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(Professeur A. KASTLER)
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THEORIE QUANTIQUE
DU - CYCLE DE POMPAGE OPTIQUE

VERIFICATION EXPERIMENTALE DES NOUVEAUX EFFETS PREVUS

Par

C. COHEN-TANNOUD]JI

INTRODUCTION

Les « méthodes de détection optique de la résonance
magnétique » constituent un champ de recherches qui s’ est
considérablement développé durant ces derniéres années.
Elles constituent un putssant moyen d’études de la struc-
ture des niveaux atomiques. Appliquées a Uétude des états
excités, elles sont également connues sous le nom de
« méthodes de dowble résonance ». La premiére applica-
tion de ces méthodes, dont le principe ful suggéré par
Brossel et Kastler en 1949 (9), fut Uétude par Brossel
de la structure du niveau excité 6*°P, du mercure (10).
Leur extension a Uétude des niveaux fondamentauz fut
rendue possible grdce a U'idée du « pompage optique »,
proposée en 1950 par Kastler (26). Depuis ces travauz
originaux, le champ de recherches s’est considérablement
élargt, dans de nombreuses directions. Pour une vue d en-
semble de la question, nous renvoyons le lecteur a deuz
récents articles de mise au point de Brossel (11) (12),
dans lesquels de nombreuses références sont données.

Deuz idées importantes sont & la base de ces méthodes :
en excitant la résonance optique d’un atome par de la
lumiére convenablement polarisée, il est possible de trans-
férer a Uatome une partie du moment angulaire trans-
porté par le photon et de créer ainst une orientation ato-
mique. Les différences de population obtenues entre les
sous-niveaux Zeeman permettent alors de préparer le sys-

Thése c. conEN-TANNOUDJIL, 1962 (p.)

téme dans un étal ot la résonance magnélique est facilement
observable. La deuxiéme idée utilise la propriété suivante :
deuz sous-niveaux atomiques non dégeénérés n’ont pas en
général le méme diagramme d’absorption ou d’émission
d’énergie lumineuse. Toute variation de la répartition des
populations entre les sous-niveauzx Zeeman (en parti-
culier celle causée par un champ de radifréquencej se
traduit done par une modification du dvagramme d’absorp-
tion ou d’émission global de la vapeur atomique el peut,
par suite, étre délectée sur la lumiére absorbée ou réémise.
Ce procédé de détection est particuliérement sensible : une
transition entre sous-niveauxr Zeeman est délectée au
moyen de photons opliques qui possédent une énergie consi-
dérablement supérieure d celle mise en jeu lors de cette
transition.

Les méthodes de détection optique de la résonance magné-
tique reposent donc essentiellement sur les propriétés de
Uinteraction entre U'atome et le champ de rayonnement.
1t est par suite tout @ fait naturel que de nouveaux pro-
bléemes concernant les propriétés de celte interaction se
solent posés aw fur et & mesure du développement des tra-
vaux. Un exemple de ce genre de probléme est celui de la
« cohérence ». Il fut posé initialement lors de la décou-
verte du phénoméne de diffusion multiple « cohé-
rente » (2) (8) (23). Par la suite, son importance fut confir-

1



2 C. CoHeN-TANNOUDJI

mée par la découverte d’autres effets optiques qui lui sont
lids, comme, par exemple, les phénoménes de modulation
de la lumiére absorbée (6) (21) ou émise (22) par un atome
qui subit la résonance magnétique. De fagon générale,
Pensemble de ces faits pose le probléme de I'absorption
et de Uémission d’énergie lumineuse par un atome qu'un
champ de radiofréquence a placé dans une superposition
cohérente des sous-niveaux Zeeman.

Sur le plan théorique, le probléme de Uinteraction entre
Patome et le champ de rayonnement a été abordé par
Barrat dans le cadre de la théofie quaniique des
champs (2) (3). Il a mis au point un formalisme qui per-
met de décrire Uévolution de la matrice densité qui repré-
sente Uensemble des atomes dans Uétat excité sous Ueffet
du couplage avec des photons de résonance optique et de
radiofréquence (ces derniers traités classiquement}. Ce
formalisme permetl de rendre compte quantitativement des
effets de diffusion multiple cohérente et des phénoménes
de « batiements lumineux » observés par Series (22).

Le travail de Barrat est cependant restreint & Uétude
de Détat excité. Il laisse un certain nombre de problémes
en suspens, en particulier ceux qui sont relatifs & la réso-
nance magnétique dans Uétat fondamental et qui font
intervenir la « cohérence » ainst introdutte entre les sous-
niveaux de cet état. L’importance de ces problémes est
démontrée expérimentalement toute une catégorie de
méthodes de délection oplique de la résonance magnétique
dans Uétat fondamental repose sur la possibilité d’observer
dans certaines conditions une modulation de la lumiére
absorbée par la vapeur (effet Dehmelt) (21). Autre exemple :
on constate expérimentalement une influence de ’intensité
lumineuse sur la largeur (14) (15) des rates de résonance
magnétique dans Uétat fondamental. Tous ces phénoménes
peusvent se comprendre de facon qualitative en considérant
que Uabsorption d’un photon optique par un atome arrache
ce dernier & Uaction cohérente du champ de radiofréquence.
Une telle tmage n'est cependant pas suffisante pour un
calcul quantitatif de Ueffet. Elle ne permet pas surtout de
préciser ce que devient la « cohérence » ainst arrachée d
état fondamental aw cours du cycle de pompage optique :
on peul se demander par exemple s'il 0’y a pas une rela-
tron de phase entre les coefficients du développement de
la fonction d’onde suivant les sous-niveauz de Uétat fonda-
mental avant et aprés le cycle de pompage optique. Enfin,
le fait que la largeur des rates de résonance magnétique
dépende de U'intensité lumineuse améne a se poser, de facon
plus générale, le probléme de la perturbation du systéme
étudié, Uatome, par la lumiére, qui dans ces expériences,
peut étre considéré en quelque sorte comme Uinstrument
de mesure.

Il nous a donc semblé nécessaire de reprendre Uétude
théorique compléte du cycle de pompage optique lui-méme ;
en utilisant la théorie quantique des champs pour la des-
eription du champ de rayonnement (le champ de radvo-
fréquence étant par contre traité classiquement) ; le forma-
lisme de la matrice densité pour la description de Uensemble
des atomes, et ceci afin de rendre compie des effets de « cohé-

rence » ausst bien dans Uétat fondamental que dans Uétat
exTclLé.

L’étude théorique correspondante, [aite en collaboration
avec Barrat, a été publiée en détail dans deuz articles du
Journal de Physique que nous désignerons dans la suite
par J — P1 (4) et J — P2 (5). Le but du présent travail
est de présenter une interprétation physique détaillée des
résultats de la théorie et de décrire la vérification expéri-
mentale des effels essentiellement nouveauz que le calcul
du cycle de pompage a permus de prévoir.

La premiére partie de notre travail est donc consacrée
a la théorie du cycle de pompage optique. Plutét que
de reprendre I'exposé détaillé des calculs qui est déja
fait dans J — P1 et J — P2, il nous a semblé intéressant
d’essayer de dégager de ces calculs une image physique
claire du cycle de pompage. Nous adoptons pour cela
un mode de présentation trés synthétique qui permet
de-montrer que tous les phénomeénes observés jusqu’a
présent dans les expériences de pompage optique, aussi
complexes soient-ils, peuvent étre analysés et compris
a partir de quelques idées physiques trés simples. La
raison profonde d’une telle simplicité réside dans le fait
que le phénomeéne de résonance optique peut, dans ces
expériences, étre décrit comine une succession de deux
processus distincts, entiérement indépendants : 'absorp-
tion et la réémission d’un photon. Cette propriété elle-
méme est une conséquence des caractéristiques commu-
nes a toutes les sources lumineuses utilisées jusqu’a
présent dans ces expériences : faible densité de photons,
largeur spectrale importante de la rale excitatrice,
grande indétermination sur la phase de Uende lumi-
neuse.

La présentation ainsi choisie permet de voir sous un
angle nouveau plusieurs phénoménes importants, en
particulier les « phénomeénes de cohérence entre sous-
niveaux Zeeman », qui sont rattachés au comportement
des moments angulaires transversaux (perpendiculaires
au champ magnétique statique H,y) de 'atome et du
photon au cours du cycle de pompage. La complexité
apparente de ces phénoménes provient uniquement du
fait qu’en I'absence de toute interaction mutuelle, le
moment angulaire transversal n’a pas le méme mouve-
ment propre sur ’atome et sur le photon : il précesse
autour du champ magnétique pour le premier, reste
immobile pour le second. Une telle différence 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
interprétés physiquement. Dans cette introduction
nous: citerons seulement deux des plus importants de
ces effets :

a) Des effcts radiatifs sont associés au processus
d’absorption. Ils sont trés analogues aux cffets bien
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connus qui sont liés au processus d’émission spon-
tanée (25) : durée de vie radiative d’un niveau excité;
self-énergie ou Lamb-shift (28) de ce niveau.

Le seul fait d’illuminer un atome avec des photons
de résonance optique confére aux sous-niveaux de ’état
fondamental une durée de vie finie et modifie leur éner-
gie, ce qui se traduit par un élargissement et un dépla-
cement des raies de résonance magnétique dans I’état
fondamental.

b) 1l y a possibilité d’une conservation partielle de la
« cohérence » au cours du cycle de pompage optique.
En termes plus physiques, le moment angulaire trans-
versal de 'atome aprés le cycle de pompage peut conser-
ver une certaine mémoire de la direction qu’il avait
avant le cycle de pompage. Dans 1’état fondamental,
le champ de radiofréquence peut donc agir sur un atome
donné de fagon cohérente, pendant une durée plus
longue que le temps moyen séparant I'absorption suc-
cessive de deux photons par le méme atome. Cette non-
destruction de la direction angulaire transversale au
cours des processus d’absorption et d’émission spon-
tanée a également une autre conséquence importante.
Comme les précessions de Larmor w, et wysont en général
différentes dans I’état excité et dans I’état fondamental,
le moment angulaire transversal de I’état fondamental
prend, aprés chacun des brefs passages que Patome
effectue dans 'état excité, une avance ou un retard
suivant les signes relatifs de w, — wy et w;. Le pompage
optique entraine donc une modification de la fréquence
de Larmor moyenne de I'état fondamental en la cou-

plant a celle de I’état excité; ceci entraine I'existence
d’un second type de déplacement des raies de réso-
nance magnétique causé par le faisceau lumineux, trés
différent cependant par sa nature du précédent (la
grandeur de ce second type de déplacement dépend,
par exemple, de la valeur du champ magnétique, ce
qui n’est pas le cas pour le premier).

Etant donné Pimportance de ces effets, il nous a
semblé nécessaire de procéder a une vérification expé-
rimentale quantitative de I'ensemble des résultats
nouveaux prévus par la théorie. C'est a la description
et 4 la discussion de ces diverses expériences qu’est
consacrée la seconde partie de ce travail,

Nous avons choisi dans ce but les isotopes impairs
du mercure auxquels Cagnac venait d’appliquer avec
succes les méthodes du pompage optique (13) (14). Le
cas de l'isotope *Hg est particulierement simple et
intéressant. Cet élément ne posséde tout d’abord que
deux sous-niveaux Zeeman dans I’état fondamental.
Les coincidences bien connues de la raie 2 537 A per-
mettent d’autre part, en utilisant des lampes a isotopes
séparés, d’exciter sélectivement 'une ou lautre des
deux composantes hyperfines de la raie de résonance
optique de cet élément. Enfin, les raies de résonance
magnétique sont trés fines par suite de la faiblesse du
processus de relaxation thermique. Nous avons pu ainsi
nous placer dans des conditions expérimentales trés
bien définies — entiérement calculables — et sou-
mettre chacun des effets prévus au test de expérience.
Dans tous les cas, les prévisions théoriques se sont
trouvées vérifiées de fagon quantitative (16) (17) (18).

PARTIE THEORIQUE

CHAPITRE PREMIER

DESCRIPTION DU FORMALISME MATHEMATIQUE

Introduction. — Avant d’aborder la théorie du cycle
de pompage optique, il nous a semblé nécessaire de
rappeler tout d’abord un certain nombre de notions
importantes bien que le plus souvent trés élémentaires.
Ausst bien la conduite des calculs, que I'interprétation
physique des résultats nécessitent en effet une compré-
hension claire du formalisme mathématique utilisé pour
décrire les phénomenes physiques.

Nous commencgons tout d’abord par étudier les deux
systémes qui sont en présence : ’ensemble des atomes
et le champ de rayonnement. La description de I'état
dans lequel chacun d’eux se trouve est rappelée. Chaque
symbole mathématique est défini et est rattaché a une

grandeur physique, ce qui permet de se représenter
physiquement un « état » donné du systeme Nous défi-
nissons de fagon précise ia notion de « coliérence » pour
le systéme atomique et pour un mode du champ de
rayonnement. Nous montrons qu’elle est liée aux gran-
deurs physiques qui, n’étant pas compatibles avec
I’énergie, ne sont pas des constantes du mouvement,
et ont par suite un mouvement propre (pour l'atome,
le moment angulaire transversal, ou le moment dipolaire
électrique ; pour le champ de rayonnement, la phase,
les champs et potentiels électromagnétiques).

Nous étudions ensuite I'interaction qui couple les
deux systémes entre eux. Les éléments de matrice du
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hamiltonien qui décrit ce couplage sont explicités et
interprétés physiquement : on montre comment les
deux systemes peuvent échanger de I’énergie, du moment
angulaire et de la « cohérence ». Les processus élémen-
taires d’interaclion : absorption, émission induite et
émission spontanée sont analysés et comparés entre
eux.

Nous abordons enfin le probléme de la description
du faisceau lumincux. Nous avons choisi pour cela un
modeéle particuliérement sitnple ot la phase de Ponde
lumineuse est complétement indéterminée. Pour justi-
fier un tel choix, on rappelle que dans le domaine
optique et avec les sources usuelles, les diverses cellules
de I'espace des phases renferment un nombre moyen de
photons trés petit devant I'unité, ce qui entraine une
grande indétermination sur la phase.

A. — Le systéme atomique

Les atomes de la vapeur sont supposés sans-interac-
tions mutuelles. Les degrés de liberté externes corres-
pondant a I'énergie cinétique de translation ne sont pas
quantifiés. La position de 'atome est représentée classi-
quement :

E=R,+ o

=
La répartition des vitesses ¢ est celle de I'équilibre
thermique.

1° Les niveaux d’énergie. — On s’intéresse ici uni-
quement au niveau fondamental et au niveau de réso-
nance optique. De facon plus précise, les calculs déve-
loppés dans le présent travail sont relatifs au cas
suivant. L’état fondamental a un moment angulaire
électronique J = 0 et un spin nucléaire I ; 'état excité
est le sous-niveau hyperfin F d’un niveau de moment
angulaire électronique J = 1. C’est le cas des isotopes
impairs du mercure pour la raie 2 537 A : 61S,—6°P, (14).

J=t  F___ m, W,

Le principe du calcul est évidemment le méme pour le
cas des atomes alcalins,

ko veprésente Pénergie qui sépare les deux états. En
I'absence de champ extérieur, les deux niveaux d’énergie
sont dégénérés.

Si un champ magnétique Hy est appliqué le long de
Paxe O, cette dégénérescence est levée : Iétat fonda-
mental et I'état excité se décomposent respectivement
en 21 4 1 sous-niveaux p et 2F 4 I sous-niveaux n.
Les énergies de ces niveaux sont :

E, = poy, By =ko+ mo,
(Dans tout ce qui suit, on fait #=rc = 1). o, et o,
écarts Zeeman dans I'état excité et dans I'état fonda-
mental sont proportionnels a H,.

20 Description de « I’état » d’un atome. — L’état
d’un atome qui se trouve dans un sous-niveau Zeeman .
ou m est représenté par le symbole |[p) ou | m).
Dans un tel état, I'énergie, la grandeur du moment angu-

laire total 1_7)2’ la composante IF, de ce moment angu-
laire suivant O, ont des valeurs bien déterminées.
L’état le plus général dans lequel atome puisse se
trouver 4 l'intant ¢t est une superposition linéaire des
états |w) et | m) que l'on désigne par |x(t)) :

700 = 2 aule) 1) + > am(t) | m) = > anlt) | B)

12 E
(5, A1)

(Le symbole E est utilisé quand on ne veut pas diffé-
rencier u et m).

La valeur moyenne d’une grandeur physique G
caractéristique de I'atome dépend de I'état | () ) dans
lequel Patome se trouve et peut s’écrire :

(Gl) = 2 aslap(@Gun (L A, 2)

E,E’

Gg; étant I'élément de matrice de Dlopérateur qui
représente la grandeur G entre les états K et E :

Gep=(E"|G|E).

L’énergie et les grandeurs compatibles avec I'énergte,
c’est-a-dire que 'on peut mesurer en méme temps qu’elle,
sont représentées par des matrices diagonales

Gegr = 34e-Gp.

D’apres (I, A, 2), leurs valeurs moyennes ne dépendent
que des modules | ag(t) | des coefficients du dévelop-
pement (I, A, 1), c’est-a-dire des probabilités pour que
Patome se trouve dans tel ou tel sous-niveau. Les autres
grandeurs physiques ont, par contre, une valeur
moyenne qui dépend également des ag(t)ag(t) avec
E # E', Jest-i-dive des phases relutives des coeflicients
du développement (I, A, I).
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Cette distinction entre les deux types de grandeurs
n’est pas purement formelle. L’équation de Schro-
dinger qui décrit I'évolution de Patome dans le temps
donne en effet :

{ au(t) = ay(to)e ™ Eult~h)
am(t) = am(ty)e ™ Fmlt~h)

(I, A, 3)

Ou en déduit que les modules des a,(t) et a,(t) restent
constants au cours du temps : comme leurs valeurs
moyennes dépendent uniquement de ces quantités, on
en déduit que I'énergie et les grandeurs physiques
compatibles avec elle sont des constantes du mouvement.

Cette propriété importante, qui n’est d’ailleurs que
Pexpression quantique du principe de conservation de
I’énergie, ne doit cependant pas faire oublier les autres
grandeurs physiques qui peuvent avoir a jouer un réle
important, comme nous le verrons dans ce travail. A
titre d’exemple, nous allons étudier deux de ces gran-
deurs, le moment angulaire transversal et le moment
dipolaire électrique de I’atome.

3% Le moment angulaire transversal. — Les opé-
rateurs F, = F, 4 iF, qui représentent cette gran-
deur physique n’ont pas d’éléments de matrice entre
‘état fondamental p et I'état excité m (I, ne change
pas la parité). On peut donc parler d’un moment angu-
laire transversal dans 'état excité (ou fondamental) :

(Falt) = 2 ayage() (w' | Fa [

i (1, A, 4)
+ > anaz ) (m’ | Fa [ m) >

mm’

Les seuls éléments de matrice non nuls de F . sont
tels quep — ' = + 1 (ou m — m’' = 4 1). On déduit
alors trés facillement de (I, A, 3) et (I, A, 4) que la
valeur moyenne du moment angulaire transversal

) . . . wf

exécute un mouvement circulaire de fréquence — dans
T
3 0')0 L L
I'état fondamental, —= dans ’état excité.
27

On retrouve ainsi facilement Pimage classique de la

précession de Larmor.

On verrait de méme que la valeur moyenne de gran-

denrs tellec que Fz. F'a. fait intervenir leg auan-

R S - S = e S
tités aya{a,an) avec u —p' {ou m — m') = 4 2,
-+ 3 ... et ainsi de suite.

-
4° Le moment dipolaire électrique D :
— -
D= ez r.
J

-
e est la charge de I’électron, r; la distance entre le noyau
et le jeme glectron,

-
D changeant la parité n’a d’éléments de matrice
qu’entre un état p et un état m :

—

(Dl)y = Zam(t)a'u(t) (w|BIm)+ee (IAsS)
(m—:a.n,=u;),j:l)

-
D’apres (I, A, 3) et (I, A, 5), le mouvement de (D)
est composé d’une série de mouvements sinusoidaux de
pulsation ky + ma, — pwy.
On retrouve ainsi I'image classique du dipdle élec-
trique vibrant aux fréquences optiques des diverses
composantes de la raie de résonance.

50 Description de ’ensemble des atomes. Matrice
densité. Notions de cohérence. — Nous mnous
sommes intéressés Jusqu’a présent au cas d’un seul
atome. La description de I’état de cet atome se fait au
moyen des nombres complexes ag(t) ou, ce qui revient
au méme, au moyen des quantités oy, = ag{t)a(1).
La matrice 5 est appelée la matrice densité. Toutes les

-prévisions physiques concernant 'atome se calculent &

partir de . L’expression (I, A, 2) s’écrit :
(G(t} ) = trace o(t).G.

La description d’un ensemble d’atomes 1dentiques et
sans Interactions mutuelles se fait au moyen d’une
malrice densité globale, qui est la moyenne des matrices
densités individuelles représentant chacun des atomes.
La mécanique statistique quantique nous enseigne que
cette description est la plus compléte qu’il soit possible
de donner et la seule valable.

Les éléments diagonaux o, de la matrice densité
globale représentent la probabilité moyenne pour qu’un
élément arbitraire de I’ensemble soit dans I'état . Ce
sont les populations des différents niveaux d’énergie.
Par définition, nous appellerons cohérence entre les
états L et E', I'élément non diagonal o, s’il existe (19).

La cohérence entre les sous-niveaux Zeeman, Gy €t
Gmm est liée & 'existence d’un moment angulaire trans-
versal global (Pune au moins des quantités ( T, ),

(F% ), ... est différente de 0). Le fait qu’une telle
cohérence existe imphque physiquement que les direc-
tions transversales des différents moments angulaires
individuels ne se répartissent pas de fagon isotrope. Les
précessions de Larmor des différents atomes se font
donc plus ou moins en phase. Une telle situation est
notamment réalisée lorsqu'on effectue la résonance
magnétique : le champ de radiofréquence introduit,
en effet, une direction transversale privilégiée et
« pilote » en phase la précession des différents dipéles
magnétiques. C’est 1a la méthode favorite qui est uti-
lisée pour introduire de la « cohérence » dans un systéme
atomique.

On verrait de méme que lexistence d’une cohé-
rence oy, enlre Uétat excité et Uétat fondamental implique
que la phase de la vibration des différents dipdles élec-
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triques ne varie pas aléatoirement d’un atome a 'autre.
Cette situation serait réalisée si Von « attaquait » 'en-
semble des atomes par une onde lumineuse suffisamment
cohérente (au sens optique du terme) dans le temps et
dans I'espace.

De fagon générale, nous voyons que la cohérence oy,
entre les niveaux E et E’ fait intervenir une grandeur
physique qui, n’étant pas compatible avec I'énergie, a
un mouvement propre, 'une des composantes de ce
mouvement se faisant a la fréquence E — E'. Le fait
que G, # 0 implique que la phase du mouvement a
la fréquence E — E’ de cette grandeur physique ne
varie pas aléatoirement d’un atome a lautre. Il y a
alors cohérence, au sens propre du terme, entre les
mouvements exécutés par les différents atomes et rela-
tifs & cette grandeur physique. Une telle situation est
réalisée lorsqu’une méme cause, commune & tous les
atomes, excite ce mouvement. La grandeur physique
exécute alors un mouvement macroscopique obser-
vable. Il est impossible de rendre compte d’une telle
situation, et par suite des effets qui lui sont associés, si
Pon décrit 'ensemble des atomes uniquement en termes
de populations, description qui est purement statique.

Les expériences qui seront décrites dans le présent
travail ne font intervenir que les cohérences du type 6.,
ou 6, entre les sous-niveaux Zeeman de 'état excité
ou entre ceux de l’état fondamental (y compris le cas
ol existe une structure hyperfine).

A ce stade il n’est peut-étre pas prématuré de remar-
quer que I’existence d’une telle cohérence dans le sys-
téme atomique se traduit par I’apparition de caractéres
nouveaux dans les propriétés optiques de la vapeur :
c’est la description et Pinterprétation de ces propriétés
optiques que nous donnons en détail dans la suite de
ce mémoire. Il est clair que ces phénoménes ne font pas
intervenir la cohérence au sens optique du terme (au
sens des interférences) entre les processus lumineux
relatifs aux différents atomes et qui seralent liés a
I'existence de termes de type o,,. Dans un but de
clarté et pour rappeler leur fréquence d’évolution, nous
parlerons de cohérence hertzienne (6,p, 6,,) Par oppo-
sition & la cohérence oplique op,,.

6° Le probléme de la « cohérence hertzienne »
en résonance optique. — 5i nous avons tant insisté
sur des notions qui n’'ont rien d’original, ¢’est unique-
ment dans le but de dégager clairement le probleme de
la cohérence hertzienne en résonance optique.

Le pompage optique a été décrit la plupart du temps
uniquement en termes de populations des différents
niveaux d’énergie. Or, I'une de ses principales appli-
cations est de permettre d’effectuer la résonance magné-
tique grice aux différences de populations qu’il permet
d’obtenir entre les sous-niveaux Zeeman. Dans les expé-
riences correspondantes, les quantités o,/ et Gpy,- ne
sont donc pas nulles. Quelles sont les conséquences de
cette situation ? En termes de grandeurs physiques ;

Comment se comporte par exemple le moment angulaire
transversal de ’atome lors de I'interaction avec le champ
de rayonnement ? Joue-t-il un rdle lors de I’absorption
ou de I’émission de photons ? Comment évolue-t-il au
cours du cycle de pompage optique ? Des questions
semblables peuvent se poser également 4 propos du
moment dipolaire électrique.

Unec derniére remarque : le fait de mettre sur le méme
plan le moment angulaire longitudinal et le moment
transversal ne permet pas cependant pour autant de
résoudre immédiatement le probléme par une générali-
sation simple des résultats relatifs au moment angulaire
longitudinal. Dans Phistoire du pompage optique, les phé-
nomeénes liés a la « cohérence hertzienne » se sont déga-
gés plus lentement et plus difficilement. Nous essalerons
de montrer dans ce travail que cette différence de
comportement provient essentiellement du fait suivant :
en 'absence d’interaction avec le champ de rayonne-
ment, le moment angulaire longitudinal est une cons-
tante du mouvement. Entre deux processus élémentaires
d’absorption ou d’émission de photons, il n’évolue pas.
Par contre, le moment angulaire transversal a un mou-
vement propre et évolue par suite entre deux processus
d’interaction. Par surcroit la précession de Larmor se
fait a des vitesses différentes dans ’état excité et dans
P’état fondamental. Tous les caractéres particuliers des
phénoménes de cohérence hertzienne se comprennent
aisément a partir de 13, ce qui donne une grande unité
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 I’ou-
vrage de Heitler (25) et reprise dans les travaux de
Barrat (2) (3). Nous saisirons cette occasion pour définir
nos notations.

10 L’énergie et 'impulsion du champ de rayonne-
ment. Le photon. — En théorie classique, on décom-
pose le champ électromagnétique suivant un ensemble
de modes de vibrations, satisfaisant aux conditions aux
limites, indépendants entre eux et orthogonaux. L’en-
semble des ondes planes dans I’espace libre en est un
e+ o)

exemple. Chaque onde plane e est représentée

par son vecteur d’ondes —l:i et sa pulsation ;. dk:- et o;
sont liés par la relation ; = |—7{‘l |

A chacun de ces modes, on associe en théorie quan-
tique un oscillateur harmonique. Le champ de rayonne-
ment est donc représenté quantiquement par une infi-
nité d’oscillateurs harmoniques indépendants. L’état
dans lequel il se trouve est connu lorsqu’on connait
Pétat dans lequel se trouve chacun de ces oscillateurs
harmoniques,
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-
Pour simplifier les notations, désignons par « mode k; »
—
Ioscillateur harmonique associé & l'onde plane k;. Les
—>
niveaux d’énergie du mode k; sont équidistants, le
nitme piveau ayant ’énergie nk; (On prend comme zéro

d’énergie celle correspondant au cas ou tous les modes
sont dans leur état le plus bas).

n=2
n=1
n=0 — fki

FIG. 2.

Les états propres de DPénergle | n). étant choisis

=
comme états de base, I'état le plus général du mode k;
s’écnil

€)= > anl) | n). (I, B, 1)

-
Lorsque le mode k; se trouve dans I'état | n ), I'éner-
gie et Pimpulsion ont des valeurs bien déterminées qui

-
sont respectivement nk; et nk;. Ce résultat s’interpréte
-
simplement en disant que P'état | n) du mode k; ren-
—

ferme n photons; les photons du mode k; ayant une

-
¢nergie k; et une impulsion k.

-

Lorsque le mode k; se trouve dans I'état | £), le
nombre de photons n’a plus de valeur bien déterminée.
La probabilité pour qu’il y ait n photons est | a,(t) |=
Dans Pétat | E(t) ), la valeur moyenne du nombre de
photons N, et par suite celle de Pénergie E et de P'im-

-
pulsion K ne dépendent que des | a,(t) |2 Elles valent
respectivemnent :

\(N>=§n lan(t) 12
2. n last)|
n=0 (17B:2)
(E) =<N)ﬁi
(K)=(N)k;

En VPabsence de toute autre interaction, ces quan-
tités ne varient pas au cours du temps : ce sont des
constantes du mouvement. Cect résulte comme plus
haut de I'expression donnant a,(t) :

an(t) = an(ty)e ™ ‘Enlt =), (1, B, 3)

20 Opérateurs de création et d’annihilation d’un
photon. — Avant d’aller plus loin, il est nécessaire de
rappeler les propriétés des opérateurs A; et A qui
jouent un réle trés important dans la théorie quantique
de I'oscillateur harmonique (29). L’état | n ) est trans-

formé par A;" en | n 4+ 1) et par A; en | n— 1). De
facon plus précise, on a :

Af|ny=A/n+1|n+1)
Ai|n+1)='\/n+l|n)

Leur effet étant d’augmenter ou de diminuer le nom-

(I, B, 4)

bre de photons d’une unité, A; et A; sont appelés
« opérateurs de création et d’annihilation » (ils portent
également ce nom dans la théorie de I'oscillateur harmo-

>
nique) d’un photon'dans le mode k;. A;Y et A; ne commu-
tent pas entre eux :

[Aii Al+] =1 ([: B, 5)

Ce qui fait jouer un réle important a4 A; et A", c’est
le fait que les opérateurs représentant les diverses gran-
deurs physiques liées au champ électromagnétique
s’expriment simplement & partir d’eux. On peut ainsi
établir & partir de (I, B, 4) que :

N = A" A,
E =kAFA;
K =FA[ A

(1, B, 6)

3° Les potentiels et champs électromagnétiques.
-—

— L’énergie E, I'impulsion K, le nombre de photons N

ne sont pas les seules grandeurs physiques caracté-

ristiques du champ de rayonnement. D’autres gran-

deurs importantes sont les potentiels et champs électro-

magnétiques. En théorie classique, la description d’une

de ces grandeurs, le champ électrique & par exemple,

nécessite la connaissance de deux quantités, une amph-
tude &, et une phase ¢ :

' i(kit

§ = §etlhittol, (1, B, 7)

En théorie quantique, les opérateurs qui représentent

les potentiels et champs électromagnétiques sont des

combinaisons linéaires de A; et A]. Par suite de (I, B, 5)
A; et A} ne commutent pas avec A7TA;, c’est-a-dire
I'énergie. Les potentiels et champs électromagnétiques
sont donc des grandeurs physiques non compatibles
avec P'énergie. Ce ne sont pas des constantes du mou-
vement. Les valeurs moyennes de ces grandeurs dans
Pétat | £(¢) Y du mode _l;,- ne font intervenir que des
quantités du type a,(t)a;(t) avec n — n’ = 4 1 (par
suite des propriétés des A; et A). ’aprés (1, B, 3), on
en déduit que ces valeurs moyennes effectuent un mou-
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. ky . .
vement sinusoidal de fréquence — | ce qui redonne bien
2r

I'image classique. D’autre part, si le nombre de pho-
tons- est bien déterminé, c’est-a-dire si le champ de
rayonnement est dans un état propre | n), les valeurs
moyennes des potentiels et des champs sont nulles
puisque toutes les quantités du type a,(t)as(t) avec
n # n’ sont nulles. Le fait d’étre sir du nombre de
photons entraine donc une indétermination compléte
sur la phase de la vibration des champs et potentiels
électromagnétiques.

Pour résumer cettc étude, nous voyons qu'il existe
également pour le champ de rayonnement des gran-
deurs physiques non compatibles avec Pénergie, qui
ont un mouvement propre et qui font intervemr des
« cohérences » ay(t)ay(t) entre les différents niveaux
d’énergie des modes. 1l est donc tout aussi incorrect de
décrire le champ de rayonnement uniquement en termes
de photons qu’ll 'est de décrire un ensemble d’atomes
uniquement en termes de populations.

Par suite de leurs fréquences d’évolution, nous dési-
gnerons par cohérence optique du champ électromagné-
tique les quantités a,(t)az(t) avec n £ n' (Ce sont ces
quantités qui sont a l'origine de la cohérence d’une
onde lumineuse, telle qu’elle est définie en optique
classique).

4° La polarisation du champ de rayonnement. Le
moment angulaire du photon. — Une autre gran-
deur physique importante est la polarisation du champ
de rayonnement. Elle ¢st liée au caractére vectoriel de
ce champ. Dans une onde plane, le champ électrique,
le champ magnétique et la direction de propagation
forment un triédre trirectangle direct. La polarisation
. -
est connue lorsqu’on connait la direction ¢, du champ
— -
électrique. e, est perpendiculaire a k;.
PRSI

>
Désignons par ug, u,, u, les vecteurs unitatres de trois

v

axes Oz, Oy, Oz, le champ magnétique statique H, étant
; s - 1 - Rd

porté par Oz. Poscns d’autre part w, =~\/—~2—(u,zj: i),

- - |
uy = u,. Lorsque la direction de propagation de I'onde

iy - —
plane k; est paraliéle & Oz et que e, est confondu avec u,,

ou I_Z_, les états de polarisation correspondants sont bien
connus et désignés par ot et ¢~. Lorsque la direction
de propagation est perpendiculaire & H, et que ‘_9;\ est
confondu avec u,, 1’état de polarisation correspondant
est désigné par w=. Dans le cas général, le vecteur ::;\,
qui est toujours perpendiculaire a 71':, peut étre décom-
posé suivant les trois vecteurs unitaires orthogonaux ;:+’

- -
U_, Uy

(I, B, 8)

Les modes du champ de rayonnement correspondant
-
aux différentes ondes planes, sont donc repérés par k;

-
et e, c’est-a-dire par I'tmpulsion et la polarisation.

Au lieu de développer le champ de rayonnement en
ondes planes, on aurait pu le développer en ondes
sphériques. On peut montrer que les modes correspon-
dant aux différentes ondes sphériques sont repérés par
la parité P et le moment angulaire total J.

Toute onde plane peut &tre décomposée en ondes

sphériques. Les photons du mode 7;-_6;\ n‘ont donc pas
de moment angulaire et de parité bien déterminés
puisque le développement d’une onde plane fait inter-
venir toutes les ondes sphériques.

Dans le probléme qui nous intéresse ici, 1l est cepen-
dant possible de parler du moment angulaire des pho-

tons 7:1-;;. En effet, les transitions optiques utilisées dans
les expériences de pompage oplique sont toutes des
transitions dipolaires électriques. Ceci entraine que 'inter-
action entre 'atome et le champ de rayonnement fait
intervenir uniquement la partie dipolaire électrique du

- -
mode k. En d’autres termes, parmi toutes les ondes
sphériques qui interviennent dans le développement

> . . . .
de Vonde plane ke, seule 'onde dipolaire électrique,
qui correspond 3 P = — et 4 J =1, interagit avec
Patome.
Dans la suite de ce travail, nous parlerons donc du

-
moment angulaire des photons ke, étant bien entendu
que nous désignons par la le moment angulaire de la
- -
partie dipolaire électrique de Uonde plane k;, e,.

En ce qui concerne l'interaction avec l'atome, le
photon apparait donc comme une particule ayant un
moment angulaire J = 1. La projection de ce moment
angulaire sur axe Oz (qui est la direction du champ

magnétique, et non celle de_zi) peut prendre-les trois
valeurs -+ 1, — 1,0. A ces trois valeurs propres distinctes
correspondent trois états propres orthogonaux | + 1),
| — 1) |0) pour le photon, qui doivent étre associés
aux trois états de polarisation 6%, 6=, =. Un photon o+
a un moment angulaire 4 1 par rapport a Oz ; un pho-
ton 6=, — I ; un photen =, 0.

Nous dirons, par définition, que la polarisation ;; est
« cohérente » si dans le développement (I, B, 8), 2 au
moins des quantités a,, a,, a_ sont différentes de zéro.
Les seules polarisations qui ne sont pas « cohérentes »

. . ind
sont les polarisations 6+, 6=, w. Lorsque la polarisation ¢,

—->
est « cohérente », 'état angulaire du photon kie, (plus
exactement celui de la partie dipolaire électrique de
> > .« . . v .
Ponde plane k;, e;) est une superposition linéaire des
- >
états | + 1), | — 1), | 0 ). Les photons ke, ont
alors un moment angulaire transversal (perpendiculaire
a H;) non nul en moyenne. 1l y a la une grande analogie
avec ce que nous avons vu plus haut au sujet du moment
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augulaire atomique. Le fait que le moment angulaire
transversal du photon est non nul en moyenne est hé
a Iexistence de « cohérences » a a™, a,a;,

Une différence importante doit étre signalée : les
trois états | + 1) | — 1), | 0) du photon ont la
méme énergie dans un champ magnétique : le moment
angulaire transversal du photon ne précesse pas (L’état
de polarisation d’un faisceau lumineux n’est pas affecté
par un champ magnétique). C’est une constante du
mouvement & la différence du moment angulaire trans-

versal de I'atome. La « cohérence » a a®. n’a donc pas
de mouvement propre. Comme elle évolue 4 la fréquence
zéro, nous parlerons, en faisant un abus de langage qui
se révélera trés commode par la suite, de cohérence

hertzienne pour le mode 7{‘1‘_:3)\ (nous verrons, en effet,
que la « cohérence hertzienne » du champ de rayonne-
ment se transfére au systéme atomique lors de l'inter-
action). Les trois propositions sulvantes sont donc
équivalentes :

- ..
a) La polarisation e, est « cohérente » (superposition
- — -
linéaire de u,, g, u_).
b) Le moment angulaire transversal (perpendicu-
laire 4 Hy) du photon est non nul en moyenne.

¢} Le champ de rayonnement posséde de la « cohé-
rence hertzienne ».

Remarque. — Tel que nous Pavons défini ici, le carac-
tére longitudinal ou transversal du moment angulaire
du photon est lié uniquement & son orientation par
rapport au champ magnétique statique H,. Ceci n’a
rien a voir avec le caractére longitudinal ou transversal
de P'onde plane—l)c;;\. Nous n’envisageons dans ce travail

>y
que des champs de rayonnement libres : onde ke, est
. - > .
toujours transversale (k;e, = 0). Par rapport a la direc-
. '._> .
tion de propagation k;, le moment angulaire du photon
ne peut prendre que les deux valeurs -+ 1 ou — 1.

50 Le vide de photons. — Avant de terminer ce
chapitre, rappelons la défimtion du « vide de photons ».
Cet état particulier du champ de rayonnement qui joue
un rodle important en électrodynamique quantique
correspond au cas ol tous les modes sont dans leur état
le plus bas n = o.

Dans un tel état, le nombre de photons du modeTfi,_gA
est bien déterminé puisqu’il est nul. Il s’ensuit que la
phase et le champ électromagnétique ne sont plus déter-
minés. Leur valeur moyenne est nulle. En un point
de Pespace, ces grandeurs fluctuent de fagon aléatoire,
d’ott Torigine du terme : fluctuations du champ électro-
magnétique du vide.

Les fluctuations du vide jouent un réle important car
elles couplent 'atome au champ de rayonnement méme
en P'absence de tout photon. Elles sont responsables

Thése c. coneN-tanNounys1, 1962 (p.)

comme nous le verrons plus loin, de nombreux effets
radiatifs (largeur naturelle, self-énergie ou « lamb-shift »).
Elles sont caractérisées par deux propriétés impor-
tantes : ) Leur importance avec I'énergie croit comme k?
(le nombre de modes distincts d’énergie comprise entre k
et k + dk est proportionnel au volume correspondant
de Pextension en phase). b) Elles sont isotropes : dans
le vide de photons, tous les modes interviennent, avec

. . - -
toutes les directions de propagation k; et toutes les

N
polarisations e, possibles.

C. — Le couplage entre ’atome
et le champ de rayonnement

1° Les échanges d’énergie et de moment angu-
laire longitudinal. — Les éléments de matrice non
nuls du hamiltonien J¢, qui décrit le couplage entre
Patome et le champ de rayonnement correspondent &
deux types de transitions entre les états de base que
nous avons choisis pour les deux systémes : a) 1'absorp-
titon d’'un photon; latome passe de I'état fonda-

., . -
mental |p) a Pétat excité | m) tandis que le mode k;,

-
e, passe de I'état | n+ 1) a Iétat | n); plus sché-
matiquement :

IH;Z‘:,-Z;\, n+1>_) IM;Z':-,:;;\, n>'

b) I'émission d’un photon, qui correspond au proces-
sus inverse :

- - e
|I7l; ki’ € 71,)—)}}1.; ki) €5 71+I>.

Les éléments de matrice de J&, jouant un réle fonda-
mental dans cette étude, il importe de bien préciser
leur forme :

<P-;];;g;\yn+ll'}€llm;lzyé_;’n> ) ,

= Aki.eikiB.( 7 l_f;;\.T)) | m)

G, 1)
Chacun des trois facteurs :
>
—ik;R -
A, e " (uley.Dim)

de lexpression précédente fait intervenir a la fois
Patome et le champ de rayonnement.

Dans le terme A, I'atome intervient par la partie
radiale de 'élément de matrice de 'opérateur dipolaire
électrique entre 'état excité et 'état fondamental. Cette
quantité décrit en quelque sorte la « force » de la tran-
sition atomique. Dans A, le champ de rayonnement
intervient par I'élément de matrice de lopérateur de
création de photons A7 entre les états n et n 4 1;
d’aprés (I, B, 4), cette quantité est égale a \/n -+ 1.

- =

Dans le terme €% Patome intervient par ses degrés

2
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-
de liberté externes, position et vitesse (R = ﬁo +_;L)
qui sont décrits ici classiquement. Quant au champ

- - - Ty
de rayonnement, il intervient par k;. Si k;.v # O, kil
dépend du temps, ce qui entraine une variation appa-
rente de la fréquence de 'onde lumineuse, due au mou-
vement de P'atome. C'est ce terme qui, au cours des
calculs, fait apparaitre l'effet Doppler.

- =
Enfin, le terme (@ | D | m ) est purement angu-
laire. D est 'opérateur dipolaire électrique de 'atome

réduit 4 sa partie angulaire ; ¢, la polarisation du champ
de rayonnement.

On peut dire en quelque sorte que A, décrit Péchange
d’énergie entre I'atome et le champ de rayonnement ;

(@ | :;\.1_5 | m) Véchange de moment angulaire longi-
tudinal.

20 Les échanges de « cohérence » entre I'atome
et le champ de rayonnement. — Les échanges
décrits par ’élément de matrice de J&; font tous inter-
venir des grandeurs physiques compatibles avec I'éner-
gie totale. Ceci provient du fait que la représentation
choisie pour chacun des deux systémes est une repré-
sentation d’énergie : I'élément de matrice connecte
donc deux états propres de I'énergie.

Or, les deux systémes peuvent également échanger
des grandeurs physiques non compatibles avec I’énergie :
Pabsorption par un atome d’un photon qui posséde un
moment angulaire transversal confére a cet atome un
moment angulaire transversal ; I'excitation d’un atome
par une onde lumineuse qui posséde une phase définie
donne naissance 4 un moment dipolaire électrique
atomique.

Mathématiquement, ces propriétés apparaissent de
la facon suivante : considérons tout d’abord un atome
qui se trouve dans un sous-niveau ¢ de I'état fonda-
mental et qui est excité par un photon dont la polari-

g . P
sation e, est « cohérente » (superposition linéaire de o,
6_, 1), c’est-d-dire qui posséde une certaine « cohérence
hertzienne » (cf. I, B, 4). II existe alors plusieurs élé-

ments de matrice non nuls (m I—%_ﬁ | ) partant du
méme sous-niveau p et aboutissant a plusieurs sous-
niveaux m. L’atome, initialement dans un état propre
du moment angulaire | ) va donc étre porté par suite
de T'interaction avec le champ de rayonnement dans
une superposition linéaire des états | m) (il apparait
une « cohérence hertzienne » atomique), les coefficients
de cette superposition étant déterminés par ceux de la
superposition e}t. C’est ainsi qu’apparait mathématique-
ment I'échange de moment angulaire transversal (ou
encore de cohérence hertzienne).

Nous avons vu de méme que 'excitation d’un atome
par une onde lumineuse cohérente au sens de 'optique

correspond a un état initial ot le champ de rayonnement
est dans une superposition linéaire des états | n ) :

coeanfpsn)Fanp|psnt 1)+ ..o (I, G 2)

Par suite du couplage JC,, cet état se transforme, un
instant apres, en :

coanlusnYFaplpyn1)
talmin—1)Yta | m;n)+ ...

(Pindice prime est lié a ce qu’il reste de I’état initial,
I'indice seconde aux états nouveaux qui apparaissent
4 partir de cet état initial). L’apparition d’un moment
dipolaire électrique atomique est liée a I'apparition des
quantités apay ; qui sont elles-mémes déterminées a
partic des quantités a,ap,,. Il y a ici échange de
« cohérence optique ».

Dans les deux exemples choisis, la « cohérence »
(hertzienne ou optique) existe 1nitialement dans le
champ de rayonnement et se transfére par suite du
couplage au systéme atomique. Le cas ou la « cohérence »
existe initialement dans le systéme atomique seulement,
ou dans les deux systémes a la fois se traite évidemment
de la méme fagon et a partir des mémes 1dées de base.

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

Dans la suite de ce travail, nous nous intéresserons
surtout aux échanges de « cohérence hertzienne ». Les
fréquences propres d’évolution de cette grandeur sont o
pour le champ de rayonnement, &, et w; pour le systéme
atomique. Il en résulte que les échanges de cette gran-
deur entre les deux systémes seront d’autant plus faciles
que leurs fréquences propres seront plus voisines dans
les deux systémes, c’est-a-dire que le champ magnétique
sera plus bas (0, o;~0). Cette image simple d’un
échange « résonnant » permet d’interpréter simplement
I'ensemble des expériences de pompage optique, ol se
manifestent des effets qui dépendent du champ magné-
tique ; ce qui justifie ainsi 'introduction de la notion de
« cohérence hertzienne ».

3° L’absorption. L’émission induite. L’émission
spontanée. — Considérons un atome qui se trouve en
-

présence de n photons ke,. Si cet atome est dans P'état
fondamental, P’état initial | @ ; n) est couplé par J€, a
état [ m; n — 1). Le carré du module de I’élément
de matrice entre ces deux états est proportionnel a la
probabilité de la transition |p;n) - | m; n — 1)
. - = , . .

Le facteur angulaire | (p | D | m) | étant mis &
part, on voit que cette probabilité est proportionnelle
a | Ay, | donc & n puisque | Ay, |* renferme la quan-

tité | (n| Af | n— 1) |2 qui, daprés (I, B, 4), est
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égale a n. La probabilité pour qu'un atome dans I'état
fondamental absorbe un photon lorsqu’il est mis en
présence de n photons est donc proportionnelle a ce
nombre de photons, c’est-a-dire & I'intensité lumineuse.
C’est le processus d’absorption.

Supposons maintenant que Patome est dans I'état
excité m lorsqu’il est mis en présence des n photons 7;,6—;
L’état initial | m;n) est couplé par J& a|pu;n 4+ 1)
La probabilité de la transition [ m;n) — | w;n+ 1)
est alors proportionnelle a | (n| A;|n 4 1) |2
¢’est-a-dire a4 n - 1. La probabilité pour qu'un atome

dans l'état excité émette un photon ke, lorsqu’il est

mis en présence de n photons ki;; est donc propor-
tionnelle & n + 1. On interpréte ce résultat en faisant
intervenir deux processus : 'émission induite, processus
entiérement symétrique du processus d’absorption, qui
est proportionnel a n, et par suite a lintensité lumi-
neuse. L’émission spontanée, qui est indépendante de
I'intensité lumineuse, et existe méme en l’absence de
tout photon. L'importance relative des deux processus
est égale au nombre n de photons présents. Ce résultat
se généralise facilement au cas ol Iétat initial du
-

mode k;, 4_3; n’est pas un état propre | n ) mais I'état le
plus général (I, B, 1). Il suflit de remplacer partout n
par le nombre moyen n de photons se trouvant présents
dans I'état | £ ).

L’absorption et I’émission induite sont deux pro-
cessus entiérement symétriques ; ils ne font intervenir

que les modes « remplis » (n # 0). L’émission spontanée
fait intervenir tous les modes, y compris ceux qui sont
vides. C’est un processus entiérement différent des deux
autres. 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. Pdr contre, un
photon d’émission induite a les mémes caractéristiques
(énergie, impulsion, polarisation) que les photons qui
lui ont donné naissance. On dit que 'émission induite
est « cohérente ». On veut dire par la que s1 on attaque
un atome excité par une onde lumineuse cohérente au
sens de I'optique, la phase du dipdle électrique atomique
induit, et par suite celle de 'onde lumineuse qu’il émet
ensuite, sont liées a la phase de I'onde incidente
I'onde d’émission induite et 'onde incidente ont donc
une relation de phase et sont susceptibles d’interférer.
Cette image « classique » se justifie sans peine dans le
formalisme quantique par des calculs analogues & ceux
développés dans le paragraphe précédent. L’état initial
doit étre alors du type :

can|miyny4anjm;nd 1)+

Toutes les propriétés de I'émission spontanée peuvent
se retrouver aisément si 'on considére I'émission spon-
tanée comme une émission induite par les fluctuations
du vide, Nous avons vu en eflet plus haut (cf. 1, B, 5)

que les fluctuations du vide sont isotropes. Elles ont
a priori toutes les directions et polarisations possibles.
D’autre part, leur phase est complétement indéter-
minée.

Signalons enfin que le processus d’émission spontanée
est responsable d’effets radiatifs trés importants et bien
connus. C’est en effet Pémission spontanée qui rend ins-
table un niveau atomique excité et qui lui confére une
largeur naturelle I' et une self-énergic AE. L’un des
principaux résultats du présent travail est de montrer
théoriquement et expérimentalement que des effets
radiatifs analogues sont également associés aux deux
autres processus d’absorption et d’émission induite. Le
seul fait d’illuminer un atome peut élargir et déplacer
ses niveaux d’énergie. Ces effets sont surtout sensibles
sur Pétat fondamental qui, n’ayant pas de largeur natu-
relle, est particuliérement fin.

D. — 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 résonance optique
des atomes.

D’aprés (I, B, 1), il faudrait décrire I'état | £) dans
lequel se trouve chacun des modes du champ de rayon-
nement. La représentation d’énergie étant choisie, il est
évident que les états | n ) sont beaucoup plus commo-
des 4 manier mathématiquement que les superpositions
linéaires | £). Aussi le modéle le plus simple qu’on
peut choisir pour le faisceau lumineux est le suivant :
tous les modes sont dans I’état 0, sauf un certain nombre

- - -
d’entre eux, &y, kg, .. ., ky qui sont chacun dans un état
) -

.
propre de 'énergie. ky, ks, . . ., ky ont tous la méme direc-

tion et la méme po]arisation—g;m qui sont celles du fais-
ceau lumineux. Le nombre N est trés grand de sorte
quon peut admettre une répartition continue du nom-
bre de photons u(k)dk dans Dintervalle k, k -4 dk.
u(k) est la forme spectrale de la raie excitatrice. La
largeur de u(k) est désignée par A. Comme nous avons
pris un état propre de I’éncrgie, I'état 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
I’espace. La phase du champ de rayonnement est par
ailleurs complétement indéterminée.

Au premier abord, un tel modéle peut donc paraitre
trés éloigné de la réalité physique. L'image intuitive
qu’on se fait d’un faisceau lumineux correspond plutst
4 une succession de trains d’ondes arrivant sur 'atome.
Il semblerait donc préférable de choisir pour chaque
mode un état ou la phase ait une valeur déterminée,
au moins partiellement. Un train d’ondes résulte en effet
de Tinterférence entrc plusieurs ondes progressives de
fréquences légérement différentes, et la notion d'inter-
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férence implique I'existence d’une phase pour chaque
onde.

Mais il se trouve qu’un mode ayant une phase déter-
minée doit avoir également un nombre moyen de pho-
tons trés grand (en vertu de la relation d’incertitude
entre le nombre de photons et la phase). Une telle situa-
tion est difficilement réalisable dans le domaine optique.
Si nous considérons le rayonnement thermique, le nom-
bre moyen de photons dans le mode k; est égal
a (MFT — )71, Gest-a-dire  extrémement petit. Le
rayonnement des sources lumineuses est évidemment
beaucoup plus intense que le rayonnement thermique
sur un intervalle spectral donné mais le nombre moyen
de photons de chaque mode reste toujours petit devant
Punité. On peut donner une preuve expérimentale de
ce fait : les effets de fluctuations d’intensité d’un faisceau
lumineux découverts 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 trés petits dans
le domaine optique méme avec les sources lumineuses
les plus intenses.

Nous pouvons donc espérer que le modéle le plus
simple décrit plus haut n’est pas trop éloigné de la réalité
physique. Nous le choisissons en raison de sa grande
simplicité. La confirmation expérimentale de tous les
effets prévus par la théorie sera une justification a pos-
tertori de ce modéle.

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

a) Nous pouvons décrire le faisceau lumineux exci-
tateur uniquement en termes de photons.

b) Les quantités o,,, sont constamment nulles au
cours du temps. La non-existence d’une phase définie
dans le faisceau excitateur entraine la non-existence
d’un moment dipolaire électrique global pour I’ensemble
des atomes. La matrice densité qui représente cet ensem-
ble se décompose donc en deux sous-matrices o,
et o,, relatives a I'état excité et a ’état fondamental.

¢) L’émission induite par le faisceau lumineux est
négligeable devant I’émission spontanée. En fait, ceci
suppose une condition sur I'intensité lumineuse u(k),
condition qui sera précisée plus loin (condition 11, D, 4).
Enfin, on fait 'hypothése suivante sur la largeur A

de (k) :

A>> I‘; We, Wy, (I? D’ I)

I’ est la largeur naturelle du niveau atomique excité.

La condition A > I' est toujours réalisée dans les
cas pratiques {dans le cas du mercure, I' est de 'ordre
du mégahertz ; la largeur A des sources excitatrices est
de 'ordre de plusieurs milliers de mégahertz). On pour-
rait s’affranchir de la condition A > w,, w; au prix
d’une complication de I’écriture des équations.

Remarque. — Le modeéle choisi ict peut convenir a
toutes les expériences de pompage optique réalisées
jusqu’a présent. L’utilisation d’un « laser » (31) pour
effectuer le pompage optique pose un probléme théo-
rique et expérimental entiérement nouveau. Les fais-
ceaux lumineux obtenus avec une telle source ont des
caractéristiques trés intéressantes et assez opposées de
celles qui sont décrites ici: densité de photons trés élevée
et répartie sur un intervalle spectral extrémement
étroit ; existence d’une phase bien définie pour I'onde
lumineuse ; trés grande directivité. Les états des modes
remplis ne sont alors certainement pas des états propres
de Pénergie, | n ). La condition (I, D, 1) est également
nversée.

‘étude théorique et expérimentale du pompage
optique sera certainement trés intéressante a reprendre
avec ces nouvelles sources lumineuses. On peut prévoir
dés a présent que le phénoméne de résonance optique
aura une allure trés différente de celle dont nous avons
I'habitude : a savoir deux processus indépendants,
Pexcitation optique et I’émission spontanée, séparés
par le temps de vie de I’état excité. Le comportement
de I’atome sera beaucoup plus voisin de celui d’un spin
soumis a l'action d’un champ de radiofréquence.

CHAPITRE 11

PRESENTATION DES RESULTATS THEORIQUES

Introduction. — Nous pouvons aborder maintenant
la théorie du cycle de pompage optique. Plusieurs modes
de présentation peuvent étre choisis pour une telle étude.

On peut, et c’est ce qui est fait dans J — P1 (4) et
J — P2 (5), suivre I'ordre des calculs eux-mémes. On
part de ’équation de Schriodinger qui décrit Pévolution
dans le temps du systéme : atome + champ de rayon-
nement ; on résout de fagon approchée cette équation

en lul appliquant des techniques de perturbations ; les
approximations faites et les résultats obtenus sont inter-
prétés au fur et & mesure de la progression des calculs.

Lorsqu’on veut justifier mathématiquement les résul-
tats théoriques, un tel plan est le seul qui convienne.
Mais il se trouve, et ¢’est ce que nous ferons ici, que I’on
peut procéder autrement. On peut regarder la structure
des équations finales auxquelles le calcul permet d’abou-
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tir, et linterpréter en termes d’images physiques. Un
exemple : comme nous allons le voir, on peut considérer
que I'évolution d’un atome dans le temps apparait
comme une suite alternée de processus d’absorption et
d’émission spontanée séparés par des périodes d’évo-
lution propre, chacun de ces processus pouvant étre
décrit de fagon indépendante. Ces conclusions ne sont
valables que dans le cadre des hypothéses faites dans
le calcul et qui seront précisées.

L’intérét d’une telle présentation est double : elle
permet, d’une part, de dégager les idées 1mportantes
qui serviront ensuite de base a 'interprétation physique
des différents phénoménes. Elle permet d’autre part
d’introduire un certaine systématique dans D'écriture
des équations qui décrivent I'évolution dans le temps
du systéme atomique et du champ de rayonnement.

Le détail des calculs ayant déja été publié, il nous a
semblé plus intéressant d’adopter 1ci ce second point
de vue.

A. — Les gi'andes lignes du calcul théorique

1° Les trois étapes du cycle de pompage optique.
— Trois étapes sont a distinguer dans le cycle de pom-
page optique. A chacune de ces trois étapes sont associés
des états de base pour le systéme global : atome
+ champ de rayonnement.

Ire étape.
I’atome est dans le sous-niveau p de 1'état fonda-
mental, en présence du faisceau lumineux. Les états de

base correspondants sont, avec les notations définies
dans le chapitre fer, § D :

lws by s

ou, plus simplement |p ).

-
by, e)\,>

2¢ élape.
1. 1 i Iét 1té
’atome est dans le sous-niveau m de ’état excité;

- =
un photon k;, ¢, du faisceau lumineux a été absorbé,
ce qui fait intervenir les états :

— - - —> -
|mi by oo kg, kg ok, )

.
ou, plus simplement | m; — k;).
(Pour simpliﬁer les notations, nous supposons 1ci que

>
les modes remplis k. k; ne renferment. an’un photon
!

3¢ étape.
L’atome est dans le sous-niveau p de I’état fonda-
- -
mental ; un photon k;, ¢, du faisceau lumineux a été
- -

absorbé, un photon k, e, réémis, ce qui fait intervenir
les états :
b -

e

-
l".\‘s 8)‘0; k’ )_)

ou, plus simplement |u; — 7;,- ; Z, 193

s ke oo hisy higy oo

(Les états correspondants a I'émission induite par le
faisceau lumineux sont négligés en vertu de la remar-

que ¢ du § I, D).

Remarque. — 1l faudrait, en toute rigueur, tenir
compte de tous les états qui correspondent a plusieurs
cycles de pompage successifs et qui sont, par exemple,
du type :

- - - - -
im; —kis kyn; — k), by —kis ke, Ny — kg K, AT), ete..

Nous pouvons négliger ces états, parce que nous uti-
lisons une théorie des perturbations limitée au second
ordre pour résoudre 'équation de Schrodinger ; et que,
d’autre part, I’état initial a4 Pinstant ¢, est une super-
position linéaire, uniquement des états | ).

Les équations d’évolution auxquelles nous aboutissons
ne sont donc, en principe, valables que pour des temps ¢
sullisamment rapprochés de ¢,. 1l est néanmoins possible
de démontrer, ce que nous ferons plus loin, que ces
équations demeurent valables pour toutes les valeurs

de ¢.

20 L’évolution dans le temps. — L’évolution dans
le temps du vecteur d’état du systéme global est décrite
par Péquation de Schrédinger :

d
PSR = R¥W) (1, A, 1)

Le hamiltonien J¢ = J;, + J; comporte deux termes :
JCy, qui représente les énergies propres des deux sys-
témes en 'absence de toute interaction ; J¢;, qui repré-
sente I'interaction entre les deux systémes. Le rap-

2

port J€,/3, est petit (La constante de couplagez—c de

I’électrodynamique quantique est égale a 1/137). La
faiblesse de ce couplage permet de traiter J€, comme
une perturbation dans (Il A, 1).

L’état initial, a Pinstant t = {, est représenté par :

[Wite)) = zau(to) [ @)

n

(1, A, 2)

Par suite du couplage avec J¢,, cet état est devenu
4 un instant ¢ suffisamment rapproché de ¢, :

0 >—Zau |u>+2 0 ms R

+z —kk)\ |P‘y—kl7k; >

u,l,k,l

(11, A, 3)

Le probléme consiste a calculer les a,(t), am;_;’i(t),
au;_-,;ﬁz)_(t) qui décrivent I’état du systéme global a
I'instant ¢,

De fagon plus précise, si nous nous intéressons uni-
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quement aw systéme atomique, il nous faul calculer les

trois matrices densités a,(t)ay (1), za —=(as, (1),

m; ~h; m’; — ki
i

Zau;_",;“.;,‘,’,;\(t)a;f; “walt); obtenues en faisant la moyenne
ikh

sur les atomes identiques de la vapeur et en sommant
sur tous les photons absorbés ou réémis. A I'instant ¢,
I’ensemble des atomes dans I'état fondamental et dans
I'état excité est décrit par les deux matrices densités
Gu.u.’(t) et o'mm'(L) :

omncll) = a0, 10
o) = a,0ap ) + D e lar. )

(IL, A, 4)

Le comportement de toutes les grandeurs atomiques
est calculable & partir de ces deux matrices densités.

39 Le résultat final du calcul. — La résolution
approchée de (II, A, 1) par les méthodes de perturbation
du 2¢ ordre qui sont exposées dans J — P1 et J — Pz,
permet de calculer la vitesse d'évolution, a Uinstant t,
des deux matrices densités (11, A, 4) :

d d
(l-t Uuu’(t): LT! G'mm'(t)'

Le méme traitement permet également de calculer
les quantités de lumiére absorbée, L,, ou réémise, L
par unité de temps par ’ensemble des atomes.

Les détecteurs qui permettent de mesurer ces quan-
tités sont des cellules photoélectriques ou des photo-
multiplicateurs. La sensibilité spectrale de ces appa-
reils varie peu au voisinage de la fréquence atomique k,.
Aussi, les quantités L, et L, comportent également une
moyenne sur I'énergie des photons absorbés ou réémis.

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

F?

Remarque. — Il existe une autre fagon de conduire
le calcul précédent qui nous a été signalée par M. Yvon :

L’équation de Schrédinger (11, A, 1) est écrite direc-
tement pour la matrice densité globale qui représente
I'ensemble des deux systémes : atomes plus champ de
rayonnement. On suppose qu’a I'instant initial, il n’y a
pas de corrélations entre les deux systémes. Si I’on s’inté-
resse au systéme atomique, on étudie I’évolution dans
le temps de la « matrice densité réduite » obtenue en
prenant la trace par rapport au champ de rayonnement
de la matrice densité globale (Si I'on s’intéresse au
champ de rayonnement, il faut prendre la trace par
rapport au systéme atomique). Cette méthode générale
s’appelle « méthode régressive » (32) et s’applique avec
succés & tous les cas ol le systéme étudié peut étre
décomposé en deux parties (33).

Les calculs développés dans J — P1 et J — P2 sui-
vent d’ailleurs ce plan général. L'emploi systématique
de la matrice densité, dés le début des calculs, devrait
permettre de les présenter sous une forme beaucoup
plus concise et beaucoup plus élégante.

B. — Etude de la forme générale
des équations d’évolution

10 Les équations d’évolution. — On trouve fina-
lement que les équations qui décrivent I'évolution dans
le temps de 6, ¢t 6y, ont la forme sutvante :

w
d d d® d3)
p7d o P + i Cer’ + q Ouw (11, B, 1,a)

d dl d® d3)
azo'mm’ =—d? Omm’ + El_ Smm’ + —(_l? Cmm’ (I], B, I, b)

L’évolution dans le temps de 'état fondamental (ou
de Tétat excité) de I'atome comprend trois sortes de
termes que I’on peut attribuer a trois causes différentes.

— L’excitation optique par le faisceau lumineux

o )
(decnte par E) .

dt
— Les causes d’évolution autres que I'interaction
entre 'atome et le champ de rayonnement

o d®
(decrltes par E) .

(2}
— L’émission spontanée (décrlte par —) .

Envisageons ce dernier terme. Parmi les causes d’évo-
. . das) . e .
lution qui figurent dans T il y a toujours I'interaction

enire 'atome et le champ magnétique statique H,. 8’1
. di3) d(3) .
n’y en a pas d’autres,-cﬂ Opn’ etm Cpm’ S €Crivent :

s (5 — 0)
p Cww T TUE T ) @r0,
dy Cmm’ = m —m’) o Omm

Ces équations décrivent la précession de Larmor du
moment angulaire transversal dans Pétat fondamental
et dans Pétat excité.

Remarque. — Nous écrivons ici les matrices den-
sités 6, €t Gy, dans la représentation du laboratoire.
Dans J — P1 et J — P2, elles sont écrites en repré-
sentation d’interaction et désignées alors par ¢,
et pmm~ Le passage en représentation d’interaction
permet d’éliminer la variation propre du systéme ato-
mique due aux causes d’évolution autres que I'interac-

. d(e)
tion avec le champ de rayonnement, Les termes & Puw’
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did) . . .
et~ Pmm’ n’existent plus pour les équations (11, B, 1)
lorsqu’elles sont écrites pour p, - et p,,,,-.

La représentation du laboratoire est donc moins
commode sur le plan mathématique. Par contre, elle
permet de dégager beaucoup plus clairement la signi-
fication physique des différents résultats. Nous 'utili-
serons ici de fagon systématique. Le passage d’une repré-
sentation a l'autre se fait au moyen des formules :

; Suu(t) = puw(t)e™ Bl
O'mm’(l) - Pmm’(l)e—L(m_m Jwpt

(1L, B, 3)

— Les équations qui décrivent les effets de P'exci-
tation optique et de 'émission spontanée ont la forme
sulvante :

- d) e
& dt Cew = Z ELy openr (11, B, 4, a)

d1) — ,

S O = Eito,,. (I, B, 4, b)
137

d(z) " -

“dt Cmm’ == Z zm"’l omrme (11, B, 5, a)
m'm”

die) mm’
i Cuw’ = zsw/ Cmm’- (11, B, 5, b)
mm’

Les divers coeflicients E et S qui figurent dans ces
équations sont des coellicients constanrts. Nous ne pré-
ciserons pas davantage leur forme pour le moment
puisque I'étude détaillée des équations (II, B, 4) et
(11, B, 5) sera faite dans le chapitre 11l. Nous désirons
maintenant souligner quelques points importants liés a
la forme méme de ces équations.

20 Propriétés des équations d’évolution. — a) Le
point le plus important est le fait que la vitesse de varia-
tion du systéme atomique due au couplage avec le
champ de rayonnement peut &tre dissociée de P'évelu-
. d®) . :
tion propre —p- et misc sous la forme d’une somme de

. _odw de _
deux vitesses de varlatlolygt— et 2 que Pon peut attri-
buer a chacun des deux processus élémentaires d’inter-
action qui interviennent au cours du cycle de pempage
optique : Pabsorption d’un photon du faisceau lumineux

{représcntéc par Vindice 1) ; Pémission spomianée
(représentée par I'indice 2).

b) Les équations d’évolution sont des équations diffé-
rentielles et non des équations intégrodifférentielles. 1l
s’ensuit, par exemple, que la vitesse de variation de o,/
a l'instant ¢, due au pommpage optique dépend de I'état
du systéme atomique, 6,7,/ et Gpyy,, AU Méme instant t,
et non pas de toute « I'histoire » de ce systéme entre
I'instant initial ¢, et ¢.

¢) Les équations (11, B, 4) et (11, B, 5) sont des équa-
tions différentielles lindaires,  coefficients constants.

On peut done parler de probabilités par unité de temps
associées aux processus élémentaires I et 2.

Pour des raisons d’homogénéité, les coeflicients E
et S qui figurent dans les équations ({1, B, 4) et (11, B, 5)
sont homogénes & l'inverse d’'un temps, L’ordre de
grandeur des coelficients E est 'l{_p’ qh T, est, de facon
intuitive, la durée de vie de I’é¢tat fondamental, ou
encore 'intervalle de temps moyen séparant 'absorp-
tion successive de deux photons par le méme atome.
Quant aux coeflicients S, leur ordre de grandeur est 1/x,
ou 7 est la durée de vie radiative de ’état excité.

Remarque. — Comme elles sont obtenues & partir
d’un traitement de perturbation du second ordre, les
équations (1I, B, 1) ne sont en principe valables que
pour des Instants ¢ sullisamment rapprochés de ¢, de
fagon plus précise, pour ¢, <t <ty 4 Tp.

Mais nous venons de voir que ces équations diffé-
rentielles sont linéaires et a coeflicients constants : les
propriétés de I'évolution du systéme atomique a I'ins-
tant ¢ ne dépendent donc pas de cet instant ¢. Il s’ensuit
que les équations (II, B, 1) sont valables pour toutes
les valeurs de ¢, en particulier pour ¢t > t, + T,, a la
condition toutefois que les caractéristiques du faisceau
lumineux aient trés peu changé entre I'instant initial ¢,
et 'instant ¢. Nous supposerons que cela est vrai et que
le faisceau lumineux constitue un trés grand réservoir
qui est trés peu affecté par le couplage avec la vapeur
atomique (dans la réalité physique, 1l est constamment
« régénéré » par la source lumineuse, ce qui justifie
I’hypothése précédente).

C. — Conséquences physiques
de la forme des équations d’évolution

1° Description physique de I’évolution dans le
temps. — Aprés avoir analysé la forme mathématique
des équations d’évolution, il est possible de donner une
image physique simple de I'évolution dans le temps
d’un atome donné. Il est clair que cette image n’est
valable que dans le cadre des hypothéses qui permet-
tent d’aboutir aux équations écrites plus haut. Comme
nous allons le voir, ¢’est I'image communément admise
et considérée comme intuitive (En fait, elle n’est pas le
moins du monde évidente. Elle sevaii fausse daus Phypo-
thése d’une excitation par un laser).

L’excitation optique arrache les atomes de I’état fon-
damental et les transporte dans l'état excité. L’équa-
tion (II, B, 4, a) décrit comment I’état fondamental
est vidé par ce processus (I’état fondamental figure dans
les deux membres de I’équation). L’équation (11, B, 4, b)
décrit comment I’état excité est rempli & partir de état
fondamental lors de ce processus (I'état excité et I'état
fondamental figurent séparément dans les deux mem-
bres de I'équation). Les mémes commentaires peuvent



16 €. Couen-TanNNOUDJI

étre faits a propos des équations (lI, B, 5); I'équa-
tion (II, B, 5, a) décrivant comment I'état excité est
vidé par le processus d’émission spontanée; Péqua-
tion (11, B, 5, b) décrivant comment I’état fondamental
est rempli & partir de 'état excité par suite de ce méme
processus. )

Lorsque l'atome est dans l'état fondamental, il a

. RO | .
donc une certaine probabilité 7~ Ppar unité de temps de
D

passer dans I'état excilé sous I’effet du processus d’exci-
tation 1. Lorsqu’il est dans 'état excité, il a une certaine
probabilité 1/t de retourner a I'état fondamental sous
I’effet du processus d’émission spontanée 2.

11 s’ensuit que son évolution dans le temps peut étre
représentée schématiquement par la ligne brisée de
la figure 3.

Etot excité B_¢ F__6

0, AHD E i_H -

i t

Etat fondomental

FIG. 3.

Il est intéressant de traduire physiquement sur cette
figure les propriétés mathématiques a, b, ¢, énoncées
dans le paragraphe précédent :

@) Les processus responsables de DI'évolution de
Iatome :

1° le long des lignes verticales marquées d’une fléche,
du type AB, EF, (processus d’absorption %(1[)) ;

20 1le long des lignes verticales marquées de deux
fleches, du type CD, GH, {(processus d’émission
spontanée it((i—zt) H

3° le long des lignes horizontales OA, BC, DE, FG,

. A .
évolution propre —) agissent de fagon indépendante

dt
sur I'atome.
b) L’évolution de l'atome le long d’une transition
verticale dépend uniquement de létat de latome au
point de départ de la transition.

L’évolution le long de AB (ou GH) dépend ainsi
uniquement de P’état de I'atome au point A (ou G).
On peut donc parler de propriétés instantanées associées
aux processus I et 2.

¢) Ces propriétés instantanées sont décrites par les
coefficients E et 5. Comme E et S ne dépendent pas du
temps, il s’ensuit que les propriétés des processus d’ab-
sorption et d’émission spontanée sont intrinséques et
restent les mémes pour toutes les transmons du type AB,

EF ... ou CD, GH,

20 Plan choisi pour l'interprétation physique des
résultats théoriques. — Ces simples considérations
suffisent 4 dégager clairement I'idée importante qui doit
servir de base a une étude synthétique du pompage
opligue :

Ce quil y a de commun a toutes les expériences de
pompage optique, ce sont les propriétés instantanées et
intrinséques des deux processus élémentaires d’interac-
tion entre atome et le champ de rayonnement, ’absorp-
tion d’un photon de résonance optique et Pémission
spontanée (parties verticales de la figure 3). Ce qui varte
d’une expérience a Pautre, c’est I'évolution propre du
systéme atomique entre deux processus élémentaires
d’interaction (parties horizontales de la figure 3).

Cette idée unpose alors de fagon trés naturelle le
plan que nous suivrons au chapitre Il pour inter-
préter physiquement les résultats théoriques :

a) Plutdét que d’étudier directement les équations
d’évolution globales (I, B, 1), nous commencerons par
étudier les groupes d’équations (11, B, 4) et (11, B, s).
On dégage ainsi les propriétés 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 équations (11, B, 4), nous ajou-
terons d’ailleurs DIexpression donnant la quantité de
lumiére L, absorbée par unité de temps; au groupe
d’équations (11, B, 5) Pexpression donnant la quantité
de lumiére L, émise par unité de temps. En effet, 'ab-
sorption et I'émission d’énergie lumineuse doivent é&tre

 respeclivement associées aux deux processus 1 et 2.

Chacun de ces deux processus se trouve ainsi décrit par
un groupe de trois équations qui expriment [effet
instantané de ce processus, sur I’état fondamental de
Patome, sur I'état excité de I'atome et sur le champ
de rayonnement.

Nous étudierons en détail chacun de ces deux groupes
de trois équations. Toutes leurs propriétés seront ana-
lysées et interprétées a partir de lois physiques trés
simples : nous montrerons que I’énergie, le moment
angulaire doivent &tre conservés globalement au cours
des transitions verticales de la figure 3.

b) Une fois cette étude de base faite, il est beaucoup
plus facile ensuite d’aborder l'analyse des équations
d’évolution globales (11, B, 1). 1I faut alors tenir compte

3

de I’évolution propré de l’atome%entre deux proces-
sus élémentaires d’interaction (Dans ce travail, nous
envisageons essentiellement comme causes d’évolution
propre, linteraction avec le champ magnétique sta-
tique Hy et, éventuellement, 'interaction avec un champ
de radiofréquence). C’est cette analyse de I'évolution
globale que nous présenterons dans les parties C et D
du chapitre III.

C’est 4 ce stade de ’étude qu’apparait de fagon frap-
pante la différence entre le comportement du moment
angulaire longitudinal de I'atome et celui du moment
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angulaire transversal : tant qu’on étudie les propriétés
instantanées de I'interaction entre 'atome et le champ
de rayonnement, on ne rencontre aucune différence
importante entre le comportement de ces deux gran-
deurs physiques. Le long des lignes verticales de la
figure 3, il y a entre P’atome et le photon un échange
de moment angulaire aussi bien longitudinal que trans-
versal. Par contre, le long des lignes horizontales, I'une
de ces grandeurs, le moment angulaire longitudinal,
n’évolue pas tandis que le moment angulaire transversal
de I'atome évolue, par suite de la précession de Larmor.

30 Utilité pratique du mode de présentation
choisi. — Comme nous 'avons signalé plus haut, le
mode de présentation choisi présente un intérét pra-
tique.

Si Pon veut interpréter quantitativement une expé-
rience de pompage optique donnée, le seul probléme
qui reste a résoudre est celui du calcul des quanti-

o de) des) . .
tés — ouu et T Omm Une fois ces expressions cal-
, . . . di 2
culées, 1l faut les ajouter aux expressions P don-

nées dans le présent travail et résoudre le systéme
différentiel (II, B, 1).

Nous verrons plus loin que les. signaux de détection
optique L, et L, s’expriment trés simplement & partir
de 6,/ €t G, Une fois le systeme (II, B, 1) résolu,
on peut donc calculer les signaux optiques et par suite
interpréter quantitativement Dexpérience envisagée.

Il est donc ainsi possible d’introduire une certaine
« systématique » dans la fagon de conduire le calcul
quantitatif d’une expérience de pompage optique.

D. — Conditions de validité de la théorie

Toutes les propriétés que nous venons de mettre en
évidence et qui sont liées & la forme des équations d’évo-
lution ne sont évidemment valables que si certaines
conditions de validité sont remplies. La liste en est la
_suivante,

1° Conditions de validité. — a) Hypothéses faites
sur le faisceau lumineux. '

— L’onde iumineuse qui exciie ln résonance opigue
des atomes n’a pas de phase définie. On peut ignorer
la « cohérence optique » entre I'état fondamental et
I’état excité de 'atome :

Smu(t) = 0. 11, D, 1)

— A, largeur de la raie excitatrice, est grande devant
la largeur naturelle T" du niveau excité (I est I'inverse
dela durée de vie radiative T du niveau excité ; I' = 1/7):

A>T (11, D, 2)

Thése c. conex-TaNNoUDS1, 1962 (p.)

— A est grand devant les effets Zeeman o, et
de I’état fondamental et de P'état excité.

A> W, Wy, (II: D’ 3)

— L’intensité lumineuse est suffisamment faible pour
que ’émission induite et Pabsorption provoquées par
le faisceau lumineux soient des processus trés faibles
devant I’émission spontanée.

Ceci entraine que la durée de vie T, de I'état fonda-
mental est longue devant la durée de vie 7 de I'état
excité :

. (11, D, 4)

b) Hypotheéses faites lors de la résolution approchée
de Iéquation de Schrodinger.

— Les équations (II, B, 4) qui décrivent I'évolution
sous 'effet du processus d’excitation optique sont éta-
blies moyennant la condition :

A (11, D, s)
P

(Cette condition est réalisée s1 (I1, D, 2) et (I, D, 4) le

sont).

— Quant aux équations (11, B, 5) qui décrivent I'évo-
lution sous l'effet du processus d’émission spontanée,
elles sont valables si la largeur naturelle T' est petite
devant I’énergie optique k, de la transition, ce qui est
trés largement réalisé :

ko> T (11, D, 6)

Remarque. — 1l nous parait important de rappeler
. . .. I .
comment s’introduit la condition A > T lors de I’éta-

blissement des équations (11, B, 4).
df1}

L’expression donnant —- o, comporte des quantités

du type :

5] ¢
f i) dk f ity

0

(u(k) est la forme spectrale de la raie excitatrice, dont
la largeur est A). Pour faire le calcul d’une telle quan-

tité, on procide de la facon snivante :

ViLl,

an commence
par se fixer une certaine valeur de ¢t — ¢’ et 4 faire I'inté-
gration sur k. L’exponentielle e{-¢) est alors une fonc-

;. S1

tion oscillante de k, dont la périodicité est

I . y
T est trés petit devant la largeur A de u(k), Pexpo-

nentielle oscille un trés grand nombre de fois sur I'inter-
valle ot u(k) est différent de zéro et varie lentement;
Pintégrale du produit de ces deux fonctions est alors
nulle. Les seules valeurs de ¢ — ¢ qui interviennent

3
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dans le calcul de la double intégrale sont donc celles
pour lesquelles :

R I
t—t < A

Comine 6,+,-(t') varic avec des constantes de temps
de lordre de T, il s’ensuit que si Tp>>i, Gurun(t’)
peut étre remplacé par o,,+(t) et sorti de I'intégrale.
L’équation intégro-différentielle est ainsi remplacée
par une équation différentielle.

Des calculs trés analogues se rencontrent lors de
I'étude des équations (1I, B, 5) qui décrivent leffet du
processus d’émission spontanée. u(k) est alors remplacé
par la fonction k% qui est en quelque sorte la répartition
spectrale énergétique des fluctuations du wvide
(voir I, B, 5). Ce qui joue le réle de A, c’est alors k,
qui est, de fagon trés approchée, la « largeur » de la
fonction k% au voisinage du point k,. D’ou Porigine de
la condition (II, D, 6). '

20 Signification physique des conditions de vali-
di
T

,

dité. — La remarque précédente montre que

. 1
dépend en fait des valeurs de g ,»,«(t") pour t — A <t <t

Elle conduit donc & penser que la durée effective d’'un

. I . ..
processus d’absorption est A Cette 1dée est d’ailleurs

trés bien confirmée par I'image classique des trains
d’onde. En effet, si A est la largeur de la répartition
spectrale énergétique, I’extension du train d’onde dans

I . . .
I’espace estz, et le temps mis par ce train d’onde a

.1
passer devant I'atome est bien A (rappelons que nous

3

avons pris #=c¢=1). On est de méme conduit a
penser que la durée effective d’un processus d’émission

I
spontanée est de P'ordre de P
0

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, T, est le temps moyen au bout duquel
un processus d’absorption a une trés grande chance de

| e
s’étre produit ; +le temps effectif que dure un tel pro-

cessus lorsqu’il se produit.

. L . oL
. Cette interprétation physique de la quantité X per-

met alors de comprendre trés clairement la plupart des
conditions de validité de la théorie : elles expriment
que les durées effectives des processus d’absorption et
d’émission spontanée sont trés courtes devant tous les

. 1
autres temps du probléme (ces temps sont T, et o

i I cer
pour état fondamental ; v = T et o pour Pétat excité).
€

On peut alors considérer ces processus comme instan-
tanés. En d’autres termes, sur la figure 3, les transitions
dues aux processus I et 2 sont réellement bien verticales
dans I’échelle des temps choisie.

3° Domaine d’application de la présente théorie.
— Nous signalerons tout d’abord que la condition
(I, D, 3) A> w,, of n’est pas essentielle. On peut
s’en affranchir aisément. Les diverses équations conser-
vent la méme forme. La seule différence est que les
coeflicients E qui figurent dans les équations (11, B, 4)
dépendent alors de w, et oy, ce qui n’est pas le cas
lorsque la condition (H, D, 3) est réalisée. Ceci se
comprend d’ailleurs factlement. Il faut alors tenir compte
de la variation de lintensité lumineuse excitatrice
d’une composante Zeeman de la raie de résonance a
Pautre. .

En ce qui concerne les conditicns (I, D, 2), (11, D, 4),
(II, D, 5) et (1I, D, 6), elles sont largement réalisées
dans toutes les expérierices de pompage optique. La
seule difliculté provient de la condition (1I, D, 1). Le
modéle choisi pour le faisceau lumineux permet d’ignorer
complétement la phase de I’onde lumineuse et, par suite,
le dipole électrique global de la vapeur atomique. Pour
justifier un tel modéle, trés commode sur le plan mathé-
matique, nous avons indiqué que la phase des ondes
lumineuses fournies par les sources usuelles était trés
mal déterminée. Mais nous ne démontrons pas rigou-
reusement que lerreur commise en supposant qu’elle
est complétement indéterminée est négligeable. La seule
justification de ce point précis est fournie par le fait
que toutes les prévisions théoriques concordent avec
I’expérience.

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

tions (II, D, 1), (II, D, 2) et (I, D, 4).
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CHAPITRE 1II

INTERPRETATION PHYSIQUE DES RESULTATS THEORIQUES

A. — Etude du processus d’absorption

1° Résultats théoriques. — Comme nous l'avons
souligné dans le chapitre précédent, les propriétés ins-
tantanées et intrinséques du processus d’absorption
sont décrites par le groupe d’équations (II, B, 4) et
par Pexpression donnant L,. En explicitant les coeffi-

v .
cients Ef ¥ et Epl., il vient :

d) ,
dp Cww T ( +AE )ZAuu”cu’u’
-

: (111, A, 1, a)
(_T; — AR )Zcuu’Au”u'
dm

o Omm = Z("lle;‘ DIy.)(y.|e;\°D|m Y-

(IT1, A, 1, D)
I
Ly= T, zAuu'Gu’u- (I, A, 1, ¢)
i’

Les deux premiéres équations qui représentent l'effet
instantané du processus d’absorption sur I'état fonda-
aental et sur 'état excité.de 'atome sont tirées des
formules (11, 13) et (I1, 18) de J — P1.

La troisiéme- équation s’obtient de fagon trés sumple
a partir des deux autres. On écrit que le nombre de
photons absorbés dans le temps dt est égal au nombre
d’atomes qui quittent 1’état fondamental dans I'inter-

(1)
valle de temps dt, c’est-a-dire — dd_t Guu; OU encore
w
au nombre de ceux qui arrivent dans I’état excité au
) dw
cours du méme temps 3 Cmm-

m
L’expression des quantités —— 21 , AE', A,/ qui appa-
raissent dans les formuies (iii,

1 oo
é‘,ITp = fo u(k)
AR’ f“’ k)
v = u ~ "y
0 (ke — (ko + kov)]® + 1[4
11, A, 2, b)

Ay = z( 7 1e1°.—6|m)<m |;;\°_D)| w' ) (I, A, 2, ¢)
m .

', 1) est ia suivante :

I'/2

[k — (ko + Feo9)]2 + T4
111, A, 2, a)

ke — (ko + kop)

| Ar [2dk

—

| A |2dk

—

On a par ailleurs :

ko = ko + AE (111, A, 3)
I’ et AE sont la largeur naturelle et la self-énergic du
niveau excité.

20 Effets du processus d’absorption sur I’état fon-
damental de ’atome. — L’équation (lII, A, 1, a)
décrit la fagon dont se vide un état fondamental possé-
dant de la « cohérence hertzienne » o, par suite du
processus d’absorption. Les quantités o,,  sont au
nombre de (21 4 1)% L’équation (I1I, A, 1, a) est dong,
en fait, un systéme différentiel linéaire a coeflicients
constants par rapport aux (2l - I1)? quantités o,

Il s’ensuit que la description du processus d’absorp-
tion nécessite plusieurs constantes de temps qui sont
les valeurs propres de la matrice associée a ce systéme
différentiel linéaire. Nous allons, par une transfor-
mation simple sur I'équation (III, A, I, @) faire appa-
raitre ces valeurs propres et dégager ainsi clairement
la signification de T,, AE’ et A, (A, est défim
par LII, A, 2, ¢).

Il est tout d’abord plus commode d’écrire ce systéme

i

différentiel sous forme matricielle. Désignons par o la
matrice densité dans 1'état fondamental. L’ensemble
des quantités A, peut &tre considérée comme une
matrice aglssant dans cet état. Nous la désignons par A.
Il vient ainsi : :

dli) _

(1L, A, 4)

La matrice A est hermitique : A, = A}/, comme on
le voit sur la définition de ces quantités. Il s’ensuit
(propriété générale des matrices hermitiques) que les
valeurs propres de A sont réelles ; et que les vecteurs
propres sont orthogonaux. Désignons par p, et la)
ces valeurs propres et ces vecteurs propres.

Les vecteurs | « ) forment une base orthonormée qui
peut étre utilisée pour décrire I'état fondamental au
méme titre que I'ensemble des vecteurs [w). En ce
qui concerne I'équation (111, A, 4), la représentation | « )
est beaucoup plus commode, car la matrice A est dia-
gonale dans cette représentation. Il vient ainsi :

dt) 1 s
E Caq’ = — [2—'[: (pa + Pa’) + IAE (Pa— Pa')] Gaa’-

(111, A, 5)
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Les valeurs propres du systéme différentiel linéaire
(H1, A, 1) s’obtiennent ainsi immédiatement. Ecrite
pour un élément diagonal o4, (111, A, 5) devient :

d P

g 0% = — T—po'm. (IT1, A, 6)

Les conséquences physiques des équations (111, A, 5)
et (111, A, 6) apparaissent alors trés clairement.

a) Par suite du processus d’absorption; Pétat | a)

T,
Pa’

b) Par suite de ce méme processus, 'état | a) est
également déplacé d’une quantité p, AE’.

Il ressort donc de cette étude que le processus d’ab-
sorption non seulement élargit mais déplace I’état fonda-
mental. Ces deux effets distincts sont & associer respec-
tivement & T, et AE’ (d’ou l'origine de la notation
choisie). La force du processus d’absorption est décrite
par ces deux quantités. Lorsque le moment angulaire
total I de I'état fondamental est différent de 0, il existe
(21 -+ 1) « états » du moment angulaire, différents et
orthogonaux, qui ont chacun une durée de vie et un

acquiert une durée de vie bien définie et qui vaut

o

1

: =L et p,AE.
o

Ces états |« ) et les quantités p, dépendent unique-

ment des quantités A, qui décrivent donc laspect
angulatre du processus d’absorption.

Etant donnée leur importance, nous allons étudier
maintenant de fagon détaillée les quantités T,, AR,
A, dont DPexpression est donnée par les formules

(11, A, 2).

déplacement énergétique bien définis

30 Etude de T, et AE’ : aspect énergétique du
processus d’absorption. — a) Transitions réelles et
transitions virtuelles. — Dans les expressions (II1, A, 2),
le systéme atomique intervient par une courbe d’ab-

sorption ou de dispersion centrée au point k,, de lar-
geur I’ (A, varie trés peu avec k; de plus, nous négli-
geons pour le moment 'effet Doppler). Quant au champ
de rayonnement, il intervient par la répartition spec-
trale u(k), de largeur A. Nous supposons u(k) symétrique
autour de la valeur k.
L1 . . .
Pour avoir - ou AE’, 1l faut faire le produit de u(k)
P

par la courbe d’absorption ou de dispersion atomique
et intégrer de 0 & + o (fig. 4).

=
=2

FIG, 4.

1 C, . L
POUI‘,]T, le résultat de cette intégration est trés simple,
P

car I' étant trés petit devant A (condition {lI, D, 2)),
la courbe d’absorption atomique, de largeur I', se
comporte comme une « fonction 3 » vis-a-vis de u(k).

Il vient done :

1

2Tp

= 7 | Ar, [Pulky). (111, A, 7)

On trouve ainsi que = est proportionnel a Pintensité
P
lumineuse excitatrice a la fréquence k.
Pour AE’, le calcul de I'intégrale n'est pas aussi

. I , .
simple. On ne peut pas en effet, comme pour 7+ , réduire
) I I‘ b

p
le domaine d’intégration a un intervalle de largeur T

entourant la valeur /:0. On peut par contre allirmer que
la contribution de ce domaine d’intégration a la valeur
de AE’ est nulle. En effet, dans un domaine de largeur I',
u(k) ne varie pratiquement pas. Il peut donc étre sorti
de P'intégrale, qui vaut alors zéro par suite des symé-
tries d’'une courbe de dispersion.

Cette étude des expressions (I, A; 2) nous a donc
permis d’établir le fait suivant : T, ne dépend que des
valeurs de u(k) comprises a Uintérieur d’'un domaine de

largeur T entourant la valeur ko AE', par contre, ne
dépend que des valeurs de u(k) a Uextérieur de ce domaine.

Cect nous ameéne alors tout naturellement a distin-
guer deux types de transitions différentes, qui se dis-
tinguent par 'énergie des photons qui les induisent :
Tp est dt a Pun de ces types de transition, AE’ a 'autre,

Lorsqu’il y a dans le faisceau lumineux excitateur
un photon ayant une énergie égale, & I' prés, a I’éner-
gie ko de la transition atomique, le photon peut étre
effectivement absorbé par 'atome. Une telle transition
qui satisfait au principe de conservation de 'énergie est,
pour cette raison, appelée transition réelle. L’effet d’une
telle transition est de donner une durée de vie a I’état
fondamental, puisque I’atome peut ainsi quitter effec-
tivement cet état. Les transitions réelles élargissent
donc I'état fondamental sans le déplacer.

Lorsque, par contre, 'énergie du photon k, différe
de INco d’une quantité supérieure 4 I', I’atome a une pro-
babilité nulle d’avoir quitté I’état fondamental a la
fin du processus d’excitation optique. Il ne peut se
trouver dans I’état excité car l’énergie ne serait pas
conservée dans une telle transition. La durée de vie
de I'état fondamental n’est donc pas affectée par un
tel processus.

Le couplage entre I'atome et le champ de rayonne-
ment existe cependant. Si, pour des raisons liées a la
conservation de l'énergie, ce couplage ne peut plus
induire de transitions entre ’état fondamental et I'état
excité, il n’en perturbe pas moins I'atome durant le
processus d’excitation lui-méme, et cette perturbation
se traduit par un déplacement des niveaux d’énergie,
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Ce résultat peut s’énoncer également d’une fagon beau-
coup plus imagée. Lorsque le défaut d’énergie ke, — K,
est supérieur a I', Patome n’absorbe plus réellement le
photon ; on dit qu’il peut I'absorber « virtuellement »
et cela pendant un temps qui, d’aprés la quatrieme rela-
. . . % ,

tion d’incertitude est de I'ordre de P Leffet de

1 o

cette transition virtuelle est de mélanger I'état excité
et I’état fondamental de I'atome et de modifier par suite
I'énergie de ces états. Les transitions virtuelles déplacent
donc I'état fondamental sans Iélargir.

Remarque. — Le photon est une particule relativiste.
N -
Il a une impulsion k(i = ¢ = 1). De méme l'atome a

une énergie cinétique correspondant aux degrés de
liberté de translation. C’est donc le quadrivecteur
impulsion-énergie, plutét que I'énergie seulement, qui
doit &tre conservé au cours d’une transition réelle. On
retrouve ainsi sans difficulté 'effet Doppler_l)chui figure
dans les expressions (II1; A, 2).

b) Lien avec I'absorption et la dispersion anormale de la
vapeur. — Etudions maintenant comment varient T,

.

et AE' en fonction de Vécart ky — k, entre le centre
de la rale excitatrice k, et la fréquence de la transition

atomique k.
4

AE'
T 4

FIG. 5.

b4 A I h
D’apres (111, A, 7), 7~ varie exactement comme u(k).
b

L’interprétation que nous avons donnée de T, rend ce
résultat évident. Quant & AE’, il est nul par raison de

symétrie pour k, = ko Puis il croit avee ky — ko. Un

. R . I
maximum du méme ordre de grandeur que celul de,—[‘—
p

est atieint lorsque ky — ko est de 'ordre de 5 AE’

. A . . 1
décroit ensuite, mais beaucoup plus lentement que .

En fait, on peut démontrer a partir de (111, A, 2) que

~ I
pour k; — kg > A, AE’ décroit comme ——= et que :
fey, — ko
1/Tp

T
N < I.

fey — ke

1 ~
La variation de T et de AE' avec k; — k, rappelle

de facon frappante cglle de la partie réelle et imaginaire
de l'indice de réfraction de la vapeur, c’est-a-dire
Pabsorption et la dispersion anormale. Cette analogie
est plus que formelle et a une signification physique
trées profonde. Lorsqu’une transition réelle se produit,
le photon est absorbé et disparait du faisceau incident.
C’est le phénoméne d’absorption. Lorsqu’une transition
virtuelle se produit, le photon est absorbé virtuellement
pendant un temps trés court ; puis il est replacé dans
sa direction de propagation initiale. Néanmoins, pen-
dant le temps que dure la transition virtuelle, le photon
ne se propage pas puisqu’il est « happé » par Patome.
On congoit donc que la vitesse de propagation des phos
tons au sein de la vapeur soit affectée par les transitions
virtuelles. C’est le phénoméne de dispersion anormale.

Cette analogie peut étre également soulignée de la
fagon suivante. L’interaction entre 'atome et le photon
incident a des conséquences a la fois sur I'atome et sur
le photon. Jusqu’'a présent, seuls les effets de cette
interaction sur le photon ont été étudiés : les phéno-
ménes d’absorption et de dispersion anormale sont
connus depuis fort longtemps. Le présent travail permet
d’affirmer que les effets correspondants existent pour
Patome : les niveaux d’énergie dans 1’état fondamental
sont élargis et déplacés par suite de l'interaction avec
le faisceau lumineux.

s I
¢) Variation de T et AE’ avec l'intensité lumineuse. —
P

Il est facile de voir sur les expressions (111, A, 2) que 'I_I‘—
P

et AE’ sont proportionunels a lintensité lumineuse.
u(k)dk représente en effet par définition le nombre de
photons ayant leur énergie comprise dans Uintervalle k,
k -+ dk. Faire varier l'intensité lumineuse revient &

. . 3 I
multiplier u(k) et par suite et AE', par le facteur

correspondant. Ceci se comprend d’ailleurs aisément.
Plus grand est le nombre de photons dans le faiscean
lumineux, plus grande est la probabilité pour qu’une
transition réelle ou virtuelle se produise.

Nous devons donc nous attendre & ce que les effets
d’élargissement et de déplacement des niveaux d’éner-
gle causés par la lumiére varient linéairement avec
I'intensité lumineuse.

Remarque. — Avant de terminer ce chapitre, signa-

lons que les effets associés & T, et & AE’, durée de vie
et déplacement énergétique, sont trés analogues aux
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effets radiatifs associés au processus d’émission spon-
tanée : largeur naturelle I' et self-énergie AE. Nous
reviendrons en détail sur cette analogie lors de 'étude
du processus d’émission spontanée.

4° Etude des A, Aspect angulaire du processus
d’absorption. — a) Caractére isotrope ou anisotrope du
processus d’absorption. — Les A, ,- s’expriment & partir

. . . - = .
des quantités sans dimensions (pl|e .D | m) qui
décrivent la dépendance angulaire des éléments de
matrice du hamiltonien d’interaction JC,. Ils dépendent

essentiellement de la polarisation ;7\0' L’étude faite plus
haut nous a montré que les vecteurs propres | o« ) et les
valeurs propres p, de la matrice A, . jouaient un réle
important en ce qui concerne les propriétés du pro-
cessus d’absorption.

— L’atome et le photon possédant chacun un moment
angulaire, I'absorption du photon par l'atome doit
étre décrite comme un processus d’interaction élémen-
taire entre deux particules douées de spin. Comme nous

. , . -

I'avons vu, I'état angulaire du photon est décrit par e,
Lorsqu’il interagit avec un atome qui se trouve dans
I'état angulaire |« ), nous avons vu plus haut que la
probabilité d’une transition réelle étaitq—f‘E
" . p g
transition virtuelle p,AE’. Deux cas sont alors a dis-
tinguer.

, celle d’une

«) Toutes les valeurs propres p, de A sont identiques
(la matrice A, - est un multiple de la matrice unité).
Dans ce cas, la probabilité d’un processus d’interaction
élémentaire entre 'atome et le photon est la méme quel
que soit I'état angulaire de 'atome. Nous dirons alors
que le processus d’absorption est wsotrope.

B) Les valeurs propres p, de A ne sont pas toutes
identiques. Si, par exemple, p, # p,, la probabilité
d’un processus d’interaction élémentaire n’est pas la
méme sulvant que 'atome est dans Iétat | « ) ou dans
Iétat |a'). Elle dépend donc des états angulaires
respectifs de 'atome et du photon. Nous dirons alors
que le processus d’absorption est antsotrope.

Nous verrons plus loin qu’il est possible de réaliser
des conditions expérimentales correspondant a ces deux
cas.

b) Symétries du processus d’absorption. — Dans le cas
isotrope, la symétrie du processus d’absorption est évi-
demment la symétrie sphérique.

— Dans le cas anisotrope, elle est beaucoup moins
simple. Les états angulaires privilégiés par le processus
d’absorption sont les états propres |a) de la
matrice A,,.. Cette matrice étant en général non dia-
gonale, les états |« ) ne coincident pas avec les
états | u ) qui sont les états propres de la composante I,
du moment angulaire total de I'atome suivant 'axe Oz
qui porte le champ magnétique statique H,.

Le fait que les états | « ) soient en général différents
des états |u ) ne doit pas surprendre. Comme nous
supposons A > ,, oy, ceci entraine, d’apreés la signifi-

. . I
cation physique que nous avons donnée & — dans le

A
chapitre précédent, que le moment angulaire atomique
n’a pas le temps de précesser autour du champ magné-
1
A
élémentaire d’absorption. Les propriétés instantanées
et intrinséques d’un tel processus n’ont donc aucune
raison de dépendre de la grandeur ou de la direction
du champ magnétique, ce que 'on constate effective-

tique H, pendant la durée effective — d’un processus

ment sur les expressions (III, A, 2) de ﬁ, AE' A,
La symétrie du processus d’absorption est donc déter-
minée uniquement par la polarisation ‘;7\0 du faisceau
lumineux.

— 11 est possible de donner une image encore plus
physique des états | o ). Supposons un instant que le
processus d’absorption soit le seul & agir sur 'atome ;
c’est-a-dire qu’il n’y a pas d’émission spontanée et que
le champ magnétique est rigoureusement nul. En I’ab-
sence du faisceau lumineux, P'état fondamental a une
dégénérescence d’ordre 21 + 1. Lorsqu’on le soumet a
Paction d’un faisceau lumineux polarisé, cette dégéné-
rescence est levée. Il apparait des sous-niveaux d’éner-
gie qui ne sont autres que les états | a ). Les états | a)
sont donc au processus d’absorption ce que les états | @)
sont a l'interaction Zeeman.

— Les états | « ) étant ainsi beaucoup mieux adaptés
que les états | ) pour P’étude du processus d’absorp-
tion, on peut se demander s’il ne vaudrait pas mieux
écrire toutes les équations (111, A, 1) dans la représen-
tation | o). En fait, pour décrire Pévolution globale,

nous devrons tenir compte plus loin des deux autres
e L [d® . :
processus, I’émission spontanée n et I'interaction

dt
est un processus isotrope ; son étude peut donc étre faite
dans n’importe quel systéme de base. Par contre l'inter-
action Zeeman, dont la force est caractérisée par wy,
est plus commode 4 étudier dans la représentation |u ).
Toutes les expériences envisagées dans ce travail corres-

(3) L.
Zeeman (—) Nous verrons que 'émission spontanée

pondent a une situation ol wy > T‘I— (la fréquence des

]
raies de résonance magnétique dans I’état fondamental,

e . 1
oy, est grande devant la largeur d’origine optique o

P
de ces raies). L’interaction Zeeman I'emporte donc sur

la perturbation associée au processus d’absorption.
(C’est la raison pour laquelle nous avons adopté dans
tout ce travail la représentation |p ). Si Pon voulait
par contre faire une étude du pompage optique en

. I . . .
champ nul ou trés faible (wf & T—)’ il est évident qu’il
p
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faudrait alors se placer plutdt dans la représen-
tation | & ).

~— Signalons enfin qu’il existe un cas ou les états | « )
sont confondus avec les états |p ). Clest celui ou la

- . . .
polarisation ¢, est I'une des trois polarisations ¢*, 67, ®.
On voit en effet sur 'expression (111, A, 2, ¢} que A,/
n’est différent de zéro pour p # @' que si I'état de pola-

risation.;;\o permet 'existence de deux transitions partant
de deux sous-niveaux différents p et ' et aboutissant
au méme sous-niveau m, ce qul est impossible pour les
trois polarisations o*, o™, m qui obéissént a des régles
de sélection bien définies m —p = 4+ 1, — 1, 0. La
matrice A est donc diagonale dans la représentation .
Ces faits se comprennent bien physiquement : les trois
polarisations o, 6=, © correspondent & des photons
pour lesquels la composante du moment angulaire sui-
vant I'axe Oz a une valeur bien définie. Aucune direction
transversale n’est alors privilégiée. Il est alors tout a fait
naturel que la direction Oz joue un réle important dans
la symétrie du processus d’absorption.

c¢) Cas des isotopes impairs du mercure. — Rappelons
tout d’abord que I'équation (III, A, I, @) n’est écrite
que pour une seule composante hyperfine de la raie de
résonance. Les états m qui figurent dans (I1I, A, 2, ¢)
appartiennent uniquement au sous-niveau hyperfin F
de Iétat excité (voir 1, A, 1). Nous supposons donc impli-
citement que la fréquence moyenne k, de la raie excita-
trice est suffisamment proche de k, ; et que la largeur A
de cette raie est suflisamment petite devant la structure
hyperfine S, de 'état excité pour que les transitions
réelles et virtuelles induites par le faisceau lumineux
vers les autres sous-niveaux hyperfins F’ de I'état excité
solent négligeables.

On peut montrer cependant que 'équation (111, A, 1, a)
se généralise facilement au cas ou A n’est pas trés petit
devant S,. Il suflit alors d’écrire séparément I’équa-
tion (111, A, 1, a) pour chacune des composantes hyper-
fines de la raie de résonance optique (les valeurs de T,
ct AE’ sont alors en général différentes de Pune a
Pautre) ; puis d’ajouter ces différentes équations.

Deux cas sont alors a distinguer :

o) A>> S, (lalargeur de la raie excitatrice est grande
devant la structure hyperfine S,. Excitation du type
« broad-line »). — Dans ce cas, les valeurs de T, et AE'
sont les mémes pour toutes les composantes hyperfines.
L’équation (III, A, 1, ) demeure valable a condition de
considérer la sommation qui figure dans (III, A, 2, ¢)
comme étendue 4 tous les sous-niveaux hyperfins
F, F' ... de I’état excité et non a F seulement.

. -> > N . N .
Les quantités < p | &,-D | m > s’expriment trés sim-
plement a partir des quantités correspondantes pour
I'isotope pair {(p =0 e D |my=m— p ), et
des coeflicients de Clebsch Gordan Cy, (F, m; m — pu, p)
qui décrivent le couplage entre le moment angulaire

nucléaire I et le moment angulaire électronique J =1

de Iétat excité (2) (3) :

Clo Blmy=(a=0l5 Blm=m— -
CulF, m; m— pu, p). (111, A, 8)

Lorsque la sommation de (IIl, A, 2, ¢) est étendue
a lensemble des sous-niveaux F, m de 1'état excité,
on peut montrer alors facilement a partir des régles de
somme sur les coeflicients de Clebsch-Gordan que la
matrice A, - est égale & la matrice unité.

Dans le cas d’une excitation broad-line, le processus
d’absorption est donc isotrope.

B) A ~ S, ou A « S,. — On ne peut plus utiliser les
régles de somme et il n’y a alors aucune raison pour que
la matrice A, - soit un multiple de la matrice unité,
comme on peut le vérifier sur quelques exemples parti-
culiers.

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

Remarque. — Le fait que les valeurs relatives de A
et S, jouent un rdle important pour déterminer si le
processus d’absorption est isotrope ou anisotrope peut
se comprendre de fagon trés simple :

L’état fondamental de 'atome a un moment angu-
laire électronique J = 0. Son moment angulaire provient
uniquement du spin nucléaire I. La transition étant
dipolaire électrique, le couplage avec le champ de rayon-
nement fait intervenir uniquement les électrons et
n’affecte pas le noyau. Il semblerait donc a priori que
les états angulaires respectifs du noyau et du photon
n’interviennent pas dans la probabilité d’une absorp-
tion et que le processus d’absorption soit toujours iso-
trope. Un tel ratsonnement est cependant incorrect car
il ne fait intervenir que I'état initial du processus et
néglige I'état final. Or, le noyau intervient dans 1’état
final car le moment magnétique qu'il porte interagit
avee celui de Patmosphére électronique de Pétat excité.
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
magnétique électronique précesse dans le champ magné-
tique créé par le noyau avec une période de I’or-

I
dre de S
i

Lorsque A > S, la durée effective A du processus

. I
d’absorption est trop courte devant g pour que I'élec-
H

tron et le noyau aient le temps de se coupler magnéti-
quement pendant la durée du processus d’absorption,
Le noyau ne joue alors aucun rdle ni dans I’état initial,
ni dans Détat final. La probabilité du processus ne
dépend pas de son état angulaire. Le processus d’absorp-
tion est par suite isotrope.

Envisageons par contre le cas ou A < S, Lors du pro-
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cessus d’absorption, 'atmosphére 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 créé
ait le temps de se coupler magnétiquement au moment
angulaire du noyau. L’état angulaire de ce dernier inter-
vient alors au cours du processus d’absorption et on
congoit qu’il puisse jouer un rdle pour déterminer la
probabilité de ce processus.

Dans le cas du mercure, 1l 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.

50 Détection optique de Pétat angulaire du sys-
téme atomique dans I’état fondamental. — L’étude
de l'aspect angulaire du processus d’absorption nous
a permis de dégager la propriété importante suivante :

La probabilité pour qu’un photon, de polarisation
donnée _63\0, soit absorbé dépend, lorsque I’excitation
n’est pas broad-line, de 'état angulaire dans lequel se
trouve le systéme atomique dans 1’état fondamental.

L’équation (III, A, 1, ¢) s’interpréte ainsi immédia-
tement : elle exprime que 'absorption des photons—:a;\o
a Iinstant ¢ renseigne sur I’état angulaire de I'ensemble
des atomes au méme instant : o,,/(t). 11 s’ensuit que
toute variation dans le temps de cet état angulaire
peut se détecter par une variation correspondante de
la lumiére absorbée L,.

Cette propriété trés importante est a la base de toute
une catégorie de méthodes de détection optique de la
résonance magnétique dans I'état fondamental.

=
Lorsque la polarisation ¢, est 6+, ¢~ oum, la matrice A

est diagonale et ’absorption est sensible uniquement a

Pétat angulaire longitudinal du systéme atomique :

I
LA = TI—J zAIJ-U-GUV-'
©w

La variation de la lumiére absorbée au cours du temps
permet d’observer la fagon dont les populations tendent
vers leurs valeurs d’équilibre lorsqu’on modifie brus-
quement I'une des conditions dans lesquelles se trouvent
les atomes (application & I'étude des transitoires de
pompage optique, de radiofréquence...). En présence
d’un champ de radiofréquence H,ei®t, la répartition des
populations d’équilibre dépend de lécart o — oy
L, varie donc avec @ — wyet permet le tracé des courbes
de résonance magnétique.

(I11, A, 9)

Lorsque la polarisation—::;\n est « cohérente », I'absorp-
tion L, est également sensible a I’état angulaire trans-
versal (« cohérence hertzienne » ¢,,/) du systéme ato-
mique. Or, le moment angulaire transversal précesse
autour du champ magnétique : o,,  varie comme
e il —wort (En présence d'un champ de radiofréquence
H,eivt la précession qui est forcée se fait a la fréquence o ;

o, varie alors comme e~ile—w)ot) ] existe done, dans
la lumiére absorbée des composantes modulées aux fré-
quences roy (ou rw) dont I'expression est donnée par. :

Ly =%, Z Aypopy. (111, A, 10)

w—p'=dr
(En fait, r ne peut dépasser 2 : cecl provient du carac-
. « . el =
tére dipolaire électrique dela transition : (u| e D | m )
est nul dés que | m — @ | > I; ce qui entraine que :
o —u'| > 2)

Au moyen d’un amplificateur sélectif, il est possible
d’isoler LY ou L® et d’étudier ainsi I'évolution du
moment angulaire transversal en régime transitoire ou
statique.

v A,r=0 si

Le cas ou la polarisation:)\o est « cohérente » est celul
des expériences de faisceau croisé dont le principe fut
suggéré par Dehmelt et appliqué au cas des alcalins
par Bell et Bloom (6) (21).

Le présent travail permet d’établir Vexpression
exacte (1II, A, 10) des modulations aux fréquences
et 20 a partir des éléments de la matrice densité. 1l
permet surtout d’évaluer quantitativement la pertur-
bation apportée par le faisceau croisé & la « cohérence
hertzienne » 6,,,,» qu’il permet de détecter. Nous verrons,
en effet, lors de I'étude de I’évolution globale de I'état
fondamental, que la précession de o,  est amortie et
que la fréquence de cette précession est légérement
déplacée par suite de linteraction avec le faisceau
lumineux. Il faut tenir compte de 'effet de cette pertur-
bation sur Pévolution de 5,,(t), si 'on veut interpréter
quantitativement le signal de modulation (III, A, 10).

Nous verrons plus loin que, dans le cas des 1sotopes
impairs du mercure **Hg, 2'Hg, Pexpérience permet
de wvérifier quantitativement tous les résultats théo-
riques concernant la modulation de I'absorption.

Remarque. — Dans ce paragraphe, nous avons éludié
uniquement les conséquences de la dépendance angu-
laire des transitions réelles sur le champ de rayonne-

>

ment : Pabsorption des photons e, dépend de o,
On pourrait également étudier les conséquences de

la dépendance angulaire des transitions virtuelles. La

vitesse de propagation des photons —e;\., dans un milieu
matériel dépend de I’état d’orientation angulaire de ce
milieu (indice de réfraction d’un milieu anisotrope).
On pourrait imaginer une détection optique de I'état
angulaire du systéme atomique utilisant la dispersion
anormale (I'effet Faraday par exemple).

Bien qu’il soit trés intéressant, nous ne nous atta-
cherons pas plus longuement a ce probléme, car les
grandeurs mesurées dans les expériences que nous étu-
dions ici sont essentiellement des quantités de lumiére
absorbées ou réémises.
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6° Effets du processus d’absorption sur D’état
excité de 'atome, — Cet effet est décrit par I'équa-
tion (III, A, 1, b). Nous voyons que U'état excité est
créé a partir de I’état fondamental grace a I'excitation
optique. En fait, AE’ n’intervient pas dans (111, A, 1, b).
Ce sont donc seulement les transitions réelles qui inter-
viennent pour peupler effectivement I’état excité.

L’équation (III, A, 1, b) exprime tout simplement
que le moment angulaire de I’état excité résulte de la
composition du moment angulaire de I'état fondamen-
tal et de celur du photon absorbé.

En particulier, on voit qu'on peut créer une orien-
tation atomique globale dans I’état excité méme si I'état
fondamental qui sert a le préparer n’en posséde pas
(6uy = O,p). Llorientation qui est obtenue provient
alors uniquement du photon absorbé. C’est ainsi par
exemple que le moment angulaire longitudinal cédé par
le photon permet d’obtenir des différences de popu-
lations entre les sous-niveaux Zeeman de I'état excité
et d’effectuer par suite la résonance magnétique (cette
propriété est utilisée dans 'expérience de double réso-
nance). On voit d’autre part quil est possible d’intro-
duire de la « cohérence hertzienne » 6,  dans I'état
excité en utilisant des photons qui ont une polarisation
« cohérente » (qui possédent une cohérence hertzienne) :
ces photons cédent & I'atome leur moment angulaire
transversal.

B. — Etude du processus d’émission spontanée

19 Résultats théoriques. — Les effets du processus
d’émission spontanée sur I'état excité et sur I'état fon-
damental de l'atome sont donnés par les équa-
tions (I, 18) et (III, 7) de J — P1 (équations qui sont
écrites pour une composante hyperfine de la transi-
tion 6'Sy — 6P, des isotopes impairs du mercure) :

[ d®

' -;h—omm'z—-f‘crmm' (111, B, 1, a)
d® ~
dr ouw =I z Cu(F, m; m—yp, p)

o’ (I, B, 1, )

m-m'=p-u

Cu(F, m'y m’ —p', p)omm’

—~ r
Le(ey)= %;zAmm’Gm’m. (111, B, 1, ¢)
mm’

La quantité de lumiére de fluorescence émise par

unité de temps, dans une direction donnée et avec un
-
état de polarisation donné L.(e;), se calcule aisément

& partir de Iéquation (III, 4) de J — P1. A, est
donné par :

Amm'=Z(m|Z)\ ﬁ]y.)(p.ﬁ; ﬁlm'). (111, B, 2)
"

Les quantités C(F, m; m — u, ) ont été définies

Thése c. conEx-TANNOUDJ, 1962 (P.)

plus” haut. Ce sont les coeflicients de Clebsch-Gordan
relatifs au couplage entre le moment angulaire élec-
tronique J = 1 de I'état excité et le spin nucléaire 1.

— Nous allons essayer de comprendre les aspects
généraux du processus d’émission spontanée en utilisant
les résultats établis dans le chapitre précédent a propos
de I'absorption. Il suflit pour cela d’utiliser les deux
propriétés importantes signalées dans le § 1, C, 3 :

a) Pémission spontanée peut étre considérée comme
une émission induite par les fluctuations du vide ;

b) les processus d’absorption et d’émission induite
sont entiérement symétriques.

Nous allons grouper les fluctuations du vide en un
certain nombre de catégories. Nous désignons par « fluc-

. - .
tuations d€2, e, », celles qui correspondent a tous les
modes possibles du champ de rayonnement pour lesquels

. . b . .
la direction de k; se trouve comprise dans un petit
angle solide d€) autour d’une direction donnée et qui

. . g - . \
ont tous la méme polarisation e,, perpendiculaire a
cette direction.

e, da

FiG. O.

On peut assimiler en quelque sorte les fluctuations dQQ,

-
¢, a4 un « faisceau lumineux » de direction et polarisation
données qui provoque I’émission induite des atomes qui
se trouvent dans 'état excité. Les propriétés de cette
émission induite se comprennent trés facilement A partir
des résultats du chapitre précédent. 1l faut ensuite
sommer sur toutes les directions et polarisations possi-
bles pour avoir les propriétés globales de ’émission
spontanée. L’allure générale des équations (I1i, B, 1)
se comprend aisément a partir de cette idée.
L’équation (III, B, 1, ¢) présente beaucoup d’ana-
logies avec I'équation (I1I, A, 1, ¢). Ceci est dit au fait
. ? Ve . . v~ - -
qu'eiie ne faii iniervenir que ies fluciuations dSl, e,. La
—_>
lumiére de fluorescence Li{e,) émise par unité de temps

dans Vangle solide dQ et avec la polarisation e, est en
effet proportionnelle a la probabilité d’émission induite

par le « faisceau dQ, ;; ». I est par suite normal que les
expressions (11, A, 1, ¢) et (III, B, 1, ¢) soient trés
voisines.

Par contre, les équations (111, B, 1, ) et (111, B, 1, )
sont beaucoup plus simples que les équations (111, A, 1, a)
et (111, A, 1, b). Ceci provient du fait que pour avoir

4
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Peffet global de I’'émission spontanée sur 'état excité et
sur I'état fondamental de I'atome, il faut sommer sur

tous les « faisceaux dQ,—e);‘ ». L’interaction globale prend
alors un caractére isotrope, ce qui simplifie énormément
les équations.

En d’autres termes, tant qu’on s’intéresse uniquernent

-> . .
aux fluctuations dQ, ¢,, I’émission spontanée a un carac-
tére anisotrope. Dés qu’on somme sur toutes les fluctua-

-
tions dQ, e, elle revét un caractére isotrope.

20 Aspect énergétique du processus d’émission
spontanée. — L’émission induite par les fluctua-
. had \ e N
tions d(Q, e, correspond & une transition ou 'atome passe
de I’état excité a I’état fondamental et ou l'un des
modes du champ de rayonnement associés aux fluctua-

tions dQ,_Z;\ passe de I’état n =10 a l'état n = 1. La
encore, nous pouvons distinguer des transitions réelles
ou virtuelles suivant qu’elles conservent ou non I’énergie.

Les transitions réelles font intervenir les modes pour
lesquels 'énergie caractéristique k; est égale a ko + 7;0-)0
(a T pres). L’état excité n’est donc pas un état stable
puisque des transitions réelles peuvent se produire a
partir de cet état. 11 a une durée de vie radiative finie.
L’importance de ces transitions réelles fait intervenir

2
la constante de couplage &, la force | A, |* de la tran-
fic N

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

de modes au voisinage de-7f0, c’est-a-dire kydQ. La fonc-
tion k? joue ici le role de la répartition spectrale u(k)
du chapitre précédent. On comprend ainsi pourquoi
I'importance a priort de I’émission spontanée croit avec
I'énergie de la transition considérée.

Les modes dont I’énergie n’est pas égale (& T' pres)
a ;fo + Z‘,: ne peuvent induire de transitions réelles.
Ils sont néanmoins couplés & Patome. Leur effet est de
déplacer les niveaux d’énergie atomiques et peut étre
décrit en termes de transitions virtuelles : émissions et
réabsorptions virtuelles d’un photon qui mélangent
chaque état d’énergie de 'atome & tous les autres. Le
déplacement d’énergie correspondant est une self-énergie
car il existe en I'absence de tout photon. Il est & 1'ori-
gine du Lamb-shift (28).

Remarquons que I'état 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 & partir de
I'état fondamental.

3% Aspect angulaire du processus d’émission
spontanée. — Les photons émis sous I'effet des fluctua-

=
tions dQ), e, ont tous le méme moment angulaire déter-

N
miné a partir de ¢, (cf. I, B, 4). Par suite de la conser-

vation du moment angulaire lors de la transition, ce
moment angulaire est aussi celui de Patmosphére élec-
tronique de I’état excité (pour 'atome de mercure, J est
nul dans I'état fondamental). Comme nous nous inté-
ressons & un sous-niveau hyperfin particulier F de I’état
excité, le moment angulaire électronique est, d’apres le
théoréme de Wigner-Eckart, proportionnel au moment
angulaire total. La probabilité pour que le moment
angulaire électronique ait une certaine direction dépend
donc de P’état angulaire o,,, de 'atome dans I'état
excité ; 1l s’ensuit que la probabilité d’émission d’un
photon :;;\ dépend de g, L’interaction entre 'atome

excité et les fluctuations dQ,_Z;\ présente donc un carac-
tére anisotrope. C’est ce qu’exprime la relation (111, B, 1, ¢)
qui présente beaucoup d’analogies avec la relation
(I, A, 1, ¢) étudiée lors du processus d’absorption,
comme nous I'avons déja souligné plus haut.

De la méme facon que dans le § A, on verrait égale-

- .
ment que la polarisation ¢, doit étre « cohérente » (m o,
ni 67, ni ©t), si 'on veut que la probabilité d’émission
-> .
d’un photon e, soit sensible a I’état angulaire trans-
versal o,,,. de 'atome dans l'état excité (A, # O
pour m # m'). .

4° Détection optique de I’état angulaire du sys-
téme atomique dans I’état excité. Les propriétés
découlant de I'expression (111, B, 1, ¢) et que nous venons
d’analyser ont une conséquence importante :

-»

L’observation de la lumiére de fluorescence Li(e,)
émise dans une direction donnée et avec un état de

- .
polarisation e, donné permet de détecter optiquement
toute évolution de I’état angulaire du systéme atomique
dans D'état excité. L’évolution de I'état angulaire trans-

versal est détectée lorsque la polarisation :;\ est « cohé-
rente », Cette propriété est a la base de toute une série
de méthodes de détection optique de la résonance
magnétique dans ’état excité. On peut répéter ici tout
ce qui a été dit dans le § IIl, A, 5 en remplacant w, u’
par m, m’ et :;\o par ;;\.

En particulier la formule (I11, B, 1, ¢) prévoit I'exis-
tence d’une modulation de la lumiére de fluorescence
aux fréquences w et 20 lorsqu’on effectue la résonance

magnétique dans I’état excité et lorsque la polarisation_:e;\
est cohérente (w est la pulsation du champ de radio-
fréquence). Ces phénomeénes ont été mis en évidence
par Series (22) et sont désignés sous le nom de battements
lumineuz (light-beats).

Le terme de battements lumineux fait songer a un
battement entre deux ondes lumineuses dont les fré-
quences différeraient de © ou 2w ; ce qui impliquerait
I'existence d’une phase bien définie pour chacune de
ces ondes. En fait, le medéle que nous avons choisi ici
pour décrire le faisceau lumineux permet d’ignorer a
tout instant la phase de Ionde lumineuse. La modu-
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lation de la lumiére de fluorescence est donc plutdt
due aux deux faits suivants :

a) La probabilité d’émission d’un photon _;;\ par un
atome donné dépend de I’état angulaire de cet atome ;
elle est donc modulée par la précession du moment angu-
laire transversal.

b) Lorsque o,,,” # O, les précessions de Larmor des
diflérents atomes sont en phase, et par suite également
les modulations des probabilités d’émission; ce qui

—

entraine une modulation globale de la lumiére L.{e)
émise par la vapeur.

50 Effets de ’émission spontanée sur I’état excité

de 'atome. — Les fluctuations dQ, Z;\ ne sont pas les
seules a agir sur 'état excité de 'atome. Pour avoir
Peffet global de I’émission spontanée sur cet état excité,
il faut sommer sur tous les angles solides dQ et toutes

les polarisations possibles -e}. L’interaction globale prend
alors un caractére isotrope. A priort, aucune direction
de T'espace n’est privilégiée.

Il s’ensuit que les atomes dans I’état excité ont la
méme self-énergiec AE et la méme durée de vie radia-
tive T = 1/T', quel que soit I’état angulaire dans lequel
ils se trouvent. C’est ce qu’exprime I'équation (111, B, 1,4)
(AE n’apparait pas dans cette équation car les sous-
niveaux m et m' ont le méme déplacement AE).

6° Effets de ’émission spontanée sur 1’état fonda-
mental de I’atome. — Les atomes qui retournent a
I'état fondamental par émission spontanée introduisent
dans cet état une image de ce qui se passe dans I’état
excité. Cest ce qu’exprime I'équation (ITI, B, 1, b).

La restriction m — m’ = p — p’ sur la sommation
qui figure dans cette expression a la signification sui-
vante : un photon d’émission spontanée a une pola-

N
risation e, qui, dans le cas général, est une superposition

lindaire des trois vecteurs orthogonaux u,, g, u_
(cf. § I, B, 4). Lorsqu'on somme sur toutes les fluctua-
-—

tions d), e,, toutes les superpositions ont une proba-
bilité égale a priort. 1l en résulte que tous les effets liés
au fait que ;;\ est une superposition linéaire se moyen-
nent globalement a zéro. On peut donc, pour calculer
Ieffet global de I'émission spontanée, sommer indépen-
damment sur les trois états de polarisation ¢+, 6~ etm

qui correspondent & u,, u_, uy. La condition :

m—p=m —p
en résulte.

Une conséquence de cette condition est qu’il n’ap-
parait de cohérence hertzienne ¢,,. dans I'état fonda-
mental par émission spontanée que s’il en existe aupa-
ravant dans l’état excité. Cect se comprend bien
physiquement. A cause de son caractére isotrope
a priori,I'émission spontanée ne peut changer globalement

la direction angulaire privilégiée du systéme atomique
lorsqu’elle le fait passer de I’état excité a I'état fonda-
mental. Insistons sur le fait que cette propriété n’est
vraie que de fagon globale. Lors d’un processus d’émis-
sion spontanée individuel, le moment angulaire emporté
par le photon a une direction déterminée, ce qui entraine
en général un changement de direction pour le moment
angulaire atomique (expériences de corrélation angu-
laire). Mais ce changement de direction varie aléator-
rement d’un processus a l'autre, ce qui entraine la pro-
priété globale précédente.

70 Différences entre les processus d’absorption et
d’émission spontanée. — Ces différences sont de deux
sortes

a) Différences d’ordre de grandeur. — Avec les
intensités lumineuses utilisées, absorption (ou I'émis-
ston induite) du faisceau lumineux qui excite la réso-
nance optique des atomes produisent sur les niveaux

. . I
d’énergie atomiques des effets (T‘— ) AE') beaucoup plus
p
petits que ceux de I’émission spontanée (I' = 1/7, AE).

Dans les expériences réalisées sur le mercure et qui sont

. . I
décrites plus loin, les valeurs obtenues pour T et AT

avec les sources lumineuses les plus intenses sont de
I'ordre du hertz alors que I' et AE sont de 'ordre du
mégahertz,

Les effets du faisceau lumineux sur les miveaux
d’énergie ne peuvent donc &tre observés que sur l'état
fondamental qui, étant stable dans le vide de photons,
n’a pas de largeur naturelle en absence de toute autre
perturbation.

b) Différences d’aspect angulaire. — L’isotropie des
fluctuations du vide fait que tous les sous-niveaux de
I'état excité ont la méme self-énergie AE et la méme
largeur naturelle I Dec méme, tous les sous-niveaux
de I’état fondamental ont la méme self-énergie. L’émis-
sion spontanée ne différencie donc pas entre eux les
différents sous-niveaux Zeeman.

Par contre, dans le cas de I'absorption d’un faisceau
polarisé dirigé, il est possible d’élargir et de déplacer
différemment les sous-niveaux de I’état fondamental.
Cette propriété est trés importante pour I'observation
expérimentale de AL’ : AL’ éiani noyé duns la largeur
naturelle I' du niveau excité, on ne peut en effet espérer
I’observer sur une transition optique. Par contre, si le
faisceau lumineux déplace de fagon différente deux
sous-niveaux de I'état fondamental, on peut détecter
AE’ par un déplacement de la raie de résonance magné-
tique.

Enfin, on ne peut faire varier les eflets liés a I’émission
spontanée et qui existent a priori. Par contre, on dis-
pose de plusieurs paramétres pour agir sur T, et AE’
(intensité lumineuse, répartition spectrale, polarisation).
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C. — Evolution globale de I’état excité

1° Résultats théoriques. — L’évolution globale dans
le temps du systéme atomique est décrite par le systéme
d’équations différentielles couplées (11, B, 1). Nous
commencerons par étudier 'équation (11, B, 1, b). Ce
choix est dicté par les deux raisons suivantes :

d(@)

a) Le terme 7 Omms = — o, est particuliére-

ment simple (ceci résulte de Pisotropie de I'émission
spontanée).

b) Le temps de vie v de I'état excité est, par hypo-
thése, trés court devant celui, T, de ’état fondamental.

Ces deux propriétés permettent, comme nous le ver-
rons plus loin, de déterminer aisément la solution de
Péquation (11, B, 1, b) qui s’écrit (cf. équation II, 18
de J — P1) :

d

[’l‘tcmm’
I - —> adi—d ,
= g2 mlaD w) (w65 m) o ¢ (1HED)
i’

—Topm —tw,(m—m")opm

— L’interprétation physique de (111, C, 1) est trés
claire. L’évolution globale de 'état excité au cours du
temps est déterminée par :

a) L’excitation optique qui, en quelque sorte, « pré-
pare » D'état excité & partir de Détat fondamental
(1T terme).

b) L’émission spontanée qui vide D'état excité
(2¢ terme).

¢) L’interaction avec le champ magnétique ; préces-
sion de Larmor (3¢ terme).

— Nous supposons ici que nous n’effectuons pas la
résonance magnétique dans I'état excité, cas sur lequel
nous reviendrons a la fin de ce chapitre. Par contre,
nous supposons que la « cohérence hertzienne » o,
existe initialement dans 1’état fondamental et nous étu-
dions les conséquences de cette situation sur I'évolu-
tion de I'état excité. Si cette cohérence hertzienne, o,,,,-,
est introduite dans l'état fondamental par un champ
de radiofréquence, nous supposons-I'amplitude de ce
champ suffisamment petite et la durée de vie de I'état
excité suffisamment courte pour qu’il n'y ait aucune
action directe de ce champ de radiofréquence sur I'état
excité.

Rappelons également la condition que nous avons
introduite dans le § I1I, A et qui jouera un réle impor-
tant dans la suite de ce travail :

I

We >
f Tp

(111, C, 2)
(I'effet Zeeman est grand devant la perturbation asso-
ciée au processus d’absorption).

— 81 nous faisons passer dans le 16T membre les 2° et

3¢ termes du 28 membre de (I11, C, 1), nous obtenons
une équation différentielle linéaire homogéne en 6,
avec second membre :

d . ,
;zz Cmm’ + [P _J’._ l,(nL —m )me]o‘mm,

I - —> L , (l[]’C’ 3)
=T—’)Z(mle7\oD|u)(p. |e;\°D | m N
e’

Nous voyons ainsi que I'évolution globale de I'état
excité est couplée a celle de I'état fondamental. Pour
intégrer (111, C, 3), il faut connaitre I’évolution de o

uw’
Il est commode d’écrire o, sous la forme :
__ a—ilu—woert
Oup’ = € ! Pun
Nous séparons ainsi la variation principale de o,

due a 'interaction avec le champ magnétique et décrite
par I'exponentielle @ “{#~#19f" ¢t 13 variation due au
couplage avec le champ de rayonnement, contenue
dans p,, . Cette variation se fait avec des constantes
de temps de Uordre de T, (ce point est démontré rigou-
reusement dans J — P2).

La solution de I'équation (111, C, 3) sans 2¢ membre
s’amortit avec une constante de temps v = 1/I". Dés
que t — &, > 1/, le régime transitoire correspondant
a disparu. Le 2¢ membre de (III, C, 3) est une somme
de fonctions oscillant aux fréquences (g — w')w, et dont
Pamplitude p,, varie avec des constantes de temps T,
Comme T, est trés long devant le temps propre T associé
4 I’équation sans 2¢ membre, 1l est trés facile de calculer
la solution de (III, C, 3). La solution forcée, oscillant
aux fréquences (p — p')o; et obtenue en considérant
tout d’abord p,,- comme une constante, suit le mouve-
ment lent de p,,- parce que T, >> 7. On trouve ainsi :

15 imla,Blw) (e ablm)
Ty 24 TF ifim — m)w, — (i — @] o)
13N}

(I11, C, 4)

On constate sur équation (I1I, C, 4) que le mouve-
ment de oy, (f) s'effectue aux fréquences de Larmor -
(r — p)oy de létat fondamental. Il apparait aussi
clairement que 'amplitude et la phase du mouvement
de 6,,, dépendent du champ magnétique (w,, wy).

Omm’(t) =

20 Analyse du mouvement angulaire global de
I’état excité. — Le fait que I'état excité évolue globa-
lement aux fréquences de Larmor (n — p')o; del'état
fondamental peut surprendre au premier abord. En
effet, si nous considérons un atome particulier, cet
atome précesse bien a la fréquence o, pendant les
séjours qu'il fait dans ’état excité; mais, & l'instant ¢
un trés grand nombre d’atomes se trouvent dans cet
état : cc sont ceux que I’excitation optique y a amenés
3 un instant égal ou antérieur & ¢ et qui ne 'ont pas
encore quitté a l'instant ¢ Il faut déterminer I'état
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angulaire individuel de tous ces atomes si 'on veut
décrire I’évolution globale de I’état excité & 'instant ¢,

a) Mouvement de op induit & partir de celui de oy,
— Nous avons rattaché plus .haut (ef. § l', A, 3) o,
et G, & des grandeurs physiques angulaires (I';, I,
F2_ ...). Dans le plan complexe, et en labsence de tout
couplage, o, et o,, tournent aux fréquences
(m'— m o, et (@ — o, Nous voulons étudier le
mouvement global de la partie de 6,,,, qui est couplée
4 o, (le couplage affecte trés peu o,,. qui continue
a tourner a la fréquence (u — p')wy).

Désignons par do,,,(t, t') la valeur, & I'instant ¢, de
la grandeur o,,, - pour ceux des atomes qui, excités
dans un petit intervalle de temps dt’ au voisinage de
Pinstant ¢ <<t n'ont pas encore quitté D'état excité
a I'instant ¢: L’état angulaire global o,,,,/(t) est la résul-
tante de tous les do,,,-(t, ') pour ¢ <t

Le d_()éphasage entre doy,,(t, t} et 6,,.(t) ne dépend
que de ¢, et ne varie pas au cours du temps. Nous avons
en effet :

dt - , - —> , .
domm'(t, t) = T_p {(m| 3D judrlwn 13)\.,D. | m") G (t).

Il est donc le méme que celui qui existe entre

Aoyt — 0, t — 0) et Gyt — B) (voir fig. 7).

, (1
/

// dd‘mm, (1,1-6) mm‘“ t)

/
/
/

7g-glwe (p-t) w0
(m-m')we\ \\\\
4oy e (1-0,1-0)
FI1G. 7.

L’angle entre do,n,t, t} et dop,,(t —
donc égal a (u — ).

Entre t — 0 ett, do,,, (¢
(m — mw,0;

0, t —0) est

— 6,7 — 0) tourne d’un angle
d’autre part, P'émission spontanée a
) détruit en }J&I‘Lie cetie sldljdcul \.llu 5& trouve ainsi
réduite a I'instant ¢ par le facteur e—T®, '
dopp(t, t — B) est donc e-T® fois plus petit que
dopm(t, t); les deux grandeurs forment entre elles un
angle égal a [(m — m)o, — (1 — "osr]6.
Pour avoir la valeur globale Gmm’(t), nous avons donc
4 composer un ensemble de vecteurs correspondant
aux diverses valeurs de 0 et se disposant suivant un
éventail. do,,, (¢, t) suit le mouvement de Oy’ (t); 1l en
est donc de méme pour I'éventail tout entier. o, (1)
tourne donc a la méme vitesse que G (t). .

Lorsque (m — m')w, — (@ — p')oy « T', Pouverture
de cet éventail est trés petite. La résultante a sa valeur
maximum et est dirigée suivant dop,,(t, ). Lmsqu on
augmem‘e le champ, P’éventail s’ouvre et tend a devenir
isotrope a la limite (m — m" Yo, — (u — plor > I'. La
résultante 6,,,/(t) diminue donc et tend vers zéro lorsque
le champ augmente ; cette résultante tourne également
par rapport a da,,,-(t, t) ('angle de rotation limite est
de wt/2).

Cette image permet d’interpréter physiquement tous
les termes qui figurent dans expression (111, C, 4). En
conclusion la partie de 6,,,/(t) qui provient de o,,(t)
tourne a la méme fréquence que o, (), c’est-a-dire
(0 — p)op. Le déphasage en champ nul de ces deux

grandeurs provient uniquement de la polarisation e;\
Lorsqu’on augmente le champ, l'amplitude de 6pp-
diminue et tend vers 0 ; il apparait un déphasage sup-
plémentaire qui varie de 0 a /2.

b) Analogie avec la théorie des circuits électriques. —
Le résultat précédent peut s’établir encore plus sim-
plement de la fagon suivante. La structure mathéma-
tique du systéme (11, B, 1) (systéme différentiel linéaire
4 coelficients constants) permet de I'interpréter de fagon
trés imagée en termes de circuits électriques (ou méca-
niques) :

o) Les différents « circuits » 6,/ Gpp’ - - - 0nt chacun
une fréquence propre (u — w)op, (m — m)w, ... Cecl
4w 4

résulte des expressions i Cuw’ et~d—t Cmm’-

B) Les circuits 6,,,  sont amortis avec une constante

d@)

de temps égale a T (terme—dT cmm'); les circuits o,
avec une constante de temps de lordre de T,
d)
T
dt
beaucoup plus amortis que les circuits .

) Les différents circuits o, et 6,,,,- sont couplés entre

(terme uu’) . Comme T, > 7, les circuits Gy, sont

t
Supposons que nous lancions le circuit o,  sur sa
fréquence propre, tous les autres circuits étant au
repos. Admettons, ce que nous justifierons de fagon
précise dans le paragraphe suivant D, que l'oscillation
de - est trés peu affectée par le couplage (Nous verrons

d) d2)
eux {termes ?“—cmm» et a Oup ) -

f . R
€T 1ait que cette oscillation 2 =2 "“'quence (" & \"\f

légérement déplacée et qu’elle s’amortit avec une cons-
tante de temps de I'ordre de T,. Ceci résulte de la condi-

. I .
tion wf>>T—). Sur un intervalle de temps court

devant T,, mais long devant 1, l'effet du couplage
SUT G, est équivalent & une excitation du circuit o,y
a la fréquence (. — p')wy. Pour que o, puisse «sui-
vre», il faut que la fréquence imposée (u — p')w; tombe
a Pintérieur de sa bande passante, qui a une largeur
I'=1/t et qui est centrée autour de Ja fréquence
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{m — m)w,. Le fait que les fréquences propres solent
différentes entraine par ailleurs un déphasage entre les
mouvements de 6, et 6, Toutes les propriétés de
Pexpression (111, C, 4) se comprennent ainsi aisément.

L’image que nous venons de donner est trés générale
el s’applique avec succés a tous les effets liés au cycle
de pompage optique et qui dépendent du champ
magnétique (Les différentes fréquences propres varient
en effet avec le champ). Inversement, elle permet de
préciser dans quelles conditions un effet varie avec le
champ magnétique : lorsqu’un mouvement du moment
angulaire dans I'état excité ou fondamental est induit
par émission ou absorption de photons a partir d’un
autre mouvement de fréquence propre différente, 'ampli-
tude et la phase du mouvement induit varient avec le
champ magnétique.

Remaroue. — En général w, # w;. La seule possi-
bilité pour que les fréquences propres soient les mémes
est m—m' =0, p—p =o0. Le couplage entre les
grandeurs longitudinales de I'état excité et fondamental
est donc le seul qui n’'introduise pas d’effets dépendant
du champ.

¢) L'effet Hanle. — L’étude de I’effet Hanle (30) qui
est connu depuis fort longtemps peut se faire trés sim-
plement & partir des résultats que nous venons d’établir.
Elle correspond au cas p =/, m # m'.

La «cohérence hertzienne » 6,,,,- introduite dans I'état
excité provient alors uniquement du champ de rayon-

nement. La polarisation _;7\0 doit étre « cohérente ».
L’état excité acquiert un moment angulaire transversal
qui provient uniquement de celui du photon absorbé
et qui est fize (pour étre plus précis, 1l évolue avec des
constantes de temps de 'ordre de T,, comme il ressort
de 111, C, 4).

En champ trés bas, (m — m')o, <« I', la direction du
moment angulaire transversal de I’état excité est déter.
minée par la direction correspondante pour le photon.
Lorsqu'on augmente le champ, le moment angulaire
transversal de I'état excité diminue et sa direction
tourne ; ce qui entraine une dépolarisation de la lumiére

>
de fluorescence Li(e;) et une rotation du plan de pola-

-

risation. Rappelons que la polarisation e, doit étre
-

cohérente si on veut que la fluorescence L(e;) soit

sensible au moment angulaire transversal (« cohérence
hertzienne » 6,,,), de 'état excité (cf. § I1I, B, 4).

On peut dire encore que I'effet Hanle apparait comme
une excitation d la fréquence 0 du mouvement angulaire
transversal de Uétat excité.

d) Effets du mouvement angulaire transversal de
Pétat fondamental sur D'évolution de I'état excité. —
Si I'étude précédente permet de retrouver alsément
I'effet Hanle, elle laisse prévoir également certains
résultats nouveaux rvelatifs & l'état excité : lorsqu’il

existe un mouvement angulaire transversal global dans
létat fondamental (6, # 0), ce mouvement peul se trans-
mettre au moment angulaire aussi bren longitudinal que
transversal de Uétat excité.

a) Effets sur le moment angulaire longitudinal :

woE

Pour que o,, ¢t g,,, soient couplés, il faut que la

’
n=m,

polarisation ;;0 soit « cohérente ». Ceci résulte de 'expres-
sion (111, C, 4) et se comprend aisément a partir de la
conservation du moment angulaire lors du processus
d’absorption. Le moement angulaire longitudinal de
Iétat exzcité oscille alors & la fréquence (p — p')oy,
pourvu toutefois que w; ne soit pas trop grand devant I'.

Comment détecter cette vibration du moment angu-
laire longitudinal de D'état excité & la fréquence de
I’état fondamental ? Le plus simple est d’observer la

- -
lumiére de fluorescence L.(e;) en choisissant pour e

une polarisation non cohérente (r, 6+ ou 67). En effet,
dans ce cas, LF(_e}) ne dépend que de o, (cf. § 11, B, 4),
et la modulation de LFC:;\) reflete uniquement celle du

moment angulaire longitudinal de 1'état excité.

-
Ce résultat peut paraitre évident : la polarisation e,
étant « cohérente », la lumiére absorbée par la vapeur,

—

L,(e,), est sensible & o, - (avec . # p') et est par suite
modulée a la fréquence (u — p'joy (cf. § III, A, 5)
(C’est le phénoméne bien connu d’absorption modulée

de Dehmelt). La lumiére absorbée étant modulée, il
—
semble normal que la lumiére réémise L.(e,) le soit

aussl, et & la méme fréquence.

En résumé, dans l'expérience que nous venons de
décrire, la cohérence hertzienne 6,, de 'état fondamen-
tal produit une modulation des populations o, de
Iétat excité (il faut pour cela utiliser une excitation en

N
polarisation e, «cohérente »). La lumiére de fluorescence,

observée en polarisation « non cohérente »—e);\ n’est sen-
sible qu'aux valeurs de opp; elle est donc modulée
a la fréquence de I’état fondamental. On peut, par suite,
détecter les résonances de I'état fondamental a I'aide

de la modulation de la lumiére absorbée LA(:;)\.,) et de la

~
lumiére de fluorescence L,(e;).

Il existe cependant une différence importante entre
— —

L,(e) et L(e;). La modulation & la fréquence (. — p')oy
de la lumiére absorbée ne varie pas avec le champ
magnétique Hy alors qu’il n’en est pas de méme pour
celle de la lumiére réémise (en effet, d’apres (111, C, 4),
Pamplitude et la phase de la modulation de 6,,,, varient
avec H,). Ceci provient du fait que I’état excité répond
a une excitation donnée avec un retard moyen T. Il
ne peut donc refléter le caractére périodique d’une exci-
tation que si le retard 7 n’est pas trop long devant la
période 1/w, de cette excitation. On peut dire encore,

et de fagon plus géxlérale, que LA(_;N) détecte le mouve-
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-

ment méme de 6, alors que L(e,) détecte le mouvement
induit sur un autre systéme de fréquence propre diffé-
rente (nulle dans le cas présent, car m = m').

Les techniques de modulation proposées par Dehmelt
pour détecter la résonance magnétique sont donc tou-
jours valables sur 'absorption. En ce qui concerne la
fluorescence, la méthode est limitée aux champs faibles.
Dans le cas du mercure, le champ critique qui corres-
pond a la condition w; ~ I' est de 'ordre du millier de
gauss. La valeur importante de ce champ est due au
fait que la structure Zeeman de I'état fondamental est
purement nucléaire.

B) Effets sur le moment angulaire transversal :

m#m.

wFE Y

Pour simplifier I'interprétation, supposons que la
—_

polarisation e, n’est pas cohérente, c’est-a-dire qu’elle
_ N 2 \ A .
est at, 6~ oum. Dans ce cas, o,,, n’est pas couplé g, :

le moment angulaire longitudinal de I'état excité ne
—
vibre pas. En outre, la lumiére absorbée L,(e,) ne

dépend pas de o,,  (avec p # ') et n’est donc pas
modulée. On s’attendrait alors & ce que la lumiére de
fluorescence ne soit pas modulée. Or, ce n’est pas le cas.

En effet, comme nous l'avons vu plus haut
(cf. § 11, C, 2), le moment angulaire transversal de 1'état
excité 6,,, exécute un mouvement forcé a la fréquence
(v — w)wp par suite du couplage avec I'état fonda-
mental. Ce mouvement de 6,,,,- (avec m # m') se détecte
sur la lumieére de fluorescence si la polarisation _e;\ est

« cohérente » (¢f. § 111, B, 4) et la modulation de LF(;;_)
refléte alors uniquement ce mouvement angulaire trans-
versal.

En résumé, dans cette deuxiéme expérience, une

excitation en polarisation non cohérente ;7\0 fait appa-
raitre une « cohérence hertzienne » g, dans I'état
excité s'il en existe une, g, ,,, dans I'état fondamental.
Bien que les populations o, de I'état excité ne solent
pas modulées, la lumi¢re de fluorescence 'est, et cela,
a la fréquence de I'état fondamental, si la détection se

. . . hd
fait en polarisation « cohérente » e,.
Comme dans le cas « analysé plus haut, le mouvement

iR
détecté par Lg(e;) est un mouvement induit. Il varie
donc avec le champ et n’est important que si la diffé-

S A ITEYIA VI
L I o e A

rence des {Téquences propres (w
n’est pas trop grande devant I'.

Dans le cas du mercure, w; &« ©,. Le champ critique
correspond donc & w, ~ I' et est de 'ordre du gauss,
c’est-a-dire mille fois plus petit que dans le cas «. Le
comportement avec le champ du mouvement induit
dans I'état excité doit donc, dans ce cas, étre trés diffé-
rent pour la partie longitudinale ct pour la partie trans-
versale du moment angulaire. Cela permet de séparer
facilement les deux effets.

Nous verrons plus loin que Pexpérience confirme bien

I'existence de tous ces phénoménes (modulation de

N
Li(e)) & la fréquence w;; variation avec le champ de
cette modulation en amplitude et en phase).

Remarque. — « Cohérence hertzienne » entre niveaux
hyperfins.

Dans le cas ou la largeur de la raie excitatrice A n’est
pas petite devant la structure hyperfine S,, on peut
exciter simultanément les différents niveaux hyperfins
de I'état excité. En plus de la cohérence opp,pn entre
sous-niveaux Zeeman appartenant au méme niveau
hyperfin, il faut également envisager la cohérence entre
sous-niveaux Zeeman appartenant a des niveaux hyper-
fins différents opmp/m .

Cependant, si S, > Iy la distance entre les
niveaux Fm, ’'m’ est trés grande devant la largeur
naturelle I' des niveaux excités; l'expression don-
nant 6p,,. 5/ €t qui est analogue a (111, C, 4) contient
alors au dénominateur des quantités du type I' 4- IS, ;
OFm;F'm: Peut alors étre négligé devant opp.pm-. La
matrice densité dans I'état excité se décompose en une
série de sous-matrices relatives chacune & un sous-
niveau hyperfin. Pour faire le calcul du cycle de pom-
page optique, on peut alors étudier séparément Deffet
de chaque composante hyperfine, puis sommer indé-
pendamment sur ces composantes.

(Par contre, s1 'on augmente sulfisaimnment le champ,
de fagon que deux sous-ntveaux Fm, ['m’ viennent a se
croiser, on ne peut plus négliger Gy 7y, tout au moins,
tant que la distance des deux niveaux Fm, F'm’ reste
de Vordre de T'. Les effets nouveaux liés 4 Papparition
de cohérence entre les niveaux Fm, I'm’ sont les effets
de croisement de niveaux découverts par Franken (20)).

Remarque, — Pour la raie 2 537 A, 61S;, <> 6°P, du
mercure, la structure hyperfine dans I'état excité S,
est trés grande devant la largeur naturelle T'.

Par contre, pour la transition 6'Sy <+ 6'P; des 1so-
topes impairs du zinc et du cadmium, S, est de I'ordre
de I'. L’étude théorique et expérimentale de cc cas
fait actuellement I'objet d’une étude au laboratoire,

3° Cas d’une résonance magnétique dans I'état
excité. — Il faut alors ajouter au 22 membre
de (I11, C, 1) un terme — i[¥,,, 6]um’ décrivant 'évo-
lution sous I'effet du hamiltonien de radiofréquence J€,,.
un mouvement induit & partir de celui de o, 1l peut
étre excité directement par le champ de radiofréquence
H,eiot. La précession de g, se fait alors a la fréquence
(m — m)o.

En pratique, les expériences de résonance magné-
tique dans I’état excité ont toujours été faites dans des
conditions ot il n’y a pas de « cohérence hertzienne»a,, -
dans I'état fondamental, et ol toutes les populations o,
des sous-niveaux de cet état sont égales. Les intensités
lumineuses excitatrices utilisées étaient trop faibles

Le mouvement de a_..- n’est plus alors uniquement
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pour orienter I'état fondamental. Si 'on tient compte
de la relaxation thermique de cet état caractérisée par
le temps @, on s’est toujours placé dans des cas ou :

> 0.

Dans ce cas, la matrice densité 6,, de I'état fonda-
mental est un multiple de la matrice unité et (111, C, 1)
s’écrit alors :

(0)
domr o), ) .
c(;"tm = —,’In‘—m — o —i(m—m") 0,6,,m — i[ICqe, 6] mm’
p
(LI, G, 5)
avec :
o, - D e Dl|m
cmnl'—‘21+1 <’nle7\u |V'><l~1'|e7\o |m>
w

(Ng est le nombre d’atomes de la vapeur).

Nous renvoyons aux travaux théoriques de Barrat (3)
sur les battements lumineux pour I’étude de I’évolution
de I'état excité qui est décrite par (111, C, 5). Signalons
également qu’il est possible de donner une image phy-
sique trés simple des effets de cohérence hertzienne intro-
duits par le champ de radiofréquence en se plagant dans
le référentiel tournant & la fréquence w. Nous renvoyons
pour cela a la publication de Brossel (12) citée en réfé-
rence.

Le cas ou I'intensité lumineuse est suflisammment forte
pour que I’état fondamental soit orienté (T, < ©) et
ou l'on effectue la résonance magnétique a la fois dans
I'état excité et dans I’état fondamental (soit que 'on
mette deux champs de radiofréquence, soit que 'on
mette un seul mais avec une amplitude suflisanment
grande et dans un champ directeur H, suffisamment
bas) n’a jamais été étudié sur le plan théorique et
expérimental. Les équations d’évolution couplées que
nous donnons dans ce travail peuvent servir de base
a une telle étude.

D. — Evolution globale
de Pétat fondamental

19 Résultats théoriques. — Pour avoir I'évolution

d . .
globale de I'état fondamentalztouu:, il faut ajouter a

Pévolution propfe; — . — o, les effets de 'exci-
. .da .
tation optique - 6y, qui arrache les atomes de I'état
s , d?)
fondamental et ceux de I'émission spontaneegl—cuu'

qui les y fait retourner.
Comme nous Yavons vu plus haut (cf. § LI, B, 6),

, de . .
le processus de l'etombeeﬁ 6,y fait intervenir o,

avec m — m' =y — p’. Si nous remplagons ¢, par
son expression (L1, C, 4) obtenue dans le chapitre pré-

cédent (en remplagant toutefois les indices p et p' par
p” et u”), il vient Péquation (I1V, 1) de J — P2 :

d
A= (21,, +IAE’ )ZAuu”Gu

I
( 3T, —IAE’ ) ZGuu"i\u"u

(111,D,1)
BU-M TuTu” I
+T Z WD {(p— ) op— (" — ") o]
—l(("' p')wfcu.u.
avece
Biti= > (m[e, B | ") (u" |6, B | m')
o (111, D, 2)

m—-m'=u-—p’

CulF,mym—uy, W)Cu(F,m";m"'—p’, ')

On voit ainsi que g,/ est couplé linéairement a tous
les autres éléments de la matrice densne dans I’état
fondamental.

. 1
On montre dans J — P2 qu’on peut, puisque oy >T

nétrli;‘er dans le 2¢ membre de (111, D, 1) tous les termes
qui font intervenir o v = avec p’ — p” # @ — ', Clest
« Vapprozimation séculaire ». L’expressmn (IT1, D, 1)

prend alors une forme plus simple :

d
dt Ouu’
I AT
— [ZTI‘;, (ApptrAp ) +AE (A —A u’u')] Ouu’
: - (I D, 3)
+ -T—p ug; F+L( (J*—y'l)((")e_(")f) Gpu”
wop=p"—n

-~ )30,

L’erreur commise sur la solution de (111, D, 1)
lorsqu’on remplace (I, D, 1) par (I1l, D, 3) est de

1
Pordre de —+
oflp

20 Interprétation physique de I’approximation
séculaire. — L’image des circuits électriques qui a été
donnée plus haut (cf. § I11, C, 2, b) convient trés bien
pour interpréter physiquement I’équation (111, D, 1) et
I’approximation séculaire.

On peut considérer les différents éléments de la
matrice densité o, comme représentant des circuits
ayant chacun une fréquence propre (p — p')wp Leflet
global du cycle de pompage optique apparait comme
un couplage entre ces différents circuits, ce qui les
amortit avec des constantes de temps de l'ordre de T,
Le couplage entre les circuits o, - et 6,,» n’est echace
que s1 leurs bandes passantes se recouvrent. L’écart
entre les fréquences propres [(w — p') — (u" — u")]ey,
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ne doit donc pas &tre trop grand devant la bande pas-

I M 9
santeT Comme par hypothése mf>>T , cecl n’est

possnble que si g —p' =p" —p".

30 Circulation des populations et de la « cohé-
rence hertzienne » le long du cycle de pompage
optique. — Il convient de bien distinguer dans
(I1I, D, 3) les termes provenant du processus d’absorp-
tion et ceux provenant du processus d’émission spon-
tanée.

L’absorption ne couple eflicacement o,,, qu'a lui-
méme (cect résulte de l'approximation séculaire). Ce
couplage est direct et ne varie pas avec le champ.

mm’

0 wre”

Absorption Emission spontanee

FiG. 8.

e e s L
L’émission spontanée couple a,, & tous les gy r,=

tels que p" — p” = p — ' (y compris o, lul-me;)eu)
Ce couplage se fait par Dlintermédiaire de Détat
excité (fig. 8). L’excitation optique transmet le mou-
vement de Oy 4 6,/ ; ce mouvement se transmet
ensuite de o, & &,, par I'émission spontanée. Les
propriétés de émission spontanée m — m’ = p — p’ et
la condition p. — p' = p” — " entrainent qu’on a, tout
au long de la chaine :
p—pf=m—m'=p—yp. (IIL,D,4)
Ce 2¢ type de couplage n’est pas direct et varie donc
avec le champ. La « transmission » se fait en effet au
moyen d’un circuit, 6,,,’, dont la fréquence propre est
différente de celle des deux autres (elle n’est la méme
quesim —m' =p —p =p" —p’ =

FE— ) | ~. L -a . 1. — : m
usL, pﬂl' auieurs, < > 1 a 4

; le circuit 6,

a passer, (@ — |')wy, tombe a l’intérieur de la bande
passante de o,,, ; elle s’accompagne également d’un
déphasage. Ceci permet de comprendre la signification

du terme

- 7 i, d I’équa-
" T i — o, — ap T fone Tedua
tion (HI;/D, 3), ﬁgure en plus du coeflicient de couplage
“k‘u.

Tp

Thése c. COHEN-TANNOUDJI, 1962 (p.)

proprement dit

Nous voyons donc que la cohérence hertzienne o,/
peut comme les populations, circuler le long du cycle
de pompage optique. La cohérence hertzienne qui est
arrachée a I’état fondamental lors de I’absorption n’est
pas entiérement perdue pour cet état; elle peut y
retourner. On peut dire encore qu’il y a conservation
partielle de la cohérence hertzienne de Uétat fondamental
au cours du cycle de pompage optique.

Contrairement a ce qui se passe pour les populations,
la circulation de cohérence hertzienne est un effet qui
dépend du champ magnétique. Elle n’existe plus
lorsque @, — ;> T'. Ceci est di au fait que la cohé-
rence hertzienne est liée a des grandeurs angulaires
transversales qui ont un mouvement propre, la fréquence
de ce mouvement étant différente dans I'état excité
et dans I'état fondamental.

Plusieurs effets nouveaux relatifs 4 I’état fondamental
découlent de la conservation de la cohérence hertzienne
au cours du cycle de pompage. Avant de décrire ces
effets, nous allons tout d’abord étudier I’évolution des
populations et retrouver les effets habituellement
décrits du pompage optique.

4° Evolution des populations. Matrice de pom-
page optique. Echanges de moment angulaire longi-
tudinal. — Les populations des niveaux yu sont les Cun
qui satisfont a I'équation suivante qui se déduit faci-
lement de (IIL, D, 3) :

do A
fows_ _ Tu: W+T zBu’u’cu'u' (11L, D, )

Posons :

i
BUA i

Pu'—>u = T, _T;

(111, D, 6)
zumlehmwu

,my m— @, ) |2

e —

1 L _ .

T—p| (@' | e Dfm)|® est la probabilité par unité de
temps de passage du niveau ¢ au niveau m par absorp-
I O T G R 2 R S P S

LIV U Uil puuLune clo' | M\ iy s T Oy (A | ©DL 1A PTUS
babilité relative de passage d’un niveau m déterminé a
, . , 2 . .

Pun des nmiveaux p par émission spo’ntanee. P, , repré-
sente donc la probabilité par unité de temps d’un pas-
sage de 'atome du niveau g’ au niveau p. par résonance

. 3 . . . ind
optique, lorsqu’on I'excite avec la polarisation ¢ .
D’autre part, on sait que : Z | Cu(F, m; m—yp,

"
) |2 = 1 (régles de somme sur les coeflicients de Clebsch-
Gordan). On peut donc écrire :
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A
=T Zumm Bl

Z|(m|c)\ |)|(J.)|2|C1, ymym—up’, )|

P
= P .
= Vp—u
7
[

De sorte que, finalement (111, D, 5) peut s’écrire :

d
O'ull- (ZPu_,u)Guu‘l‘ ZPU-—NJ-GU- (lll,D, 7)

L’interprétation en esi alors évidente : la variation
de la population o, dl! niveau g est égale, par unité
de temps, & tout ce qui arrive des autres niveaux p’
diminué de tout ce qui part vers les autres miveaux p.’.

L.a matrice P,_,,- est appelée « matrice ’(%(, pompage
optique ». En général P, - # P, . Létat d’équi-
libre vers lequel tendent les o, correspond donc a des
différences de populations appréciables entre les sous-
niveaux Zeewman. C’est le principe méme du pompage

optique. En particulier, on voit que si la polarsation e;\o
est circulaire droite, les atomes ont tendance a s’accu-
muler dans le sous-niveau de nombre quantique magné-
tique le plus élevé. Le moment angulaire longitudinal
transporté par les photons peut donc se transférer aux
atomes.

Les valeurs propres de la matrice P, - sont les
constantes de temps avec lesquelles les populations o,
tendent vers leurs valeurs d’équilibre. Ces constantes de
temps jouent un role important dans I'interprétation
des transitoires de pompage optique. Les valeurs d’équi-
libre des populations sont données par la solution
stationnaire de (111, D, 7). 1l y a une solution évidente,
tous les o, égaux a zéro, qui n’a pas de sens physique.
Cette solution n’est pas la seule. On peut montrer en effet
que le déterminant associé au systéme (111, D, 7) est
nul. 8i 'on ajoute & une ligne de ce déterminant toutes
les autres, on obtient une ligne formée uniquement de
zéros. Cette méme propriété entraine d’ailleurs que :

d
dt ZG"’“ =0

@

La somme des populations de Pétat fondamental reste
constante au cours du temps (le nombre d’atomes qui
quittent I’état fondamental au cours du temps dt est
égal a celui de ceux qui y retournent au cours du méme
instant). C’est donc uniquement la répartition des popu-
lations entre les sous-niveaux Zeeman qui est modifiée
globalement par le pompage optique.

50 Evolution de la cohérence hertzienne. Cas de
2 sous-niveaux. — Dans ce cas, qul est, par exemple,
celui de 'isotope 1 Hg (qui a un spin nucléaire [ = 1/2),
la matrice densité ¢ ne comporte qu'un seul élément

non diagonal Cijz-1/2 (que nous ne distinguons pas
de o_,p 1/ qui en est mmploxo conjugué).
L’équation (111, D, 3) s’écrit alors :

(lO' —1/3 1 .
1/;[ v [1“2 -+ L(w,—i— E)]O’llz_l/z (111, D, 8)
avec :
I _MApaptAcipap 1 opap T
T 2Ty T, 21212 Tot (o, — op)?

(I[l7 D, 9, Cl.)

E=AE’(A —A )+ L Bl/2—1/2 P((‘)e_ﬁ)f)
1/2 1/2 ~1/2-1/2 T,, 1/2-1/2 Fg—f—(we———w,)'“'
(1, D, 9, b)

L.e pompage optique amortit donc la précession de
Larmor du moment angulaire transversal dans I'état
fondamental avec une constante de temps T,. La fré-
quence de cetle précession est également déplacée d’une
quantité e,

I 2 I
a) Interprétation de T,. —T. comprend deux termes.
2
Le premier :

r A1/2 1z + A -1/2—1/2
T = 2T,

©

est la demi-somme des inverses des durées de vie (dues
a Pexcitation optique) :

1 Ay 1/2 I A—1/2—1/2
= et e
ll/z lp T —1/2 lp
des miveaux -+ 1/2 et — 1/2. Ce terme représente la

disparition de la cohérence hertzienne sous Deffet de
Iexcitation optique qui arrache les atomes & la super-
position cohérente dans laquelle ils se trouvent. Il est

proportionnel a lintensité lumineuse (T—), 1l dépend
p

de la polarisation (A, 1, €t A_ ;) du faisceau
lumineux ; par contre, il ne dépend pas du champ
magnétique.

On peut montrer que le 2¢ terme :

I _lygpop TP
T,2 r] 1/2-1/2 T2 + (@, - wf)z
- . I
est posttif et plus petit que,l—” (On montre en effet dans
2
Pappendice 2 de J — P2 que | 1/2_}/2 est une quantité
C. . . 1
réelle, positive el inférieure a 5 (A 12 T A _yjamnpe))-

I S . ,
- représente donc une restitution partielle de la cohé-

2
rence hertzienne lors du retour a l'état fondamental,
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— est lié a la circulation de la cohérence hertzienne le

2
long du cycle de pompage et dépend donc du champ

. I X
magnétique. T est nul dés que o,
2 2

. T . - I
T est proportionnel a lintensité lumineuse (l_) et
- »
2
dépend de la polarisation (BEI12.

S 1 ,
L’étude de la variation dc,—lr avec le champ magné-

2
. R 1 1
tique permet done de séparer —et —
L
2 g
loin que P'expérience permet de vérifier quantitative-

ment la forinule (111, D, 9, a).

Lorsqu’on effectue la résonance magnétique entre les
sous-niveaux - 1/2, la largeur « d’origine optique » de

. Nous verrons plus

la raie de résonance magnétique est —. On voit donc

I
T,
d’apreés (111, D, 9, a) que cette largeur n’cst pas égale
a la demi-somme des largeurs /11/2 = Ay 1pofTp et
T e = A_jp_1pafTp des deux miveaux 4= 1/2. Elle
est plus fine.

Il y a 14 une certaine ressemblance avec 'effet de la
« diffusion multiple cohérente », bien que les deux phé-
noménes soient entidrement différents. La conservation
de la cohérence hertzienne au cours du cycle de pompage
optique fait intervenir le méme atome. 1l est initialement
dans un état qui est une superposition cohérente des
sous-niveaux de P’état fondamental ; il absorbe un pho-
ton et disparait de I’état fondamental, puis il y retourne,
a la fin du cycle de pompage, dans une superposition
cohérente qui conserve une « mémoire » de la super-
position initiale. Le temps de disparition de la cohé-
rence hertzienne est done plus long que le temps moyen
séparant 'absorption successive de deux photons par
le méme atome.

Dans le phénomeéne de diffusion multiple cohérente,
un atome A qui s trouve dans une superposition cohé-
rente des sous-niveaux de 'état excité, disparait de
Pétat excité par émission spontanée. L’excitation opti-
que se transmet par diffusion multiple 4 un autre atome B
qui se trouve porté dans une superposition cohérente
des sous-niveaux de DPétat excité, conservant une
mémoire de celle de Patome A. Le temps de disparition
de la cohérence hertzicnne globale dans I'étar excitd
est donc plus long que le temps de vie de I'état excité.
C’est ce temps qui est mesuré dans une expérience de
double résonance en présence de diffusion multiple.

b) Interprétation de . — e comprend également deux
termes. Le premicr terme, &' = AE(A,, o —A_ 5 1p)
représente la différence des déplacements, AT'A ;)
et AE'A_,,,_ 4, des deux niveaux & 1/2 dus aux tran-
sitions  virtuelles induites par le faisceau lumineux,
Nous avons analysé ce terme en détail au § 111, A

e deuxiéme terme :

_ I 81/2—1/2 F(we _ (“)f)
1/2—-1/2 T2 + (me _ wf)z’

représente une variation de la fréquence de Larmor de
I'état fondamental, due a la circulation de la cohé-
rence hertzienne le long du cycle de pompage optique.

On peut se faire une image trés simple de l'origine
de ce deuxieme effet. Considérons deux atomes iden-
tiques, A et B, dans ’état fondamental et supposons
que leurs moments angulaires sont paralléles (fig. 9).
Ils précessent donc en phase autour du champ magné-
tique, a la fréquence de Larmor wy.

D

FIG. Q.

Supposons que B absorbe un photon. Pendant le
temps T passé dans I'état excité, le moment angulaire
de B précesse autour du champ a la fréquence de
Larmor @, de l'état excité. En général, o, # o
Lorsque B retourne & 'état fondamental, la précession
de son moment angulaire transversal n’est plus en phase
avec celle de A. Elle a pris de 'avance ou du retard,
suivant que w, — @y et w; sont de méme signe ou non.
Si, a des intervalles de temps réguliers, on répéte ce
cyele de pompage sur B, on voit que la fréquence de
Larmor moyenne de B dans I'état fondamental sera
différente de celle de A. Elle sera augmentée ou diminuée
suivant le signe relatif de o, — wf et oy

Nous voyons ainsi qu’il existe deux types trés diffé-
rents de déplacement de la raie de résonance magné-
tique causés par le pompage optique :

Le premier type, €', est di aux transitions eirtuelles
induiles por le faiscean lumineux. 1l est 1ié divectement
au processus d’absorption et ne varie pas avec le champ
magnétique.

Le deuxiéme type, €, est lié aux transitions réelles

. . o o1
de résonance optique (il fait intervenir T et non AE').
2

Ces transitions réelles modifient la préctlassion de Lar-
mor w; de ’état fondamental en la couplant & celle de
Pétat excité. € est lié 4 la conservation de la cohé-
rence hertzienne au cours du cycle de pompage et varie
donc avec le champ magnétique. ¢ et ¢” sont propor-
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tionnels & lintensité lumineuse (AL,l ); ils dépen-

dent également de la polarisation (A, 15 A jn_y/m

¥ 2-—1/2
By 2.

Nous verrons plus loin que Pexpéricnce a permis de
vérifier quantitativement dans le cas de *Hg tous les
effets nouveaux que nous venons de décrire.

6° Evolution de la cohérence hertzienne. Cas
général, Analogies avec un processus de relaxation
thermique. — Lorsque w, — ;> TI', on peut négliger
la retombée de cohérence hertzienne. La résolution
de (I11, D, 3) est alors trés simple car ce systéme se
réduit a :
dcuu

de [F2 +L(y" y')wf_*_u':uu]cuu' (IT1, D, 10)

avec

r _ 1 [Aﬂ + A“'“”]
Teuw 2L Tp Ty (I, D, 11)
euw = AE'(A,, — A,

\ wi

Tp
A et AL AE’ s’interprétent alors comme la durée de
-

vie et le déplacement du niveau p, causés par I'excitation
optique.

Lorsqu'on ne peut plus négliger la retombée de
« cohérence hertzienne », la résolution du sys-
téeme (I11, D, 3) est beaucoup moins simple, car les
quantités o,,,, correspondant a4 une valeur donnée
de g — ' sont couplées entre elles. Il faut alors diago-
naliser la matrice associée & ce systéme différentiel
linéaire a coefficients constants. On peut montrer de
facon générale que les valeurs propres de cette matrice
ont leur partie réelle négative ou nulle (la démons-
tration mathématique correspondante est donnée dans
I'appendice 2 de J — P2). Pour . % ', on peut montrer
que la seule solution stationnaire du systéme diffé-
rentiel (1[I, D, 3) est o,, = 0 (sauf dans le cas trés
particulier o4 A, , = A, =0). La cohérence
hertzienne o, s’amortit donc sous l'effet du pompage
optique et tend vers zéro. La fréquence (n — p')oy; est
également modifiée sous Deffet des transitions réelles
et virtuelles induites par le faisceau lumineux.

Il existe une grande analogie entre la forme des
équations (111, D, 3) et celle des équations de relaxation
de Bloch-Ayant-Kubo-Tomita (1). Ces équations de
relaxation décrivent ’évolution d’un ensemble de spins
soumis a une interaction aléatoire avec le réseau qui
varie suffisamment vite pour que I'approximation de
rétrécissement par le mouvement soit valable. L’approxi-
mation séculaire est également utilisée dans ce cas;
la condition /T, > 1 s’écrit alors oT > 1, ot T est
le temps de relaxation.

L’effet du pompage optique sur I’état fondamental

de 'ensemble des atomes est donc trés voisin de celui
d’un processus de relaxation thermique. Quel que soit
I’état initial d’oli 'on parte, les populations des différents
sous-niveaux Zeeman, el la cohérence hertzienne qui
existe entre eux tendent vers un état d’équilibre qui
ne dépend pas de I’état initial (c’est la solution station-
naire du systéme différentiel linéaire & coefficients
constants (II1; D, 3)). Les constantes de temps avec
lesquelles cet état d’équilibre est atteint dépendent
des caractéristiques du faisceau lumineux (intensilé,
polarisation...).

On peut donc parler d’une relazation optique longitu-
dinale et transversale.

RemarQue., — La « relaxation optique » et la relaxa-
tion thermique se-différencient cependant trés nette-
ment sur un point particulier : I’état d’équilibre auquel
elles conduisent en ce qui concerne les populations.

Aux températures usuelles ol se font les expériences
de pompage optique, w;/kT < 1. Les populations sont
donc égalisées par le processus de relaxation ther-

mique (guj’”’ = e (Ew—EQ/T
wop

peuvent étre rendues trés inégales par la relaxation

optique (P, - # Pu v voir plus haut § III, D, 4).

C’est d’ailleurs le principe méme du pompage optique.

~ I); alors qu’elles

7° Possibilités d’un échange de moment angulaire
transversal entre les atomes et les photons. — Sup-
posons que nous partions d’un état initial ol toutes les
populations 6, sont égales et ol il n’y a pas de cohé-
rence hertzienne; o,, = 0 pour w # @'. Le moment
angulaire global, auss1 bien longitudinal que transversal,
de la vapeur est nul 4 I'instant initial.

Si la polarisation _e}o du faisceau lumineux est telle
que P, # P, le pompage optique va créer des
différences de populations entre les différents sous-
niveaux de I'état fondamental. 1l va donc apparaitre
un moment angulaire longitudinal global pour la vapeur
atomique. Par contre, la cohérence hertzienne reste
toujours nulle au cours du temps, comme on peut le
voir sur les équations (III, D, 3) et ceci, méme si la

polarisation_;;\o est cohérente, c’est-a-dire méme si les
photons excitateurs ont un moment angulaire trans-
versal.

En d’autres termes, dans l’état fondamental, il est
impossible de transférer aux atomes le moment angu-
laire transversal transporté par les photons, alors que
ce transfert est toujours possible pour le moment angu-
laire longitudinal.

Cette différence de comportement se comprend bien
physiquement, a partir des idées générales développées
dans le présent travail :

Le moment angulaire transversal des photons ne pré-
cesse pas dans un champ magnétique (*), alors que celui

(*) CL. § I, B, 4.
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des atomes précesse a la fréquence «;. Le faisceau lumi-
neux excite donc de fagon statique, a la fréquence zéro,
le moment angulaire transversal atomique qui a une
fréquence propre différente de zéro et qui est, par ail-
leurs, amorti avec une constante de temps de lordre
de T, La condition /T, > 1 signifie que la bande

I ) 2
passante de largeur T associée a ce mouvement propre

ne contient pas la fréquence zéro. Lorsque cette condi-
tion est réalisée, le transfert de moment angulaire
transversal est impossible car les fréquences propres
de cette grandeur sur 'atome et sur le photon difféerent
d’une quantité supérieure a la bande passante. Le trans-
fert n’est donc possible qu’en champ trés bas (o,T, > 1).
Ces difficultés n’existent pas pour le moment angulaire
longitudinal qui a la méme fréquence propre, la fré-
quence zéro, sur 'atome et sur le photon.

Remarquons également que 1'état excité est beau-
coup plus amorti que I'état fondamental (1 « T,). Les
bandes passantes sont beaucoup plus larges. Il doit
étre par suite beaucoup plus facile de transférer du
moment angulaire transversal a I’état excité de 'atome.
Ce transfert n’est d’ailleurs rien d’autre que 'effet Hanle
qui, comme nous 'avons déja signalé (cf. § 1II, C, 2),
peut étre considéré comme une excitation a la fréquence
zéro du moment angulaire transversal de 1'état excité.

L’image que nous venons de donner permet égale-
ment de comprendre trés facilement les récentes expé-
riences de modulation de Bloom (7). Ces expériences
consistent & éclairer une vapeur par un faisceau lumi-

neux dont la polarisation :3;\0 est cohérente et dont on
module I'intensité lumineuse 4 la fréquence w. Lorsque o
est suffisamment voisin de oy, on constate I'existence
d’une précession du moment angulaire transversal
global de la vapeur a la fréquence @ et ceci en 'absence
de tout champ de radiofréquence ; 'effet est maximum
pour & = wy. Ceci se comprend trés bien : lorsqu’on
module Vintensité lumineuse, on module également le
moment angulaire transversal transporté par le fais-
ceau lumineux. On introduit alors du moment angulaire
transversal dans le systéme atomique non plus a la
fréquence zéro, mais & la fréquence . Lorsque :

I
(.t)—mf%r—r;,

la fréquence d’excitation tombe & lintérieur de la
bande passante, le transfert de moment angulaire trans-
versal est possible. Il a été également suggéré par Kas-
tler (27) d’exciter la précession du moment angulaire
transversal de 1'état excité en éclairant la vapeur par

un faisceau lumineux de polarisation :;l. cohérente et
modulé a une fréquence o voisine de w,.

L’idée commune a toutes ces expériences est de créer
artificiellement une précession du moment angulaire
transversal du champ de rayonnement a une fréquence
voisine des fréquences propres du. systéme atomique,

de fagon a rendre le transfert possible (Aulieu de modu-
ler intensité lumineuse, on pourrait également moduler
la polarisation en utilisant un polaroid tourndnt a une
fréquence @ voisine de w; ou o).

80 Cas d’une résonance magnétique dans I’état
fondamental. — On montre dans J — P2 (cf. chap. V)
que, pour avoir I’évolution globale de I'état fonda-
mental, il faut alors ajouter au 2¢ membre de (111, D, 3)
un terme — i[JC,,, o],  décrivant Paction du champ
de radiofréquence H,eiwl. Le hamiltonien J,, s’écrit :

YfH 1

Jear = [Iye—iot + [_eiet] (111, D, 12)
(s est le rapport gyromagnétique de I'état fondamental).
Nous supposons 'amplitude H; suffisamment petite
et la durée de vie 7 de I'état excité suffisamment courte
pour que JCp, n’ait aucune action sur I'état excité.

Il est trés commode de se placer dans le référentiel R
tournant 4 la fréquence o autour du champ statique.
On montre dans J — P2 que les équations (111, D, 3)
restent valables, a condition :

a) De remplacer o, matrice densité de 'état fonda-

mental dans la représentation du laboratoire par o,
matrice densité dans le référentiel tournant R :

(GVJJ-' = ei{u~ u')micuu,)'

b) De remplacer le terme d’évolution propre
- L((J' - (J'l)(’)fcp.u.'

par — i[gem,, c~r] ou :

711

Koy = (00p — 0)I, + ypH, I, (111, D, 13)

représente 'effet du champ statique et du champ H,
dans le référentiel R.

r
p— )0 — o)
d) Les conditions de validité énoncées dans le § HI, D
doivent étre complétées par la condition A > vH, (la
durée effective du processus d’absorption est courte
devant la période de la précession autour du champ

¢) Deremplacer wgpar w dans T

r .
de radiofréquence). A la condition ©f3 5, il faut
P

également ajouter la condition w;>> yH, (la fréquence
des rales de résonance magnétiqne est grande devant
la « largeur de radiofréquence » de ces raies).
Lorsqu’on passe dans le référentiel R, on rend le
hamiltonien J€,. indépendant du temps. Tous les
coeflicients du 28 membre de (I11, D, 3) ne dépendent
plus du temps. On peut ainsi étudier plus facilement
Pévolution de la matrice densité de 1’état fondamental,
aussi bien en régime statique que transitoire. On montre
également dans J — P2 que les équations d’évolution
globale de I'état excité (I11, C, 1) et (111, C, 2) restent
inchangées ainsi que les expressions (I11I, A, 1, c) et
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(IIT, B, 1, ¢) de L, et L,. Toutes les interprétations
physiques données dans le présent travail demeurent
valables.

il est donc possible d’étudier quantitativement I’évo-
lution de la matrice densité représentant le systéme
atomique dans I'état excité et dans I’état fondamental
sous Paction simultanée du pompage optique et d’un

champ de radiofréquence. Si on sait décrire, au moins
phénoménologiquement 'effet des processus de relaxa-
tion thermigque, 1l est alors possible de déterminer
complétement Pévolution de 6, et 6. L.es signaux
de détection optique L, et L, s’expriment simplement
a partir de 6,7 €L 6,,,,, ce qui permet ainst de « calculer »
entiérement une expérience de pompage optique.

CONCLUSION

En conclusion, nous voyons que la théorie quantique
du cycle de pompage optique permet d’étudier de fagon
détaillée les processus élémentaires d’absorption et d’émis-
ston de photons de résonance oplique par un ensemble
d’atomes, ainst que Ueffet global de ces processus sur I’évo-
lution dans le temps du systéme atomique. Dans le cas
de Uisotope *Hg (qui ne posséde que deux sous-niveaux
Zeeman dans Uétat fondamental et dont Uétude expéri-
mentale est présentée dans la suite de ce travail), la théorie
quantique du cycle de pompage optique permet de prévocr
les effels nouveauz suivants

1. Les deux sous-niveaux Zeeman + 1/2 sont perturbés
par le faisceau lumineux qui excile la résonance optique
des atomes : ils sont élargis et déplacés. Ces effets appa-
ratssent de fagon quantitative dans Uexpression (111, D, 8)
qui décrit Uévolution globale de la cohérence hertzienne

Ci1/2—1/2"

d0'1/2—1/2 -

I .

— Le terme e représente une modification de la sépa-
ration énergétique entre les deux sous-niveauzr Zeeman
(ou encore un déplacement d’origine « optique » de la raie
de résonance magnéiique). Il esi lui-méme la somme de
deuz termes € = ¢’ + £" ; le premuer, &', représente Ueffet
des transitions virtuelles induttes par le faisceau lumi-
neuz, qui mélangent Uétat excité et ['état fondamental
de Vatome et modifient par suite les énergies de ces élats ;
le deuxiéme, €", celut des transitions réelles qui, par suite
de la conservation partielle de la cohérence hertzienne au
cours du cycle de pompage, raménent dans Ueffet Zeeman
de Uétat fondamental une partie de Ueffet Zeeman de Uétat

excité. Le terme " dépend du champ magnétique alors
que € n’en dépend pas.

., 1 , .
— La quantité T, représente Uamortissement de la

2
cohérence hertzienne causé par le faisceau lumineuz (ou
encore ['élargissement d’origine « optique » de la raie
de résonance magnétique). Il comprend lui-méme deux

I 1 I I
termes :— =—-— — _ Le I°T,—  représente Ueffel de
r, 't - Ty T,

Pezcitation optique qui détruit la cohérence hertzienne

dans Uétat fondamental ; le 2¢, T—I , la restitution partielle
2

de cohérence hertzienne lors du retour & U'élat fondamental.

€ et %sont proportionnels a Uintensité lumineuse.

2. i’évolution globale du systéme atomique dans Uétat
excité est sensible a la cohérence hertzienne 6,5, _ 4, de
Uétat fondamental. Le moment angulaire global, longitu-
dinal et transversal de Uélat excité effectue un mouvement
forcé a la fréquence de Larmor de Uétat fondamental, ce
qui se traduit par une modulation a cette fréquence de
la lumiére de fluorescence émise par la vapeur. L’ampli-
tude et la phase de ce mouvement forcé dépendent du champ
magnétique.

3. Les signaux de détection optique, absorption ou fluo-
rescence, s’expriment simplement en fonction des éléments
de la matrice densité qui représente Uensemble des atomes
dans Uélal excité et dans U'état fondamental. Comme on
sait d’autre part décrire I'évolulion dans le temps de cette
matrice densité, U est possible d’interpréter quantitative-
ment les différents signaux observés, en particulier, la
modulation de la lumiére absorbée par la vapeur lorsqu’elle
subit la résonance magnétique.
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PARTIE EXPERIMENTALE

CHAPITRE IV

INTRODUCTION A LA PARTIE EXPERIMENTALE

19 Principe général des méthodes utilisées

Parmi les effets nouveaux prévus par la théorie pré-
cédente, le plus important est le suivant : les différents
sous-niveaux d’énergie d’'un atome dans I'état fonda-
mental sont élargis et déplacés lorsqu’un faisceau lumi-
neux excite la résonance optique de cet atome. Nous
parlerons du role « perturbateur » de la lumiére.

Comme nous 'avons déja souligné (cf. § 111, B, 7),
ces effets sont petits devant la largeur naturelle I' du
niveau excité. On ne peut donc espérer les observer sur
les raies optiques émises par Patome qui ont une largeur
spectrale au moins égale 4 I'. Par contre, ils doivent
affecter de fagon sensible les transitions de radiofré-
quence qui relient entre eux les différents sous-niveaux
de I'état fondamental et qui sont considérahlement plus
fines.

Le premier probleme qui se¢ pose est donc d’induire
et de détecter ces transitions de radiofréquence dans
Pétat fondamental. Une fois ce probléeme résolu, le
principe de la vérification expérimentale des effets
précédents est trés simple : on observe les raies de réso-
nance magnétique entre les sous-mveaux de ['état
fondamental. La position et la largeur des raies de
résonance observées doivent dépendre de l'intensité de
Pirradiation lumineuse de la vapeur, puisque les effets
« perturbateurs » prévus dépendent linéairement de
cetle intensilé,

Or, il se itrouve que I'une des applications essentielles
du porapage optique est de permettre 'observation de
la résonance magnétique a la température ambiante
et dans un systéme aussi dilué qu’une vapeur atomique,
c’est-a-dire dans des conditions ot les procédés de détec-
tion radioélectriques habituels de la résonance magné-
tique ne sont plus asscz sensibles. Nous avons donc
cholsi d’utiilser ies méthodes optiques de détection de
la résonance magnétique.

Dans nos expériences, 'irradiation lumineuse utihisée
peut donc ne comporter que le seul faisceau de pompage
optique. Une telle méthode d’exploration présente
plusieurs inconvénients. Si I'on veut, en effet, pomper
optiquement une vapeur atomique (et cette condition
est nécessaire pour I'observation de la résonance magné-
tique) les caractéristiques du faisceau lumineux (direc-
tion, polarisation, répartition spectrale...) ne peuvent
éire quelconques. Les conditions qui correspondent au

pompage optique le plus efficace, et par suite a la préci-
sion la plus grande pour les mesures ne sont pas
forcément celles pour lesquelles les effets perturbateurs
associés au faisceau lumineux et prévus par la théorie
précédente sont les plus grands.

Il nous a donc¢ semblé indispensable d’utiliser une
autre méthode d’é¢tude ot les deux réles joués par le
faisceau lumineux, réle d’instrument de mesure (pom-
page et détection de la résonance) et role de « pertur-
bation » sont séparés de fagon beaucoup plus nette.
Nous utilisons pour cela deux faisceaux lumineux. Le
faisceau I est choisi de maniére 4 pomper optiquement
la vapeur atomique, de la fagon la plus eflicace possible.
Il permet ainsi de tracer avec une bonne précision des
courbes de résonance magnétique. C’est ce que nous
faisons dans une premiére étape (fig. 10 «). Puis dans
une deuxiéme étape (fig. 10 b), et sans modifier en quoi
que ce soit les caractéristiques du faisceau 1, nous irra-
dions les atomes avec un autre faisceau lumincux, le
faisceau 2. Les caractéristiques du falsceau 2 peuvent
étre alors absolument quelconques puisque le pompage
optique de la vapeur est toujours assuré par le faisceau I.
Nous les choisissons de fagon a ce que les effets nou-
veaux prévus par la théorie soient les plus grands
possibles. Ces effets se traduisent par un élargissement
et un déplacement des raies de résonance magnétique
lorsqu’on passe de (a) a (b).

r—— v ——————
Faisceou 1 Faisceay 1 D
Wrw 2
fa) (b
FI1G. 10,

Insistons bien sur le fait que le faisceau 1 perturbe
lui aussi le systéme atomique. Mais cette perturbation
est la méme dans les ¢xpériences (a) et (b) puisque les
caractéristiques du faisceau I ne sont pas changées. Les
modifications observées lorsqu’on passe de (a) a (b)
proviennent donc uniquement du faisceau 2.

Cette méthode d’étude est trés souple. On peut faire
varier tous les paramétres du faisceau 2 : dircetion,
polarisation, répartition spectrale... et observer la varia-
tion correspondante des différents effets prévus par
la théorie.
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2° Choix de lisotope **Hg

Les expériences que nous décrirons plus loin ont
toutes été réalisées sur I'isotope **Hg. Plusieurs raisons
nous ont guidé dans ce choix.

a) WHg ne posséde que deux sous-niveaux Zeeman
dans I’état fondamental.

Ceci simplifie beaucoup les équations du pompage
optique que nous avons données dans la premiére partie
de ce travail. La matrice densité dans I'état fonda-
mental ne posséde qu’un élément non diagonal 6,/,_ 4,
(6_1j21j2 en est le complexe conjugué). Cet élément
représente physiquement le moment angulaire trans-
versal global de la vapeur atomique.

Les phénomeénes de relaxation thermique sont éga-
lement trés simples & 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 ©, et O,.

b) Le spin nucléaire de ¥*Hg étant égal a 1/2, la raie
de résonance optique 6'S; «» 6°P, de cet élément a
deux composantes hyperfines. Il se trouve que la raie
de résonance de Iisotope pair 2*Hg coincide presque
parfaitement avec la composante 1/2 de *Hg. En uti-
lisant une lampe remplie de 2%Hg, il est donc possible
d’exciter sélectivement cette composante hyperfine
(C’est ainsi que Cagnac (14) réalisa pour la premiére
fois le pompage optique de **Hg).

Il est possible également d’exciter sélectivement
Pautre composante hyperfine. 1l suffit pour cela d’uti-
liser une lampe remplic de **Hg (qui émet donc les
2 composantes hyperfines), puis de supprimer la compo-
sante 1/2 au moyen d'un filtre absorbant remph de
204Hg‘

¢) Les processus de relaxation thermique sont trés
faibles. Les temps de relaxation thermigue 0, et ©,
observés et mesurés par Cagnac sont de lordre de la
seconde.

Ceci permet d’obtenir des taux d’orientation trés
élevés et par suite une trés bonne valeur du rapport
signal sur bruit. D’autre part, les raies de résonance
magnétique sont trés fines, ce qui permet une trés grande
précision dans le pointé de ces raies.

d) Enfin, la structure Zeeman de 1’état fondamental
étant purement nucléaire, les fréquences de résonance

magnétique sont trés basses (760 Hz pour un champ
de 1 gauss). L’observation de la modulation d’un cou-
rant photoélectrique a des fréquences aussi basses ne
présente aucune difficulté technique.

39 Le montage expérimental

Nous avons utilisé les techniques expérimentales qui
venatent d’étre mises au point pour 'étude du pompage
optique des isotopes impairs du mercure. Nous ren-
voyons au travail de thése de Cagnac (14) pour la des-
cription détaillée de ces techniques.

L’une des expériences que nous décrirons plus loin
a été réalisée sur le montage méme de Cagnac. Pour
les autres expériences, nous avons été amenés a cons-
truire un autre montage, assez semblable au précédent,
mais qui présente les particularités suivantes :

@) Le champ magnétique terrestre est compensé.
Pour vérifier les effets liés a la circulation de la cohé-
rence hertzienne, nous avons été amenés a opérer dans
des champs magnétiques trés bas, de 'ordre du champ
terrestre.

b) Nous avons développé de fagon systématique la
détection de la résonance magnétique utilisant la modu-
lation de I’absorption a la fréquence du champ de radio-
fréquence (effet Dehmelt) (6) (21). Cette méthode s’est
révélée trés avantageuse, d’une part, parce qu’elle per-
met de détecter directement la cohérence hertzienne
61/2—1/2; d’autre part, parce que le rapport signal sur
bruit qu'elle permet d’obtenir est trés supérieur a celui
de la méthode habituelle (i14).

Nous reviendrons de fagon plus détaillée sur cette
méthode de détection lors de la description des diverses
expériences.

¢} Signalons enfin que nous avons utilisé les films
polariseurs pour Pultra-violet (37) qui ont été mis au
point au cours des derniéres années et qui sont constitués
par un revétement cristallin déposé sur lame de silice
fondue. Ces polariseurs sont nettement moins absor-
bants & 2 537 A que les nicols utilisés par Cagnac et
dont les épaisseurs atteignaient prés de 10 cm. lls per-
mettent d’autre part d’utiliser des faisceaux lumineux
beaucoup plus ouverts. Le gain d’intensité lumineuse
qui en est résulté s’est révélé trés précieux pour I'obser-
vation des différents effets prévus par la théorie.
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CHAPITRE V

ETUDE DU DEPLACEMENT DES RAIES DE RESONANCE MAGNETIQUE

A. — Mise en évidence
du déplacement ¢’ associé aux transitions virtuelles.

1° Buts de I’expérience. — Nous décrirons d’abord
une expérience (16) qui prouve qualitativement l'exis-
tence d’un déplacement associé aux transitions virtuelles
induites par le faisceau lumineux (terme ¢').

L’expression donnant &' est (cf. § III, D, 5) :

e =AE(Aijz 12— A-12-1p2)  (V, A, 1)

(La signification physique des diverses quantités qui
figurent dans cette expression a été étudiée en détail
dans la partie théorique).

Dans le cas le plus général, le déplacement de la raie
de résonance magnétique n’est pas € mais € = &' + ¢".
Dans 'expérience décrite ci-dessous, nous avons cherché
a nous placer dans des conditions ot le terme & qui
représente 'effet des transitions virtuelles est trés grand
devant le terme &” qui représente celui des transitions
réelles. Notons, d’autre part, que ¢’ n’est différent de 0
que si Ay 42 #F A_ypoype

Les deux conditions importautes auxquelles devra
satisfaire le faisceau lumineux dont nous étudions les
effets sur les niveaux d’énergie (faisceau 2) sont donc
les suivantes :

19 Le faisceau 2 doit induire uniquement des tran-

- . , 1 . R
sitions virtuelles (AE > ]—) de fagon que &’ soit trés
p

grand devant ¢’ (nous cherchons évidemment en plus
a donner a €' la valeur la plus grande possible).

20 Sa polarisation doit étre telle qu’il déplace de fagon
différente les deux sous-niveaux -+ 1/2 et — 1/2
(Ayje e # A_yppoape)

20 Réalisation de I’expérience. — a) Premiére
condition. — Dans le § I11, A, 3, b de la partie théorique,
nous avons étudié comme 1/T, et AE’ variaient en
fonction de I'écart k, — k, entre le centre &, de la raie
excitatrice et le centre ko, de la raie d’absorption ato-
mique. Nous avons vu que AF’ est nul lorsque k; — k,
alors que 1/T, est au contraire maximum pour cette
valeur. Par contre, lorsque k& — k, est différent de
zéro, AE’ a une valeur non nulle qui est maximum
lorsque k; — k, est de 'ordre de la largeur A de la raie
excitatrice (la valeur maximum de AE’ est du méme
ordre de grandeur que celle de 1/T,).

La méthode la plus simple consiste donc a utiliser
pour le faisceau 2 une lampe remplie d’un 1sotope autre
que l'isotope ¥Hg étudié. Par suite du déplacement
isotopique, les fréquences optiques émises par cette

These c. COHNEN-TANNOUDJT, 1962 (P.)

source seront différentes des fréquences d’absorption
de ¥Hg et nous aurons ainsi by # k.

Nous avens choisi I'isotope 20'Hg pour remplir la
lampe du faisceau 2. La figure 11 représente les posi-
tions respectives des différentes composantes hyperfines
des deux isotopes ¥ Hg et 20'Hg.

Energies en 1073cm -1

201 1/2 L 764
199 3/2 T 754
201 3/2 1 502

— 20052 | 33
199 1712 Lo

FIG. I1.

Nous voyons sur cette figure que la composante 5/2
de 2'Hg est distante d’environ une largeur Doppler
de la composante 1/2 de ¥ Hg (la largeur Doppler Ak,
4 la température ambiante est de 34.107® ¢cm™?). Si la
source émettrice 2'Hg du faisceau 2 émet une raie
ayant sensiblement la largeur Doppler Ak,, on a
A~ Ak, =34.107 ecm™' =~ k, — ky; la valeur de
ky — ko n’est -alors pas trop éloignée de celle qui donne
la valeur maximum pour AL’. C’est la raison pour
laquelle nous avons choisi 2@Hg pour le faisceau 2.
Pour les autres 1sotopes du mercure, les valeurs de
ky — kq sont ou trop faibles (5.107® cm~* pour le **Hg),
ou trop fortes (178.107% em™ dans le cas du 2°*Hg qui
est le plus favorable apres celui du 2'Hg).

Il est clair que 'aile de la composante 5/2 de 20'Hg
peut provoquer des transitions réelles relatives a la
z de "™g. Il en esi de méme (fig. 11)
pour la composante 1/2 de *'Hg et la composante 3/2
de Hg. Ceci serait une cause d’élargissement optique
de la raie de résonance magnétique et de déplacement
dh aux transitions réelles (e"), provoqués par le fais-
ceau 2. Nous avons cherché a réduire cette cause au
maximum. Dans ce but, et avant qu’il n’arrive sur la
cellule de résonance O (fig. 13) qui contient ¥ Hg, nous
faisons traverser au faisceau 2 un filtre F en quartz,
de 4 ¢cm d’épaisseur, rempli de ®*Hg. Ce filtre F absorbe
toutes les fréquences optiques situées dans les ailes des

6

onmmnaannte 11
cemposanic 1,2
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raies émises par le 2Hg et qui seraient susceptibles
d’induire des transitions réelles dans la cellule de
résonance.

En résumé, nous voyons qu’on peut réaliser ainsi des
conditions expérimentales ot les fréquences optiques
excitatrices sonl entiérement non résonnanles, tout en
restant suflisammment rapprochées de k, pour que la
valeur de AE’ ne soit pas trop petite (Pour qu’il puisse
étre observé facilement, il faut en effet que le dépla-
cement €' ne soit pas petit devant la largeur intrinséque
de la rate de résonance magnétique qui est due, d’une
part, a la relaxation thermique, d’autre part a la
« relaxation optique » (cf. § I1l, D, 6) introduite par le
faisceau de pompage 1). La premiére 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 étudier son effet sur
les niveaux d’énergie atomiques et démontrer ainsi de
fagon trés nette le réle des transitions purcment vir-
tuelles, si I'on utilisait uniquement ce seul faisceau ;
ce qui démontre bien avantage des méthodes utilisant
deux faisceaux.

b) Deuxiéme condition. — La figure 12 représente
les niveaux d’énergie de I'isotope ¥?Hg. ko, et ky; sont
les nombres d’onde des composantes hyperfines 1/2
et 3/2 respectivement.

_ _ __+3/2
] +1/2 s3p‘ F=3
-— -1/2 2
: -372

. +1/2
[~ —-172

"ﬂ"

u|-—
uIN

koz | of

[ —1/2
+1/2

\ 4
¥ T 6S, F=—-

FiG. 12.

Supposons que le faisceau 2 a une polarisation circu-
laire droite (par rapport & Hy) et étudions tout d’abord
Peffet des transitions virtuelles induites par la compo-

sante 5/2 du **Hg, dont le nombre d’onde k, est lége-
rement supérieur a ky, (Il est évidemment impossible
de faire la figure 12 a I’échelle ; les intervalles Zeeman
sont trés petits devant ky — ko ; les valeurs de AE’
sont donc les mémes pour les deux sous-niveaux - 1/2
et — 1/2).

Les nombres inscrits sur la figure sont les valeurs
des coefficients A,,, c’est-a-dire les probabilités des
transitions optiques en polarisation ot pour chacune
des deux composantes hyperfines.

Les transitions virtuelles vers le niveau 6P, F = 1/2
sont caractérisées par k; — ko > 0. D’apres (111, A, 2, b)
AR’ est positif et le déplacement, indiqué sur la partie
droite de la figure 12 se fait vers le haut. La polarisation
utilisée étant circulaire droite, A, ;5 = O et, seul, le
sous-niveau — 1/2 est déplacé. La distance entre les
deux sous-niveaux - 1/2 est augmentée.

Si, au heu d’utiliser une polarisation circulaire dl oite,
on utilise une polarisation circulaire gauche (pour le
faisceau 2), le déplacement qui conserve la méme valeur
et le méme signe affecte uniquement le sous-niveau
-+ 1/2 qui est alors déplacé vers le haut. Dans ce cas,
la séparation énergétique des deux sous-niveaux dans
I’état fondamental est diminude.

Les transitions virtuelles vers P'autre niveau hyper-
fin 6°Py, F = 3/2 (kqg) créent un déplacement AE’ beau-
coup plus petit car ky — kgp est trés grand (20 largeurs
Doppler). Comme k; — kyy (et par suite AE’) sont néga-
tifs, le déplacement, indiqué sur la partie gauche de la
figure 12 se fait vers le bas. En polarisation o*, il est
trois fois plus grand pour le niveau + 1/2 que pour le
niveau — 1/2 (rapport des probabilités de transition).
Comme précédemment, la distance entre les deux sous-
niveaux est augmentée en polarisation ot, diminuée
en polarisation ¢.

La composante 3/2 du **Hg agit dans le méme sens
que la composante 5/2 (ky — koy > 0, Ky — kg < 0)
(fig. 11). Quant a la composante 1/2, elle agit en sens
contraire (ky — kga > 0). 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 ¥°Hg
(1/3 de largeur Doppler). Par surcroit, comme k, — kg,
est inférieur a la largeur Doppler, cette composante
est beaucoup plus absorbée par le filtre I 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 intensité dans la source du faisceau 2
est beaucoup plus faible.

En résumé, le signe du déplacement global est celui
que P'on obtient en tenant compte uniquement de la
composante 5/2, c’est-a-dire augmentation de la sépa-
ration énergétique en polarisation c*, diminution en
pelarisation 6.

Remarques. — Les transitions virtuelles vers les
niveaux excités autres que le niveau 6P, ne modifient
pas la séparation énergétique des deux sous-niveaux,
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En effet, bien que ce déplacement soit trés faible (par
suite de I'énorme valeur de k; — k), on peut se demander
si en sommant ces petits'effets sur la totalité des niveaux
excités de I'atome, on n’obtient pas finalement une
valeur importante. On peut montrer cependant que ce
déplacement est le méme pour les deux sous-niveaux
+ 1/2. En effet, s’il s’agit d’un niveau excité autre
que 6Py, la variation de Kk, — k; d’une composante
hyperfine de la raie spectrale envisagée a l'autre est
trés petite devant P'énorme valeur de h; — kg Les
valeurs de AE’ sont alors les mémes pour toutes les
composantes hyperfines. D’aprés les régles de somme
sur les A ,,, on trouve alors aisément que les deux sous-
niveaux -+ 1/2 sont déplacés de la méme quantité.

En d’autres termes, nous ne mesurons pas le dépla-
cement absolu des sous-niveaux de I'état fondamental.
Nous mesurons uniquement les déplacements relatifs
des différents sous-niveaux entre eux. Pour calculer
ces déplacements, il est correct de tenir compte unique-
ment du niveau excité le plus proche de la raie exci-
tatrice.

Remarquons enfin que Pexpérience décrite ic1 fait
appe! & la polarisation de la lumiére pour déplacer de
facon différente deux sous-niveaux Zeeman d’un méme
niveau hyperfin de I'état fondamental (inégalité des
A ,.). On peut imaginer d’autres expériences ot il n’est
pas besoin de faire appel a cette propriété et ou I'écart
entre les deux niveaux est suffisamment grand pour
que AE’ varie de I'un & l'autre (cas des deux niveaux
hyperfins d’un atome alcalin dans I'état fondamental).

¢) Le dispositif expérimental. — 1l est représenté sur
la figure 13. C’est celui utilisé par Cagnac (14).

Y
 PM
Faisceau 1 Faisceau 2
3 -—
W z
L]
o H,
L R R F Lo

17 disposilif expérimental

FIG. 13.

Nous n’avons pas modifié le faisceau 1 qui est le
faisceau de pompage optique. La lampe L, de ce fais-
ceau est remplie avec I'isotope **Hg qui excite sélec-
tivement la composante 1/2 de Hg. Le faisceau I a
une polarisation ¢t qui lui est donnée par P, (polaroid
plus lame quart d’onde). 1l effectue donc le pompage

optique des atomes et les concentre dans le sous-niveau
+ 1/2. La lumiére de fluorescence observée au moyen
d’un photomultiplicateur dans la direction Oy perpen-
diculaire au champ magnétique H, est directement
proportionnelle a la population o_,/,_y;, du sous-
niveau — 1/2. Toute variation de cette population, en
particulier celle causée par le champ de radiofréquence,
se détecte donc par une variation d’intensité de la
lumiére de fluorescence, ce qui permet le tracé des
courbes de résonance magnétique. Nous avons opéré
4 une fréquence fixe de 5 kHz, obtenue par démulti-
plication a partir d’un quartz de 100 kHz. Les courbes
de résonance magnétique étalent tracées en faisant
varier le champ magnétique et en repérant les valeurs
du courant magnétisant au moyen d’un potentiométre
de Leeds-Northrup.

Dans I'axe du champ magnétique et dans le sens
opposé a celui du faisceau de pompage optique, nous
avons disposé le faisceau 2. La lampe L, est remplie
avec l'isotope 2Hg. On en forme une image intermé-
diaire sur le filtre ' qui est rempli avec I'isotope ** Hg,
La lumiére ainsi filtrée est ensuite concentrée sur la
cellule de résonance O aprés avoir acquis au moyen
de P, la polarisation ot ou ¢~

3° Résultats de P’expérience. — La figure 14 mon-
tre un exemple des courbes expérimentales obtenues.
La courbe de résonance magnétique du centre est prise
avec le faisceau 2 masqué, celle de gauche (et de droite)
en présence du faisceau 2 polarisé ot (et 67).

1" faisceau G *

\
EMQ/‘\)X\X

0,5 hz
e

Intensite de
la résonance

Champ magnétique

FIG. 14.
QO Sans 2¢ faisceau.
X  2¢ faisceau ot.
A 2¢faisceau o™,

Nous voyons que le faisceau 2 produit un déplacement
de la raie de résonance magnétique. Ce déplacement
vaut environ 0,4 Hz. Il a le signe attendu. En effet,
comme nous opérons a fréquence fixe, un déplacement
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vers les différences d’énergie plus grandes correspond
a un déplacement vers les champs plus bas. Lorsque
le faisceau 2 a la polarisation o+, nous avons vu plus
haut que la séparation énergétique des deux sous-
niveaux était augmentée. La courbe de résonance
magnétique doit donc &tre déplacée vers les champs
bas, ce qui est bien confirmé expérimentalement. Nous
avons également vérifié qu’il n’y avait plus de dépla-
cement quand on enlevait la lame quart d’onde, ¢’est-
a-dire quand on éclairait avec un mélange de ot et 6™
Enfin, nous nous sommes assurés que le déplacement
était proportionnel a Iintensité lumineuse.

Notons que les raies de résonance magnétique ne sont
pas élargies par le faisceau 2. Ceci est dii au caractére
purement virtuel des transitions qu’il induit. On
remarque également sur la figure 14 que l'intensité de
la résonance est un peu plus faible lorsque les deux fais-
ceaux ont des polarisations opposées, ¢ pour le pre-
mier, o~ pour le deuxiéme. En effet, dans ce cas, les
atomes sont accumulés par le faisceau I dans le sous-
niveau - 1/2 et la vapeur est particuliérement absor-
bante pour toute fraction du faisceau 2 susceptible de
provoquer des transitions réelles et que le filtre & **Hg
n’absorberatt pas entiérement. D’ou un affaiblissement
de la détection de la résonance. L’effet observé est donc
lié & une absorption imparfaite par le filire F. Nous
avons vérifié cette interprétation en opérant avec des
filtres 4 **Hg moins absorbants, ce qui augmente la
dissymétrie. D’autre part, nous avons inversé le sens
de la dissymétrie en pompant avec le faisceau I en 6~
et non plus en ¢t

Conclusion. — En conclusion, nous voyons que I'expé-
rience précédente permet de prouver que les sous-
niveaux de I'état fondamental peuvent étre déplacés
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 a4 ¢’ (§ C du présent cha-
pitre). Nous verrons qu’il est nécessaire d’améliorer la
sensibilité de la détection pour y parvenir. Les méthodes
correspondantes seront analysées lors de la description
des expériences que nous entreprenons maintenant et
qui concernent la mise en évidence du déplacement &’
dd aux transitions réelles induites par I’excitation
lumineuse.

B. — Mise en évidence du déplacement ¢’
associé aux transitions réelles

1° Buts de P’expérience (18). — 1l s’agit de prouver
Pexistence d’un déplacement énergétique associé aux
transitions réelles -(terme ¢”). Rappelons Dexpres-
sion de &" :
I_Bllz—xlz F(“)e — wy)
l'p 1/2-1/2 I + (U)e . wr)z .

8ll —

(V, B, 1}

La signification physique des différentes quantités
qui figurent dans Pexpression précédente a été étudiée
dans la partie théorique (§ 111, D, 5). Soulignons sim-
plement qu’a 'inverse de ¢, €” dépend du champ magné-
tigue (&, wr) (" est lié en effet & la conservation de la
cohérence hertzienne au cours du cycle de pompage
optique).

2° Réalisation. — «) Afin d'observer uniquement le
1

terme £”, nous essayons maintenant de rendre T le plus

grand possible et AE’ le plus petit possible. — Ngus cher-
chons pour cela a faire coincider au mieux la raie exci-
tatrice k, et la raie d’absorption k. Nous avons utilisé
pour le faisceau 2 soit une lampe a 20*Hg pour exciter
la composante 1/2 de ¥Hg (k, — ko, est alors égal
a4 5.107% em~Y, c’est-a-dire & 1/7 de largeur Doppler
AE’ est alors trés faible), soit une lampe a **Hg suivie
d’un filtre & 2Hg (on excite alors uniquement la compo-
sante 3/2 et on a dans ce cas ky = kyp, et AE’ = 0),

Par surcroit, nous choisissons la direction du fais-
ceau 2 perpendiculaire & celle de H,. On peut voir dans
ces conditions que 'on a toujours A,y s = A_ 5y
quelle que soit la polarisation du faisceau 2 : ¢’ est
alors toujours nul et le déplacement observé & provient
uniquement de e’.

b) Le dispositif expérimental. — Il est représenté sur
la figure 15.
x
~n C
Faisceau 1 A
————
L4 R

o
X
o

~O

2*™ Disposilif

! F |Faisceau?2
expérimental

FIG. 13.

Le faisceau I est comme précédemment le faisceau
de pompage. Il présente les mémes caractéristiques que
dans Iexpérience décrite au § A, Il est dirigé suivant
I'axe Oz,
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Le faisceau 2 est dirigé suivant I'axe Oz. Le photo-
multiplicateur, non représenté sur la figure 15, est sur
Paxe Oy, perpendiculaire & Oz et a4 Oz. Il permet de
détecter la lumiére de fluorescence,

Fixons pour le moment notre attention sur la partie
du faisceau 2 comprise entre L, et O. Suivant que l'on
veut exciter la composante 1/2 ou la composante 3/2
de ¥Hg, la lampe L, est une lampe a 2*Hg, auquel cas
le filtre I est supprimé, ou une lampe a *Hg auquel
cas le filtre F remph de 2Hg est utilisé. P, permet de
donner au faisceau 2 soit une polarisation circulaire
droite ou gauche par rapport & Oz, soit une polarisation
linéaire (la direction de polarisation peut étre choisie
arbitrairement dans le plan perpendiculaire a Oz ; si
elle est paralleéle a Oz, c¢’est la polarisation = ; si elle
est perpendiculaire & Oz, nous l'appelons polarisa-
tion o). '

c) Détection de la résonance magnétique. — L’idée la
plus simple pour détecter la résonance magnétique
consiste & observer, comme dans I'expérience relative
aux transitions virtuelles (§ A), la lumiére de fluores-
cence émise dans la direction Oy perpendiculaire 4 Oz
et Oz. Cependant, nous nous heurtons ici & certaines
difficultés qui n’existaient pas dans cette expérience.

Tout d’abord, le faisceau 2 diminue la différence des
populations que le faisceau I permet d’obtenir entre
les deux sous-niveaux Zeeman de 1'état fondamental.
En effet, par suite de sa direction, on a toujours pour
le faisceau 2, Py, 10 = P_ /5, (La définition des
P, .. estdonnée dans 11, D, 4). La «crelaxation longitu-
dinale optique » associée au faisceau 2 est alors tout a
fait semblable 4 une relaxation thermique puisqu’elle
tend & égaliser les deux populations. L’intensité des
raies de résonance magnétique, qui est proportionnelle
a la différence des populations 6,), 4/, — 6 _y/5 ), est
donc réduite par le faisceau 2.

Le faisceau 2 élargit d’autre part les raies de réso-
nance magnétique puisqu’il détruit la cohérence

hertzienne 6/, _,, (en effet étant différent de zéro,

1
s Tp

: A I ’ h A
il en est de méme pour ). Cet élargissement entraine
2

une réduction supplémentaire de l'intensité des rales
de résonance magnétique.

Enfin, le faisceau 2 donne naissance a une lumiére
de fiuorescence dans la direction Jy. Le signai corres-
pondant ne varie pas lorsqu’on eflectue la résonance
ma.gnétique puisque A,y 15 = A _jj5_1e- Ul contribue
umquement a augmenter le fond continu (qui engendre
son propre bruit) sur lequel se détache la courbe de
résonance magnétique et a diminuer par suite la valeur
du rapport signal sur bruit,

Il est clair que ces difficultés n’existaient pas dans
Pexpérience relative aux transitions virtuelles (§ A).

1
:I‘p étant nul, 1l n’y avait pas de relaxation optique,

aussi bien longitudinale que transversale et il n’y avait
pas non plus de lumiére de fluorescence.

Dans 'expérience présente, nous avons alors utilisé
un autre procédé de détection qui s’est révélé beaucoup
plus précis. Au moyen d'une cellule photoélectrique C
(en fait un photomultiplicateur RCA 1P28 monté avec
3 dynodes seulement), nous observons la lumiére du
faisceau 2 transmuise par la cellule de résonance (fig. 15).

Supposons tout d’abord que la polarisation donnée
par P, au faisceau 2 soit la polarisation circulaire droite
(ou gauche) par rapport 4 Oz. Comme nous I’avons
déja vu (§ ILL, A, 5), le signal mesuré par C est alors
sensible & la cohérence hertzienne 6,5, 4, ce qui se
traduit par une modulation du courant photoélectrique
a la fréquence w/2r du champ de radiofréquence (en

N
effet, la polarisation e, du faisceau 2 est « cohérente » ;
—

onaA;, ,,# 0etlalumiére absorbée L,(e,) dépend
de 6yj5_q), (cf. § 111, A, 5)).

Si par contre, la polarisation du faisceau 2 est une
polarisation linéaire, on peut montrer (cf. appendice)
que A,;_y;, =0 : le courant photoélectrique de C
n’est pas modulé. Nous disposons alors devant C un
analyseur circulatre droit A qui permet de sélectionner
la composante circulaire droite de la lumiére transmise
par la cellule de résonance. Le signal mesuré par C
redevient sensible & )5, _,), (cf. appendice) et l'on
observe une modulation du courant photoélectrique
de C (avec un analyseur circulaire gauche, on obser-
verait une modulation en opposition de phase avee
la précédente). On peut enfin ne pas polariser du tout
le faisceau 2 en enlevant P, (lumiére naturelle). La
lumiére absorbée par la cellule de résonance n’est pas
modulée (A, _,;, = 0). L’emploi de DPanalyseur A
devant C permet 13 encore d’obtenir un signal propor-
tionnel & 6,5 _y

En résumé, quelle que soit la polarisation du fais-
ccau 2, il est toujours possible d’observer un signal
modulé dont Pamplitude est directement proportion-
nelle & 6,;,_,,. Ce signal varie lorsqu’on décrit la raie
de résonance magnétique (en balayant le champ H,)
et peut donc étre utilisé pour la détection de la résonance.

Les avantages de ce deuxiéme procédé de détection
sont les suivants :

) Ce type de détection utilise la totalité de la lumiére
du faiscean 2, qui est trés grande si on la compare a
lintensité de la fluorescence mesurée par PM (fig. 13).
Le courant photoélectrique i, au voisinage de la photo-
cathode de C est donc trés grand par rapport au cou-
rant i, du photomultiplicateur PM au voisinage de la
photocathode. Le rapport signal sur bruit est égal

a \/L_c dans un cas, \/ip dans 'autre. On voit donc que
si p est le coefficient d’amplification, tel que i, = pi,,
cette deuxiéme méthode permet de gagner un fac-

teur \/}I

) Le spectre de bruit des sources lumineuses est



46 C. CoHEN-TANNOUDJI

particulierement fort vers les trés basses fréquences
(inférieures & 10 Hz) par suite des instabilités thermi-
ques, des dérives lentes... L’utilisation d’un amplifi-
cateur sélectif 4 bande passante trés étroite pour ampli-
fier le signal de modulation a la fréquence w permet de
sortir de cette zone de bruit intense.

y) Lorsqu’on est loin de la résonance, 6,/ = 0;
le signal de modulation est nul. La raie de résonance
magnétique se détache done sur « fond noir », ce qui
élimine tous les ennuis dus & la variation du zéro et que
I'on rencontre dans la 17¢ méthode.

Nous avons constaté effectivement en utilisant le
présent type de détection que le rapport signal sur
bruit était nettement meilleur, ce qui permet d’effectuer
les mesures plus rapidement et plus facilement.

En résumé, nous voyons que dans l'expérience
actuelle, le faisceau 2 joue un double réle ; il perturbe
tout d’abord les niveaux d’énergie atomiques par suite
des transitions réelles qu’ll induit dans la cellule de
résonance ; 1l permet d’autre part de détecter la réso-
nance magnétique. Ce rdle était rempli dans l'expé-
rience décrite au § A par le faisceau 1. Le réle essentiel
du faisceau I est par contre toujours le méme. Créer
par pompage optique une différence de populations
entre les deux scus-niveaux = 1/2, condition indis-
pensable pour que l'on puisse effectuer la résonance
magnétique.

Remarque. — Le faisceau 2 étant utilisé pour la détec-
tion, nous modifions donc légérement le schéma général
indiqué dans lintroduction & la partie expérimentale
et représenté sur la figure 10.

Les deux étapes (a) et (b) ne correspondent plus &
Pabsence et a la présence du faisceau 2, mais & deux
valeurs trés différentes de P'intensité lumineuse du fais-
ceau 2. Dans la deuxiéme partie (b) de 'expérience,
nous utilisons Fintensité maximum [ du faisceau 2;
dans la premiére partie (a), Uintensité 1/5. Les modifi-
cations observées lorsqu’on passe de (a) a (b) repré-
sentent donc les 4/5 des effets associés au faisceau 2.

39 Résultats de D’expérience. — La figure 16 montre
un exemple des courbes expérimentales obtenues dans
les conditions suivantes : la composante hyperfine excitée
sélectivement est la composante 3/2; le faisceau 2
n’est pas polarisé. La courbe de droite correspond a
I'intensité lumineuse [ (la plus grande possible) pour
le faisceau 2 ; la courbe de gauche a P'intensité 1/5 (tous
les autres paramétres physiques sont les mémes pour
les deux courbes).

Nous constatons que le faisceau 2 produit un dépla-
cement de la raie de résonance magnétique. Le dépla-
cement se fait vers les champs forts, ce qui correspond
4 un ralentissement de la pulsation o, Le signe de &”
est donc correct car, dans le cas de lisotope " Hg,

w, — f et wp sont de signes contraires,

T intensité de v V=773,33 hz

la resonance

3 hz L
Champ magnetique

F1G. 10.

Nous constatons également que le faisceau 2 élargit
la raie de résonance magnétique. Ceci est di au carac-
tere réel des transitions qu’il induit (rappelons gqu’un
tel élargissement n’existait pas dans expérience décrite
au § A car le faisceau 2 induisait alors des transitions
virtuelles).

Nous nous sommes assurés que ¢’ était proportionnel
a I'intensité lumineuse (fig. 17).

Déplacement de
la résonance €

S
d

Intensite lumineuse

FI1G. 17.

Nous verrons plus loin (chap. VI) comment on peut

mesurer expérimentalement la valeur de 'IL (hé au fais-
ceau 2) par des études de phénoménes transitoires (En
fait, on ne mesure pas,—l};, mals {: qui est 'amortisse-
ment d’origine optique de la cohérence hertzienne gy, _y,.

. I 9
L’expression théorique II1, D, 9, a de T permet d’en
) 2
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. . I . 1
déduire la valeur de I—-) Une fois 7 connu, toutes les
p

quantités qui figurent dans I'expression (V, B, 1) de "
sont connues. Il est alors possible de prévoir grace a la
formule (V, B, 1) la valcur théorique de 'écart entre les
deux courbes. Cette valeur calculée est représentée sur
la figure 16 par I'écart entre les deux fleches et est en
trés bon accord avec la valeur observée.

La variation de €” avec le champ magnétique, décrite
par le terme I'(w, — o)/ + (0, — @p)? de 'expres-
sion (V, B, 1) a été également étudiée en mesurant
la valeur du déplacement pour différentes valeurs de
la fréquence de résonance magnétique wp/2m (les carac-

. . .. . I
téristiques du faisceau 2, qul interviennent dans T

p
et Big:;ﬁ, demeurant constantes). La figure 18 montre
les résultats de cette étude qui a été faite pour chacune

des deux composantes hyperfines 1/2 et 3/2 de **Hg.

1 Déplacement de
13 resonance §

J-1hz Q/O\

[0} ' [o)
Y
X .
X Frequence Wy
X (Khz) 2m
1 2
F1G. 18.

© Composante %
x  Composante —; .

Les prévisions théoriques sont confirmées de fagon
quantitative. Les courbes de la figure 18 sont calculées
a partir de la formule (V, B, 1); les points sont les
points expérimentaux. ii est & noter que les abscisses
des deux maxima indiqués par des fleches sont dans un
rapport 2, ce qui correspond bien au rapport 2 existant
entre les facteurs de Landé des deux niveaux hyperfins
de I'état excité (Le maximum de chaque courbe corres-
pond en effet a I' = w, — apet I'on a o, > o).

Enfin, nous avons étudié effet de la polarisation,
lié dans la formule (V, B, 1) au terme B};::;ﬁ Les
déplacements observés en polarisation @ ou g, ou en
lumiére naturelle, pour chacune des deux composantes
hyperfines, sont en trés bon accord avec les valeurs

théoriques. En particulier, pour la composante 1/2,
en polarisation ¢, le déplacement est nul conformément
4 la théorie (Nous donnons en appendice les valeurs
de B;f::}fi pour chacune des polarisations étudiées et
pour chacune des deux composantes hyperfines).

En conclusion, nous voyons que 'expérience confirme
bien I'existence d’un déplacement associé aux transi-
tions réelles de résonance optique et qu’elle permet de
vérifier quantitativement ’expression théorique (V, B, 1)
de ce déplacement.

C. — Etude de la variation de AE' et 1/T,
avec k, — &,

1° Buts de l'expérience. — Nous avons décrit
aux § A et B les expériences prouvant Pexistence de
déplacements associés respectivement aux termes ¢’ et €.
L’emploi d’une méthode de mesure qui permet de détec-
ter directement la cohérence hertzienne 6,5,/ et
d’améliorer considérablement la précision et la rapidité
des mesures, nous a permis de vérifier quantitativement
Iexpression théorique donnant €”.

1l nous a semblé important alors de reprendre 1’étude
du terme £ en utilisant ce procédé de détection afin
notamment de déterminer la variation de AE’ avec
Iécart k, — k, entre la raie excitatrice et la raie d’ab-
sorption. L’étude théorique de cette variation a été
donnée plus haut (cf. § 1II, A, 3). Nous rappellerons
simplement ici que la courbe qui représente les varia-
tions de AL’ en fonction de k, — hy ressemble a une
courbe de dispersion, alors que celle qui représente la

C . 1 . .
variation de T ressemble a une courbe d’absorption

(voir fig. 5). Il est intéressant de vérifier expérimen-
talement cette propriété qui nous a permis de faire
un paralléle entre les effets sur.les niveaux d’énergie

. . . I - .
atomiques, représentés par - ot AE’ ct les effets bien

connus d’absorption et de dispersion anormale.

20 Réalisation de D’expérience. — a) Schéma
général. — Le dispositif auquel on peut songer tout
d’abord pour effectuer cette expérience est le suivant :

On utilise trois faisceaux lumineux (fig. 19). Le fais-

-

C
Foisceou 1 Faisceau3
— -~
1
[ Ho
Faisceau 2

F1G. 19,
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ceau 1 effectue comme précédemment le pompage
optique de la vapeur. Le faisceau 2 joue uniquement
un role de détection. La cellule photoélectrique C per-
met d’observer la modulation de I’absorption de ce
faisceau par la cellule de résonance O ; nous avons déja
dit les avantages de ce procédé. Le faisceau 3 est celu
dont on étudie les effets perturbateurs sur les niveaux
d’énergie atomiques. On trace donc des courbes de réso-
nance magnétique en 'absence et en présence du fais-
ceau 3 sans modifier en quol que ce soit les caracté-
ristiques des faisceaux 1 et 2.

b) Méthode utilisée pour faire varier &,, — Pour réa-
liser notre present programme, il faut pouvoir egalc-
ment faire varier la position k; du centre de la raie
excitatrice émise par le faisceau 3 sans modifier aucune
autre de ses caractéristiques de fagon a étudier la varia-

. 1 p .
tion de AE’ etT—relatlfs a ce faisceau 3 avec k; — k..

— Pour faire varier &, on peut env15ager d’utihser
les déplacements Zeeman des rales émises par une
source lumineuse lorsque cette source est placée dans
un champ magnétique. On peut prendre par exemple
une lampe remplie avec I'isotope *Hg ou 202Hg (I’effet
Zeeman des isotopes pairs est heaucoup plus simple
que celul des isotopes impairs).

Energies en 10" 3cm~1
e \ 1993 754
Y
A
A
(7] —m e M98 __| 524
,/
/
g p—
H=3500q
202 {185
' 1
199 > -0
FIG. 20.

Un champ de Pordre de 3 500 (ou 2 500) gauss per-
met d’amener I'une des composantes Zeeman ¢ de ¥8Hg
(ou ?Hg) au voisinage de la composante 3/2 (ou 1/2)
de **Hg, les deux autres composantes Zeeman de I'iso-
tope pair restant suflisamment loin des composantes 1/2
et 3/2 de ¥ Hg pour que leur effet soit négligeable.

Il se trouve cependant qu’il est trés difficile de faire
fonctionner correctement les sources lumineuses que
nous utilisions dans des champs magnétiques aussi
intenses (par suite probablement de I'effet de ce champ
sur le mouvement des particules chargées, électrons et
ions, au sein du plasma qui nous sert de source). Le
fonctionnement de ces sources étant trés sensible au
champ magnétique, il est impossible de faire varier k,
sans modifier également et de fagon incontrélable, les

autres caractéristiques de la raie excitatrice (largeur,
intensité...).

— Aussi, 1l nous a semblé préférable d’utiliser une
autre méthode, qui utilisc le balayage magnétique d’une
raic d’absorption plutdot que celui d’une raie d’émission.

Nous utilisons pour le faisceau 3 une lampe a "Hg.
La figure (21, a) représente la composante 3/2 émise
par cette source, qui est centrée autour de ko, et dont
nous savons qu’elle est large (quelques largeurs Dop-
pler).

() {b)

Ll e Lt
I

o2 k|

FIG. 21.

Nous faisons traverser au faisceau 3 un filtre a %8Hg
qui est placé dans un champ magnétique H. Par suite
de l'effet Zeeman (fig 20), un tel filtre posséde trois raies
d’absorption. Si le centre k; de 'une de ces raies est
suflisamment voisin de kg, la répartition spectrale de
la composante 3/2 est modifiée aprés traversée du
filtre (fig. 21, b). En faisant varier le champ H, nous
pouvons faire varier la position du creux qui est ainsi
formé dans la répartition spectrale de la compo-
sante ¥Hg, 3/2 du faisceau 3. Notons que la compo-
sante 1/2, par contre, n’est pas altérée.

La répartition spectrale de la figure 21, ¢ ne crée pas
de déplacement AE’ parce qu'elle est symétrique
autour de kgy. 1l n’en est pas de méme pour la répar-
tition spectrale 21, 6. La relation reliant AE’ et u(k)
étant linéaire (formule 111, A, 2, b), la valeur de AE’
associée & la répartition 21, b provient uniquement de
la raie d’absorption que nous y avons produite; de
fagon plus précise, la différence entre la répartition 21, b
et 21, a joue le rdle de w(k) dansla formule 11, A, 2, b,
ce qut permet de calculer AFE’,

Cette deuxiéme méthode permet d’éviter les ennuis
que U'on rencontre lorsqu’on place une lampe émettrice
dans un champ magnétique intense. Elle conduit a
des effets entiérement calculables si I'on connait la
forme de raie excitatrice 21, a et les caractéristiques du
filtre. Son inconvénient le plus grand est qu’elle n’est
utilisable que pour les valeurs de k, — ko4 inférieures
ou égales & la largeur de la répartition 21, a.

¢) Comment séparer ¢’ et c". — Nous voyons sur la
figure 21, b que l'intensité lumineuse excitatrice du
faisceau 3 n’est, en général, pas nulle au voisinage
de ky,. Le faisceau 3 peut donc induire des transitions
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réelles et il faut trouver un moyen de distinguer dans
le déplacement total observé e les contributions de ¢
et de &". :

Nous utilisons pour cela la remarque sulvante : nous
avons vu plus haut que ¢’ se transforme en — ¢’ lors-
qu’on passe de la polarisation ot & la polarisation ¢~ ;
par contre €’ ne change pas, les valeurs de Bif::ﬂ:
étant égales pour ces deux polarisations (cf. appendice).
Plutdt que de tracer des courbes de résonance magné-
tique en Pabsence et en présence du faisceau 3, nous
mesurons la position de la résonance pour les états de
polarisation ot et ¢~ de ce faisceau (tous les autres
paramétres demeurant inchangés). Le déplacement
observé est égal a 2¢’.

Cette méthode présente un autre avantage, celui de

rendre le faisceau 1 de la figure 19 inutile. En effet,
on peut utiliser la composante 1/2 émise par la lampe
a4 ™Hg du faisceau 3 pour effectuer le pompage. 1l est
clair que le déplacement observé lorsqu’on passe de ot
a4 ¢~ provient uniquement de la composante 3/2. La
composante 1/2 est beaucoup trop éloignée pour étre
aflectée par le filtre 4 **Hg et demeure toujours symé-
trique par rapport a4 ko. Elle ne contribue pas a la
valeur de ¢'.
. En résumé, nous voyons que les deux roles distincts
attribués aux deux faisceaux 1 et 3 de la figure 19
peuvent étre remplis par les deux composantes hyper-
fines émises par la lampe & ®Hg du faisceau 3.

d) Le dispositif expérimental. — En résumé, le schéma
initial représenté sur la figure 19 peut étre simplifié
considérablement : les faisceaux 1 et 3 sont remplacés
par un seul faisceau qui est le faisceau 1 de la figure 22.

x
o~ C
Faisceau 1
———ee——
H =
L, R
F 2
° H,
B
Faisceau 2
expérimental / l
. Lo,

FIG. 22.

La lampe L, est une lampe 4 *Hg ; on en forme une
image intermédiaire sur un filtre F remph de **Hg, qui
est placé dans Pentrefer d’un électroaimant donnant

Thése c. COREN-TANNOUDJI, 1962 (P.).

un champ de Pordre de 4 000 gauss. La lumiére trans-
mise par I est ensuite concentrée sur la cellule de réso-
nance O aprés avoir acquis au moyen de P, la polari-
sation circulaire droite ou gauche (P; est un polariseur
circulaire constitué par un polarcid suivi d’une lame
quart d’ende. La direction du polaroid correspondant
& la transmission de lumiére doit étre perpendiculaire
4 la direction H du champ de Pélectroaimant. En effet,
le filtre F n’est absorbant que pour cette direction de
polarisation, perpendiculaire & H, comme on peut s’en
rendre aisément compte 4 partir des symétries de 'effet
Zeeman. Pour passer de ot & ¢, il suflit de tourner la
lame quart d’onde de 9o°). Comme nous I’avons vu,
la composante 1/2 émise par L, joue le réle du fais-
ceau I de la figure 19 ; Je champ H est réglé de facon
que l'une des raies d’absorption de 1%8Hg tombe & I'inté-
rieur de la composante 3/2 (fig. 21, b) et cette compo-
sante joue le role du faisceau 3 de la figure 19.

Le faisceau 2 est le faisceau de détection. La lampe L,
est une lampe a **Hg. La polarisation donnée par P,
est la polarisation circulaire droite par rapport a Ou.
Comme le faisceau 2 sert uniquement a la détection,
son intensité est prise la plus faible possible afin de
réduire au maximum la relaxation « optique » associée.

On se fixe une certaine valeur de H (c’est-a-dire une
certaine valeur de k; — ko). On mesure le déplacement
de la raie de résonance magnétique, 2¢’, lorsque la pola-
risation du faisceau I est changée de ot en o~

3° Résultats. — La variation de 2¢’ (donc de AE’)
avec k; — ko est représentée par la courbe en trait
plein de la figure 23.

F1G. 23.

On voit que 2¢’ change de signe lorsque ky — ko
change de signe. La forme de la courbe est celle d’une
courbe de dispersion (nous nous sommes assurés que le
signe de 2¢’ était correct). Les prévisions théoriques
sont donc vérifiées qualitativement (la vérification
quantitative sera discutée un peu plus loin).

7
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C I
Nous avons pu également observer la variation de T

avec &, — Jg. Pour cela nous mesurons (par des techni-
ques de transitoires qui seront décrites dans le cha-
pitre VI) la constante de temps 1, avec laquelle la cohé-
rence hertzienne s’amortit. Cet amortissement est
causé par la relaxation transversale ¢ optique » (T,) et
thermique (@,). Comme il n'y a aucune corrélation

. I I I
entre ces deux types de relaxation, on a~ =~ + = .
T, Ty O
Lorsqu’on fait varier k; — kog, @5 ne varie pas ; la varia-
. , I N . .
tion observée de = refléte donc uniquement la vara-
: 2
. I . I . I
tion de ;= et, par suite, celle de 7+ puisque =+ est pro-
T, Tp T,
: .1
portionnel a T (formule THI, D, 9, a) et que nous

opérons & une fréquence o, bien déterminée.

10 sec-!

Ak

k-2

FIG. 24.

La figure 24 montre les résultats expérimentaux.
Nous constatons que la courbe représentant la varia-

R I 1 s
tion de = (donc T ) a la forme d'une courbe d’absorp.
2 p
tion. Le signe de la variation est correct. En effet,
lorsque k; s’approche de kg, le filtre a *8Hg absorbe
dans la composante 3/2 les fréquences optiques qui sont
les plus efficaces pour les transitions réelles ; T, doit donc
. I . .
s’allonger et, par suite — doit diminuer.
T2
En résumé, nous voyons que les prévisions théoriques

P 1
concernant l'allure des variations de AE’ et de T
P

avec ky = kg sont bien confirmées.

4° Etude quantitative des résultats expérimentaux.
— Nous avons cherché a voir dans quelle mesure il y a
accord quantitatif entre les prévisions théoriques et les

résultats expérimentaux représentés sur les figures 23
et 24.

I est nécessaire pour cela de connaitre la forme exacte
de la raie 3/2 émise par la lampe a "Hg, L,, ainsi que
la courbe de transmission du filtre F. Afin d’éviter des
calculs numériques trés longs, nous avons adopté pour
effectuer le calcul théorique un modéle trés simple, et
4 coup sir trés grossier, pour représenter ces deux
courbes. Nous supposons que la raie excitatrice 3/2
émise par la source a la forme d’un créneau, symétrique
par rapport a ky,, de largeur 8, et d’intensité I, (fig. 25).

FIG. 25.

Quant au filtre F, nous supposons qu’il est totalement
opaque pour les fréquences comprises dans une bande
de largeur 8, centrée autour de k;, parfaitement trans-

parent a 'extérieur (fig. 26).

Ce modele est trés schémat,}quc. Il nous a semblé
cependant que le choix d’un modéle plus prés de la
réalité et plus compliqué ne serait justifié que si I'on
cffectuait en méme temps une mesure trés précise de
la forme de raie excitatrice au moyen d'un appareil
dispersif a trés haute résolution.

Nous allons expliquer maintenant comment nous
déterminons les valeurs de 3, 8;, I, qui correspondent le
mieux aux conditions de I'expérience actuelle.

a) Détermination de §,. — Connaissant I’épaisseur et
la température du filtre F, on peut calculer exactement
la forme de sa courbe de transmission. C’est la courbe
en trait plein de la figure 27. Nous remplagons cette
courbe exacte par le créneau qui s’en rapproche le plus
(en pointillé sur la figure) ; ce qui nous permet de déter-
miner §, (la largeur Doppler Ak, 4 la température ordi-
naire est représentée pour indiquer 1'échelle).
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Courbe de transmission
du filtre

FIG. 27.

Lumiére absorbee
par le fillre

FiG. 28.

b) Détermination de 3, — Etudions maintenant
comment avec le modéle choisi, la lumiére émise par
la source (fig. 25) et absorbée par le filtre F (fig. 26)
varie avec I'écart &, — ky. L’absorption est maximum
et reste constante tant que le créneau d’absorption du
filtre reste a l'intérieur de la rale excitatricg, c’est-

81_

a-dire tant que |ky — koy | < Puis I'absorp-

tion décroit linéairement avec k, — ky, pour :

2Dk b < 2

Elle est nulle pour [ky--kea| = . La variation de

3+ 3,
2
Pabsorption avec k; — kyy a donc la forme d’un tra-
péze (courbe en trait pointillé de la figure 28). On
peut comparer les conclusions de ce modéle avec ce
que donne, en fait, 'expérience : la valeur de 3, que
nous choisissons est celle qui permet de se rapprocher
au mieux de la courbe expérimentale. Cette derniére
est représentée en trait plein sur la figure 28. Elle a
été obtenue, dans une expérience préliminaire, en obser-
vant au moyen d’une cellule photoélectrique placée
immédiatement aprés le filtre F, la variation de la
lumiére transmise par ce filtre en fonction de k, — ky,.
Nous effectuons ainsi en quelque sorte I’analyse de la
rale excitatrice par balayage magnétique (il est surpre-
nant de constater la qualité de I'accord entre les conclu-

sions du modéle précédent et I'expérience !).

¢) Détermination de I, — A ce stade, le seul paramétre
qui nous manque est la constante ly. Prenant les valeurs

précédentes de 3, et 85, nous connaissons, dans le cadre
du modéle précédent, pour chaque valeur de Ky — kg,
la forme exacte de la raie excitatrice aprés filtrage
par F. Nous pouvons donc calculer, par intégration
graphique, les valeurs des intégrales qui figurent dans

. .o
les expressions (III, A, 2) et déterminer par suite T

et AE’, 4 une constante multiplicative prés, I,.
Il est clair qu’il suffit d’une seule valeur expérimen-
tale sipplémentaire pour déterminer Iy ; par exemple,

.. r. .
la valeur de la variation de T & résonance (ky = kog).

/]
La théorie permet alors de calculer tout le reste de la

I- .
courbe donnant o en fonction de k, — kya et celle

donnant AE’ en fogction de ky — kop (Il est évident que
I'on pourrait au contraire déterminer I, 4 partir d’un
point de la courbe AE’ et en déduire, sans aucun ajus-
tement supplémentaire, le reste de la courbe AE’(f;—Fy,)

et la courbe ,TI— (ky — Foa))-
P

Nous avons choisi de nous servir d’'un point de la

courbe 24 représentant la variation de Tiz avec ky, — kg
pour déterminer la valeur de I, En effet, comme nous
Pavons déja souligné plus haut, la variation de ;I; qui
apparait sur la figure 24 est due uniquement a la

.. T . , . . 1
variation de T L’expression théorique reliant T
2 2

a TL (I, D, 9, a) permet d’en déduire la variation cor-
P

1 I .
respondante de T - Pour calculer T a partir de

la raie excitatrice, nous utilisons la formule théo-
rique (111, A, 2, a) (Notons qu’il est nécessaire d’effectuer
en plus la moyenne par rapport aux vitesses inter-

- -
venant dans l'effet Doppler k,.v; en effet, Vexpres-
sion (III, A, 2, a) est établic pour une valeur bien

déterminée de la vitesse de I'atome v, Lorsque nous
moyennons sur l’ensemble’ des atomes de la vapeur,
il faut temir compte de la répartition maxwel-
lienne des vitesses).

La courbe de la figure 24 est calculée & partir des
valeurs choisies comme nous venons de Pexpliquer

L’accord est trés bon.

d) Calcul de la courbe donnant AE’ en fonction de /e, — /&,
— Si nous calculons maintenant entiérement, et sans
aucun ajustement, la courbe représentant les variations
de 2¢’ avec ky — kyp, nous obtenons la courbe en poin-
tillé de la figure 23.

Le désaccord observé est de Pordre de 35 p. 100.
Etant donné le caractére schématique du modéle choisi
pour représenter la forme de raie excitatrice et la courbe
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de transmission du filtre, nous pouvons estimer que
I’expérience permet de vérifier quantitativement les
expressions théoriques (I11; A, 2, a) et (IIl, A, 2, b)
de a- et AR,

I'p

En procédant dans ordre inverse (détermination
de Iy a partir d'un point de AE’) on peut s’assurer que
la forme de la courbe prévue pour AE’ coincide bien
avec celle de la courbe expérimentale, sauf pour les
grandes valeurs de | iy — koy [ 1] sullit pour s’en rendre
compte de faire une allinité sur la courbe en pointillé
de la figure 23. Le désaccord pour les grandes valeurs
de |k — ko2 | se comprend bien puisque le modéle
choisi défavorise les ailes de la raie excitatrice alors
que AR’ est trés sensible aux fréquences optiques
contenues dans ces ailes (transitions virtuelles).

Signalons enfin que 'on peut expliquer en partie le
sens du désaccord observé entre les courbes théorique
et expérimentale de la figure 23. Les polariseurs pour
Pultra-violet que nous utilisons ne donnent pas en effet
une polarisation totale. Au lieu d’aveir une polari-
sation o+ pure, nous avons, pour fixer les idées, un
mélange renfermant 95 p. 100 de ¢t et 5 p. 100 de ¢~
Les valeurs de 1/T, provenant de ces deux polarisations
s’ajoutent ; par contre, les valeurs de €’ se retranchent
puisque le signe de &’ est différent en ot et en 6~. Toute
imperfection du polariseur diminue donc la valeur
mesurée pour AE’ alors qu’elle n’affecte pas celle
de 1/T.

D. — Conséquences pratiques

L’étude expérimentale décrite dans ce chapitre nous
a permis de vérifier en détail les prévisions théoriques
concernant les déplacements ¢’ et €” : nous avons démon-
tré Deffet perturbateur de la lumiére sur la position
des niveaux d’énergie atomiques.

Envisagés du point de vue de l'électrodynamique
quantique, de tels effets sont intéressants car ils sont
étroitement liés au probleme de Pinteraction entre
Patome et le champ de rayonnement. Lorsqu’on effec-
tue, par contre, une expérience de pompage optique
pour déterminer de fagon précise une structure atomique
dans V’état fondamental, de tels effets sont génants car
ils représentent une perturbation du systéme étudié,
I’atome, par le faisceau lumineux qui peut étre consi-
déré en quelque sorte comme I'instrument de mesure
puisqu’il permet a la fois de créer Porientation ato-
mique et de détecter la résonance magnétique.

Aussi, il nous semble tmportant de résumer dans ce
paragraphe les conditions pour lesquelles les dépla-
cements ¢ et £’ sont les plus petits possibles.

1° Précautions a prendre pour réduire au maxi-
mum les déplacements ¢’ et ¢’. — ) Cas du dépla-
cement &', — 1l faul éviter au maximum tout décalage

entre les fréquences optiques excitatrices émises par
la source, ki, et les fréquences d’absorption atomiques, k,,
de I’élément contenu dans la cellule de résonance. Des
décalages de l'ordre de la largeur Doppler sont & éviter
tout particuliérement car ils correspondent a la valeur
maximum de AE’,

Les origines d’un tel décalage entre k; et k, peuvent
étre variées : nous ne reviendrons pas sur le déplace-
ment isotopique des raies optiques émises par deux
isotopes différents (que nous avons justement utilisé
pour mettre €’ en évidence) : 1l faut éviter d’opérer avec
des mélanges d’isotopes dans la lampe émettrice. Une
autre cause importante est constituée par la présence
d’un gaz étranger dans la lampe émettrice ou dans la
cellule de résonance. Il est bien connu en effet que les
raies optiques émises par un atome sont élargies, rendues
asymétriques et déplacées lorsque cet atome subit des
collisions contre un gaz étranger (30) (les lampes a
mercure que nous avons utilisées contenaient une pres-
sion de 3 mm d’argon, ce qui, dans le cas de la raie
2 537 A du mercure, correspond 4 un déplacement des
raies optiques de l'ordre de 0,6.107% cm™. Ce dépla-
cement est petit devant la largeur Doppler (34.1072 cm™)
et n’est, par suite, pas génant).

— Il importe de souligner que AE’ peut étre diffé-
rent de zéro méme lorsque toutes les précautions ont été
prices pour éviter tout décalage entre les raies optiques
excitatrices et la raie d’absorption (méme isotope dans
la lampe et dans la cellule de résonance; pression de
gaz étranger trés faible dans la lampe).

Considérons par exemple le cas ou Tatome étudié
posséde deux niveaux hyperfins 1 et 2 dans Détat
fondamental (fig. 29) et soit e 'état excité (nous suppo-
sons pour simplifier que la structure hyperfine dans
I’état excité est petite devant la largeur Doppler).

of 02

FIG. 29.

La lampe qui contient le méme élément que la cellule
de résonance émet les deux composantes hyperfines kg,
et ko. Les photons kg, font effectuer aux atomes qui <e
trouvent dans le niveau 1 des transitions réelles 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 & condition toutefois que la sépa-
ration hyperfine entre 1 et 2 ne soit pas petite devant
la largeur Doppler. Comme kg — kg < 0, la valeur
correspondante de AE’ est négative et le déplacement
du niveau 2 se fait vers le bas (partie droite de la



THEORIE QUANTIQUE DU CYCLE DE POMPAGE OPTIQUE 3

figure 29). On verrait de méme que les photons kg,
font effectuer aux atomes qui se trouvent dans le
niveau 1 des lransitions virtuelles vers le niveau e.
Comme kg — kg > 0, le déplacement correspondant du
niveau I se fait vers le haut. Nous voyons ainsi que
Peffet global des transitions virtuelles est d’augmenter
la séparation énergétique entre les deux niveaux hyper-
fins 1 et 2.

Le cas ou la structure hyperfine dans I'état excité
n’est pas négligeable devant la largeur Doppler se traite
évidemment de la méme fagon. Il faut, de facon géné-
rale, tenir compte de I'effet des transitions virtuelles
induites par chacune des composantes hyperfines émises
par la source et qui sont relatives 4 'ensemble des
autres composantes hyperfines. Ces effets sont parti-
culiérement importants lorsque les structures hyper-
fines dans I’état excité ou dans I'état fondamental sont
de 'ordre de grandeur de la largeur Doppler et il n'y a
alors aucun moyen de les éviter.

Dans le cas de **Hg, la structure hyperfine, qui existe
uiiquement dans I’état excité est trés grande (une
vingtaine de largeurs Doppler). On peut donc négliger
« Pexcitation virtuelle » de la composante 1/2 par la
composante 3/2 ou inversement. Par contre, il n’en
est pas de méme dans plusieurs autres cas, comme par
exemple celul des atomes alcalins.

b) Cas du déplacement . — Le déplacement ¢” est
beaucoup plus facile & éviter. Nous avons vu en effet
qu’il dépendait du champ magnétique Hy et qu’il était
maximum lorsque la largeur naturelle I' du niveau
excité était égale & ©, — wp. Pour que ¢” soit le plus
petit possible, il faut donc se placer, soit en champ
trés faible (I">w,—0y), soit en champ fort (w,—w>T).

En tout état de cause, sil’on ne peut éliminer complé-
tement ¢’ et ¢”, la méthode la plus siire pour atteindre
la vraie valeur de la fréquence de résonance magné-
lique (en l'absence de toute perturbation d’origine
optique) consiste & mesurer la position de cette réso-
nance pour plusieurs valeurs de l'intensité lumineuse
du faisceau de pompage et a extrapoler 4 intensité
lumineuse nulle,

2° Ordre de grandeur des etreurs que Pon peut
commettre, — Afin d’illustrer les considérations précé-
dentes, nous avons fait Pexpérience suivante :

Nous supposons que i'on veut effectuer par ia méthode
du pompage optique une mesure de la séparation éner-
gétique des deux sous-niveaux Zeeman -+ 1/2 de Vétat
fondamental de ¥*Hg. Nous ne prenons aucune des
précautions énoncées plus haut : la lampe du faisceau
de pompage n’est pas forcément une lampe 4 **Hg (nous
ne cherchons pas a minimiser €') ; la valeur du champ
magnétique H, est telle que I' ~w, — w; (nous ne
cherchcns pas & minimiser ¢”). On peut, en principe,
n’utiliser que le seul faisceau de pompage, comme dans
les expériences de Cagnac (En fait, nous avons utilisé

un deuxiéme faisceau a angle droit, qui joue uniquement
un role de détection et dont I'intensité lumineuse peut,
par suite, étre trés faible). Le dispositif expérimental
est celui de la figure 22, ou on a supprimé l'électro-
aimant et le filtre F (La suppression du filtre ¥ permet
de gagner beaucoup sur lintensité lumineuse du fais-
ceau, I).

La lampe L, du faisceau de pompage est successive-
ment une lampe 4 2MHg, une lampe a **Hg et une
lampe a 2¢Hg. Dans chacun de ces trois cas, nous
mesurons la position de la raie de résonance magné-
tique,-en polarisation ¢t et en polarisation ¢—, pour
diverses valeurs de l'intensité lumineuse [ du faisceau
de pompage (fig. 30). ‘

Position de la résonance Position de la résonance

1hz / 1hz

1
FIG. 30a FiG. 30b
3 + Lampe *'Hg polarisation 6.
% { O Lampe ®Hg polarisation o*.
s A Lampe®Hg polarisation ot ou 6.
b ; X  Lampe 204Hg polarisation 6~.
" a

Lampe 20¢Hg polarisation ¢*.

Nous voyons sur la figure 30 que la position de la raie
de résonance dépend de fagon trés sensible de inten-
sité lumineuse. Nous avons vérifié que la valeur cxtra-
polée en intensité lumineuse nulle était la méme pour
chacun des trois cas étudiés. L’écart avec la position
extrapolée peut atteindre 3 Hz (lampe a 2'Hg en pola-
risation ¢~). Comme nous opérons a une fréquence de
773 Hz, nous voyons que 'on peut commettre ainsi des
erreurs relatives de ordre de 4.1072 si.lon n’effectue
pas I’extrapolation & intensité lumineuse nulle (La struc-
ture Zeeman de 1'éiai fondamenial éiani due au.seul
spin nucléaire, wy est trés petit, ce qui explique. que
Perreur relative soit si importante). .

Les résultats représentés sur la figure 30 s’interprétent
aisémient si 'on se souvient que & change de signe
lorsqu’on passe de la polarisation o+ a la polarisation ¢~
alors que € ne change pas. La différence entre les posi-
tions de la résonance en ot et en o~ est donc égale a 2¢".
Par contre, la demi-somme de ces deux positions dépend
uniquement du terme ¢”. :

Lorsque la lampe L, est une lampe a 2'Hg, AE’ a une
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valeur trés importante (fig. 30, ) : nous constatons effec-
tivement que la position de la résonance est trés diflé-
rente en 6t et en ¢~. La composante 1/2 de *'Hg, qui
est trés proche de la composante 3/2 de ¥Hg (voir fig. 11)
induit également des transitions réelles, ce qui donne
naissance a un déplacement du type € (laile de la
composante 5/2 de 2'Hg induit également des transi-
tions réelles mais Biﬁ:;ﬁ est nul pour la composante 1/2
de ¥ Hg en polarisation 6+ ou 67) : nous constatons effec-
tivement que les deux droites d’extrapolation ne sont
pas symeétriques par rapport a 'axe des abscisses (la
demi-somme des deux positions de la raie de résonance
dépend de I'intensité lumineuse, ce qui démontre que €”
est différent de zéro).

Lorsque la lampe L, est une lampe a 1%Hg, AE' est
nul puisque les fréquences optiques excitatrices coinci-
dent avec les fréquences 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 résonance est la méme, aux
erreurs d’expérience prés, en ¢t et en o~. Par contre,
e” est différent de zéro et la position de la résonance
(en 6% ou en ¢~) continue de dépendre de I'intensité
lumineuse : nous opérons a une valeur du champ ou
le déplacement dfi aux transitions réelles existe.

Enfin, lorsque la lampe L, est une lampe a *4Hg
(fig. 30, b) AE’ est petit puisque k; — k¢, est de Pordre
de 1/7 de largeur Doppler. La précision des mesures
est cependant suffisante pour détecter un tel effet
puisque nous constatons une légeére différence entre les
positions de la résonance en ot et en 6~. Nous constatons
également que la demi-somme des deux positions de
la résonance dépend trés peu de P'intensité lumineuse,
ce qui est normal puisque B}ﬁ:}ﬁ est. nul pour Ia
composante 1/2 de ¥Hg en polarisation ¢t ou o
(cf. appendice).

3° Remarques concernant les mesures de Cagnac.
— Nous pouvons maintenant, a la lumiére de ces consi-
dérations, analyser les expériences de Cagnac (14) et
essayer de comprendre pourquei il n’observa jamais
d’effet de I'intensité lumineuse sur la position des raies
de résonance magnétique soit de *Hg, soit de 20'Hg.

Cagnac opérait sur le ¥*Hg a une fréquence de Pordre
de 160 kHz, c’est-a-dire dans des conditions ol w, — ey
est prés de 200 fois supérieur a T, ce qui excluait toute
possibilité d’un déplacement <”. Il utilisait d’autre part
une lampe a 2Hg. Nous voyons sur la figure 30 b que
nous observons dans ce cas des déplacements qui sont
au maximum de 'ordre de 0,2 Hz. Or, grice aux nou-
veaux polariseurs dans l'ultra-violet que nous avons
décrit plus haut (cf. § IV, 3), nous disposons d’intensités
lumineuses prés de 10 fois supérieures aux siennes. La
précision des pointés étant de I'ordre de 0,05 Hz, il est
par suite tout & fait naturel que Cagnac n’ait observé
aucun déplacement d’origine optique,

On peut se demander par coritre si de tels effets
n'auraient pas dd &tre visibles dans le cas des expé-
riences d’alignement (14) de *'Hg (dont le spin [ est,
rappelons-le, égal & 3/2). En effet, dans ces expériences,
il n’est pas nécessaire d’utiliser de polariseurs et les flux
lumineux utilisés par Cagnac étaient au moins égaux,
sinon supérieurs a ceux qui correspondent & la figure 30.
D’autre part, il excitait soit la composante 5/2 de 201Hg
avec une lampe a 2Hg, soit la composante 3/2 de 201Hg
avec une lampe a "8Hyg ; dans ces deux cas, la distance
entre la raie excitatrice et la raie d’absorption est de
Pordre de la largeur Doppler. Il semble donc que I'on
soit ainsi dans une situation extrémement favorable
a Papparition d’effets du type €.

En fait, par suite des symétries de 'alignement, on a
toujours Ay ypp = A_yp_1pp €t Agp g = A_gja_gp
Ceci entraine (fig. 31) que la distance entre les deux sous-
niveaux -+ I/2 et — I/2 n’est pas modifiée; d’autre
part, les variations des deux séparations 4 1/2, + 3/2
et — 1/2, — 3/2 sont égales et de signe opposé.

t32 /T wyee
Wy
/2 —y
w Wy
e ' —t—
g rf
-3y Y /S
Fi1G. 3I.

On voit ainsi que la raie de résonance magnétique
est décomposée en trois raies distinctes, w; — €, wy, et
o+ €. La position du centre de gravité de ces trois raies
ne dépend pas de Uintensité lumineuse. Comme les phé-
noménes de relaxation thermique sont prés de 20 fois
plus efficaces (14) dans le cas du 2'Hg que dans celui
du ¥Hg (relaxation de type quadrupolaire), la largeur
des raies de résonance magnétique ne permet pas de
résoudre ‘cette structure et la position de la raie globale
ne dépend donc pas de l'intensité lumineuse.

En résumé, nous pensons que les résultats des mesures
de Cagnac ne sont entachés d’aucune erreur provenant
de déplacements d’origine optique.

Signalons enfin que des déplacements d’origine opti-
que (« light-shifts ») de raies de résonance magnétique
ont été observés également par d’autres expérimen-
tateurs. C’est ainsi qu’Arditi et Carver (34) signalent
I'existence de light-shifts sur la transition hyper-
fine 0 <> 0 de I'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 méme de Shearer (39) dans le cas des résonances
magnétiques de I'état 238, de I'hélium. 1l semble que
dans les deux cas les phénoménes observés peuvent
s’interpréter dans le cadre de la théorie présentée ici,
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CHAPITRE VI

ETUDE DE L’ELARGISSEMENT DES RAIES DE RESONANCE MAGNETIQUE

1° Buts de I’expérience (17)

Il s’agit de prouver que la lumiére de résonance
optique utilisée dans toute expérience de pompage
optique est une cause de relaxation transversale : comme
nous I'avons vu, elle détruit le module de la cohérence
hertzienne o, _,j, avec une constante de temps T,
telle que :

1 i r Az 12+ A ypp-ape

TN 2T,

2 2

e (VL 1
BT !
T, T (0 — ap

1
Nous avons indiqué (cf. § III, D, 5) queF représente

la disparition de cohérence hertzienne de I'état fonda-
mental lors du passage dans ’état excité par absorption

de photons; représente la restitution de cohérence

s
o

hertzienne (partielle parce que T; > T} lors de la
retombée dans I'état fondamental. C’est plus particu-
hérement ce second terme dont nous avons voulu véri-
fier 'existence. Il varie avec le champ magnétique a
cause du facteur I'*/[T* + (0, — «()?] (dont l'interpré-
tation physique a été étudiée en détail dans la partie
théorique). Rappelons qu’une telle variation avec le
champ n’existe pas pour les temps de relaxation longi-
tudinaux associés a I'excitation optique.

A la relaxation transversale optigue, décrite par le
temps T, de la formule (VI, 1), se superpose, sans aucune
corrélation la relaxation thermique habituelle, décrite
par le temps de relaxation transversal @,, de sorte que
'amortissement global de la cohérence hertzicnne sc
fait avec une constante de temps 1, telle que :

I 1 I
7, Ty + 0,’
C’est évidemment la quantité 17, que 'on mesure
expérimentalement. 1/T, étant proportionnel 'a I'in-
tensité lumineuse I, la mesure de 1/7, pour différentes
valeurs de I permet d’obtenir par extrapolation la
valeur de 1/@; et de déduire ensuite de (VI, 2), la
valeur de 1/T,.

(V1, 2)

2° Réalisation de I’expérience

a) Le dispositif expérimental. — Il est en tous
points identique a celui que nous avons déja déerit

dans le chapitre (V, B) a propos de I'expérience rela-
tive au déplacement &’ dii aux transitions réelles. Le
schéma de ce dispositif est donc représenté sur la
figure 15.

C’est la valeur du temps T, associé au fatsceau 2 que
nous désirons mesurer dans 'expérience décrite ci-des-
sous.

b) Méthode « statique » et méthode « dyna-
mique ». — Nous avons déja fait remarquer lors de
la discussion des résultats de 'expérience décrite dans
le § V, B que le faisceau 2 élargissait les raies de réso-
nance magnétique (cf. fig. 16). On peut songer effecti-
vement pour mesurer 1/T;, & faire une étude précise
de la largeur des raies de résonance magnétique. En fait,
la largeur d’une telle raie dépend également de ’ampli-
tude H, du champ de radiofréquence. Pour mesurer la
largeur intrinséque, I/mT,, il faut donce tracer un réseau
entier de courbes de résonance correspondant a diverses
valeurs de cette amplitude H,, puis extrapoler les
valeurs des largeurs observées 4 H, nul. Une telle
méthode porte le nom de méthode statique. Elle est trés
longue puisque chaque mesure de 1/7, nécessite le tracé
de tout un réseau de courbes.

Aussi 1l nous a semblé beaucoup plus intéressant
d’utiliser une autre méthode, la méthode dynamique, que
nous décrivons maintenant.

— Nous avons vu dans le § V, B que le courant photo-
électrique de C comportait une partie modulée a la
fréquence w/2w du champ de radiofréquence. On peut
amplifier sélectivement cette modulation et obtenir
ainst un signal directement proportionnel aw module de
la cohérence hertzienne oy, .

Supposons qu’a un certain instant, nous coupions
rapidement et simultanément la radiofréquence et le
faisceau de pompage 1 (qui n’'interviennent donc plus
par la suite et dont le role unique a été de préparer le
systéme atomique dans un état initial comportant de
la cohérence hertzienne). La cohérence hertzienne
s’amortit alors sous I'eifet de la relaxation thermique
et de la relaxation optique associée au faisceau 2, c’est-
a-dire avec une constante de temps 7,. Il suflit done pour
mesurer T,, d’envoyer le signal de modulation fourni
par C sur un oscillographe cathodique et d’en observer
I'amortissement une fois que l'on a coupé simultané-
ment la radiofréquence et le faisceau I (le faisceau 1
est masqué brusquement au moyen d’un obturateur
photographique. La prise de flash de cet obturateur est
utilisée pour court-circuiter au méme instant la sortie
de I'émetteur de radiofréquence).



56 C. Couen-TANNOUD]I

Cette deuxiéme méthode est considérablement plus
simple et plus rapide que la précédente.

3° Résultats de I'expérience

— La photo a de la figure 43 du chapitre VI1il montre
un exemple des phénoménes observés sur I'écran de
'oscillographe cathodique. o

Nous avons vérifié¢ que la décroissance du signal de
modulation était bien exponentielle.

— La figure 32 représente la variation de 1/t avec

a
T

10 sec™?
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I'intensité lumineuse | du faisceau 2. Nous vérifions
que cette variation est bien linéaire. La valeur extra-
polée de 1/t, & intensité lumineuse nulle, est 'inverse,
1/@,, du temps de relaxation transversal thermique. On
en déduit par soustraction la valeur de 1/T, (for-
mule VI, 2).

— Nous avons étudié la variation de 1/T, avec le
champ magnétique (wy) pour chacune des deux compo-
santes hyperfines de ¥ Hg et pour diverses polarisations.
Nous avons dessiné sur les figures 33 et 34 les courbes
calculées & partir de la formule (VI, 1) ; les points sont
les points expérimentaux. L’accord avec la théorie
est trés bon. Les nombres inscrits sur I'axe des ordon-
nées sont les rapports théoriques entre les valeurs
de 1/T, en champ fort et en champ nul. Ces rapports
dépendent uniquement des valeursde Ay, 179, A 10— 1)25
Biﬁ::;:, donc de la polarisation du faisceau 2 et sont
bien vérifiés expérimentalement. Nous vérifions en par-
ticulier que Bif::iﬁ est nul pour la composante 1/2
de ®Hg en polarisation ¢ puisque, dans ce cas, 1/T,
ne varie pas avec le champ (fig. 33). Nous voyons éga-
lement que l’effet de conservation partielle de la cohé-
rence hertzienne au cours du cycle de pompage optique
n’est pas un effet petit : pour la composante 3/2 de *Hg
en polarisation 7, nous voyons en effet sur la figure 34
que T, s’allonge par un facteur 3 lorsqu’on passe des
champs forts (I' « w, — ) aux champs faibles
(T'>» w, — o). :

Remarquons enfin que la largeur des courbes de

b 1
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Lorentz (renversées) des figures 33 et 34 (qui corres-

pond & I' = o, — w;, c’est-a-dire & I' = w, puisque
©, > o) est deux fois plus grande pour la compo-
sante 3/2 que pour la composante 1/2. Ceci correspond
au facteur 2 qui existe entre les facteurs de Landé des
deux niveaux hyperfins de I’état excité de *Hg (Nous
avons déja rencontré un effet analogue lors de I’étude

de la wvariation de ¢” avec le champ magnétique,
of. fig. 18). -

En conclusion, nous voyons que I’expérience permet
de vérifier quantitativement toutes les prévisions théo-
riques relatives a4 I'amortissement d’origine optique de
la cohérence hertzienne.

CHAPITRE VII

MODULATION DE LA LUMIERE DE FLUORESCENCE

1° Buts de I’expérience

— Il s’agit de prouver que le moment angulaire glo-
bal, aussi bien longitudinal que transversal, de I'état
excité exécute un mouvement forcé a la fréquence de
€

(O] , . .
Larmor de I'état fondamental lorsqu’il existe un

moment angulaire transversal global dans I’état fonda-
mental (o,7,_y, # 0) et que les atomes sont irradiés
par un faisceau lumineux (En présence d’un champ de
radiofréquence qui agit sur I’état fondamental, le mou-

. . . , wr+ ¢
vement forcé se fait, non pas a la fréquence fz

mais a la fréquence w/2r du champ de radiofréquence).
Notre but est de montrer également que l'amplitude
et la phase de ce mouvement forcé dépendent du champ
magnétique. .

— Nous avons vu dans la partie théorique (cf. 111, C)
que l'existence d’un tel mouvement forcé dans l'état
excité doit se traduire expérimentalement par l'appa-

rition d’une modulation de la lumiére de fluorescence
—_

L.(e), ce qui permet ainsi de le détecter. Nous avons
vu qu’il est possible d’observer séparément le mouve-
ment forcé du moment angulaire longitudinal et celui
du moment angulaire transversal de I’état excité. Rap-
pelons qu’il faut pour cela se placer dans les conditions
sulvantes :

Cas « (mouvement du moment angulaire longitudinal).

had . .
— La polarisation ¢y, du faisceau lumineux excitateur
-
doit 8tre « cohérente w; celle ¢, de la Tumiére de fluo-
rescence que ’on observe doit étre non cohérente. On

déduit alors facilement de (III, B, 1, ¢) et (II, C, 4)

que la modulation de la lumiére de fluorescence L, (e;)
se met sous la forme :

I - - F .
T;,d(elo’ e;.) F———{(;)-}Gllz—llz(t) + c.e. (VII, I)

-

- R , -
f*(ey, €) étant une constante qui ne dépend que de ¢,
-
et e.

Thése c. CONEN-TANNOUDIL, 1962 (P.)

Cas B (mouvement du moment angulaire trans-
versal). — Contrairement & ce qui est fait dansle cas «, la

. . - , . . -
polarisation ¢, n’est pas cohérente, la polarisation ey,
cohérente. La modulation de la lumiére de fluorescence
se met alors sous la forme :

1 e P :
T—pfa(ex.,, e TE ifo—o) G1/2~1/2(t) +e.e. (VI 2)

We — O

- -
faler, &) étant, la encore, une constante qui ne dépend
- -
que de e, et ¢,
— Il est clair que Pon peut repérer amplitude et

la phase de la modulation de LF(:;;\) par rapport a celles
du champ de radiofréquence utilisé pour introduire la
cohérence oy, _45(t) dans le systéme atomique. Mais
les variations de Pamplitude et de la phase de 6,5 _,,(t)
sont elles-mémes assez' complexes (elles dépendent de
nombreux facteurs et entre autres de I’écart a la réso-
nance. Nous étudierons en détail ces variations dans
le chapitre V1I1). Nous nous sommes hornés ici a étudier

.. ) . had
les variations de I'amplitude et de la phase de L_(e,)
par rapport @ Gy _yp,, afin de metire expérimentale-

ment en évidence les termes dépendant du champ :—
r I‘—wa

(0“ m——m[)) dont nous avons donné Pinterpré-
tation physique dans la partie théorique (cf. § I11, C, 2).
Dans le cas des isotopes impairs du mercure, &, 3> o;.
L’effet du champ magnétique sur la phase et 'amph-

tude de la modulation de la lumisre de flucrescence dait

tude de la medulation de la lumidre de fluorescence doit
donc étre trés différent pour les cas («) et (B).
2° Réalisation de I’expérience

a) Le dispositif expérimental. — Il est identique

a celul que nous avons déja décrit au paragraphe V, B
(voir fig. 15).

Un photomultiplicateur, PM (non représenté sur la
figure 15) est placé dans la direction Oy, perpendicu-

8
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laire 4 Oz et Oz. On place avant le photomultiplicateur
un polaroid ou un analyseur circulaire, de fagon a obser-

=
ver la lumiére de fluorescence L (e,) émise avec un état

de polarisation donné, _;;\.

Comme précédemment, le faisceau 1 pompe optique-
ment la vapeur atomique. Un champ de radiofréquence
permet d’effectuer la résonance magnétique et d’intro-
duire la cohérence 6,7, _,;, dans le systéme atomique.
Le faisceau 2 a pour role de coupler le moment angu-
laire (longitudinal ou transversal) de I'état excité au
moment angulaire transversal de I’état fondamental
(G1je—1/2)-

Remarquons que le faisceau 1 ne peut effectuer un
tel couplage. En effet, la polarisation de ce faisceau, a*,
n'étant pas cohérente, les éléments diagonaux o,
de la matrice densité dans I'état excité ne sont pas
couplés & o5y (cf. § I, A, 6). D’autre part, ce
faisceau excite sélectivement la composante 1/2 de
199 Hg (L, est une lampe a ***Hg). On vérifie alors aisé-
ment (fig. 35) que la cohérence hertzienne dans I'état
excité o, n'est pas couplée a oy, _,;, (Par suite de
la polarisation ¢*, le seul élément de matrice angulaire

différent de zéro est celui qui relie p=—1/2 a
m =+ 1/2).
=172 . +1/2
+1/2 « +1/2
FI1G. 335.

La medulation de la lumiére de fluorescence LF(—e;‘)
qui résulte du couplage entre I'état excité (6,,m; Gmm’)
et 6y, ne peut donc provenir que du faisceau 2.

a) Pour réaliser le cas o, on donne au faisceau 2 la

polarisation circulaire droite par rapport a Ou (_e)l.. cohé-
rent). On ne dispose n1 polaroid ni analyseur devant le
photomultiplicateur (On peut montrer en effet dans ce
cas que la lumiére de fluorescence est fonction unique-
ment des éléments diagonaux o,,,, de la matrice densité
dans DI'état excité : tout se passe donc comme st on

N
détectait la lumiére de fluorescence L.(e,) émise avec

>
une polarisation ¢, non cohérente).
b) Pour réaliser le cas B, on donne au faisceau 2

. . - ’
la polarisation 7 (e, non cohérent) ; on place devant PM

un analyseur circulaire (ZA ccohérent).

Dans les deux cas, nous avons constaté effectivement
Papparition d’une modulation de la lumiére de fluo-
rescence a la fréquence w/2m lorsqu’on effectue la réso-
nance magnétique dans Uétat fondamental (6,1, _ )y # 0).
Cette modulation disparait lorsqu’on masque le fais-

ceau 2, ce qui prouve bien que le faisceau I ne couple
pas P'état excité a la cohérence hertzienne a,p, _,), de
I'étal fondamental.

Remarque. — Nous avons remarqué que, lorsque la
direction du faisceau I ne coincide pas exactement avec
la direction Oz du champ magnétique Hy, 1l apparais-
sait une légére modulation de LF(;);\) associée au fais-
ceau I. Cecl est di au fait que la polarisation de ce
faisceau est alors légérement « cohérente » puisqu’elle
n’est pas rigoureusement ot par rapport & H,. Le fais-
ceau 1 couple alors o,,,, & G;p5_,y, et il en résulte une

modulation de L.(e;). Nous nous sommes servis de ce
test trés sensible pour aligner exactement le faisceau 1
suivant H,,.

b) Repérage de l’amplltude et de la phase de la

modulation de L (e;\) — Comme nous l'avons dit,
pour vérifier expérimentalement Pexistence des effets
r

décrits par les termes -
p I' —ie

ot R py—— qui
figurent dans les expressions (VII, 1) et (VII, 2), nous
devons comparer entre elles la modulation de LF(_e;;\) et
celle de 6,5, _,, (rapport des amplitudes, déphasage).

Or, nous avons déja indiqué que le courant photo-
électrique de C (fig. 15) comportait une modulation
directement proportionnelle a 6,,_,5, (Dans le cas B,
ou la polarisation ZM du faisceau 2 n’est pas cohérente,
il faut placer un analyseur circulaire A entre la cellule
de résonance O et C). On déduit aisément de (111, A 10)
que la modulation détectée par C se met sous la forme :

I

ﬁgo'l/z_l/z(t) +c.c. (VII, 3)
g étant une constante (qui dépend de :7\« dans le cas «,
de la polarisation détectée par Panalyseur circulaire A
dans le cas B) mais qui ne dépend pas du champ magné-
tigue.

Le principe de 'expérience consiste donc & comparer
entre elles les modulations fournies par la cellule photo-
électrique C et le photomultiplicateur PM.

— Supposons qu’on effectue la résonance magnétique
dans I'état fondamental et désignons par M; et M, les
modulations des signaux fournis par C et PM. On déduit
aisément de (VII, 1), (VII, 2), (VII, 3) que le rap-
port a,fa; des amplitudes a, et a, de M, et M; se met
sous la forme :

ar _ r
ac ¢\/P2 + (.l)/‘

Cas B : \/1"2

Cas o :

(V11, 4)

(x)e _— (1)[5;
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Ao et Ag étant des coefficients sans dimensions qui ne
dépendent pas du champ magnétique (ils dépendent uni-

quement de e);w, :;\ et évidemment des sensibilités de C
et PM).

in ce qui concerne le déphasage ¢, — ¢, entre M,
et M, la théorie prévoit de méme que :

Cas « : cpp—cpc=cpa+Arctg%f

(V11 5)
— (we — o)

CasB: op— @c=¢p + Arc tg ————

@, et @g sont la encore des constantes qui ne dépendent
pas du champ.

¢) Méthode de mesure de a,/a; etp, — .. — Il
s’agit de mesurer a,/a; et ¢, — ¢ pour plusieurs valeurs
de la fréquence de résonance magnétique de fagon a
vérifier (VI1I, 4) et (VII, s).

L’idée la plus simple consiste alors a envoyer les
modulations M, et M; sur les deux voies A et B d’un
oscillographe cathodique bicourbe. En fait, nous avons
procédé d’une fagon légérement différente parce que
les mesures ne sont possibles que st M, et M sont amph-
fides par des amplificateurs sélectifs & la fréquence w/2n
(H faut également pouvoir changer la fréquence d’ac-
cord de facon & étudier les variations de a,fa; et ¢, — ¢
avec la fréquence de résonance magnétique). La méthode
précédente, pour étre valable, requiert que M, et M,
solent amplifiées par deux amplificateurs rigoureusement
identiques. Afin d’éviter toute erreur due & l'électro-
nique, nous avons préféré utiliser le méme amplificateur
sélectif pour amplifier M, et M;. Cest la sortie de cet
amplificateur que nous envoyons sur 'une des voies, A,
de loscillographe cathodique ; a Ventrée de cet amplifi-
cateur, nous envoyons dans une premiére étape le signal
de sortie de C; dans une deuxiéme étape, le signal de
sortic de PM, toutcs les conditions expérimentales
demeurant identiques. Sur I'autre voie, B, de l'oscillo-
graphe, nous envoyons en permanence un signal pré-
levé sur la sortie de I'émetteur de radiofréquence et qui
est, lul aussi, 4 la fréquence w/2r; ce signal nous sert
de référence pour mesurer ¢, et .. On obtient ainsi
trés facilement et trés rapidement a,/a; et ¢, — .

d) Modulation parasite due a Ia diffusion mul-
tiple. — 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 lumiére de fluorescence émise par un
atome situé a P'intérieur de la cellule de résonance O
traverse une certaine épaisseur de vapeur avant de
quitter la cellule et d’étre détectée par le photomulti-
plicateur. Comme cette couche de vapeur subit égale-
ment la résonance magnétique, il s’ensuit que sa trans-
parence varie sinusoidalement en fonction du temps

autour d’une certaine valeur moyenne. Ce phénoméne
introduit donc une modulation supplémentaire qui
s’ajoute a la modulation intrinséque de la lumiére de
fluorescence.

Pour vérifier cette interprétation, nous avons fait
varier la température du queusot de la cellule de réso-
nance ; nous avons constaté que la modulation parasite
augmentait trés rapidement avec la pression de vapeur.
Les expériences décrites dans ce chapitre ont été faites
sur une cellule cubique de 2 cm d’aréte dont le queusot
était thermostaté a une température de — 30° C, c¢’esl-
a-dire dans des conditions ou la modulation parasite
due a la diffusion multiple est négligeable devant la
modulation intrinséque.

3% Résultats de I’expérience

Dans le cas des isotopes impairs du mercure, o, > .
La condition w; ~ I' correspond & un champ direc-
teur H, de l'ordre de 1800 gauss. Comme le champ
maximum donné par notre aimant est de ordre de
350 gauss, U n'est pas possible d’observer la variation
avec le champ de a,fa; et ¢, — @, dans le cas a. Par
contre, dans le cas B, les effets de varation avec le
champ doivent &tre aisément observables puisque la
condition &, ~ I' correspond 3 un champ de l'ordre
du gauss.

Amplifude de la modulation de L(&})

N\
NN

1 2

O
— (k
oL ()
FIG. 30.
- -
A e, cohérent, e, non cohérent.

. 1
Composante > N ] - )
“f + €, on cohérent, e, cohérent.

3

— -
Composante 3 o) e, non cohérent, e cohérent,
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La figure 36 représente la variation avec le champ ()
de 'amplitude de la modulation de la lumiére de fluores-
cence, plus exactement la variation avec w; du rap-
port apfa.. Les points expérimentaux représentés par
des triangles correspondent au cas a et 4 une excitation
sélective de la composante 1/2 de ¥Hg par le fais-
ceau 2. Les points expérimentaux correspondant au cas 8
sont représentés par des cercles (composante 3/2 excitée
sélectivement) et des croix (composante 1/2 excitée
sélectivement).

Nous constatons effectivement que a,/a, varie avec
le champ dans le cas B, alors qu’il reste constant dans
le cas «. Pour comparer quantitativement les résultats
exp.érimentaux aux prévisions théoriques, 1l faut déter-
miner les paramétres A, et Ag des formules (VII, 4). 11
suffit alors pour cela d’utiliser un seul des points expé-
rimentaux de chaque courbe. Surla figure 36, nous avons

dessiné la courbe (qui se réduit a une droite

VT 4 o
dans le domaine exploré pour «j), les deux courbes

r
VT2 o+ (0, — wp)?
hyperfins de I’état excité de **Hg (notons que ce ne sont
pas des courbes de Lorentz) puis nous avons porté les
points expérimentaux aprés avoir multiplié tous ceux
qui sont relatifs & une méme courbe par une méme cons-
tante, 1/x, ou 1/, que 'on détermine a partir d’un seul
d’entre eux. Nous voyons que I'accord entre la théorie
et I'expérience est trés bon.

La figure 37 représente la variation avec le champ (o)
de la phase de la modulation de LF(_e;\), plus exactement

la variation avec w; de @, — @c._

Nous constatons que le déphasage @, — o, varie
avec oy dans le cas § alors qu’il reste constant dans le
cas «. Pour vérifier quantitativement les prévisions
théoriques (V1I, 5), nous avons procédé de la méme
facon que plus haut : les courbes de la figure 37 sont

correspondant aux deux niveaux

N : .. )
dessinées a partir des formules théoriques Arc tg -I{
— (e — © . .
et Arc tg *},«—[-) Nous portons ensuite les points

Iy

expérimentaux relatifs a chaque courbe en leur ajou-
tant tous une méme constante (— @,, — @p) déterminée

Phase de la modulation de Lp(&})

OA A—Aty A A A >
1 2 A
L (khz
1 (khz)
\ o
.
-
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FIG. 37.
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0

4 partir d’un seul d’entre eux. Nous constatons que
laccord entre la théorie et 'expérience est bon sauf,
dans le cas B, pour les valeurs les plus élevées de wy.
Ceci se comprend d’ailleurs aisément : le signal de modu-
lation M, est en effet beaucoup plus petit pour ces
points puisque Pamplitude a, a beaucoup diminué
(voir fig. 36). La précision des mesures est donc moins
bonne.

En conclusion, il apparait que nous avons pu vérifier
quantitativement la plupart des prévisions théoriques

concernant la modulation de Ly(e,). 1l serait intéressant
d’opérer en champ beaucoup plus élevé de fagon a
vérifier la variation avec wy de a,/a, et ¢, — ¢ dans le
cas a, mais cela nécessiterait un équipement que nous
ne possédons pas.

CHAPITRE VIII

DETECTION OPTIQUE DE LA RESONANCE MAGNETIQUE
PAR LA MODULATION DE L’ABSORPTION

A. — Introduction -

19 Buts de cette étude. — Dans la plupart des
expériences que nous ayons décrites, le signal de modu-

lation fourni par la cellule photoélectrique C joue un
role trés important. Nous avons utilisé aussi bien
pour tracer des courbes de résonance magnétique que
pour étudier des phénoménes transitoires. Lies avantages
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présentés par ce procédé de détection tant en ce qui
concerne la précision que la rapidité des mesures ont été
longuement soulignés. Rappelons que I'excitation lumi-
neuse ne doit pas étre « broad line » (si elle I'est, la
matrice A, ,- est un multiple de la matrice unité, et 'on
ne peut utiliser le processus d’absorption pour détecter
la résonance magnétique (cf. § 111, A, 4)).

C'est Dehmelt (21) qui, le premier, suggéra un tel
procédé de détection, utilisé par Bell et Bloom (6) sur
les alcalins et connu sous le nom d’expérience de « fais-
ceau croisé ». La théorie que nous avons présentée permet
d’évaluer quantitativement la perturbation apportée
par le faisceau croisé a la cohérence hertzienne qu’il
permet de détecter. Nous avons montré qu’a tout fais-
ceau lumineux était associée une « relaxation optique »
trés semblable & une relaxation thermique habituelle.
Il est donc possible de calculer entiérement le signal
de modulation fourni par C. Les calculs étant particu-
litrement simples dans le cas de I'isotope *Hg, 1l nous
a semblé intéressant de procéder a une vérification
quantitative des prévisions théoriques. Nous verrons
par exemple dans le § B de ce chapitre qu’il est possible
de prévoir exactement la forme des raies de résonance
magnétique détectées sur le signal de modulation,

Il est possible de faire un paralléle trés étroit entre
le procédé de détection optique utilisant la modulation
de Pabsorption et le procédé de détection radioélectrique
habituel de la résonance magnétique. En effet, dans les
deux cas, le signal est proportionnel & Uatmantation trans-
versale globale {6y, _,12) (Rappelons que le procédé de
détection radioélectrique utilise la force électromotrice
sinusoidale induite dans une bobine par la rotation de
Iaimantation transversale globale de Péchantillon).
Ceci suggere d’étendre aux méthodes optiques toute
une série de techniques mises au point a propos des
méthodes radioélectriques, en particulier, les techniques
utilisant les pulses de radiofréquence. Nous avons réalisé
certaines de ces expériences et les décrivons dans le § C
de ce chapitre.

Le dispositif expérimental est celul qui est représenté
sur la figure 15. Le faisceau 1 est le faisceau de pom-
page ; le faisceau 2, le faisceau « croisé ».

2° Rappel des tésultats théoriques. — Nous rap-
pelons ici trés brievement les équations qui nous servi-
ront dans la suite de ce chapitre. Les divers paramétres
relatifs aux faisceaux I et 2 sont repérés par les indices 1)
et (2,

a) Cas ou il n'y a pas de champ de radiofréquence. —
La distance énergétique entre les deux sous-niveaux
n'est pas oy, mais w; 4 elt) + €@ ou ell) et ef2) sont
les déplacements énergétiques associés aux faisceaux 1
et 2.

— Désignons par M, "aimantation longitudinale pro-
portionnelle & la différence, 6,5 1j3—06_1/2-1/2, entre les
populations des deux sous-niveaux Zeeman.

Le faisceau I tend & concentrer tous les atomes dans
le sous-niveau + 1/2. Il fait donc tendre M, vers la
valeur My (aimantation longitudinale & saturation) avec

une constante de temps Tﬁ" qui est le temps de relaxa-
tion longitudinal « optique » associé au faisceau I.
dM; M,—M;
=
dt Tt

Par contre, le faisceau 2 et les processus de relaxation
thermique détruisent M, avec des constantes de
temps T et @, de sorte que I'évolution globale de M,

oo
s ecrit :

ou encore :

M,  M;— M,

hadsiinid - = 7

= (VIII, 1)
avec :
1 I 1 1
EZ.TF)Jr@jL@ (VIILI, 2)
M, = M, —% (VII, 3)
o= Moy » 3
1

— D’un autre c¢bté, évolution globale de oy/0_yp
(aimantation transversale) est décrite par :

dove-iie _ [‘—+ i((of—{-s(l)—}—s(ﬂ)]cl/z_l/z (VIIL, 4)
dt T,
avec : 7
I I 1 1
:E;=T—(21)+,'@+'®—2 (V1IL, 5)

(T(;), T @, sont les temps de relaxation transversaux
optique et thermique).

— En résumé, les aimantations, lengitudinale et
transversale, tendent vers leurs valeurs d’équilibre, Mg
et O, avec des constantes de temps 1, et 7, Tout se
passe donc comme si I'on avait un processus de relaxa-
tion unique décrit par les temps 7, et T,.

b) Cas ot il y a un champ de radiofréquence. — Nous
avons indiqué dans la partie théorique (c¢f. § 11, D, 8)
comment il fallait modifier les résultats précédents. Le
hamiltonien de radiofréquence s’écrit :

Jepe = Yszl (I,e—iot + |_eiof].

Il faut alors se placer dans le référentiel R tournant

a la fréquence w|2m autour de Hy. La matrice densité ¢
dans le référentie! R est liée 4 o par les relations :

~ o~ ~

G1/z 1/2=OC1/2 1/2 O-1j2-1/2=0-1/2-1/¢ G;Ig—llz‘=e."""0';/2—1/2
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Si nous posons :

Aw =0 — oy —elt) — el

vrH,

Wy

~ ~ VI, 6
= Gija—1/2+ O-1/2 1)z ( » 6)

Q0 = i(dl/a-llz — G-1/2 1/2)

on obtient ais¢ément par la méthode que nous avons
décrite (§ IHI, D, 8) le systéme suivant d’équations
d’évolution :

dM; Mo— M;
@ = e
du I '
= :r—u—}- Awy (VLI 7)
dv

P 7haaia o,M; — Aou —_{;v-

Ce systéme est identique aux équations macrosco-
piques de Bloch (35). Ceci ne doit pas nous surprendre
puisque les effets perturbateurs associés aux deux fais-
ceaux I et 2 ressemblent aux effets d’un processus de
relaxation thermique. 1l est également identique & celui
étudié par Cagnac dans sa thése (14) (seules les défi-
nitions de T, et 7, changent puisque nous utilisons deux
faisceaux lumineux).

Il est possible de donner de u et ¥ une image physique
trés simple : soit OXYZ le référentiel tournant R. OZ a
la direction de H,. Dans R, le champ de radio-
fréquence H, est immobile et est porté par OX (fig. 38).

Fi1c. 38.

Les quantités u, v, M_ sont les projections suivant les
trois axes OX, OY, OZ de Paimantation macrosco-

pique M de la vapeur. M_ est Paimantation longitu-

dinale ; la projection M, de M sur le plan XOY, Paiman-
tation transversale.

o
Pour avoir le mouvement complet de M dans le réfé-

rentiel du laboratoire (et c’est ce mouvement que 'on
observe en fait), il faut composer le mouvement lent
de M dans le référentiel R, décrit par les équa-
tions (VIII, 7), et la rotation rapide de R a la fréquence
w/2m autour de Hy. u est done la composante de aiman-
tation transversale qui tourne en phase avec le champ
de radiofréquence Hy, ¢ la composante en quadrature.

¢) Les signaux de détection optique. — Etant propor-
tionnelle & 6/, _,/5, la modulation du courant photo-
électrique de C a la fréquence w/2r décrit le mouvement
principal de l'aimantation transversale (rotation du
référentiel R) ; la variation lente de 'amplitude de cette
modulation décrit I'évolution lente de | M, | dans R
(8’il n’y a pas de champ de radiofréquence, il faut rem-
placer dans les énoncés précédents w par wp 4 e - €@,
« rotation de R » par « précession de Larmor », « mouve-
ment lent dans R » par « amortissement de la précession
libre »). On peut observer soit w soit ¢ (si I'on fait la
résonance magnétique) en prenant un détecteur sensible
a la phase et utilisant pour signal de référence un voltage
prélevé sur la sortie de ’émetteur de radiofréquence.

— Enfin, rappelons qu'on peut, comme Cagnac,
observer M, en utilisant la composante a la fréquence
zéro de la lumiére de fluorescence.

En résumé, nous voyons qu’il est possible d’observer
par des méthodes de détection optique 'une quelconque
des quantités M, M, u, ¢.

39 Régime statique. Régime dynamique. — En
Pabsence de radiofréquence, 'aimantation a une cer-
taine position d’équilibre (M; = Mg, M, = 0).

— En présence de radiofréquence, le systéme (VIII, 7)
qui décrit le mouvement lent de M dans R a une solu-

tion stationnaire M) (ME) wis) ols)) qul représente la

position d’équilibre de M dans R. Cette position d’équi-
libre dépend de I'écart & résonance Aw, de ;= ysHj,
et des temps de relaxation « globaux » 7, et =,.

Le tracé d’une courbe de résonance magnétique
revient a étudier la variation avec Aw de I'une quel-

conque des composantes de —1\7[(3), tous les autres para-
métres restant constants. L’ensemble des courbes de
résonance qui correspondent a plusieurs valeurs de
o; = y/H,; constitue un réseau. L’étude correspondante
est une étude en régime statique.

Nous avons tracé des réseaux en utilisant le signal

de modulation fourni par C (nous observons soit Mff),
soit uls); soit ¢(s)). La comparaison entre les résultats
expérimentaux et les prévisions théoriques que I'on peut
faire a partir des équations (VIII, 7) est présentée dans
le § B de ce chapitre.

— Nous avons également fait subir & Pamphtude H,
du champ de radiofréquence des variations brusques
entre la valeur 0 et la valeur H,. Quatre sortes de varia-
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tions différentes ont été réalisées. Elles sont représentées
sur la figure 39.

H,

0 {
(o) (b
H, - T T T’
oL JLI
(c) {d)
FIG. 39.

La réponse du systéme atomique 3 ces quatre sortes
de variation de H, peut étre prévue aisément a partir
du systéme (VIII, 7). Nous I'observons expérimentale-
ment sous forme de transitoires sur le signal de modu-
lation fourni par C. L’étude correspondante, qui est
une étude en régime dynamique est décrite dans le § C.

Indiquons enfin comment nous réalisons expérimen-
talement les quatre variations brusques de H, repré-
sentées sur la figure 39. Pour (a) et (b), nous utilisons
un court-circuit sur la sortie de I’émetteur de radio-
fréquence qui peut &tre, soit établi (@), soit supprimé (b),
en un temps trés court. Pour (c), 'émetteur de radio-
fréquence est bloqué en permanence 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
(Tektronix, type 161). Il est possible de faire varier de
fagon continue la largeur © de ce pulse. Pour (d), nous
utilisons deux générateurs de pulses distincts. Nous
pouvons faire varier de fagon continue 'intervalle de
temps qui sépare ces deux pulses et leurs largeurs =
et 7',

B. — Etude en régime statique

La solution stationnaire du systéme (VIL1, 7) s’obtient
sans difficultés. Posons :

§ AQ = AwT,
O ST (VI11, 8)
[ Wy f1v2
I vient :
2
Ml = A%L———J%——4 (VII, 9, a)
AQ2 414+ QF
n  QAQ

uls) = — M, 2Dt (VI 9, b)
’ TAQ 14+ QF

omz—m\/3~—ﬁL——(wmg@
TTAQE 41 4+ QF

L’expression du module de M(f), | Mf) |= '\/1¢(3)'+v(3);,

s’écrit
A1+ AQ?
| M(f)l = 1\'16\/33 —A/—+; (V1I1, 9. @)
T AQ 1 4 Q
1° Etiade d’un réseau. — La figure 40 représente

un réseau de courbes de résonance magnétique prises
sur la modulation de 'absorption du faisceau 2.

Amplitude de

Chaque courbe correspond & une valeur bien définie
de Dintensité H; du champ de radiofréquence (cette
valeur est repérée, comme dans les expériences de
Cagnac, par un voltmétre électronique placé aux bornes
des bobines de radiofréquence). Les courbes les plus
larges correspondent aux valeurs de H, les plus grandes.
Nous portons, en abscisses, les indications du poten-
tiométre de Leeds-Northrup mesurant le courant dans
les bobines de Helmholtz créant Hy (nous opérons a
fréquence fixe et faisons varier le champ magnétique
statique Hy), en ordonnées, 'amplitude de la modulation
du courant photoélectrique de C. Cette amplitude est
mesurée en envoyant la sortie de 'amplificateur sélectif
(qui amplifie le signal de modulation) aux bornes d’un
millivoltmétre électronique. Nous n’utilisons pas de

dAitnatian an mnhaca avar la shamn da radiafrdcirannca
actection en phase avee e cham p ¢e racieiréquenc e.

Le signal mesuré est donc proportionnel a | M(f)
sieurs faits sont a noter.

«) Nous voyons que la courbe de résonance magné-
tique présente un renversement pour les fortes valeurs
de H,. Il ne peut s’agir d’un renversement du type Majo-
rana-Brossel (10), puisqu’ll n’y a que deux sous-niveaux
Zeeman dans I’état fondamental.

b) Lorsque la courbe de résonance présente un renver-
sement, amplitude des deux maxima est indépendante

de H,.
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¢) L’amplitude a résonance {(Aw = 0) dépend de H,.
Elle passe par un maximum lorsque H, croit. Ce phé-
noméne est étudié plus en détail sur la figure 41, ot nous
portons en abscisses y;H,, en ordonnées Vamplitude a
résonance.

Amplitude o résonance

™

10 20 T

FIG. 41.

— Pour comparer les résultats précédents aux prévi-
sions théoriques, nous utilisons (VIIL, 9). Le signal
détecté étant IMf) |, la forme de raie théorique est
donnée par l'expression (VIII, 9, d). Elle dépend de
Aw, 0, = y;H,, 75, 75 Aw se détermine aisément a partir
des indications lues sur le potentiométre de Leeds-
Northrup qui repére le courant magnétisant produi-
sant H, En observant les transitoires de pompage
optique et de radiofréquence (voir le § suivant), nous
verrons qu’il est p0s51ble de mesurer de fagon 1ndepen-
dante et avec précision les valeurs de 7y, 75, ypH; qui
correspondent au réseau de la figure 40. L’ensemble
du réseau peut donc étre calculé entiérement a une cons-
tante multiplicative prés, qui est la méme pour toules
les courbes (et qui représente en quelque sorte le coefli-
cient de proportionnalité entre le voltage mesuré par le

millivoltmétre et | M_(Ls) [)- Nous déterminons cette
constante a partir d’un seul des points expérimentaux
apparlenant a 'une quelconque des courbes du réseau.
Toutes les courbes sont alors déterminées sans aucun
autre ajustement.

C’est ainsi que nous avons procédé pour dessiner les
courbes de la figure 40. Les points sont les points expéri-
mentaux. Nous voyons que I'accord entre la théorie et
I’expérience est excellent.

La courbe de la figure 41 est dessinée elle aussl &
partir de la formule théorique :

o/ Q
Mo’\/—z——l—;
i1+ Q)

qui donne la valeur de ’'amplitude & résonance en fonc-
tion de y;H, {cette courbe est déterminée sans aucun
ajustement puisque la constante multiplicative est déter-
minée a partir du réseau).

— Toutes les caractéristiques du réseau de la figure 40,
que nous avons signalées plus haut, sont donc exph-
quées quantitativement par la théorie. La valeur de o,
au-dessus de laquelle se produit le renversement et qui
correspond également & la valeur maximum de Pam-
plitude a résonance est déterminée par :

Q, = col'\/‘t'l‘r2 = 1.

La valeur commune a tous les maxima des courbes

M A
I est égale & — —.
2 T

L’origine du renversement est la suivante : chaque
courbe de résonance est la racine carrée de la somme
du carré, ¢)*, d’une courbe d’absorption et du carré,
ub), d’une courbe de dispersion. Pour les fortes valeurs
de Q,, la courbe de dispersion I'emporte sur la courbe
d’absorption, ce qui explique Papparition du renver-
sement.

de résonance lorsque Q) =

20 Etude de #l) et o9, — Pour observer ul)
et o), composantes en phase et en quadrature avec le
champ de radiofréquence, nous utilisons une détection
synchrone en prenant comme référence un signal pré-
levé sur la sortie de 'émetteur de radiofréquence. Un
déphaseur permet de faire varier de fagon continue la
phase du signal de référence. Le signal continu obtenu
apreés la détection synchrone est mesuré au moyen d’un
voltmeétre 4 lampes a grande impédance (50 MQ).

D’aprés Pexpression (VIII) g, b), uls) varie avec AQ
suivant une courbe de dispersion. Nous commengons
par régler la phase du signal de référence de fagon a
observer une courbe de dispersion (lorsque nous ne
sommes pas réglés tout a fait a la dispersion, les dévia-
tions maxima, positive et négative, qu’on lit sur le milh-
voltmétre quand A€ varie, ne sont pas égales. Nous
mesurons le rapport de ces deux déviations pour plu-
steurs positions du potentiométre du déphaseur et

Intensité apres
détection en phase

p——t
3hz

FIG. 42.
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déterminons ensuite par extrapolation la position exacte
qui correspond a Pégahité des déviations, c’est-a-dire a
la dispersion. Ce réglage est trés précis).

La figure 42 montre un exemple des résultats expé-
rimentaux. La courbe de dispersion est obtenue aprés
que le déphaseur ait été réglé comme nous venons de
I'expliquer. Puis nous changeons la phase de w/2 (un
pont formé d’une capacité et d’une résistance permet
de le faire sans qu’il soit besoin de régler a nouveau
le déphaseur). Nous obtenons ainsi la courbe d’absorp-
tion de la figure 42. Ces deux courbes représentent
respectivement les variations de uls) et ¢l8) avec AQ.
Les formes de raies théoriques sont données par les
expressions théoriques (VIII, 9, b) et (VI1I, 9, ¢).
Comme nous savons mesurer par ailleurs (§ C) les valeurs
de 7, 7;, ®;, nous pouvons calculer entiérement les
deux courbes de la figure 42 a4 une constante multipli-
cative prés qui est la méme pour les deux courbes et
que nous déterminons a partir d’un seul point expéri-
mental. C’est ainsi que nous avons procédé pour dessiner
les deux courbes de la figure 42. Les points sont les points
expérimentaux. L’accord entre I'expérience ct la théorie
est excellent.

Le signal de dispersion est extrémement commode
pour pointer avec précision et rapidité le centre de la

raie de résonance magnétique. Comme c’est un signal
continu qui change de signe a la résonance, on peut
songer également a Dutiliser pour stabiliser automa-
tiquement le champ magnétique & la valeur qui corres-
pond a la résonance. La qualité du rapport signal sur
bruit et la finesse des raies permettent d’espérer une
trés bonne stabilisation. L’expérience est en cours de
réalisation.

C. — Etude en régime dynamique

Le signal observé dans toutes les expériences décrites
ci-dessous est 'amplitude de la modulation du courant
photoélectrique de C. Nous n’utilisons pas de détection
synchrone. La grandeur du signal est donc propor-
tionnelle a | M, |. La bande passante de Pamplificateur
sélectif est sullisamment large pour qu’il n’y ait pas
de déformation des transitoires. La sortie de amplifi-
cateur sélectif est envoyée sur un oscillographe catho-
dique sans que la modulation ne soit redressée. Nous
avons donc une porteuse a la fréquence o/2rx (ou :

wf+ et + sfz))

27

FIG. 43.

Thése c. conen-raNNouosl, 1962 (p.).
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La variation de amplitude de cette porteuse représente
la réponse de | M, | aux variations brusques de Hj,
représentées sur la figure 39. Notons que le balayage
de Poscillographe est trop lent pour que Pon résolve
cette porteuse.

10 Transitoires de pompage optique. — C’est par
définition la réponse observée lorsqu’on fait subir a H,
la variation 39, a. | M, | décroit de la valeur d’équi-
libre |M(ls)| en présence de radiofréquence a zéro
(valeur d’¢quilibre en Pabsence de radiofréquence)
avec une constante de lemps 7,. On peut dire encore
que Von observe la précession libre de atmantation
transversale. .

La figure 43, @ est un exemple d’une telle transitoire.
Nous avons déja décrit ces expériences dans le cha-
pitre VI (signalons toutefois que dans DPexpérience
décrite au chapitre VI, on coupait stinultanément H, et
le faisceau 1. Dans ce cas, la modulation tendait vers

1 1
zéro avec une constante de temps I/T2 égale & -l—(2—) -+ —9—
2
2

I

Pour avoir le signal de précession libre le plus grand

I I I
1e S [T T
au lieu de =0 -+ e -+ 02).
2 2

possible, il y a intérét a partir de la valeur de | Mf) |
la plus grande possible. Nous avons vu dans le § précé-
Mg

. i e . T,
dent que cette valeur maximum était égale a - —=

o
Rappelons enfin que la transitotre de pompage optique

observée sur la lumiére de fluorescence (composante
a la fréquence zéro de LF(_e:\)) permet d’observer la
réponse de M_ a la variation 39, a. De telles transitoires
ont été déja observées par Cagnac (nous les observons
également au moyen du photomultiplicateur PM). Elles
permettent de mesurer T,. .

Nous voyons en résumé que les transitoires de pom-
page optique observées sur | M, | et M permettent de
mesurer avec précision T, et 7.

20 Transitoires de radiofréquence. — C’est la
réponse observéé lorsqu’on réalise les variations 39, b.
L’étude de ces transitoires sur M_ (observées sur L)
est décrite en détail dans la thése de Cagnac. A réso-
nance (Aw = 0), M; atteint sa nouvelle valeur d’équi-
libre aprés une série d’oscillations de fréquence w,/2x,
amorties avec une constante de temps 7, telle que :

1 1 l+l
T 2lm ow]

Des phénoménes trés analogues se produisent pour M,
et sont observables sur la modulation du faisceau 2.
A résonance {Aw = 0), on constate en ellet sur le sys-
teme (VIII, 7) que 1 reste toujours nul lorsquon
applique H,; M, est alors égal a ¢ et les équations

d’évolution de ¢ sont trés semblables a celles de M,
M, atteint donc sa valeur d’équilibre aprés une série
d’oscillations amorties trés semblables a celles de M,
(méme fréquence /27 et méme amortissement 7,,).
La figure 43, b est un exemple d’une telle transitoire
{on a Pimpression que la sinusoide amortie est irrégu-
licre mais cect est dit uniquement au fait que la gran-
deur du signal représenté en 43 b est | M, | et non M,).

Nous nous sommes servis des transitoires de radio-
fréquence a résonance (observées aussi bien sur | M, |
que sur M;) pour mesurer o, = y/H, (rappelons que
Cagnac utilisait ces transitoires (observées sur M), pour
mesurer Ty, a partie de 7y, et ).

3° Pulses de radiofréquence. — Nous utilisons
maintenant une variation de H; dans le temps repré-
sentée par la figure 39 ¢. La durée du « pulse » est égale
& 7. Nous supposons dans tout ce qui suit que nous
sommes a résonance {Aw = 0) et que la durée du pulse ©
est trés courte devant les temps de relaxation <, et 7,.

£ . . - =
Etudions le mouvement de 'aimantation M dans le

~ référentiel tournant R pendant la durée du pulse (fig. 44).

FIG. 44.

Comme nous sommes a résonance, c¢’est uniquement

= .
le champ H; qui agit sur M dans R. Comme 7 « 7, 7,
nous pouvons ignorer les processus de relaxation (opti-
que et thermique) pendant la durée du pulse .
—
Le mouvement de M est alors trés simple a décrire.
— —
La position initiale de M est la position d’équilibre M
(M, = Mg, M, =0) en labsence de radiofréquence.
A
M tourne dans le plan ZOY autour de H; avec une vitesse
angulaire ;. A la fin du pulse, 'angle de rotation, 0,
est égal & O = w;7. Les mouvements de M; et M, se

N
déduisent du mouvement de M par projection sur OZ

et OY.

@) Pulse de =/2. — Sa durée est ajustée en sorte
que O ==/2. La figure 43 ¢ représente le phénoméne
transitoire observé sur | M | lorsqu’on fait un pulse
de =fz : | M, | est initialement nul ; au cours du pulse,

| M, | croit de 0 & M;; puis, aprés le pulse, | M, |
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retourne a sa valeur d’équilibre 0 avec une constante
de temps 75 (précession libre).

Les pulses de /2 sont particuliérement intéressants
lorsqu’on veut mesurer T, in effet, le signal de préces-
sion libre, aprés la fin du pulse, part de la valeur M7,
tandis que dans les transitoires de pompage optique
décrites plus haut, il part d’'une valeur qui est au plus

Mj T
égale a — —.

"1

T . . L .o
teur 2 ’\/jl qui peut étre appréciable puisqu’on a,
T2

en général, 7, = 7, (La sensibilité de Voscillographe
n’est évidemment pas la méme pour 43 a et 43 ¢).

On gagne donc ainsi un fac-

b) Pulse de m. — Il correspond 4 0 = n. La figure 43 d
représente le phénomeéne transitoire observé sur M,
lorsqu’on fait un pulse de = : | M, | part de 0, croit
jusqu’a la valeur maximum M, puis décroit jusqu’'a o

0 0
M,('o”)

{0} (b)

F1G. 40.
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(Tout cect se prévoil aisément & partir de la figure 44).
Aprés lepulse | M, | ne varie pas puisque sa valeur est
alors la valeur d’équilibre (M, = 0).

Les pulses de = permettent ainst de live directement
sur oscillographe la valeur de Mg. lls sont également
trés intéressants pour 'étude de la relazation longitu-
dinale comme nous allons le voir maintenant.

4° Séquences de deux pulses. — Supposons que

Pon effectue un premier pulse de =. A la fin du pulse
by "l

(instant ¢y), Paimantation M a tourné de mw. Elle est
portée par OZ et 'on a M_(t;) = — M, (fig. 45 a).

Aprés le pulse, laimantation longitudinale M,
(M, reste toujours nul au cours du temps) tend vers sa
valeur d’équilibre, 4+ M{, avec une constante de temps =7,
par suite de la relaxation optique et thermique. A
I'instant ¢y + T (fig. 45 b), 'aimantation M_ a une valeur,
M. (to + T} qui est égale a

Ms(ty + T) = M [1 — 2e=Tr]  (V1I1, 10)

(la formule précédente donne bien, en effet, M:(Lo)z—)’ls
M+ ) = My).

Si a instant ¢, + T, on fait un deuxiéme pulse de =2
{(ow de =), on observe des phénoménes tout a fait i1den-
tiques & ceux décrits dans le paragraphe précédent et
représentés sur les figures 43 ¢ et 43 d. La seule diffé-
rence est qu'il faut alors remplacer My par M_ (¢, + T).

Les figures 43 ¢ (ou 43 [) sont des exemples des phé-
noménes observés lorsqu’on fait une séquence de deux
pulses w, ®/2 (ou =, ®). Nous voyons qu’on peut ainsi
lire directement sur oscillographe d’une part le temps T
qui sépare les deux pulses (le balayage étant étalonné),
d’autre part les valeurs de | M_ | aux instants {yet {, + T.

11 sullit alors de faire varier T pour avoir une méthode
de mesure trés simple de 7, au moyen du faisceau 2.
Les photos de la figure 46 (classées dans 'ordre, de haut
en bas, puis de gauche a droite}) correspondent a des
séquences de deux pulses =, = séparés par des inter-
valles T de plus en plus grands. On peut également
prendre sur la méme photo toutes les séquences (der-
niére photo en bas, & droite). Nous voyons ainsi qu’on
peut sulvre, point par point, le retour a I'équilibre
de M. (On constate en particulier que M_ variant de
— Mj a 4 Mg passe par la valeur O pour une certaine
valeur de T qui, d’aprés (VI 10) est égale a 7, Log 2).
Nous avons vérifié que la valeur de 7y, mesurée par cette
technique, coincidait avec celle donnée par une tran-
sitoire de pompage optique observée sur M_ (Notons [a
encore que nous gagnons un facteur 2, puisque la varia-
tion totale de M_ n’est plus de zéro 4 My, mais de — M
a 4 Mg).

Il est clair que de trés nombreuses variantes de ces
diverses expériences peuvent &tre réalisées. Nous n’in-
sisterons pas davantage sur celle question.

D. — Possibilités offertes .
par la méthode de détection optique
utilisant la modulation de I’absorption

Nous termincrons ce chapitre par quelques considé-
rations sur les possibilités offertes par cette méthode
de détection optique.

a) Pour des raisons qui ont déja été analysés plus
haut (¢f. § V, B, 2), le gain en précision et ¢n rapport
signal sur bruit par rapport aux autres méthodes de
détection optique (celles utilisées par Cagnac, par
exemple) est considérable. Ces avantages apparaissent
de fagon trés frappante dans le cas du pompage optique
de 21Hg. Dans ce cas, en effet, les temps de relaxation
thermique sont nettement plus courts que ceux de
9Hg et les mesures moins faciles. L’observation des
transitoires sur la modulation de 'absorption ne pose
cependant pas de problémes alors que 'observation des
transitolres sur la lumitre de fluorescence est trés diffi-
cile (rappelons que Cagnac n’avait pu les ohserver).
Cette méthode peut donc se révéler trés utile pour I’'étude
de cas moins favorables que celui de **Hg.

b) Dans le cas ol le spin est supéricur a 1/2, il y a
plusieurs temps de relaxation transversaux et longi-
tudinaux. Le signal de modulation de 'absorption a la
fréquence /2w, L‘(\l), est alors une combinaison linéaire
des éléments non diagonauz oy, (|p — ' | =1) de la
matrice densité (cf. § I1I, A, 5) (Rappelons qu'il y a
également dans ce cas un signal de modulation Lff) ala

w . .
fréquence 2 7—) Les coeflicients de ces combinaisons
27

linéaires, qui sont entiérement calculables, dépendent

de la polarisation ;;“ du faisceau croisé. En faisant varier
cette polarisation, on peut donc observer plusieurs
combinaisons hnéaires différentes des éléments non
diagonaux de la matrice densité et mettre ainsi en évi-
dence I'existence de plusieurs temps de relaxation diffé-
rents et les mesurer.

Nous avons pu appliquer cette méthode avec succes
a Pétude de la relaxation thermique de l'isotope *'Hg
par les parois de la cellule O. Nous avons constaté effec-
tivement que les temps de relaxation transversaux ther-
miques (obtenus par extrapolation a intensité lumi-
neuse nulle) étaient différents suivant la polarisation
choisie pour le faisceau croisé, c’est-a-dire suivant la
combinaison linéaire d’éléments non diagonaux qui
était détectée. Nous avons observé aussi les transitoires

. 2 I3 ] b
sur la modulation & la fréquence 2. o L’ensemble des
i

résultats obtenus nous a permis, par comparaison avec
les prévisions d’'un modéle théorique simple de relaxa-
tion, de prouver le caractére quadrupolaire de la relaxa-
tion thermique de 2°'Hg. Cette étude sera publiée ulté-
rieurement.

¢) Une autre application intéressante de cetle
méthode de détection optique est la possibilité d’obser-
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ver des échos de spin (38) sur une vapeur orientée. Le
grand intérét de la technique des échos de spin est
qu’elle permet d’éliminer Ueffet des inhomogénéités du
champ statique H, et de fournir ainsi une mesure du
temps de relaxation transversal intrinséque. Dans le cas
d’une vapeur pure, les atomes rebondissent d’une paroi
a lautre, d’ott un moyennage par le mouvement qui éli-
mine en grande partie les inhomogénéités statiques AH,.
Par contre, si les atomes de la vapeur sont emprisonnés
dans un gaz étranger, le moyennage par le mouvement

des inhomogénéités statiques AH, ne joue pratiquement
plus et elles peuvent étre trés génantes. La technique
des échos de spin détectés au moyen d’un faisceau
croisé peut donc se révéler trés intéressante pour I'étude
de la relaxation transversale en présence de gaz étran-
ger. Notons également que la technique des échos répétés
de Purcell et Carr (36) pourrait permettre de mesurer
directement le coefficient de diffusion de la vapeur
orientée au sein du gaz étranger.

CONCLUSION

En conclusion, nous pouvons dire que de nombreux
effets nouveaux ont élé mis en évidence.

Ces effets ont élé prévus théoriquement a partir d'un
caleul complet du cycle de pompage optique qui permet
de décrire de fagon détaillée les processus d’absorption et
d’émission de photons de résonance optique par un ensemble
d’atomes. Nous avons dégagé les idées importantes qui
sont a la base de ce calcul, précisé les conditions de vali-
dité de la théorie et présenié une interprétateon physique
détaillée des différents résultats obtenus, qui sont les sui-
vants

— Euxistence d’effets radiatifs associés au processus d’absorp-
tion et relatifs a Uétat fondamental de Uatome : durée de vie
finte de cet étatl; déplacement des niveaux d’énergie atomiques
causé par des absorptions et réémissions « virtuelles » de photons
de résonance oplique.

— Eaxistence d’un couplage entre la précession de Larmor
de Uétat fondamental et celle de Uétat excité : modification des
écarts Zeeman dans 'état fondamental causée par des transi-
tions « réelles » de résonance optique.

— Conservation partielle de la « cohérence hertzienne » au
cours du cycle de pompuge vptique.

— Ewistence d’'un mouvement forcé du moment angulaire
de Uétat excité a la fréquence de Larmor de Uétat fondamental.

— Possibilité de décrire entiérement Ueffet global du cycle
de pompage sur Uélat fondamental comme wne « relaxation
optique » longitudinale et transversale.

— Interprétation quantitative des expériences de faisceaux
croisés.

Nous avons procédé & une vérification expérimentale
de la théorie dans le cas du pompage optique de Uisotope
9 Heo, Toutes les prévisions théoriques ont élé confirmées
de fagon quantitative.

Les résultats obtenus peuveni éire envisagés de deux
points de vue différents

Sur le plan de [électrodynamique quantique, ce sont
des effets liés aux processus d’interaction entre 'atome et
le champ de rayonnement et ils ont un intérét intrinséque.

En ce qui concerne les méthodes de délection optique

de la résonance magnétique, les résultals obtenus prouvent
que les mesures précises de structures atomiques dans ['état
fondamental faites au moyen de ces méthodes peuvent
étre entachées d’erreurs par suite de la perturbation asso-
ciéde au faisceau lumineuz lui-méme. Le présent travail
permet de tentr compte de celle perturbation et de préciser
les conditions dans lesquelles 1l faut se placer pour mini-
muser de tels effets.

Nous pensons que le présent travail peut éire prolongé
dans les directions suivantes :

— FEtude théorique et expérimentale du pompage optique
dans le cas oi la source lumineuse permet d’obtenir un
fatsceaw cohérent au sens de Uoptique (cas des « lasers »).
Ceci souléve le probléme de la description quantique de la
phase du champ de rayonnement.

— Ftude théorique et expérimentale du pompage optique
en champ nul ou trés faible (w; < 1/T ;). Nous avons eu
quen champ nul, la dégénérescence est levee par sutle du
processus d’absorption. Il nous semble intéressant d’éiu-
dier les propriétés de symétrie de cetie levée de dégénéres-
cence ( élats propres el valeurs propres de la matrice A /).

— Etude quantitative de la « circulation de cohérence
hertzienne » dans le cas otv Utniensité ow la polarisation
du faiscean lumineux sont modulées a une fréquence voi-
sine deﬂ @ Qo Ze L Of

2rn’2n’ 2w

— FEtude des modifications apportées par un gaz étran-
ger a la « circulation de cohérence herizienne » le long du
cycle de pompage. Cette élude doit apporter des rensei-

ganD"'(‘ vnm’nlornon! mnr 'es cur ]0@ nrn‘nrrﬂfp(‘ /]PQ Cf_)_llls‘!ong
entre atomes orientés et atomes de gaz étranger. Sur le
plan expérimental, nous pensons que la technique des-
« échos de spin », délectés par le faiscean croisé, devrait
se révéler trés utile pour une telle étude.

— Enfin, nous avons souligné le lien qui existait entre
les effets radiatifs associés aw processus d’excitation
optique el les phénoménes d’absorption et de dispersion
anormale. Il nous semble intéressant de reprendre de fagon
plus approfondie cette question qui est lide au probléme
de la description quantique de Uindice de réfraction.
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Appendice

Nous donnons dans cet appendice les valeurs des
coellicients A, -, B;;::}ﬁ pour chacune des deux compo-
santes hyperfines de lisotope ¥ Hg et pour diverses
—

polarisations ¢, . Nous utilisons les relations de défini-
tion (III, A, 2, ¢) et (I1I, D, 2). Les valeurs des coefli-
cients de Clebsch-Gordan sont représentées sur la
figure 47.

1
e
]
|
+

+

1
2

2%

Pour les isotopes pairs (I = 0), 'opérateur dipolaire
—
électrique D a pour éléments de matrice :

— - e
<ol > = ek iy
V2
- —
<o|D|o>=u:
- > > V L. .
Uy, Uy, U, étant les vecteurs unitaires des trois axes Ou,

Oy, Oz.

On obtient alors aisément les résultats suivants (seuls
sont donnés les éléments de matrice A,,, non nuls;
pour simplifier, nous désignons par B la quantité

BiaTife)

. . — 1 - R
Polarisation ot : ey, = — —= (uz + tuy).
V2
’ 1
Composante 5
2
1\—1/2—1/227 B=o
: 3
3
Composante 5
A Y B=-
—1f2 —1/2 = /e 1jg =1 = —
3 ! 3
. . — I - >
Polarisation 6™ : e, = —= (uz — tuy).

0 \/5

. I
Composante P

2
A1/2 1j2 = o L)) =0
J
C 3
omposante ;:
1 I
Aqpporp=1 Ay ap=— B=—
J 3
. . - -
Polarisation = : &, = u:.
1
Ccmposante PR
1 i I
A1/2 1/2:A—1_/2—1/2=T B=-—
3 9
Cor 3
omposante P
2 4
A12 12 =A_q)2— == B=—
2 1/ 1/2-1/2 3 9
. . — —_
Polarisation o : ey, = uy.
I
Composante 7"
I
A1/2 1/2=A—1/2—1/2=j B=o
J
C 3
omposante P
2 I
A1/2 1/2=A—1/2—1/2:§ B=§
. . - T — -
Polarisation o+ par rapport 4 Oz : ex,=— —=(uy=+tuz).
V2
I
Composante PR
I
A1/2 1/2 — A-—1/2—1/2 = ”5'
A =A = B=-
1j2—1j2 — B —1j2 1/2 = 3 — 18
c 3.
omposante P
2
Al/2 1/2 — A—1/2~1/2 el g
I 7
A1/2-1/2=A—1/2 1fe = — = B=-
18
1 —> -

-
Polarisation 6= par rapport ¢ Oz : e, = —=
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I
Composante — :
1
1\1/2 1/2 = 1\—1/2—1/2 =
J
\ A . B~ -
Alfe—1/2 = LKL —1f2 1/2-—-—3 =18
C 3
omposante;:
2
Allz 1/2 =— A—1I2.—1I2 = g
! 7
A1/2—1/2 - 2\—1/2 1/2 = g B = E

Faisceauw de lumiére naturelle se propageant sui-
vant Ox. :

(Le calcul se fait en sommant indépendamment sur

deux polarisations orthogonales ¢ et 7 par exemple,
ou o par rapport & Oz et o~ par rapport a Oz).

1
Composante 5

5
Composante % :

N

Ay 1p=Aip-ip=-7 B 2128

©

Soit _e);\n la polarisation d’un faisceau qui se propage
sutvant O. Soient—e;\1 et —e-;\z les deux polarisations ortho-
gonales circulaire droite et circulaire gauche par rap-
port 4 Oz. On a :

- — —
e, = 1€}, = Us€,.

On peut montrer aisément a partir des résultats pré-
cédents que dans le cas de 1*Hg :

— — —

Agpiler,) = ’ @y lgAuu'(ﬁ,) + ] ay |2A wur(ea,)-

L’absorption, LA(—;;\“) = 1/T, Zf\““r(_e)}\u)cu/u peut

’

.
done se calculer en sommant indépendamment sur les

-
composantes circulaires droite et gauche de e, . Cect
est la justification du fait qu’on peut observer une modu-
lation sur le courant photoélectrique de C (fig. 15),

-
N A 1 R L méme si la polarisation ¢, est non cohérente, & condi-
Ajp e =A-ifp-if = T8 tion de placer un analyseur circulaire A devant C.
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