Nous constatons que
l’accord entre la théorie et l’experience est bon sauf,
dans le cas 03B2, pour les valeurs les plus elevees de 03C9f
Ceci se comprend d’ailleurs aisement le signal de modu-
lation MP est en effet beaucoup plus petit pour ces

points puisque l’amplitude aP a beaucoup diminue

(voir fig 36) La precision des mesures est done moins

bonne
En conclusion, il apparaît que nous avons pu verifier

quantitativement la plupart des prévisions theoriques
concernant la modulation de LI(e03BB) Il serait interessant
d’operer en champ beaucoup plus eleve de façon a

verifier la variation avec 03C9f de aP/ac et ~P 2014 ~C dans le

cas 03B1, mais cela necessiterait un équipement que nous
ne possédons pas

CHAPITRE VIII

DÉTECTION OPTIQUE DE LA RÉSONANCE MAGNÉTIQUE
PAR LA MODULATION DE L’ABSORPTION

A 2014 Introduction

I° Buts de cette étude. 2014 Dans la plupait des
experiences que nous ayons décrites, le signal de modu-

lation fourm pai la (ellule photoelectrique C joue un
rôle très important. Nous l’avons utilise aussi bien

pour tracer des courbes de resonance magnétique que
pour étudier des phenomenes transitoires. Les avantages
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presentes par ce procedé de detection tant en Le qui
concerne la piecision que la rapidite des mesures ont ete
longuement soulignes Rappelons que l’excitation lumi-
neuse ne doit pas être « broad line » (si elle l’est, la
matrice A03BC03BC, est un multiple de la matrice unité, et l’on
ne peut utiliser le processus d’absoiption pour détecter
la résonance magnetique (of § 111, A, 4))

C’est Dehmelt (2I) qui, le premier, suggera un tel

procédé de détection, utilisé par Bell et Bloom (6) sur
les alcalins et connu sous le nom d’experience de « fais-
ceau croise ». La theorie que nous avons presentee permet
d’évaluer quantitativement la perturbation apportee
par le faisceau croisé à la coherence hertzienne qu’il
permet de détecter. Nous avons montie qu’à tout fais-
ceau lumineux etait associee une « relaxation optique »
tres semblable a une relaxation thermique habituelle
Il est donc possible de calculer entierement le signal
de modulation fourm par C Les calculs etant particu-
lierement simples dans le cas de l’isotope 199Hg, il nous
a semble interessant de procéder a une vérification

quantitative des prévisions théoriques. Nous verrons
pat exemple dans le § B de ce chapitre qu’il est possible
de prevoir exactement la forme des raies de résonance
magnétique détectées sur le signal de modulation.

Il est possible de faire un parallèle très étroit entre
le procédé de detection optique utilisant la modulation
de l’absorption et le piocédé de detection radioélectrique
habituel de la iésonance magnétique En effet, dans les
deux cas, le signal est proportionnel à l’aimantation trans-
versale globale (03C31/2-1/2) (Rappelons que le procedé de
detection radioelectrique utilise la force electromotrice
sinusoidale induite dans une bobine par la rotation de
l’aimantation tiansveisale globale de l’échantillon)
Ceci suggère d’etendre aux methodes optiques toute

une série de techniques mises au point à propos des
methodes radioelectriques, en particulier, les techniques
utilisant les pulses de radiofrequence Nous avons réalisé
certaines de ces expériences et les decrivons dans le § C
de ce chapitre.

Le dispositif experimental est celui qui est represente
sur la figure I5 Le farsceau I est le faisceau de pom-
page , le faisceau 2, le faisceau « croisé »

2° Rappel des résultats théoriques. 2014 Nous rap-
pelons ici tres brievement les équations qui nous servi-
ront dans la suite de ce chapitre. Les divers paramètres
relatifs aux faisceaux I et 2 sont repérés par les indices (1)
et (2)

a) Cas où il n’y a pas de champ de radiofréquence. 2014

La distance energétique entre les deux sous-niveaux

n’est pas 03C9f, mais 03C9f + 03B5(1) + 03B5(2) où 03B5(1) et 03B5(2) sont

les déplacements énergétiques associes aux faisceaux I

et 2
2014 Designons par Mz l’aimantation longitudinale pro-

poitionnelle à la difference, 03C31/2 1/2201403C3-1/2-1/2, entre les
populations des deux sous-niveaux Zeeman.

Le faisceau I tend a concentrer tous les atomes dans

le sous-niveau + I/2 Il fait donc tendre Mz vers la

valeur M0 (aimantation longitudinale a satuiation) avec
une constante de temps T(1)1 qui est le temps de relaxa-
tion longitudinal « optique » associe au faisceau I

Pai contre, le faisceau 2 et les processus de relaxation

thermique détruisent Mz avec des constantes de

temps T(2)1 et 03981, de sorte que l’evolution globale de Mz
s’écrit

ou encore

avec

2014 D’un autie côté, l’evolution globale de 03C31/2-1/2
(aimantation transversale) est décrite par :

avec :

(T(1)2, T(2)2, 03982 sont les temps de relaxation transversaux

optique et thermique)
2014 En resume, les aimantations, longitudinale et

transversale, tendent vers leurs valeuis d’equilibie, M’0
et O, avec des constantes de temps 03C41 et 03C42 Tout se

passe donc comme si l’on avait un piocessus de relaxa-

tion unique décrit par les temps 03C41 et 03C42

b) Cas où il y a un champ de radiofréquence. 2014 Nous

avons indiqué dans la partie théotique (cf. § III, D, 8)
comment il fallait modifier les résultats piécédents. Le
hamiltonien de radiofréquence s’ecrit

Il faut alors se placer dans le referentiel R tournant
à la frequence 03C9/203C0 autour de H0. La matrice densité 03C3
dans le reférentrel R est liée a 03C3 pat les relations.

03C31/2 1/2=03C31/2 1/2 03C3-1/2-1/2-03C3-1/2-1/2 03C31/2-1/2=e03C9t03C31/2-1/2



62

Si nous posons

on obtient aisément par la methode que nous avons
décrite (§ III, D, 8) le systeme suivant d’equations
d’evolution

Ce systeme est identique aux equations macrosco-
piques de Bloch (35) Ceci ne doit pas nous surprendre
puisque les effets perturbateurs associes aux deux fais-
ceaux I et 2 ressemblent aux effets d’un processus de
relaxation thermique. Il est egalement identique à celui
étudie par Cagnac dans sa thèse (I4) (seules les defi-
nitions de 03C41 et 03C42 changent puisque nous utilisons deux
faisceaux lumineux).

Il est possible de donner de u et v une image physique
très simple , soit OXYZ le référentiel tournant R. OZ a
la direction de H0 Dans R, le champ de radio-

fréquence H1 est immobile et est porté par OX (fig 38).

FIG. 38.

Les quantités u, v, Mz sont les projections suivant les
trois axes OX, OY, OZ de l’aimantation macrosco-
pique M de la vapeur Mz est l’aimantation longitu-
dinale ; la projection M de M sur le plan XOY, l’aiman-
tation transversale. 

Pour avoir le mouvement complet de M dans le réfé-

rentiel du laboratoire (et c’est ce mouvement que l’on
observe en fait), il faut composer le mouvement lent

de M dans le reférentiel R, décrit par les equa-
tions (VIII, 7), et la rotation rapide de R à la fréquence
03C9/203C0 autour de H0. u est donc la composante de l’aiman-
tation transversale qui touine en phase avec le champ
de radiofrequence H1, v la composante en quadrature

c) Les signaux de détection optique. 2014 Étant propor-
tionnelle a 03C31/2-1/2, la modulation du courant photo-
electrique de C à la frequence 03C9/203C0 décrit le mouvement
principal de l’aimantation transversale (rotation du
referentiel R) , la variation lente de l’amplitude de cette
modulation decrit l’evolution lente de |M| dans R
(S’il n’y a pas de champ de radiofréquence, il faut rem-

placei dans les énonces precedents 03C9 par 03C9f + 03B5(1) + 03B5(2),
« rotation de R » par « precession de Larmor », « mouve-

ment lent dans R » par « amortissement de la précession
libre ») On peut observer soit u soit v (si l’on fait la
resonance magnetique) en prenant un détecteur sensible
a la phase et utilisant pour signal de reference un voltage
preleve sui la sortie de l’emetteur de radiofrequence

2014 Enfin, rappelons qu’on peut, comme Cagnac,
observer Mz en utilisant la composante a la fréquence
zero de la lumiere de fluorescence

En resuine, nous voyons qu’il est possible d’observer
par des methodes de detection optique l’une quelconque
des quantites Mz, M, u, v.

3° Régime statique. Régime dynamique. - En
l’absence de radiofrequence, l’aimantation a une cer-

taine position d’equilibre (Mz = M’0, M = 0)
2014 En présence de radiofrequence, le systeme (VIII, 7)

qui decrit le mouvement lent de M dans R a une solu-

tion stationnaire M(s) (M(s)z, u(s), v(s)) qui représente la

position d’equilibre de M dans R Cette position d’équi-
libre depend de l’ecart a resonance 039403C9, de 03C91 = 03B3fH1,
et des temps de relaxation « globaux » 03C41 et 03C42

Le tracé d’une courbe de résonance magnetique
revient à etudier la variation avec 039403C9 de l’une quel-
conque des composantes de M(s), tous les autres para-
mètres restant constants L’ensemble des courbes de
résonance qui correspondent à plusieurs valeurs de

03C91 = 03B3fH1 constitue un réseau L’etude correspondante
est une etude en régime statique.
Nous avons tracé des réseaux en utilisant le signal

de modulation fourni par C (nous observons soit M(s),
soit u(s), soit v(s)) La comparaison entre les résultats
expérimentaux et les prévisions théoriques que l’on peut
faire à partir des équations (VIII, 7) est présentée dans
le § B de ce chapitie.

2014 Nous avons également fait subir à l’amplitude H1
du champ de radiofréquence des variations brusques
entre la valeur O et la valeur H1. Quatre sortes de varia-
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tions differentes ont été realisées Elles sont representees
sur la figure 39

FIG 39

La réponse du systeme atomique a ces quatre sortes
de variation de H1 peut être prévue aisement a partir
du système (VIII, 7). Nous l’observons expérimentale-
ment sous forme de transitoires sur le signal de modu-
lation fourni par C L’étude correspondante, qui est

une etude en regime dynamique est décrite dans le § C.
Indiquons enfin comment nous realisons experimen-

talement les quatre variations brusques de H1 repré-
sentees sur la figure 39. Pour (a) et (b), nous utilisons
un court-circuit sur la sortie de l’emetteur de radio-

frequence qui peut être, soit etabli (a), soit supprime (b),
en un temps très court Pour (c), l’émetteur de radio-
frequence est bloqué en peimanence par une tension
négative appliquée sur la grille d’une des lampes de cet
émetteur Il est débloqué au moyen d’un pulse de ten-
sion positive, qui est fourni par un générateur de pulses
(Tektromx, type I6I) Il est possible de faire varier de
façon continue la largeur 03C4 de ce pulse Pour (d), nous
utilisons deux generateurs de pulses distincts Nous

pouvons faire varier de façon continue l’intervalle de
temps qui sépare ces deux pulses et leurs largeurs 03C4

et 03C4’.

B 2014 Étude en régime statique

La solution stationnane du systeme (VIII, 7) s’obtient
sans difficultés Posons.

Il vient :

L’expression du module de M(s), |M(s)| = u(s)2+v(s)2,
s’ecrit

I° Étude d’un réseau. 2014 La figure 40 represente
un reseau de courbes de resonance magnetique prises
sur la modulation de l’absorption du faisceau 2

FIG. 40.

Chaque courbe correspond a une valeur bien definie
de l’intensite H1 du champ de radiofrequence (cette
valeur est reperée, comme dans les experiences de

Cagnac, par un voltmetre électronique placé aux bornes
des bobines de radiofrequence). Les courbes les plus
larges correspondent aux valeurs de H1 les plus grandes.
Nous portons, en abscisses, les indications du poten-
tiometie de Leeds-Northiup mesurant le courant dans
les bobines de Helmholtz créant H0 (nous opérons à

frequence fixe et faisons varier le champ magnétique
statique H0), en or données, l’amplitude de la modulation
du courant photoélectrique de C Cette amplitude est
mesuree en envoyant la sortie de l’amplificateur sélectif
(qui amplifie le signal de modulation) aux bornes d’un
millivoltmètre electromque Nous n’utilisons pas de
detection en phase avec le champ de radiofrequence.

Le signal mesure est donc proportionnel a |M(s) |. Plu-
sieurs faits sont a noter

a) Nous voyons que la couibe de resonance magné-
tique présente un renversement pour les fortes valeurs
de H1 Il ne peut s’agir d’un renversement du type Majo-
rana-Brossel (I0), puisqu’il n’y a que deux sous-niveaux
Zeeman dans l’etat fondamental

b) Lorsque la courbe de résonance presente un renver-
sement, l’amplitude des deux maxima est indépendante
de H1.
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c) L’amplitude a résonance (039403C9 = 0) depend de H1.
Elle passe par un maximum lorsque H1 croît. Ce phé-
nomène est étudie plus en detail sur la figure 4I, où nous
poitons en abscisses 03B3fH1, en ordonnees l’amplitude a
résonance.

2014 Pour comparer les resultats precedents aux previ-
sions theoriques, nous utilisons (VIII, 9) Le signal
detecte etant |M(s) |, la forme de raie theorique est

donnee par l’expression (VIII, 9, d). Elle depend de
039403C9, 03C91 = 03B3fH1, 03C41, 03C42 039403C9 se détermine aisément a partir
des indications lues sur le potentiomètre de Leeds-

Northrup qui repere le courant magnetisant produi-
sant H0. En observant les transitoires de pompage
optique et de radrofrequence (von le § suivant), nous
veirons qu’il est possible de mesurer de façon indépen-
dante et avec précision les valeurs de 03C41, 03C42, 03B3fH1 qui
correspondent au réseau de la figure 40 L’ensemble
du réseau peut donc être calcule entièrement a une cons-
tante multiplicative pres, qui est la même pour toutes
les courbes (et qui représente en quelque sorte le coeffi-
cient de proportionnalite entre le voltage mesure par le

millivoltmetre et |M(s) |) Nous determinons cette

constante a partir d’un seul des points experimentaux
appartenant a l’une quelconque des courbes du réseau.
Toutes les courbes sont alors déterminees sans aucun
autre ajustement.

C’est ainsi que nous avons procedé pour dessiner les
courbes de la figure 40 Les points sont les points expéri-
mentaux Nous voyons que l’accord entre la théorie et

l’expérience est excellent
La courbe de la figure 4I est dessinée elle aussi a

partir de la formule théorique

qui donne la valeur de l’amplitude a resonance en fonc-
tion de 03B3fH1 (cette courbe est determinee sans aucun
ajustement puisque la constante multiplicative est deter-
minée à partir du réseau)

2014 Toutes les caractéristiques du résean de la figure 40,
que nous avons signalecs plus haut, sont donc expli-
quées quantitativement pai la theorre. La valeur de 03C91
au-dessus de laquelle se produrt le renvetsernent et qui
correspond également à la valeur maximum de l’am-

plitude à résonance est determinee par :

La valeur commune a tous les maxima des courbes

de résonance loisque 03A91  I est égale à M’0 2 03C42 03C41.

L’origine du renversement est la survante . chaque
courbe de resonance est la racine carrée de la somme
du carre, v(s)2, d’une courbe d’absorption et du carre,

u(s)2, d’une courbe de dispersion. Pour les fortes valeurs
de 03A91, la courbe de dispersion l’emporte sur la courbe
d’absorption, ce qui explique l’apparition du renver-
sement

2° Étude de u(s) et v(s). 2014 Poui observer u(s)
et 03BD(s), composantes en phase et en quadrature avec le
champ de radiofréquence, nous utilisons une détection
synchrone en prenant comme ieference un signal pre-
leve sui la sortie de l’éinetteui de radiofrequence. Un
dephaseur peimet de faire varier de façon continue la
phase du signal de reference. Le signal continu obtenu
après la detection synchrone est mesuré au moyen d’un
voltmètre à lampes à grande impédance (50 M03A9)

D’apiès l’expression (VIII, 9, b), u(s) varie avec 039403A9
suivant une courbe de dispeision Nous commençons
par reglei la phase du signal de referewe de façon à
observer une courbe de dispeision (lorsque nous ne

sommes pas reglés tout a fait a la dispersion, les devia-
tions maxima, positive et negative, qu’on lrt sur le milli-
voltmètie quand 039403A9 varie, ne sont pas egales Nous
mesurons le rapport de ces deux deviations pour plu-
sieurs positions du potentiomètre du dephaseur et

FIG 42.
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déterminons ensuite par extrapolation la position exacte
qui correspond a l’egalite des déviations, c’est-a-dire a
la dispersion Ce reglage est ties precis)

La figure 42 montre un exemple des resultats expe-
timentaux La courbe de dispersion est obtenue apres
que le dephaseur ait ete regle comme nous venons de
l’expliquer Puis nous changeons la phase de 03C0/2 (un
pont forme d’une capacite et d’une resistance permet
de le faire sans qu’il soit besoin de regler a nouveau

le dephaseur) Nous obtenons ainsi la courbe d’absorp-
tion de la figure 42 Ces deux courbes representent
respectivement les variations de u(s) et v(s) avec 039403A9.
Les formes de raies theoriques sont données par les

expressions theoriques (VIII, 9, b) et (VIII, 9, c).
Comme nous savons mesurer par ailleurs (§ C) les valeuis
de 03C41, 03C42, 03C91, nous pouvons calculer entierement les
deux courbes de la figure 42 a une constante multipli-
cative pres qui est la même pour les deux courbes et

que nous determinons a partir d’un seul point experi-
mental. C’est ainsi que nous avons procede pour dessmet
les deux cour bes de la figure 42 Les points sont les points
expérimentaux. L’accord entre l’experience et la theorie
est excellent.
Le signal de dispeision est extrêmement commode

pour pointer avec precision et rapidite le centte de la

rate de resonance magnetique Comme c’est un signal
continu qui change de signe a la resonance on peut
songer egalement a l’utiliser pour stabiliser automa-

tiquement le champ magnetique a la valeur qui corres-
pond a la resonance La qualite du rapport signal sur
bruit et la finesse des raies permettent d’esperer une
tres bonne stabilisation. L’experience est en cours de
realisation.

C 2014 Étude en régime dynamique

Le signal obseivé dans toutes les expériences decrites
ci-dessous est l’amphtude de la modulation du courant
photoelectrique de C Nous n’utilisons pas de detec tion

synchrone. La grandeur du signal est donc propor-
tionnelle a |M1| La bande passante de l’amplificateur
selectif est sullisamment large pour qu’il n’y ait pas
de deformation des transitoires La sortie de l’amplifi-
cateur selectif est envoyee sui un oscillographe catho-
dique sans que la modulation ne soit redressee Nous
avons donc une porteuse a la frequence 03C9/203C0 (ou

FIG 43.

Thèse c COHEN-TANNOUDJI, I962 (p )
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La variation de l’amplitude de cette porteuse represente
la reponse de |M| aux variations brusques de H1,
representees sur la figure 39 Notons que le balayage
de l’oscillographe est trop lent pout que l’on resolve
cette porteuse

I° Transitoires de pompage optique. 2014 C est par
definition la teponse observee lorsqu’on fait subit a H1
la variation 39, a | M | decroît de la valeur d’equi-
libre | M(s) | en presence de radiofrequence a zero

(valeur d’equilibre en l’absence de radiofrequence)
avec une constante de temps 03C42 On peut due encore
que l’on observe la precession libre de l’aimantation
transversale

La figure 43, a est un exemple d’une telle transitone
Nous avons deja decrit ces experiences dans le cha-

pitic VI (signalons toutefors que dans I experence
decrite au chapitre VI, on coupait simultanement H1 et
le faisceau 1. Dans ce cas, la modulation tendait vers

zero avec une constante de temps I/-2 egale a I (2) + I 0398,

an heu de I T(1)2 + I I(2)2 + I 03982)
Pour avon le signal de precession libie le plus gland

possible, il y a intetêt a partu de la valem de |M(s)|
la plus glande possible. Nous avons vu dans le § prece-

dent que cette valeur maximum etait egale a M’o 2 03C42 03C41
Rappelons enfin que la transitone de pompage optique

observee sur la lumiere de fluorescence (composante
a la frequence zero de LF(e03BB)) permet d’observer la

reponse de Mz a la variation 39, a De telles transitoues
ont ete deja observees par Cagnae (nous les observons
egalement au moyen du photomultiphcateur PM) Elles

permettent de mesuret 03C41.
Nous voyons en resume que les transitones de pom-

page optique observees sur | M | et Mz permettent de
mesurer avec precision z2 et z1

2° Transitoires de radiofréquence. 2014 C’est la

reponse observee loisqu on realise les variations 39, b

L’etude de ces transitones sur Mz (observees sur LF)
est decrite en detail dans la these de Cagnae A reso-

nance (039403C9 = O), Mz atteint sa nouvelle valeur d’equi-
libre après une serte d’oscillations de frequence 03C91/203C0.
amorties avec une constante de temps 03C412 telle que

Des phenomenes tres analogues se prodursent pour M
et sont observables sur la modulation du faisceau 2

A resonance (039403C9 = o) on constate en effet sur le sys-
tème (VIII 7) que u reste toujours nul lorsqu on
applique H1 M est alors egal a v et les équations

d’evolution de v sont tres semblables a celles de Mz
M atternt done sa valeui d’equilibre après une serie

d’oscillations amoities ties semblables a celles de Mz

(même fréquence 03C91/203C0 et même amortissement 03C412)
La figure 43, b est un exemple d’une telle transitone

(on a l’impression que la sinusoide amortie est megn-
liere mais cecr est dû uniquement au fait que la gran-
deui du signal represente en 43 b est |M| et non M)

Nous nous sommes servis des transitones de radio-

frequence a resonance (observees aussi bien sur |M|

que sur Mz) pour mesurer 03C91 = 03B3fH1 (rappelons queCagnae utilisait ces transitoites (observees sur Mz), pour
mesuret -2, a partie de 03C412 et 03C41)

3° Pulses de radiofréquence. 2014 Nous utilisons
maintenant une variation de H1 dans le temps repre-
sentee pai la figure 39 La duree du « pulse » est egale
a 03C4 Nous supposons dans tout ce qui suit que nous
sommes a resonance (039403C9 = O) et que la duree du pulse 03C4
est tres courte devant les temps de relaxation 03C41 et 03C42

Étudions le mouvement de l’armantation M dans le

referentiel tournant R pendant la duree du pulse (fig 44).

FIG 44.

Comme nous sommes a resonance, c’est uniquement
le champ H1 qui agit sur M dans R Comme 03C4 « 03C41, 03C42,

nous pouvons ignorer les processus de relanation (opti-
que et thermique) pendant la durée du pulse 03C4

Le mouvement de M est alors tres simple a decrite
La position initrale de M est la position d’equilibre M’0
(Mz = M0 M = o) en l’absence de radiofréquence
M tourne dans le plan ZOY autour de H1 avec une vitesse

angulaire 03C91 A la fin du pulse, l’angle de rotation, 03B8,
est egal a 03B8 = 03C9103C4 Les mouvements de Mz et M se
deduisent du mouvement de M par projection sur OZ
et OY

a) Pulse de 03C0/2 2014 Sa duree est ajustee en sorte

que 03B8 = 03C0/2 La figure 43 c represente le phenomene
transitoire observe sur |M| lorsqu on fait un pulse
de 03C0/2 |M| est imtralement nul au couis du pulse.
| M| croît de O a M’0, purs, apres le pulse, |M|
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retourne a sa valeur d’equilibre 0 avec une constante
de temps 03C42 (procession libre)

Les pulses de 03C0/2 sont particulierement intéressants
lorsqu’on veut mesurer 03C42 En effet, le signal de preces-
sion libre, apres la fin du pulse, part de la valeur M0
tandis que dans les transitoires de pompage optique
decrites plus haut, il part d’une valeur qui est au plus

egale à M’0 2 ~03C42 03C41 On gagne donc ainsi un fac-

teur 2 ~03C41 03C42 qui peut être appreciable puisqu’on a,

en general, 03C41  03C42 (La sensibilite de l’oscillographe
n’est évidemment pas la même pour 43 a et 43 r)

b) Pulse de 03C0. 2014 Il correspond a 0 = 03C0 La figure 43 d
represente le phenomene transitone observe sur M
lorsqu’on fait un pulse de 03C0 |M| part de o, croît
jusqu’a la valeur maximum M’0 purs decroît jusqu’a O

FIG 45

FIG. 46
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(Tout ce se prev oit aisement a par tir de la figur e 44)
Apres le pulse |M| ne varie pas puisque sa valeur est

alors la valeur d’equilibre (M = 0)
Les pulses de 03C0 permettent ainsi de lue duectement

sur l’os illographe la valeur de M’0 Ils sont egalement
tres interessants pour l’etude de la relaiation longitu-
dinale comme nous allons le von mamtenant

4° Séquences de deux pulses. 2014 Supposons que
1 on effectue un premier pulse de 03C0 A la fin du pulse
(instant t0), l’aimantation M a tourine de 03C0 Elle est

portee par OZ et 1 on a Mz(t0) = -M’0 (fig 45 a)
Aptes le pulse, l’aimantation longitudinale Mz

(M reste toujours nul au cours du temps) tend vers sa
valeur d’equilibre, + M’0, avec une constante de temps 03C41

par suite de la relaxation optique et thermique A

l’instant t0 + T (fig. 45 b), l’aimantation Mz a une valeur,
Mz(t0 + 0393) qui est egale a

(la formule pre edente donne bien, en effet, Mz(t0)=-M’0
Mz(+ ~) = M0)

Si a l’instant t0 + 0393, on fait un deuxieme pulse de 03C0/2
(on de 03C0), on observe des phenonenes tout a fait iden-
tiques a ceux decrits dans le paragraphe precedent et
representes sur les figures 43 c et 43 d La seule diffe-
rence est qu’il faut alors remplacer M’0 par Mz(t0 + T).

Les figures 43 e (ou 43 f) sont des exemples des phe-
nomenes observes lorsqu on fait une sequence de deux
pulses 03C0, 03C0/2 (ou 03C0, 03C0) Nous voyons qu’on peut amsi
line directement sur l’oscillographe d une part le temps 0393

qui separe les deux pulses (le balayage etant etalonne),
d’autre part les valeurs de | Mz| aux instants t0 et t0 + T.

Il suffit alors de faire varier T pour avoir une methode
de mesure tres simple de 03C41 au moyen du faisceau 2.

Les photos de la figure 46 (classees dans l’ordie, de haut
en bas, puis de gauche a droite) correspondent a des

sequences de deux pulses 03C0, 03C0 separes par des inter-
valles T de plus en plus grands On peut egalement
prendie sur la même photo toutes les sequences (der-
mere photo en bas, a droite) Nous voyons ainsi qu’on
peut suivre, point par point, le retour a l’equilibre
de Mz (On constate en particulier que Mz variant de
2014 M’0 a + M’0 passe par la valeur 0 pour une certaine
valeur de T qui, d apres (VIII, I0) est egale a 03C41 Log 2)
Nous avons verifie que la valeur de 03C41, mesuree par cette

technique, coincidait avec celle donnee par une tran-

sitoire de pompage optique observee sur Mz (Notons la
encore que nous gagnons un facteur 2, puisque la varia-

tion totale de Mz n est plus de zero a M’0 mais de 2014 M’0
a + M’0)

Il est clair que de ties nombreuses variantes de ces
diverses experiences peuvent être realisees Nous n’m-
sisteions pas davantage sur cette question

D 2014 Possibilités offertes 

par la méthode de détection optique
utilisant la modulation de l’absorption

Nous terminerons ce chapitte par quelques conside-
rations sur les possibilites offeites par cette methode
de detection optique

a) Pour des raisons qui ont deja etc analyses plus
haut (cf § , 13, 2), le gain en precision et en rapport
signal sur bruit par rapport aux autres methodes de
detection optique (celles utilisees par Cagnae, par

exemple) est considerable Ces avantages appararssent
de façon tres frappante dans le cas du pompage optique
de 201Hg Dans ce cas, en effet, les temps de relaxation
thermique sont nettement plus courts que ceux de

199Hg et les mesures moins faciles L’observation des
transitoires sur la modulation de l’absorption ne pose
cependant pas de problemes alors que l’observation des
transitoires sur la lumiere de fluorescence est tres diffi-
cile (rappelons que Cagnac n’avait pu les observer)
Cette methode peut donc se reveler tres utile pour l’etude
de cas moins favorables que celui de 199Hg

b) Dans le cas ou le spin est superieur a 1/2, il y a

plusieurs temps de relaxation transversaux et longr-
tudinaux Le signal de modulation de l’absorption a la

frequence 03C9/203C0, L(1)A, est alors une combinaison lineaire
des elements non diagonaux 03C303BC03BC’ (|03BC - 03BC’ | = I) de la
matrice densite (cf § III, A, 5) (Rappelons qu’il y a

egalement dans ce cas un signal de modulation L(2)A a la

frequence 2 03C9 203C0) Les coefficients de ces combinaisons

lineaires, qui sont entierement calculables dependent
de la polarisation e03BB0 du faisceau croise En faisant varier
cette polarisation, on peut donc observer plusieurs
combinaisons lineaires differentes des elements non

d’agonaux de la matrice densite et mettre ainsi en evi-
dence l’existence de plusieurs temps de relaxation diffe-
rents et les mesure
Nous avons pu appliquer cette methode avec succes

a l’etude de la relaxation thermique de l’isotope 201Hg
par les patois de la cellule O Nous avons constate effec-
tivement que les temps de relaxation transversaux ther-

miques (obtenus par extrapolation a intensite lumi-
neuse nulle) etarent differents suivant la polarisation
choisie pour le faisceau croise, c’est-a-due suivant la
combinaison linéaire d’elements non diagonaux qui
etait detectee Nous avons observe aussi les transitoires

sur la modulation à la frequence 2. - L ensemble des

resultats obtenus nous a permis, par comparaison avec
les previsions d un modèle theorique simple de relaxa-
tion, de prouver le caractere quadrupolaire de la relaxa-
tion thermique de 201Hg Cette etude sera publiee ulte-
rieurement

c) Une autre application interessante de cette

methode de detection optique est la possibilite d’obser-
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ver des echos de spin (38) sur une vapeur orientee Le

grand interêt de la technique des echos de spin est

qu’elle permet d’eliminer l’effet des inhomogenertes du
champ statique H0 et de fournir ainsi une mesure du

temps de relaxation transversal intrinseque Dans le cas
d’une vapeur pure, les atomes rebondissent d’une par  or
a l’autre, d’ou un moyennage par le mouvement qui eli-

mine en grande partre les inhomogeneites statiques 0394H0.
Par contre, si les atomes de la vapeur sont emprisonnes
dans un gaz etranger, le moyennage par le mouvement

des inhomogenertes statiques 0394H0 ne joue pratiquement
plus et elles peuvent être tres gênantes La technique
des echos de spin detectes au moyen d’un faisceau
dose peut done se réveler tres interessante pour l’etude
de la relaxation transversale en presence de gaz etran-

gel Notons egalement que la technique des echos repetes
de Purcell et Ca (36) pouriait permettie de mesure
directement le coefficient de diffusion de la vapeur
orientee an sein du gaz etranger

CONCLUSION

En conclusion, nous pouvons dire que de nombreux

effets nouveaux ont ete mis en evidence
Ces effets ont ete prevus theoriquement a partir d’un

calcul complet du cycle de pompage optique qui permet
de decrire de façon detaillee les processus d’absorption et
d’emission de photons de resonance optique par un ensemble
d’atomes Nous avons degage les idees importantes qui
sont a la base de ce calcul, precise les conditions de vali-
dite de la theorie et presente une interpretation physique
detaillee des differents resultats obtenus, qui sont les sui-

vants

2014 Existence d’effets radiatifs associes au processus d absorp
tion et relatifs a l’etat fondamental de l’atome duree de vie

finie de cet etat, deplacement des niveaux d’energie atomiques
cause par des absorptions et reemissions « virtuelles » de photons
de resonance optique

2014 Existence d un couplage entre la precession de Larmor

de l’etat fondamental et celle de l’etat excite modification des
ecarts Zeeman dans l’etat fondamental causee par des transi-
tions « reelles » de resonance optique

2014 Conservation partielle de la « coherence hertzienne » au

coars du cycle de pompage optique
- Existence d’un mouvement force du moment angulaire

de l etat excite a la frequence de Larmor de 1 etat fondamental
- Possibilite de decrire entierement l’effet global du cycle

de pompage sur l etat fondamental comme une « relaxation

optique » longitudinale et transversale
2014 Interpretation quantitative des experiences de faisceaux

croises

Nous avons procede a une verification experimentale
de la theorie dans le cas du pompage optique de l’isotope
199Hg. Toutes les previsions theoriques ont ete confirmees
de façon quantitative

Les resultats obtenus peuvent être envisages de deux

points de vue differents
Sur le plan de l’electrodynamique quantique, ce sont

des effets lies aux processus d’interaction entre l’atome et
le champ de rayonnement et ils ont un interêt intrinseque
En ce qui concerne les methodes de detection optique

de la resonance magnetique, les resultats obtenus prouvent
que les mesures precises de structures atomiques dans l’etat

fondamental faites au moyen de ces methodes peuvent
être entachees d’erreurs par suite de la perturbation asso-
ciee au faisceau lumineux lui-même Le present travail

permet de tenir compte de cette perturbation et de preciser
les conditions dans lesquelles il faut se placer pour mini-
miser de tels effets.
Nous pensons que le present travail peut être prolongé

dans les directions suivantes

2014 Étude theorique et experimentale du pompage optique
dans le cas ou la source lumineuse permet d’obtenir un

faisceau coherent au sens de l’optique (cas des « lasers »).
Ceci souleve le probleme de la description quantique de la
phase du champ de rayonnement

2014 Étude theorique et experimentale du pompage optique
en champ nul ou tres faible (03C9f  I/Tp) Nous avons vu
qu’en champ nul, la degenerescence est levee par suite du
processus d’absorption Il nous semble interessant d’etu-
dier les proprietes de symetrie de cette levee de degeneres-
cence (etats propres et valeurs propres de la matrice A03BC03BC’)

2014 Étude quantitative de la « circulation de coherence
hertzienne » dans le cas où l’intensite ou la polarisation
du faisceau lumineux sont modulees a une frequence voi-

sine de 03C9f 203C0, 03C9e 203C0, 03C9e± 03C9f 203C0
2014 Étude des modifications apportees par un gaz etran-

ger a la « circulation de coherence hertzienne » le long du
cycle de pompage Cette etude doit apporter des rensei-

gnements complementaires sur les proprietes des collisions
entre atomes orientes et atomes de gaz etranger Sur le

plan experimental, nous pensons que la technique des
« echos de spin », detectes par le faisceau croise, devrait
se reveler tres utile pour une telle etude

2014 Enfin, nous avons souligne le lien qui existait entre
les effets radiatifs associes au processus d’excitation

optique et les phenomenes d’absorption et de dispersion
anormale Il nous semble interessant de reprendre de façon
plus approfondie cette question qui est liee au probleme
de la description quantique de l’indue de refraction
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Appendice

Nous donnons dans cet appendice les valeurs des

coefficients A03BC03BC’, B1/2-1/21/2-1/2 pour chacune des deux compo-
santes hyperfines de l’isotope 199Hg et pour diverses

polarisations e03BB0 Nous utilisons les relations de defini-
tion (III, A, 2, c) et (III, D, 2). Les valeurs des coeffi-
cients de Clebsch-Gordan sont représentees sur la

figure 47.

FIG. 47.

Pour les isotopes pairs (I = o), l’opérateur dipolaire
electrique D a pour eléments de matrice

ux, uy, uz etant les vecteurs unitaires des trois axes Ox,
Oy, Oz
On obtient alors aisément les résultats suivants (seuls

sont donnés les elements de matrice A03BC03BC’ non nuls ,

pour simplifier, nous désignons par B la quantite

B1/2-1/21/2-1/2)

Polarisation 03C3+

Composante I 2:

Composante 3 2

Polarisation 03C3-

Composante I 2:

Composante 3 2

Polarisation

Composante I 2:

Composante 3 2

Polarisation 03C3 :

Composante I 2

Composante 3 2

Polarisation 03C3+ par rapport à

Composante I 2.

Composante 3 2

Polarisation 03C3- par rapport à Or
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Composante I 2

Composante 3 2:

Taisceau de lumiere naturelle se propageant sui-

vant Ox

(Le calcul se fait en sommant independamment sur
deux polarisations orthogonales 03C3 et 03C0 par exemple,
ou 03C3+ par rapport a Ox et 03C3- par rapport a Ox).

Composante I 2:

Composante 3 2:

Soit e03BB0 la polarisation d’un faisceau qui se propage

suivant Ox Soient e03BB1 et e03BB2 les deux polarisations ortho-
gonales circulaire dioite et circulaire gauche par rap-
port a Ox On a

Un peut montrer aisement a partir des resultats pre-
cedents que dans le cas de 199Hg

donc se calculer en sommant independamment sur les

composantes circulaires droite et gauche de e03BB0 Ceci

est la justification du fait qu’on peut observer une modu-
lation sur le courant photoelectrique de C (fig I5),
même si la polarisation e03BB0 est non cohérente, a condi-
tion de placer un analyseur circulaire B devant C.
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