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I N T R O D U C T I O N

LES DIVERS EFFETS RESONNANTS DE LA SPECTROSCOPIE HERTZIENNE

La Spectroscopie Hertzienne est la branche de la Physique Atomi-

que consacrée à l’étude des transitions induites entre les niveaux d’énergie d’un

système matériel par un champ de radio- ou d’hyperfréquence. Son domaine d’appli-

cation est extrêmement vaste, tant en raison de la gamme de fréquences qu’elle

couvre, que de la diversité des phénomènes résonnants qu’on peut y observer. Ini-

tialement conçue comme un moyen puissant d’investigation des niveaux d’énergie
dans des expériences de jets atomiques ou moléculaires (1), elle s’est étendue
par la suite au domaine de la résonance magnétique électronique (2) et nucléaire (3)
sur des échantillons solides ou liquides. Elle a vu enfin ses possibilités s’enri-

chir considérablement avec l’avènement des méthodes optiques de préparation et de

détection du système atomique. L’étude de nombreux niveaux d’énergie dans des gaz
à très faible pression est alors devenue possible : la méthode de "double réso-

nance", mise au point par BROSSEL et BITTER (4),a permis de détecter la résonance

magnétique dans des états atomiques excités; le pompage optique suggéré en 1950

par KASTLER (5) a rendu possible l’extension des études précédentes aux états fon-

damentaux, possédant un paramagnétisme électronique (6) ou nucléaire (7). Citons

également toutes sortes de variantes de ces expériences dans lesquelles l’excita-

tion ou le pompage optique sont remplacés, lorsqu’ils ne peuvent être directement

utilisés, par d’autres méthodes de préparation du système étudié : double résonance

sur des états atomiques excités et alignés par bombardement électronique (8);
résonance magnétique sur des états atomiques fondamentaux (9), voire même sur des
électrons libres (10), orientés par collisions d’échange de spin avec des atomes
alcalins pompés optiquement, etc.

Le raffinement des techniques expérimentales a d’autre part permis

d’enrichir la Spectroscopie Hertzienne de toute une série d’sffstc physiques nou-

veaux qui sont venus s’ajouter au phénomène simple de résonance magnétique ordinaire

des résonances liées à l’absorption simultanée de plusieurs quanta du champ de ra-

diofréquence ont été observées pour la première fois dans des expériences de pompa-

ge optique (11) et étudiées en détail par WINTER (12); AUTLER et TOWNES ont, par

ailleurs, mis en évidence un effet intéressant de dédoublement des raies spectrales

émises par un atome dont les niveaux sont soumis à l’action d’un champ de radiofré-

quence résonnant (13). Enfin, les techniquns du pompage optique transversal (14)

en offrant la possibilité de préparer de façon continue le système atomique dans

une superposition cohérente de sous-niveaux Zeeman a, dans un Passé plus récent,
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permis l’observation de toute une classe de nouveaux phénomènes résonnants : après

ALEXANDROV et al (15), SERIES et al (16), GENEUX et al (17), POLONSKY et al (18),
nous avons nous-même observé (19) des résonances nouvelles qui se distinguent net-

tement par leurs caractéristiques (positions, largeurs, intensités, etc.) des réso-

nances magnétiques ordinaires et que nous qualifierons du terme général de "réso-

nances magnétiques de cohérence".

LE CARACTERE CLASSIQUE OU CHAMP DE RADIOFREQUENCE

La plupart des formalismes théoriques utilisés pour interpréter les

effets précédents ont, à quelques rares exceptions près (20), été basés sur un trai-
tement classique du champ de radiofréquence. Etant donné le nombre extraordinairement

élevé de photons présents dans le champ, le choix d’un tel traitement semble en ef-

fet naturel : les phénomènes d’émission spontanée sont complètement négligeables
devant l’absorption et l’émission induite, si bien qu’aucun effet qui ne pourrait

être expliqué à l’aide d’une représentation classique du champ n’est susceptible

d’apparaître. Une telle description est donc d’un point de vue théorique entièrement

justifiée... Elle semble d’autre part s’imposer étant donné le caractère "cohérent"

du champ de radiofréquence produit par les oscillateurs utilisés dans les expérien-

ces de Spectroscopie Hertzienne : la phase du champ étant parfaitement définie,

il parait tout indiqué de le considérer comme une grandeur classique représentée par

une fonction périodique du temps ...

LE ROLE DES PHOTONS DANS LE DOMAINE DES RADIOFREQUENCES

Cependant, bien que le formalisme semi-classique du rayonnement

permette de décrire complètement tous les effets de la Spectroscopie Hertzienne, il

est bien connu que ceux-ci s’interprètent souvent de façon très simple en termes

quantiques d’absorption ou d’émission de photons de radiofréquence par le système

atomique. C’est en particulier le cas des transitions à plusieurs quanta : en ap-

pliquant les règles de conservation de l’énergie et du moment angulaire au cours

de l’absorption de p photons de radiofréquence par l’atome, on est capable de

prévoir, beaucoup plus commodément que par le calcul classique, la position des

diverses résonances observables.

L’idée vient alors immédiatement d’essayer d’appliquer les mêmes

principes pour interpréter les résonances magnétiques de cohérence citées plus
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haut. Ces résonances sont bien comprises dans le formalisme semi-classique. Diver-

ses interprétations en ont été données (15)(16)(18)(21)(22) . Toutes sont basées sur
l’étude de l’évolution forcée d’une superposition cohérente de sous-niveaux Zeeman

atomiques. Cette superposition, introduite dans le système par l’excitation optique

transversale, subit des oscillations forcées induites par le couplage entre l’atome

et la radiofréquence. Le calcul montre que ces oscillations présentent des varia-

tions résonnantes pour certaines valeurs du champ statique H0 appliqué aux atomes.

Par exemple, pour un champ de radiofréquence oscillant parallèle au champ H0 (c’est-

à-dire en polarisation 03C0), on prévoit par le calcul et on observe expérimentalement

(15)(17)(18) sur une assemblée de spins 1/2 un spectre de résonances apparaissant

dans des champs tels que 03C90 = p03C9 (03C90 = -03B3H0, 03B3 rapport gyromagnétique des spins;
w pulsation de la radiofréquence; p = 1, 2, 3 ...). Pour un champ de radiofréquence

qui oscille perpendiculairement à H0 (polarisation 03C3), nous avons mis par contre

en évidence théoriquement (21) et expérimentalement (19) un spectre "pair"

03C90 = 2pw de nouvelles résonances magnétiques de cohérence.

Si l’on cherche à comprendre physiquement le rôle des photons dans

ces diverses résonances, on rencontre immédiatement de sérieuses difficultés. On ne

peut en effet manifestement pas les interpréter en termes de transitions réelles

entre niveaux d’énergie atomiques accompagnées de l’absorption ou de l’émission de

photons de radiofréquence. On observe en effet ces phénomènes résonnants en pompage

purement transversal, dans des conditions où il n’existe aucune différence de popu-

lations entre les sous-niveaux Zeeman +1/2 et -1/2 et il est donc impossible de dé-

tecter de telles transitions même si elles venaient à se produire. D’autre part,

ces transitions ne pourraient en aucun cas assurer la conservation globale de

l’énergie et du moment cinétique du système : si le champ de radiofréquence a une

polarisation 03C0, chaque photon transporte en effet un moment angulaire nul le long
de H0 et l’absorption ou l’émission d’un nombre quelconque de quanta de radiofré-

quence ne peut fournir le moment cinétique nécessaire à une transition 0394m = ±1;

de même si le champ de radiofréquence a une polarisation 03C3, il résulte de la super-

position de deux composantes circulaires droite et gauche correspondant à des pho-

tons de moment cinétique + ou - le long de H0; seul un nombre impair d’entre eux

permettrait par suite d’induire des transitions 0394m = ±1 et on ne comprend pas du

tout de cette façon l’apparition d’un spectre pair de résonance ...

Ainsi, si les transitions à plusieurs quanta peuvent s’interpréter

de façon très simple -et très commode- en termes corpusculaires, il n’en est pas
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de même des nouveaux phénomènes résonnants que nous venons de décrire, pour les-

quels le rôle joué par les photons de radiofréquence reste mystérieux... Pourtant,

les mêmes photons interviennent manifestement dans les deux types d’effets et il

est donc intéressant de comprendre comment ils se manifestent physiquement dans

les résonances magnétiques de cohérence. En plus de l’intérêt purement théorique

posé par ce problème, on peut en effet espérer que la compréhension quantique des

processus mis en jeu nous permettra, comme c’est le cas pour les transitions à

plusieurs quanta, d’interpréter,de façon plus physique et plus simple que ne le

fait le formalisme semi-classique, les principales propriétés de ces résonances

(positions, intensités, largeurs, etc.).

OBJET DE CE TRAVAIL

Les considérations précédentes nous ont conduit à adopter pour

la description du champ de radiofréquence et de son interaction avec le système

atomique un formalisme entièrement quantique. C’est l’étude de ce formalisme et de

l’interprétation qu’il permet de donner de tous les effets -déjà connus ou origi-

naux- de la Spectroscopie Hertzienne qui constitue l’objet théorique essentiel de
ce travail.

Nous verrons notamment que le point de vue quantique permet de

comprendre de façon globale et synthétique l’ensemble des phénomènes résonnants

mentionnés plus haut, à l’aide d’images physiques simples qui précisent les divers

rôles joués par les photons de radiofréquence; de plus, nous serons tout naturel-

lement amenés, grâce à ce point de vue,à prévoir et à étudier en détail des effets

physiques originaux qui apparaissent de façon moins évidente dans le formalisme

classique... Nous montrerons ainsi que, malgré les apparences, le formalisme quan-

tique non seulement ne complique pas l’interprétation des phénomènes observés,

mais présente sur le formalisme classique de nombreux avantages pratiques et con-

ceptuels que nous allons maintenant passer brièvement en revue.

LES AVANTAGES DU POINT DE VUE QUANTIQUE ADOPTE DANS CE TRAVAIL

1. Existence d’un hamiltonien indépendant du temps. Généralisation de la notion

de référentiel tournant.

En traitant quantiquement le champ électromagnétique, on introduit

dans le formalisme une certaine symétrie, absente dans le point de vue classique;
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au lieu de considérer le champ comme une perturbation extérieure appliquée au sys-

tème, on le met sur le même plan que le milieu matériel en considérant que le sys-

tème atomique et la radiofréquence constituent en quelque sorte deux sous-systèmes

physiques en interaction. L’évolution du système global "atome + champ" qu’ils cons-

tituent est alors régie par un hamiltonien indépendant du temps dont l’étude est,

en principe, beaucoup plus simple que celle de l’hamiltonien dépendant du temps de

la théorie classique. Remarquons d’ailleurs que l’on cherche dans le formalisme

classique à s’affranchir dans la mesure du possible de la dépendance temporelle de 1’

hamiltonien en passant par exemple dans un référentiel tournant avec la radiofré-

quence (23). Une telle opération n’est cependant possible que si le champ est po-

larisé circulairement. La quantification du champ permet en quelque sorte de géné-
raliser la notion de passage au référentiel tournant dans le cas d’une polarisation

quelconque du champ. C’est d’ailleurs en essayant de calculer exactement l’évolution

d’un spin dans un champ de radiofréquence polarisé linéairement que SHIRLEY (24) a

été amené, avant nous, à constater l’analogie formelle qui existe entre les opéra-

tions consistant à quantifier le champ et celles qui visent à éliminer la dépendance

temporelle de l’hamiltonien.

2. Introduction des diagrammes d’énergie du système "atome + champ". Interprétation
à l’aide de ces diagrammes de tous les effets résonnants de la Spectroscopie
Hertzienne.

L’existence d’un hamiltonien indépendant du temps nous permet de

définir de véritables niveaux d’énergie pour le système physique étudié, ce qui

est exclu dans le formalisme classique. Chacun de ces niveaux est associé à un

état stationnaire du système global "atome + photons de radiofréquence". Tracés

en fonction du champ statique Ho, ces niveaux constituent de véritable diagrammes

d’énergie pour le système global étudié. L’évolution libre d’une observable quel-

conque de ce système ne oeut s’effectuer qu’aux diverses fréquences de Bohr cor-

respondant aux différents couples de niveaux de ces diagrammes qui permettent

ainsi de construire simplement les diagrammes de fréquence introduits par PRYCE

(25), AUTLER et TOWNES (13), SERIES (16) ou SHIRLEY (24). Cependant, dans la
mesure où les diagrammes que nous venons de définir correspondent aux vraies éner-

gies d’un système physique isolé, leur interprétation est plus claire que celle

de simples diagrammes de fréquence et on peut, à partir de leur forme générale,

déduire très simplement l’ensemble des propriétés d’un système atomique couplé à

un champ de radiofréquence, tout comme on peut, à partir du diagramme Zeeman d’un

atome libre, prévoir les propriétés magnétiques de cet atome.
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L’allure générale des diagrammes d’énergie du système "atome +

champ" peut se déduire, sans aucun calcul, de simples arguments de symétrie basés

sur les règles de sélection des transitions dipolaires magnétiques. On constate

très simplement que les diagrammes ainsi obtenus présentent, pour des valeurs pré-

cises du champ H0, un certain nombre d’anticroisements 
(x) 

et de croisements de

niveaux d’énergie. Nous montrerons en détail que les transitions à un ou plusieurs

quanta d’une part, les résonances magnétiques de cohérence d’autre part, reflètent

respectivement l’existence de ces anticroisements et croisements de niveaux.

Ces diverses résonances constituent ainsi, pour l’atome couplé à un champ de radio-

fréquence, une simple généralisation d’effets résonnants qui, dans le cas d’atomes

libres, ont été étudiés par ECK et al (26) pour les anticroisements, par FRANKEN

et al (27) pour les croisements de niveaux. Le rôle des photons de radiofréquence

dans ces résonances apparaît également de façon claire au simple examen des dia-

grammes d’énergie : les anticroisements n’existent que par suite d’un couplage

entre deux états de même énergie du système global "atome + champ" comprenant

en général des nombres de photons différents; ils traduisent donc l’existence de

processus d’absorption et d’émission réels (conservant l’énergie et le moment

cinétique) d’un ou plusieurs photons de radiofréquence par l’atome. Les croise-

ments correspondent par contre à l’intersection de deux états du système global

qui ne peuvent se repousser car ils ne sont couplés à aucun ordre (absence de

toute transition réelle au point de croisement). Nous verrons que les phénomènes

résonnants qui apparaissent en ces points ne sont observables que par suite d’une

contamination des états qui se croisent par des niveaux d’énergie différente, ce

que l’on peut interpréter en terme d’absorption ou d’émission virtuelles (ne conser-

vant pas l’énergie) de photons de radiofréquence par l’atome.

(*) Deux niveaux appartenant à un anticroisement passent à une distance minimale non
nulle l’un de l’autre pour une certaine valeur du champ magnétique.
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Notons enfin que la présence des anticroisements permet égale-

ment d’expliquer, du fait de la séparation des niveaux du diagramme en plusieurs

branches qui se repoussent, la démultiplication des raies spectrales (effet

AUTLER-TOWNES (13)) mentionnée plus haut... Les diagrammes d’énergie du système

"atome + champ" nous donnent ainsi, de façon synthétique, une vision d’ensemble

de tous les effets résonnants de la Spectroscopie Hertzienne qui s’interprètent
dans des formalismes classiques très divers...

3. Interprétation simple dans le point de vue quantique des effets de saturation.
Les avantages du point de vue quantique se manifestent également

lorsqu’on envisage l’interaction du système atomique avec des champs de radiofré-

quence intenses, permettant de saturer les raies de résonance magnétique. Alors

que les méthodes semi-classiques de résolution des équations du mouvement en puis-

sances de la perturbation conduisent à des calculs souvent longs et complexes (28)
et peuvent cesser de converger, il est toujours possible, même si l’on n’effectue

pas explicitement les calculs, de suivre par continuité la déformation du diagram-

me d’énergie du système global "atome + champ quantifié" pour des nombres de pho-

tons de radiofréquence de plus en plus élevés et de prévoir très simplement les

principales propriétés de saturation des diverses résonances observées. C’est

ainsi que la déformation progressive des anticroisements de niveaux,lorsque le

nombre de photons (donc l’amplitude) du champ de radiofréquence augmente, permet

d’interpréter l’élargissement radiatif des résonances magnétiques à un ou plusieurs

quanta; on peut également dire que cet élargissement est causé par les transitions

réelles de radiofréquence (responsables de la présence des anticroisements) qui

raccourcissent en quelque sorte la durée de vie des niveaux soumis à la résonance

magnétique. Par contre, les résonances magnétiques de cohérence, associées à des

croisements de niveaux qui se déforment beaucoup moins que les anticroisements,

lorsqu’on commence à saturer le couplage entre l’atome et le champ, ne subissent

pas d’élargissement du même type et restent, pour des intensités de radiofré-

quence relativement importantes, beaucoup plus fines que les résonances magnéti-

ques ordinaires (on peut dire encore qu’elles sont associées à des transitions vir-

tuelles de radiofréquence qui n’affectent pas la durée de vie des niveaux atomiques).

Enfin, les différents croisements et anticroisements du diagramme

se déplacent en général dans le champ statique H0 lorsque l’amplitude de la radio-

fréquence augmente; ces déplacements sont liés à des transitions virtuelles de

radiofréquence qui perturbent les niveaux d’énergie du diagramme. On explique et

on calcule ainsi beaucoup plus simplement que dans le formalisme classique les
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déplacements BLOCH-SIEGERT (28) bien connus des divers types de résonances ma-

gnétiques.

4. Prévision d’effets originaux suggérés par le point de vue quantique.
Si le formalisme quantique nous conduisait simplement à voir sous

un éclairage différent des effets déjà connus, son intérêt resterait académique.
Son avantage essentiel est sans doute de permettre, par la simplification qu’il

apporte à la théorie, de prévoir des phénomènes nouveaux qui, bien qu’également
contenus dans le formalisme semi-classique, y sont souvent masqués par la comple-
xité formelle des équations à résoudre.

Certaines caractéristiques des diagrammes d’énergie peuvent en

effet refléter des propriétés physiques intéressantes du système étudié. En par-

ticulier, la pente à l’ origine des niveaux d’énergie du diagramme en fonction

du champ magnétique statique H0 permet de définir un facteur de Landé pour le

système "atome + champ" en interaction. L’étude de la déformation du diagramme

lorsque le couplage entre l’atome et la radiofréquence augmente montre que, dans

certains cas, on peut observer une modification, voire même une annulation de ce

facteur de Landé et donc du moment magnétique du système sous l’effet de l’inter-

action entre l’atome et le champ de radiofréquence. Cette modification a été mise

en évidence au cours de ce travail par une série d’expériences de pompage optique,

très simples dans leur principe, qui ont permis de tester l’ensemble des proprié-
tés paramagnétiques du système "atome + champ". C’est ainsi qu’ont été observés,

entre autres effets, la modification de la dépolarisation magnétique (29), de la

précession de Larmor (30), de l’effet Zeeman atomique (31), sous l’effet du cou-

plage entre l’atome et un champ oscillant...

Les diagrammes d’énergie du système global sont également d’une

grande utilité pour interpréter toute une série d’expériences que l’on peut réa-

liser sur un système atomique à l’aide d’un champ de radiofréquence A d’intensité

quelconque et d’un deuxième champ B de faible intensité et de fréquence variable.

On peut alors considérer que B est absorbé ou diffusé par le système constitué par

l’atome en interaction avec les photons de A. Les différentes fréquences de Bohr

de ce système constituent des fréquences de résonance possibles pour l’absorption

et la diffusion du champ B... Une variante de ces expériences consiste à remplacer

ce dernier champ par un faisceau optique modulé en intensité ou en polarisation
à fréquence variable. On prévoit encore donc ces conditions, qui rappellent les

expériences classiques de BELL et BLOOM (32), une variation résonnante des si-

gnaux de détection optique lorsque la fréquence de modulation est égale à une
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des fréquences de BOHR précédemment définies. De nombreuses expériences de ce type

ont été réalisées au cours de ce travail (30)(31)(33). Elles nous ont permis, par
la mesure des fréquences propres du système global "atome + champ A", de reconsti-

tuer expérimentalement son diagramme d’énergie et d’en prouver ainsi concrètement

la réalité physique.

Pour être complet dans l’énumération que nous venons de faire des

avantages du point de vue quantique, nous devons terminer par deux remarques. La

première concerne l’évolution propre du champ de radiofréquence dans une expérien-

ce de Spectroscopie Hertzienne. On sait que ce champ subit, sous l’effet du coupla-

ge avec le milieu atomique, des modifications (absorption, amplification, disper-

sion, etc.) corollaires de celles qu’on observe sur les atomes. Le formalisme

quantique, dans la mesure où il considère le champ, non pas comme une grandeur

classique imposée de l’extérieur aux spins atomiques, mais plutôt comme une par-

tie du système physique global, est particulièrement bien adapté pour l’étude de

ces modifications. Cet avantage très appréciable du traitement quantique lorsqu’il

s’agit de décrire le couplage du champ électromagnétique avec un milieu atomique
relativement dense (34), n’a pas été cependant déterminant dans notre travail où
nous nous sommes limités à l’étude d’expériences réalisées sur des vapeurs atomi-

ques à très faible pression, pour lesquelles on peut totalement négliger les modi-

fications de la radiofréquence.

La deuxième remarque concerne plutôt une réserve que l’on pour-

rait faire au traitement quantique : on peut supposer que, soulignant l’aspect

corpusculaire du champ électromagnétique, il n’est pas bien adapté à l’étude des

effets de modulation liés à l’aspect "ondulatoire" et "cohérent" de la radiofré-

quence. Nous montrerons dans ce travail que cette réserve n’est pas justifiée.

on peut en effet décrire quantiquement un champ de phase 03A6 bien définie en super-

posant des états à nombres n de photons différents. On construit ainsi des états

quantiques cohérents (35) pour lesquels les incertitudes conjuguées 0394n et 039403A6 sont

minimisées. En étudiant le couplage de l’atome avec de tels états, on peut rendre

compte très aisément des différents effets modulés liés à la cohérence du champ

de radiofréquence.
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LE CONCEPT D’ATOME HABILLE PAR DES PHOTONS DE RADIOFREQUENCE

Le traitement quantique du champ électromagnétique permet, comme

nous l’avons montré ci-dessus en détail, d’introduire dans le domaine desradiofré-

quencesle langage des photons et d’illustrer les différents effets résonnants par

des images physiques simples en termes de processus élémentaires d’absorption ou

d’émission de quanta, généralement réservées au domaine de l’électrodynamique

quantique. On est ainsi amené naturellement à considérer que le système physique

étudié est un atome en train d’absorber et de réémettre en permanence, de façon

réelle ou virtuelle, des photons de radiofréquence. L’analogie avec les particules

de la théorie quantique des champs, en interaction continue avec les fluctuations

du champ électromagnétique du vide est particulièrement frappante, la différence

essentielle provenant du fait que le couplage avec le champ est stimulé dans le

premier cas, spontané dans le second. Cette analogie nous a conduit, en empruntant

le vocabulaire du problème à N corps, à appeler atome "habillé" par les photons

de radiofréquence, ou plus simplement atome "habillé", le système constitué par

l’atome et le champ quantifié en interaction. De même, ce champ sera souvent qua-

lifié de champ "habillant". Ces dénominations traduisent plus qu’une similitude

superficielle entre les deux types de phénomènes; en particulier, la modification

du moment magnétique de l’atome habillé, que nous avons signalée plus haut, peut

s’apparenter à la modification spontanée du moment magnétique de l’électron (36)

sous l’effet du couplage avec les fluctuations du vide (g - 2 ) ...

LE PLAN DE CE TRAVAIL

L’exposé qui va suivre comporte une partie théorique (chapitres I

à VII) et une partie expérimentale (chapitres VIII à XI). Le premier chapitre sera

consacré à une description générale du formalisme de l’atome habillé et à une in-

terprétation qualitative dans ce formalisme des différents effets classiques ou

nouveaux observés en Spectroscopie Hertzienne, sur lesquels nous aurons l’occasion

de revenir plus en détail dans la suite de l’exposé. Nous nous proposerons ensuite

de décrire quantitativement les expériences réalisées sur l’atome habillé. Il nous

faut alors tenir compte explicitement du couplage des spins, non seulement avec la

radiofréquence mais aussi avec un "réseau" responsable de leur pompage et de leur

relaxation. Nous introduirons dans ce but les équations de BLOCH de l’atome habillé

au chapitre II et montrerons au chapitre III comment on peut simplement, à l’aide
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de ces équations,décrire l’évolution d’une observable atomique quelconque. Nous

serons alors en mesure d’appliquer le formalisme à un certain nombre de problèmes

particuliers : calcul explicite des signaux associés aux divers types de résonance

magnétique de cohérence au chapitre IV, étude des propriétés magnétiques de l’atome

habillé en champ statique faible au chapitre V où nous décrirons, parmi d’autres

effets, la modification du moment magnétique que l’on peut alors observer.

Le chapitre VI sera consacré au problème de l’interaction de l’atome habillé avec

une deuxième onde électromagnétique dont on étudiera en détail l’absorption et la

diffusion. Enfin, nous appliquerons,au chapitre VII,le formalisme de l’atome habillé

à l’étude de la relaxation atomique en présence de champs de radiofréquence intenses.

Le premier chapitre expérimental (chapitre VIII) donnera une idée

des conditions générales auxquelles doit satisfaire une expérience destinée à met-

tre clairement en évidence les effets nouveaux prévus dans la partie théorique de

ce travail. Nous y montrerons l’intérêt présenté par les méthodes du pompage opti-

que et donnerons une description générale des techniques expérimentales que nous

avons utilisées. Les trois derniers chapitres présenteront l’ensemble des résul-

tats expérimentaux que nous avons obtenus en étudiant, grâce au pompage optique,

les propriétés d’isotopes impairs du mercure (chapitre IX) ou d’atomes alcalins

(chapitres X et XI) habillés par un champ de radiofréquence : des expériences re-

latives aux résonances magnétiques de cohérence, aux propriétés magnétiques de

l’atome habillé en champ faible, aux collisions d’échange de spin entre atomes

alcalins habillés et au spectre hyperfin du rubidium 87 en interaction avec un

champ de radiofréquence y seront décrites en détail et serviront d’illustration

à la théorie de l’atome habillé.
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C H A P I T R E I

- LE FORMALISME GENERAL DE L’ ATOME HABILLE -

INTRODUCTION

Le but de ce chapitre est de donner un aperçu général sur le for-

malisme de l’atome habillé; nous y justifions l’intérêt de la quantification du

champ électromagnétique pour la description de l’ensemble des propriétés d’un sys-

tème atomique en interaction avec un champ de radiofréquence.

Lorsque ce champ est décrit quantiquement, nous avons vu que le

système global "atome + radiofréquence" peut être considéré comme isolé et son évo-

lution est alors régie par un hamiltonien indépendant du temps. Nous allons montrer

qu’une interprétation simple et synthétique de l’ensemble des propriétés de l’atome

habillé est possible à partir de l’étude des caractéristiques du diagramme d’éner-

gie de cethamiltonien. Ces caractéristiques -présence de croisements et d’anticroi-

sements de niveaux notamment- se rencontrent également sur les diagrammes d’énergie

Zeeman d’un atome libre , en absence de radiofréquence. Il en résulte une certaine

analogie entre les propriétés de l’atome habillé et celles de l’atome libre, qui

permet d’établir un parallèle entre les expériences que nous allons décrire dans

ce travail et des expériences bien connues de physique atomique.

Il nous a donc semblé utile de commencer ce chapitre par un rap-

pel sur les diagrammes d’énergie atomiques ainsi que sur les liens existant entre

ces diagrammes et les propriétés physiques de l’atome libre (§ I-A). Ce rappel

nous permettra en ettet de rendre plus claire et plus imagée la description de

l’atome habillé dont nous aborderons ensuite l’étude : nous préciserons tout

d’abord le formalisme que nous avons adopté en insistant sur la description

quantique du champ de radiofréquence et de son couplage avec le système atomi-

que (§ I-B). Puis, nous décrirons les diagrammes de niveaux d’énergie de l’atome

habillé pour diverses polarisations du champ de radiofréquence (§ I-C) et montre-

rons (§ I-D) comment on peut, à partir de ces diagrammes, retrouver des effets

physiques bien connus (résonance magnétique, transitions à plusieurs quanta (12)),

interpréter des phénomènes résonnants plus nouveaux dont certains ont été obser-

vés pour la première fois au cours de ce travail (résonances magnétiques de
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cohérence (15)(16)(17)(18)(19)) et prévoir enfin des effets originaux (modification

du moment magnétique de l’atome habillé (29)(30)(31), etc.). Nous montrerons enfin

(§ I-E) comment l’absorption et la diffusion par le système d’une deuxième onde

électromagnétique "sonde" permettent d’explorer directement et expérimentalement
ces diagrammes. Nous pourrons donner à cette occasion une nouvelle interprétation
de phénomènes classiques observés dans des expériences de double irradiation d’un

système atomique par deux champs électromagnétiques (double résonance ( 4), dé-
doublement de raies AUTLER-TOWNES (12), etc.). Des effets nouveaux de modification

du spectre Zeeman atomique produits par le couplage avec la radiofréquence (31)
seront également mis en évidence et reliés très simplement aux propriétés des dia-

grammes d’énergie précédemment étudiés.

Remarque : 

Dans ce chapitre, l’accent est mis sur les idées physiques. Les
calculs seront donc évités dans la mesure du possible; ceux qui
sont indispensable pour la description quantique du champ de

radiofréquence ou la détermination des niveaux d’énergie de l’ato-
me habillé ont déjà fait l’objet de nombreuses publications
(37)(38)(39) et sont résumés dans les Appendices I, II et III.

I-A. QUELQUES RAPPELS DE PHYSIQUE ATOMIQUE

Envisageons un système atomique dont 1’ hamiltonien dépend d’un

champ magnétique statique H0 et se met sous la forme générale :

H0(H0) représente la partie "principale"de l’hamiltonien. qui seule dépend de H0.

Nous appellerons | a &#x3E;, | b &#x3E;, ..., d’énergie Ea(H0), Eb(H0), ..., ses états pro-
pres que nous supposerons indépendants de H0. V décrit une "perturbation" à la-

quelle est soumis le système et 03BB une constante de couplage réelle (0  03BB  1)

mesurant l’intensité de cette perturbation. Supposons que, pour une certaine va-

leur H0 de H0, deux états propres de H0, | a &#x3E; et | b &#x3E;, se croisent :



15

Nous nous proposons de montrer comment la perturbation 03BBV modi-

fie les niveaux d’énergie au voisinage du champ H0. Nous serons alors amenés à

introduire les notions importantes d’anticroisements et de croisements de niveaux

et nous montrerons, en nous appuyant sur des exemples classiques comment les carac-

téristiques de ces croisements et anticroisements sont reliées simplement aux

propriétés physiques du système atomique.

1) Etude des anticroisements de niveaux dans un cas simple

Supposons tout d’abord que la perturbation V possède un élément

de matrice non nul (que nous supposerons, pour simplifier, réel positif) entre

les deux niveaux qui se croisent :

et ne couple par ailleurs ces niveaux à aucun autre :

Nous sommes alors ramenés à un simple problème à deux niveaux, entièrement soluble,

pour le calcul des états propres de H au voisinage du champ H0 : sous l’effet de
V, les deux niveaux |a &#x3E; et |b &#x3E; vont se repousser suivant les deux branches d’une

hyperbole pour constituer un anticroisement de niveaux centré en H0 (voir figure

n° 1-a). Les niveaux d’énergie de l’anticroisement s’obtiennent en diagonalisant

la perturbation 03BBV à l’intérieur du sous-espace |a &#x3E;, |b &#x3E;. On obtient immédiate-

ment l’expression des énergies E+ des deux branches de l’anticroisement :

et celle des états propres correspondants :

03B8 étant défini par la relation :
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La distance minimale des deux niveaux E+ et E- qui mesure la "force" A de l’anti-

croisement est égale à 203BB V. Les états propres du système sont des combinaisons
linéaires des états "non perturbés" |a &#x3E; et |b &#x3E; qui varient de façon importante
lorsqu’on balaie le champ magnétique autour de la valeur H0. A cet anticroisement
de niveaux dans le diagramme d’énergie de H sont associés de nombreux phénomènes
physiques que nous allons maintenant passer en revue.

a) Battement quantigue associé à l’anticroisement
Si on prépare à l’instant t = 0 le système dans l’état non per-

turbé |a &#x3E;, on a à l’instant t une probabilité Pa~b(t) de le trouver dans l’état
|b &#x3E;. Cette probabilité se calcule aisément en inversant la formule (I,A,6). A

t = 0, le système se trouve en effet dans l’état :

qui devient, à l’instant t (x) :

d’où finalement :

Pa~b(t) oscille à la fréquence de Bohr correspondant à l’écart des deux branches

de l’anticroisement. Cette fréquence est minimale et égale à A 203C0 au point d’anti-
croisement H0; l’amplitude des oscillations est résonnante en ce point (sin 03B8 = 1).

Les oscillations que nous venons de décrire portent le nom de "battements quanti-

ques" et sont souvent observées en physique atomiques : c’est le cas, par exemple,

de l’oscillation détectée entre niveaux de parité opposée nS½ et nP½
d’atomes hydrogénaides. Certains de ces niveaux se croisent

en effet pour des valeurs précises du champ magnétique et peuvent être couplés entre

eux par un champ électrique; on observe alors sur un jet d’atomes préparé dans

l’état métastable nS½une modulation le long du jet de la lumière de fluorescence,

chaque atome n’émettant que lorsqu’il se trouve dans l’état instable n’P½ (40).

(*)On adoptera dans cette étude la convention  = 1, ce qui nous permet, comme nous

faisons dans l’équation (I,A,8), d’assimiler les pulsations aux énergies.



Fig.1
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b) Résonance associée à l’anticroisement
Supposons que l’on prépare des atomes de façon continue au

cours du temps dans l’état non perturbé |a &#x3E; et que les niveaux possèdent une du-

rée de vie finie 1/0393. Si l’on mesure la population du niveau |b &#x3E;, le signal dé-

tecté sera proportionnel à la probabilité de transition (I,A,9) moyennée sur la

durée de vie des atomes :

Le signal subit ainsi une variation résonnante, de forme Lorentzienne, lorsqu’on

balaie le champ autour de H0. La largeur en champ magnétique de la résonance est

proportionnelle à 03932 + A2 et dépend donc de l’intensité du couplage responsable

de l’anticroisement. Des résonances de ce type ont été observées expérimentalement

sur des niveaux atomiques excités possédant une structure hyperfine : |a &#x3E; et |b &#x3E;

sont alors les niveaux |mI, mJ &#x3E; et |mI ± 1, mJ 
~ 1 &#x3E; de la base "découplée" des

états électroniques et nucléaires (mI et mJ sont les projections le long de Ho

des moments cinétiques respectifs du noyau et des électrons). La transition

|a &#x3E; ~ |b &#x3E; correspond à un transfert d’orientation entre le spin électronique et

le spin nucléaire sous l’effet du couplage hyperfin. Ce transfert d’orientation

est résonnant aux anticroisements de niveaux du diagramme Zeeman de structure

hyperfine. Il permet d’expliquer la possibilité d’orienter par pompage optique

le spin nucléaire de certains éléments (41).

c) Balayage adiabatique de l’anticroisement
On peut associer d’une autre façon l’anticroisement à une

probabilité de transition entre les deux niveaux |a &#x3E; et |b &#x3E; : préparons dans

un champ H0 » H0, le système dans l’état non perturbé |a &#x3E;. Cet état se trouve

alors pratiquement confondu avec l’état "perturbé" |+ &#x3E; (cf. figure n° 1-a).

Balayons ensuite le champ H0 jusqu’à la valeur H0 et au-delà jusqu’à une valeur

Ho « H0. Si le temps caractéristique T du balayage est grand devant 1/A, l’ap-

proximation adiabatique (42) est valable : le système suit continûment le même

niveau d’énergie |+ &#x3E; si bien que l’on se trouve à la fin du balayage toujours

sur la même branche de l’anticroisement, mais dans un état très voisin de |b &#x3E;.

Si le système possède une durée de vie 1/0393 et si la condition A » 0393 est rem-

plie, il est possible d’effectuer ce balayage en un temps T vérifiant la double

condition :



18 

(I,A,11) exprime que l’approximation adiabatique est applicable et que le système

n’a pas le temps de relaxer pendant l’expérience, d’où le nom de passage adiaba-

tique rapide donné à cette technique qui est d’un usage classique en physique

atomique (42).

d) Branchement adiabatique du couplage
Nous allons enfin décrire un dernier type d’expérience qui va

nous permettre d’associer à l’anticroisement les notions importantes de transitions

réelles et virtuelles : supposons qu’au lieu de balayer adiabatiquement le champ

H0, on laisse ce champ fixe mais qu’on "branche" et qu’on "débranche" le couplage

03BB (ceci peut être réalisé physiquement en faisant pénétrer les atomes lentement

dans une région où le couplage augmente, puis diminue, le champ magnétique gardant

dans tout l’espace la même valeur). Si les niveaux ont une durée de vie 1/0393, il

faudra effectuer cette opération en un temps T « 1 0393. L’évolution exacte du système

va dépendre de façon cruciale de la façon dont le couplage entre l’atome et la ra-

diofréquence est introduit, puis supprimé. Nous supposerons ici qu’il l’est de fa-

çon exponentielle :

ce qui est la manière la plus "progressive" de brancher, puis de débrancher la

perturbation entre l’atome et le champ. On peut alors montrer (43) que deux cas

limites vont se présenter :

2022 03B1) Si l’on se trouve suffisamment loin du champ H0 (par exemple H0 » H0) pour que
la condition :

soit satisfaite, on peut appliquer l’approximation adiabatique quelle que soit

l’amplitude maximale du couplage : le système va passer continûment de l’état |a &#x3E;

à l’état perturbé |+ &#x3E;, puis lorsqu’on débranchera 03BB, il reviendra adiabatiquement

à l’état |a &#x3E; : la transformation globale subie par le système est reversible et

il ne s’est pas produit de transition réelle à la fin de l’opération. Cependant,

au cours du processus de branchement et de débranchement de la perturbation, la
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probabilité |&#x3C; b|+ &#x3E;|2 de trouver le système dans l’état |b &#x3E; est non nulle : nous

dirons que la contamination réversible de l’état |+ &#x3E; par l’état |b &#x3E; est due à

des transitions virtuelles, qui ne conservent pas l’énergie (Ea - Eb » 0393), entre

les états |a &#x3E; et |b &#x3E;.

202203B2) Si, au contraire, le champ H0 est suffisamment voisin de H0 pour que la condi-

tion (I,A,13) ne soit pas satisfaite, le temps de branchement n’est plus assez long

pour que l’approximation adiabatique soit applicable et la fonction d’onde du systè-
me va se décomposer sur l’ensemble des deux niveaux perturbés |+ &#x3E; et |- &#x3E; de l’anti

croisement. A l’issue du débranchement, le système va alors se retrouver dans une

superposition linéaire de |a &#x3E; et de |b &#x3E; et la probabilité d’avoir effectué une

transition vers l’état |b &#x3E; sera non nulle : le point d’anticroisement se trouve

ainsi associé à une probabilité de transition irréversible entre les deux états non

perturbés : nous dirons que la contamination irréversible des états |± &#x3E; par les

états |a &#x3E; et |b &#x3E; est due à l’existence de transitions réelles entre ces états. Il

apparaît clairement, d’après ces définitions, que le passage entre transitions

réelles et virtuelles s’effectue de façon continue lorsque la distance des niveaux

non perturbés couplés entre eux devient de l’ordre de leur largeur naturelle.

2) Etude des anticroisements de niveaux dans le cas général

Supposons à présent que les deux niveaux |a &#x3E; et |b &#x3E; sont couplés

par V à d’autres niveaux |i &#x3E;. Le couplage entre les niveaux qui se croisent peut,

dans ce cas, être indirect et s’effectuer via un certain nombre d’états intermé-

diaires d’énergie différente. Le calcul des niveaux d’énergie de H nécessite
alors un traitement de perturbation de niveaux dégénérés dont nous rappelons les

grandes lignes en Appendice II. Nous nous contenterons ici d’en donner les résul-

tats en insistant sur leur contenu physique : au voisinage du point de croisement

des niveaux |a &#x3E; et |b &#x3E;, l’effet de V peut être séparé en deux parties dont l’in-

terprétation est très claire.

a) Déplacement de l’anticroisement
Sous l’effet du couplage avec tous les niveaux |i &#x3E; différents

de |a &#x3E; et de |b &#x3E;, le niveau |a &#x3E; (|b &#x3E;) se trouve déplacé d’une quantité Raa
(Rbb), généralement du second ordre en 03BBV, dont l’expression est analogue à celle

de l’énergie perturbée dans la théorie classique des perturbations non dégénérées :
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Ce déplacement correspondant à la partie non résonnante du cou-

plage est lié aux transitions virtuelles induites par l’interaction V entre le

niveau |a &#x3E; (|b &#x3E;) et tous les niveaux |i &#x3E; d’énergie différente. Sous l’effet

de ce couplage, les niveaux |a &#x3E; et |b &#x3E; (traits pointillés sur la figure 1-b)

qui se croisaient en I dans le champ H0 sont déplacés (traits discontinus) et

viennent se croiser en I’ dans le champ H0, décalé par rapport à H0 d’une quantité

03B4 du second ordre en V.

b) Force de l’anticroisement
D’autre part, le couplage entre les niveaux |a &#x3E; et |b &#x3E; qui

se croisent est, à l’ordre le plus bas en V, décrit par l’élément non diagonal

de la"matrice de déplacement" (cf. Appendice II) :

qui relie |a &#x3E; à |b &#x3E; à l’ordre minimum en 03BB en passant par tous les niveaux inter-

médiaires autres que |a &#x3E; et |b &#x3E;.

Si à un ordre p donné en 03BB, Rab est différent de zéro, il existe

un couplage résonnant induit entre les niveaux |a &#x3E; et |b &#x3E; par l’intermédiaire de

p-1 niveaux d’énergie différente. Ce couplage résonnant traduit la possibilité de

transitions réelles induites par V entre les niveaux |a &#x3E; et |b &#x3E; . Il est possible

de symboliser ces transitions en associant à chacun des termes de la somme (I,A,15)

un diagramme qui, lu de bas en haut, "visualise"en quelque sorte la chaîne des

états intermédiaires permettant de passer de |b &#x3E; à |a &#x3E; au cours de la transition :

Un tel diagramme est relié de façon univoque à chacun des termes du développement

(I,A,15), chaque vertex (rond) étant associé à l’élément de matrice correspondant

de 03BBV et chaque état intermédiaire |i &#x3E; entre deux vertex étant relié au "propaga-

teur" 1 E - Ei correspondant. Le couplage entre les niveaux |a &#x3E; et |b &#x3E; décrit par
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ces diagrammes va donner lieu à un anticroisement d’ordre p au voisinage du champ

H0 : les niveaux déplacés par les transitions virtuelles (traits interrompus sur

la figure 1-b) vont en effet se repousser suivant les deux branches d’une hyper-

bole (traits pleins) pour constituer un anticroisement centré en I’, les niveaux

d’énergie s’écrivant :

La distance minimale Ap des deux niveaux qui s’anticroisent est égale à2|Rab| et
est donc proportionnelle à 03BBp. Quant aux états propres de H au voisinage de I’,

ils sont à l’ordre zéro en 03BB qui, seul, nous intéressera ici, constitués par une

combinaison linéaire des deux états |a &#x3E; et |b &#x3E; non perturbés que l’on met sous

une forme identique à (I,A,6) à condition de remplacer 03B8 (défini par (I,A,7))

par l’angle 03B8p défini par :

La plupart des résultats physiques établis pour un anticroisement simple au

§ I-A-1 se généralisent aux anticroisements étudiés ici à condition de remplacer

dans les formules 03B8 par 03B8p et A par Ap (*)
3) Etude générale des croisements de niveaux

a) Définitions : Croisements de 1ère et de 2e espèce
Envisageons à présent un croisement de deux niveaux |a &#x3E; et

|b &#x3E; de H0 qui ne peuvent être couplés entre eux à aucun ordre par V. T1 faut .

pour cela, non seulement que le couplage direct &#x3C; a|V|b &#x3E; s’annule, mais aussi que

le couplage indirect, induit entre |a &#x3E; et |b &#x3E; aux ordres supérieurs de la per-

turbation via tous les états intermédiaires |i &#x3E;, |j &#x3E;, |k &#x3E; possibles, soit égal
à zéro. Dans ce cas, les niveaux |a &#x3E; et |b &#x3E; éventuellement déplacés par les

(*) 
La seule propriété délicate à étendre concerne le branchement adiabatique
de la perturbation (cf. § I-A-1-d); en effet, au cours de ce branchement,
le point d’anticroisement va généralement subir un déplacement et la condition
d’ "adiabaticité" ne pourra plus se mettre sous une forme simple du type
(I,A,13). Nous n’étudierons pas ici ce problème.
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transitions virtuelles dont l’effet est décrit par (I,A,14) viennent se croiser en

I’ pour constituer un croisement de niveaux de l’hamiltonien H (voir figure
n° 1-c). La condition Rab = 0 peut être vérifiée à tous les ordres dans deux cas

de natures très différentes :

2022 03B1) Il peut tout d’abord arriver, en raison des règles de sélection satisfaites par
V, que le produit des éléments de matrice au numérateur de (I,A,15) soit toujours

identiquement nul : il suffit par exemple pour se trouver dans une telle situation

que V soit une perturbation paire et |a &#x3E; et |b &#x3E; des niveaux de parités opposées :
chacun des termes de la somme (I,A,15) est alors séparément nul et le couplage

entre les niveaux |a &#x3E; et |b &#x3E; est,pour des raisons de symétrie, nul à tous les
ordres : nous dirons, dans ce cas, que le croisement de niveaux est de première
espèce. Les états propres |a &#x3E; et |b &#x3E; de l’hamiltonien H au voisinage du

croisement sont donnés par des développements classiques en série de perturbation :

dans lesquels Ca et Cb sont des facteurs de normalisation voisins de l’unité et

les Ci et Cj des coefficients de contamination proportionnels aux différentes

puissances de 03BB qui traduisent l’effet sur les états |a &#x3E; (|b &#x3E;) des transitions

virtuelles induites par le couplage entre |a &#x3E; (ou |b &#x3E;) et les états |i &#x3E; et |j &#x3E;

d’énergie différente. Les sommations sur |i &#x3E; dans le développement de |a &#x3E; et

sur |j &#x3E; dans le développement de |b &#x3E; portent sur des espaces complémentaires

disjoints et ne peuvent contenir aucun état commun, en raison des règles de

sélection satisfaites par V.

202203B2) Il peut arriver également que le produit des éléments de matrice au numérateur

de chacun des termes de (I,A,15) ne soit pas nul, mais que la somme des différents

termes qui porte sur tous les états intermédiaires possibles s’annule au point de

croisement, et celà à tous les ordres de la perturbation. En d’autres termes, le

couplage entre les états |a &#x3E; et |b &#x3E; s’annule alors par un effet d’interférence

destructive entre tous les chemins possibles allant de |a &#x3E; à |b &#x3E;. Nous dirons

dans ce cas que le croisement de niveaux est de 2e espèce. Les états propres de

l’Hamiltonien H au voisinage du croisement sont encore donnés par des expres-
sions de la forme (I,A,18), mais les règles de sélection satisfaites par V n’in-

terdisent plus aux développements de |a &#x3E; et de |b &#x3E; de contenir des niveaux |i &#x3E;
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communs. Nous aurons l’occasion de rencontrer, dans la suite de ce travail, des

croisements de niveaux correspondant aux deux espèces que nous venons de définir.

Dans tous les cas, le couplage entre les niveaux non perturbés |a &#x3E; et |b &#x3E; n’exis-

tant plus, toutes les probabilités de transition que nous avions pu associer à un

anticroisement de niveaux sont à présent nulles. Cependant, il apparaît dans le

diagramme d’énergie une caractéristique nouvelle importante : l’annulation d’une

des fréquences de Bohr du système atomique; cette annulation correspond à l’exis-

tence d’une composante statique au croisement de niveaux pour toute observable ato-

mique ayant un élément de matrice non nul entre les niveaux qui se croisent (nous

appellerons une telle observable grandeur transversale).Ce phénomène entraîne les

conséquences physiques suivantes.

b) Oscillations quantioues associées au croisement de niveaux
Supposons que l’on prépare à l’instant t = 0 le système atomi-

que dans une superposition cohérente Ca|a &#x3E; + Cb|b &#x3E; de deux niveaux perturbés

qui se croisent. Cette superposition va évoluer au cours du temps. Si l’on détecte

une grandeur transversale GT possédant un élément de matrice non nul entre les

états |a &#x3E; et |b &#x3E;, on observera sur le signal une composante

modulée à la fréquence de Bohr 03C9ab 203C0 = Ea - Eb 203C0. La fréquence de cette modulation

s’annule notamment au croisement de niveaux. On peut donner un exemple simple

d’une telle situation : si, au voisinage du croisement en champ nul des sous-

niveaux Zeeman d’un niveau atomique paramagnétique, on introduit à l’instant t = 0

une composante transversale du moment magnétique, on observera la précession de

Larmor de cette composante à la fréquence de Bohr 03C90 = -g03BCBH0 du système (g est

le tacteur de Landé du nivtedu et 03BCB le magnéton de Bohr).

Remarquons bien que les oscillations quantiques associées aux

anticroisements et croisements de niveaux ont des caractéristiques nettement

différentes :

- Alors que les premières s’observent si l’on excite et détecte

les populations des niveaux atomiques non perturbés qui s’anticroisent, les se-

condes ne peuvent s’observer que si l’on excite et détecte des cohérences entre

les niveaux atomiques perturbés qui se croisent.

- La fréquence de battement associée à un anticroisement passe

par un minimum non nul au point d’anticroisement, alors que la fréquence d’oscil-
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lation associée à un croisement s’annule rigoureusement au point de croisement.·
- Alors que l’amplitude du battement associé à l’anticroisement

subit une variation résonnante au voisinage de l’anticroisement, il n’en est pas

de même pour l’oscillation associée au croisement (en effet les états propres |a &#x3E;

et |b &#x3E; ne subissent aucune variation résonnante autour du point de croisement).

c) Résonance de cohérence
Si l’on excite de façon continue les atomes dans une superpo-

sition cohérente des états |a &#x3E; et |b &#x3E; et si ces atomes possèdent une durée de

vie finie 1/r, on ne peut observer, à un instant t donné, que la valeur moyenne

&#x3C; GT &#x3E; ab de la grandeur transversale détectée sur l’ensemble des atomes excités

avant l’instant t :

&#x3C; GT &#x3E; présente alors une variation résonnante lorsqu’on balaie le champ H0
autour du point de croisement. L’interprétation de cet effet résonnant est très

claire : aussitôt après avoir été introduite sur un atome donné, la grandeur

transversale GT se met à précesser à la fréquence de Bohr 03C9ab/203C0 et s’amortit avec
une constante de temps 1/r. Au voisinage du point de croisement (03C9ab ~ 0393) l’angle

dont tourne &#x3C; GT &#x3E; pendant la durée de vie de chaque atome est faible (très infé-

rieur à 203C0) et les contributions au signal global à l’instant t des différents

atomes préparés avant cet instant (pratiquement pendant un temps de l’ordre de

1/0393 avant t) s’ajoutent avec un déphasage très faible. Au contraire, loin du point

de croisement (03C9ab » 0393), l’angle de précession de &#x3C; GT &#x3E; pendant la durée de vie

atomique est très grand (supérieur à 203C0) et les contributions au signal de tous

les atomes pompés avant l’instant t se détruisent par interférence car leur phase

est pratiquement répartie de façon uniforme de 0 à 203C0. La"résonance de cohérence"

correspond donc à une accumulation de la grandeur transversale au voisinage du

point de croisement des niveaux d’énergie. Cette accumulation est résonnante sur

une largeur caractéristique proportionnelle à 0393 qui correspond en fait au domaine

de champ magnétique pour lequel les deux niveaux qui se croisent sont confondus

à leur largeur naturelle près.

Il existe de ces résonances de nombreux exemples en physique

atomique : c’est ainsi que si l’on introduit de façon continue de la cohérence

Zeeman dans une vapeur atomique paramagnétique, on observera une variation réson-
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nante autour du champ nul de la valeur moyenne dans la vapeur des composantes trans-

versales du moment magnétique : c’est l’effet Hanle (44)(45) bien connu de dépola-
risation magnétique.

Les résonances de cohérence ne s’observent que pour une excitation

et une détection cohérentes du système atomique. Leur largeur, proportionnelle à 0393,

est en général beaucoup plus faible que celle des résonances d’anticroisement,

proportionnelle à 03932 + Ap2. L’effet résonnant est lié ici uniquement à la varia-
tion de l’énergie du système au voisinage du croisement de niveaux, alors que la

résonance d’anticroisement provient à la fois d’une variation des énergies et d’une

modification rapide des fonctions d’onde autour du point d’anticroisement.

4) Rappel sur les méthodes spectroscopiques d’exploration des dia-

grammes d’énergie atomiques

Nous avons montré, aux paragraphes précédents, comment les proprié-

tés physiques d’un système atomique pouvaient s’analyser simplement à partir de son

diagramme de niveaux d’énergie. Nous nous proposons à présent de rappeler brièvement

les diverses méthodes de spectroscopie qui permettent de déterminer expérimentale-

ment ce diagramme.

Ces méthodes reposent toutes sur l’utilisation d’un champ électro-

magnétique "sonde", d’intensité supposée très faible qui, en perturbant le moins

possible le système mesuré, donne, par son absorption ou sa diffusion, des rensei-

gnements quantitatifs sur la position des niveaux d’énergie et leurs fonctions

d’onde. Deux méthodes complémentaires peuvent être employées : si le champ"sonde"
est monochromatique, nous pouvons étudier directement son spectre d’absorption;
si la répartition spectrale du champ"sonde"est, au contraire, étendue (excitation

bar une raie large), nous nous intéresserons à sa diffusion par le système ato-

mique.

a) Etude directe par le spectre d’absorption
Nous supposerons que l’on envoie sur le système une onde mono-

chromatique de pulsation 03A9. Le hamiltonien de couplage de cette onde avec le sys-

tème atomique peut s’écrire de façon générale :

Dans (I,A,21), D est, suivant les exemples envisagés, l’opérateur dipolaire
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électrique ou dipolaire magnétique de l’atome. 03B5 est l’amplitude du champ

-électrique ou magnétique de l’onde- et e sa polarisation. Si le champ "sonde"

est suffisamment peu intense, on sait qu’il perturbera très peu les niveaux ato-

miques et sera absorbé lorsque sa pulsation sera (à la largeur naturelle 0393 des

niveaux près) égale à une pulsation de Bohr 03C903BCv associéeà un couple de deux ni-

veaux |03BC &#x3E; et |v &#x3E; de l’hamiltonien H :

l’intensité I03BCv de la résonance sera proportionnelle au carré de l’élément de

matrice de e D entre les états atomiques correspondants :

elle dépendra donc de l’intensité et de la polarisation de l’onde excitatrice.

En balayant la fréquence 03A9 pour diverses polarisations e, on pourra ainsi mesu-

rer directement les énergies du système atomique et obtenir des renseignements

précis sur ces fonctions d’onde. Enfin, les largeurs des raies d’absorption don-

neront des indications précises sur la durée de vie des niveaux atomiques.

L’étude directe du spectre d’absorption telle que nous venons de la décrire

n’est, en général, possible que dans le domaine des radiofréquences (spectrosco-

pie hertzienne). En effet, pour ces expériences, il faut disposer d’ondes mono-

chromatiques à fréquence variable difficiles à réaliser dans le domaine optique

avec des sources conventionnelles dont la fréquence est peu accordable et dont

la largeur d’origine Doppler 
(*) 

est en général très grande devant la largeur
naturelle 0393 des niveaux atomiques étudiés.

On peut cependant, dans le domaine optique, obtenir des

renseignements intéressants sur les croisements et anticroisements de niveaux,

en étudiant les propriétés de la lumière diffusée par l’atome :

-----------------------------------------

(*) 
Même si l’on dispose d’une excitation monochromatique (laser), il faut tenir

compte de la dispersion 0394vD des fréquences d’absorption liée à l’existence
de l’effet Doppler pour les atomes soumis à l’action du champ "sonde". Cette
dispersion de fréquences, particulièrement importante dans le domaine optique,
devient en général négligeable devant 0393 dans le domaine des ondes hertziennes.
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b) Etude indirecte par diffusion de la lumière
Nous supposerons à présent que l’état’ atomique étudié est un

état excité qui peut être atteint par excitation optique à partir d’un état fon-

damental |f &#x3E;. Nous supposerons que la raie excitatrice, de polarisation e est

constituée par une superposition incohérente d’ondes monochromatiques, de pulsa-

tion 03A9k , le profil u(03A9k) de la raie ayant une largeur 0394 grande devant la struc-

ture énergétique de l’état excité (voir figure n° 2). Dans ces conditions, le

passage d’un train d’onde sur un atome s’effectue en un temps 1/0394 très court

devant tous les temps d’évolution de l’état excité : chaque atome ainsi préparé
en "pulse" évolue sous l’effet de son hamiltonien H, puis retombe par émis-
sion spontanée dans l’état fondamental. L’intensité globale de la lumière de fluo-

rescence diffusée avec une polarisation e’ peut s’exprimer directement comme la va-

leur moyenne sur l’ensemble des atomes d’une certaine observable atomique de

l’état excité (46). Dans une telle expérience, la lumière joue donc un double rôle

de préparation instantanée et de détection du système. En variant les polarisations
e et e’ d’excitation et de détection, on peut donc observer sur la lumière diffusée

les résonances caractéristiques des anticroisements et de croisements de niveaux

que nous avons décrites au paragraphe précédent sans nous référer de façon précise

à un mode particulier d’excitation ou d’observation du système :

03B1) Diffusion en raie large au voisinage d’un anticroisement de niveaux (figure 2-a)

Supposons qu’au voisinage de l’anticroisement de deux niveaux exci-

tés |a &#x3E; et |b &#x3E;, on envoie sur le système atomique un faisceau lumineux tel que la

polarisation e ne permette d’atteindre que le niveau non perturbé |a &#x3E; (flèche as-

cendante sur la figure 2-a). Il suffit pour cela d’avoir une polarisation -que

nous appellerons "non cohérente"- vérifiant la double condition :

Si on détecte la lumière de fluorescence réémise par le système atomique avec une

polarisation e’, également "non cohérente" (flèche descendante sur la figure 2-a),

vérifiant les relations :

on mesure en fait la probabilité moyenne de transition entre les états |a &#x3E; et |b &#x3E;

pendant la durée de vie 1 0393 de l’état excité. L’intensité de la lumière diffusée pré-
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sente donc au voisinage de l’anticroisement une variation résonnante proportion-

nelle à la quantité Pa~bde la formule (I,A,10). La mesure de la position et de la

largeur de cette résonance permet d’obtenir les paramètres de l’anticroisement. De

tels anticroisements dans les diagrammes de structures fines ou hyperfines d’états

atomiques excités ont été étudiés en détail (26).

03B2) Diffusion en raie large au voisinage d’un croisement de niveaux (figure 2-b)

Supposons qu’au voisinage d’un croisement de deux niveaux |a &#x3E;

et |b &#x3E; de H, on envoie sur le système un faisceau lumineux dont la polarisation
e permet d’atteindre simultanément les deux niveaux perturbés qui se croisent (dou-

ble flèche ascendante sur la figure 2-b). Cette condition est évidemment réalisée

si l’on a une polarisation excitatrice vérifiant des conditions de "cohérence"

dans la base des "états perturbés" :

Si on détecte la lumière de fluorescence réémise par le système avec une polarisa-

tion e’ également "cohérente" (double flèche descendante sur la figure 2-b), on

mesure en fait la valeur moyenne dans le système atomique d’une certaine observable

transversale GT : la lumière diffusée va donc présenter une variation résonnante,

de largeur 0393, autour du point de croisement; cette variation -proportionnelle à la

quantité &#x3C; GT &#x3E; 
a b de la formule (I,A,20)- correspond à la résonance de cohérence

apparaissant sur l’observable GT. De telles résonances ont été étudiées en détail
en champ nul (effet Hanle d’états excités (44)) et non nul (effet Franken)(27).

Remarque :

La largeur des résonances d’anticroisements et de croisements de
niveaux que nous venons de décrire n’est, en aucune façon, influencée par la lar-

geur 0394 de la source ou la largeur Doppler 039403BDD des atomes, qui sont en général très

grandes devant 0393. C’est là l’avantage essentiel de l’utilisation de la lumière dif-

fusée sur l’étude du spectre d’absorption dont les raies subissent,comme nous

l’avons indiqué plus haut, un élargissement de l’ordre de 0394 et 039403BDD.



Fig.2
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I-B. DESCRIPTION DU SYSTME GLOBAL "ATOME + CHAMP DE RADIOFREQUENCE"

Nous nous proposons d’étudier le système constitué par un niveau

atomique de spin J et un mode du champ électromagnétique quantifié en interaction.

L’hamiltonien H du système sera donc constitué par une somme de trois termes
représentant respectivement l’énergie du niveau atomique ( Hat), celle du champ
de radiofréquence (HRF) et le couplage entre l’atome et le champ (V) :

Nous allons successivement préciser la forme de ces trois termes.

1) Le système atomique

Nous envisagerons dans la suite un niveau atomique (03B1J) de moment

cinétique J en spécifiant par 03B1 l’ensemble de tous les autres nombres quantiques

du niveau. L’énergie E03B1 de ce niveau en champ magnétique nul sera prise pour ori-

gine des énergies (E03B1 = 0) tant que nous n’aurons pas d’autre niveau atomique à

considérer. Dans un champ magnétique statique H0 parallèle à Oz, le niveau (03B1J)

possède un hamiltonien Zeeman qui s’écrit :

en appelant 03C90 = -03B303B1 H0 la pulsation de Larmor du moment cinétique J (03B303B1 = g03B1 03BCB
est le rapport gyromagnétique du niveau 03B1J, g03B1 son facteur de Landé, 03BCB le magnéton

de Bohr). Dans le champ H0, le niveau (03B1J) se trouve donc décomposé en (2J+1) sous-

niveaux |03B1Jm &#x3E; (-J  m  J) séparés les une des autres par l’énergie 03C90 (nous note-

rons tout simplement |m &#x3E; le niveau |03B1Jm &#x3E; tant qu’il n’y aura pas d’ambiguité).

2) Le champ de radiofréquence

a) L’énergie du champ
Nous supposerons que le niveau atomique interagit avec un mode

unique du champ électromagnétique, de pulsation 03C9 et de polarisation 03B5 . Les opéra-

teurs de création et d’annihilation d’un photon dans ce mode, a~ et a,vérifient la

relation de commutation classique des Bosons :
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L’ hamiltonien du champ s’écrit (en négligeant l’énergie 03C9/2 du vide) :

et ses états propres sont les états |n &#x3E;, d’énergie nw, représentant n photons

dans le champ. L’action des opérateurs a et a~ sur un état |n &#x3E; est définie

par les relations :

b) L’opérateur champ magnétique
Dans la théorie quantique du rayonnement (42), les champs

électrique et magnétique sont des opérateurs définis dans chaque mode, agissant
sur les états du champ décrits en termes de photons. Nous rappelons le formalis-

me de la théorie en Appendice I et nous nous contenterons ici d’en donner les

résultats pour la description de l’opérateur champ magnétique : si le champ de

radiofréquence est uniforme dans toute la région où sont confinés les atomes, le

mode du champ électromagnétique est assimilable à celui d’une onde plane à l’ap-

proximation dipolaire et l’opérateur champ magnétique s’écrit :

expression dans laquelle 03BC est une constante qui mesure en quelque sorte le

"champ magnétique d’un photon". L’ordre de grandeur de cette constante est éva-

lué en Appendice I pour une valeur des paramètres (fréquence - dimensions de la

région où règne le champ) correspondant à une situation expérimentale typique.

Elle est extrêmement petite (de l’ordre de 10-14 G), ce qui explique, comme nous

le montrons ci-dessous, que les champs de radiofréquence communément réalisés

contiennent un très grand nombre de photons.

c) Etats cohérents du champ de radiofréquence
Les champs de radiofréquence réalisés physiquement dans une

expérience possèdent une phase bien définie. Ils ne peuvent donc être représentés

par un état |n &#x3E; correspondant à un nombre donné de photons -pour lequel la valeur
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moyenne du champ est toujours nulle- mais par une superposition cohérente |03B1 &#x3E;
d’états à nombre de photons différents. Ces états, appelés états "cohérents"

ont été étudiés en détail par GLAUBER (35). Ils sont définis comme états propres
de l’opérateur d’annihilation :

Leur développement sur la base des états |n &#x3E; est donné par la relation :

et leur évolution temporelle par le développement :

Par un choix convenable de l’origine des temps, nous pouvons nous limiter aux va-

leurs réelles de 03B1. Le développement (I,B,9) nous donne immédiatement la probabi-

lité P (n) de trouver n photons dans le champ sous forme d’une Loi de POISSON

centrée en N = |03B1|2 (nombre moyen de photons dans le mode) et de dispersion rela-

tive 1/N :

P (n) est représenté en fonction de n sur la figure 3.

D’après la propriété fondamentale (35) de l’état cohérent |03B1(t) &#x3E;,

la valeur moyenne dans cet état de l’opérateur champ magnétique est égale à la

valeur classique du champ de radiofréquence que l’on peut écrire pour la polarisa-

tion 03B5 :

Identifions (I,B,11) avec la valeur moyenne du champ quantique :

On en déduit immédiatement la relation reliant l’amplitude H1 du champ classique
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au nombre moyen de photons N contenus dans le champ quantique :

Avec la valeur numérique indiquée pour 03BC au paragraphe précédent, on voit qu’il

faut un nombre moyen de photons de l’ordre de 1028 pour réaliser un champ de

radiofréquence de 1 Gauss. Pour un tel champ, on a une dispersion relative très

faible (10- 14) du nombre moyen de photons dans le mode : ainsi dans le domaine

des radiofréquences, il est possible de définir avec précision la phase du champ

et le nombre de photons qu’il contient.

d) Hypothèse d’inertie du champ de radiofréquence
Mettons en contact le système atomique et le champ de radio-

fréquence que nous venons de décrire. Le couplage V entre les deux systèmes va,

en principe, entraîner des modifications dans l’évolution de l’atome et du champ.

Le nombre extrêmement élevé de photons présents nous suggère cependant que si le

milieu atomique est suffisamment dilué (ce qui sera toujours le cas dans nos expé-

riences effectuées à faible pression), les modifications subies par le champ se-

ront très faibles. En d’autres termes, nous supposerons que le nombre moyen de

photons "disponibles" par atome est tellement grand que l’effet du couplage V

pourra être très important pour le milieu atomique, mais restera toujours négli-

geable pour le champ qui continuera à évoluer pratiquement comme s’il était libre.

Une telle hypothèse revient à considérer la radiofréquence comme

un système physique ayant une "inertie" infinie, ce qui est bien l’analogue quan-

tique d’un champ classique imposé extérieurement aux atomes. Nous ne chercherons

donc pas, dans ce travail, à décrire les différentes modifications que pourrait

subir le champ sous l’effet du couplage avec un milieu atomique de densité suffi-

sante (absorption, amplification, dispersion, etc.). Ces effets ont d’ailleurs

été étudiés en détail par LAMB et SCULLY (34) dans le cas où le champ de radio-

fréquence est remplacé par un champ optique traité quantiquement.

Remarquons enfin que l’hypothèse d’ "inertie" nous permet d’évi-

ter d’avoir à considérer explicitement dans notre théorie les sources du champ

de radiofréquence : il nous suffit de supposer qu’il a été créé à un instant

donné dans un état cohérent. Le couplage avec le système atomique ne modifie

pas son état ultérieur et en l’absence de toute cause de relaxation pour le

champ, il est inutile d’introduire dans les équations théoriques un terme source

pour la radiofréquence. Il va sans dire que, dans les situations physiques réelles,



Fig.3
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la surtension du dispositif expérimental est loin d’être infinie et que le champ

est excité en permanence par le courant qui circule dans les bobines.

Pour nous résumer, l’état du champ de radiofréquence que nous

envisageons dans la suite de ce travail est caractérisé par les propriétés impor-
tantes suivantes :

- Il contient un très grand nombre de photons
- La dispersion relative du nombre des photons est très faible
- La modification du champ sous l’effet du couplage avec les

atomes est négligeable.

3) Le couplage entre l’atome et le champ de radiofréquence

a) Forme générale du couplage
Le terme de couplage quantique entre l’atome et le champ se

déduit immédiatement du terme d’interaction dipolaire magnétique classique

en remplaçant le champ classique H~1cl(t) par l’opérateur champ magnétique quan-
tique donné par (I,B,6). On a donc :

03BB étant une constante de couplage (*), égale à -03B303B103BC, décrivant en quelque sorte

l’énergie d’interaction "par photon" que l’on peut encore écrire, d’après (I,B,13) :

en appelant 03C91(n) = -03B303B1H1 la fréquence de précession de Larmor associée au champ

classique contenant en moyenne n photons.

L’expression (I,B,14) du couplage n’est valable que si le mode

envisagé du champ électromagnétique peut être assimilé à celui d’une onde plane,

(*) 
Nous supposerons dans la suite, pour fixer les idées et sans restreindre la
généralité de notre étude, la constante 03BB positive.
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c’est-à-dire si le champ est uniforme dans toute la région "explorée" par les

atomes. En pratique, le champ magnétique effectivement réalisé par des bobines de

Helmholtz n’est pas celui d’une onde plane et varie dans l’espace en grandeur et

en polarisation. Si les atomes peuvent "explorer" une région grande devant les

dimensions des bobines, comme c’est le cas par exemple dans une expérience de

jet atomique, il faut tenir compte d’une variation spatiale du couplage et écrire :

03BB(r) étant une fonction réelle reflétant la dépendance spatiale de l’amplitude du

champ magnétique et 03B5(r) un champ de vecteurs décrivant la dépendance spatiale de

sa polarisation. La structure de V est très simple : elle corespond soit à

l’absorption (terme a), soit à l’émission 
(*) 

(terme a~) d’un photon de radiofré-
quence, les transitions correspondantes du système atomique assurant la conserva-

tion globale du moment cinétique du système, comme il est facile de s’en rendre

compte sur les quelques exemples suivants :

b) Etude du couplage pour diverses polarisations de la
radiofréquence

Nous pouvons à l’aide de (I,B,14) déterminer V pour n’importe

quelle polarisation 03B5 de la radiofréquence. Appelons ex, ey, e les vecteurs uni-
taires dans les directions Ox, Oy et Oz et |m,n &#x3E; l’état du système global "atome

+ champ" représentant l’atome dans l’état |03B1Jm &#x3E; en présence de n photons.

03B1) champ de radiofréquence tournant perpendiculaire à H0 (polarisation 03C3+)
La polarisation s’écrit alors 03B5 = e x + iey et l’on a :

(*) En présence de n photons, la probabilité d’émission d’un photon supplémentaire
est proportionnelle au carré, égal à n+1, de l’élément de matrice de a~ entre

les états |n &#x3E; et |n+1 &#x3E; (cf. équation (I,B,5)); l’émission est donc la somme
de deux processus, l’un stimulé (proportionnel à n), l’autre spontané n fois
moins probable. Etant donné le nombre très grand de photons présents, ce der-

nier processus est totalement négligeable et l’émission d’un photon par l’atome
peut être considérée comme purement stimulée. On retrouve bien le caractère

"classique" du champ de radiofréquence décrit dans ce travail.
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V03C3+ couple directement l’état |m,n &#x3E; aux états |m-1, n+1 &#x3E; et |m+1, n-1 &#x3E; : en

effet, un photon de polarisation circulaire droite transporte une unité (0127 = 1)

de moment angulaire le long de sa direction de propagation et son absorption (ou

son émission) entraîne le gain (ou la perte) d’une unité de moment angulaire pour

le spin. Nous avons symbolisé ce couplage sur la figure 4-a dans le cas d’un spin

J = 1/2. Les états propres |m,n &#x3E; de m donné (± 1/2) sont rangés verticalement par

nombre de photons croissants. Les couplages entre niveaux sont représentés par des

flèches. On voit que la perturbation V couple dans ce cas les niveaux deux par deux.

De façon générale, pour un spin J quelconque, chaque élément de matrice de V03C3+
obéissant à la règle de sélection 0394m + 0394n = 0, deux niveaux ne seront couplés
entre eux à un ordre quelconque en V que s’ils ont la même valeur (m+n) du moment

cinétique le long de Oz. On obtiendrait de même pour un champ circulaire gauche

le couplage :

et seuls les niveaux vérifiant la condition 0394m - 0394n = 0 sont couplés entre eux.

03B2) Champ de radiofréquence linéaire parallèle à H0 (polarisation 03C0)

La polarisation est 03B5 = e z et V s’écrit :

V03C0 ne couple directement l’état |m,n &#x3E; qu’aux états |m,n+1 &#x3E; et |m,n-1 &#x3E; de même

nombre quantique m : en effet, un photon de polarisation rectiligne transporte un

moment angulaire nul le long de sa direction de polarisation et son absorption ou

son émission ne peut changer le moment angulaire le long de Oz. La figure 4-b sché-

matise le couplage dans ce cas pour un spin J = 1/2 : les niveaux se classent en

deux familles totalement découplées l’une de l’autre, correspondant chacune à une

valeur de m. Ce résultat est général, quelle que soit la taille du spin : les

éléments de matrice de V obéissant à la règle de sélection 0394m = 0, deux niveaux

ne seront couplés entre eux à un ordre quelconque en V que s’ils ont le même m.

Les deux exemples que nous venons d’étudier correspondent à des polarisations

principales pour lesquelles chaque photon transporte une quantité de moment ciné-

tique (0, +1 ou -1) bien définie le long de Ho. Nous dirons encore qu’il s’agit

de polarisations non cohérentes. Les règles de sélection de V pour ces polarisa-

tions sont très simples et nous verrons qu’elles correspondent à des cas
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où la diagonalisation de l’hamiltonien de l’atome habillé peut se faire exactement.

03B3) Champ de polarisation cohérente

Envisageons maintenant le cas d’une polarisation linéaire 03B5 = 

ex,
superposition cohérente de photons 03C3+ et 03C3- ; on a :

V03C3 apparaît comme la somme de deux termes correspondant respectivement aux compo-

santes circulaires droite et gauche du champ. L’état |m,n &#x3E; est couplé aux états

|m+1, n-1 &#x3E; et |m-1, n+1 &#x3E; (par l’intermédiaire de la composante 03C3+), mais aussi
aux états |m+1, n+1 &#x3E; et |m-1, n-1 &#x3E; (par l’intermédiaire de la composante 03C3-).
En général, chaque élément de matrice de V03C3 obéissant à la règle de sélection

0394n = ±1, 0394m = ±1, deux niveaux ne seront couplés entre eux à un ordre quelconque

en V que si les différences 0394n et 0394m des nombres quantiques n et m qui les carac-

térisent ont la même parité : dans le cas d’un spin 1/2, |+1/2, n &#x3E; est connecté

aux niveaux |+1/2, n±2p &#x3E; (à l’ordre 2p par une "chaîne" de 2p-1 états intermédiai-

res) et aux niveaux |-1/2, n±(2p+1) &#x3E; (à l’ordre 2p+1 par une "chaîne" de 2p états

intermédiaires). Ces "chaînes" d’états sont constituées par les niveaux reliés entre

eux sur la figure 4-c par des flèches. On constate que les niveaux se classent dans

ce cas en deux familles totalement découplées (flèches en traits pleins et flèches

en pointillé). Les règles de sélection pour cette polarisation cohérente apparais-

sent plus compliquées que celles qui sont décrites par les figures 4-a et 4-b et

nous verrons que la diagonalisation de l’hamiltonien ne peut plus se faire exacte-

ment et nécessite un traitement par approximations.

Le cas de la polarisation la plus générale s’obtiendra de même

en superposant de façon cohérente des composantes 03C3+ , 03C3- et 03C0. On peut par exem-

ple la réaliser à l’aide d’un champ de radiofréquence linéaire faisant avec Oz

un angle 03C8 différent de 0 et 03C0/2 ou à l’aide d’un champ circulaire dont le plan

n’est pas perpendiculaire à H0. Lorsque les trois types de photons sont présents,

V n’obéit plus qu’à la règle de sélection générale des transitions dipolaires

magnétiques :

et la conservation du moment cinétique ne s’oppose plus au couplage à un ordre

donné de deux niveaux quelconques |m,n &#x3E; et |m’,n’ &#x3E; (voir figure 4-d).
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I-C. LES DIAGRAMMES D’ENERGIE DE L’ATOME HABILLE DANS LE CAS D’UN SPIN J = 1/2

1) Généralités

L’hamiltonien H du système global "atome + champ" que nous

appelons l’atome habillé s’écrit, compte tenu des équations (I,B,1), (I,B,2),

(I,B,4) et (I,B,14) :

Nous nous proposons de décrire son diagramme d’énergie lorsque le niveau atomique

possède un spin J = 1/2. C’est en effet le cas le plus simple que l’on puisse

rencontrer et nous montrerons dans la suite de ce travail (chapitre III) que les

diagrammes d’énergie d’un atome habillé possédant un spin J quelconque peuvent

s’en déduire très simplement.

Dans H on peut séparer l’interaction V du reste de l’hamil-
tonien H0 , qui se rapporteà l’atome et au champ en absence de couplage :

avec

Les états propres de H0 sont les états |m,n &#x3E; (m = ±1/2), d’énergie m03C90 + n03C9

que nous noterons simplement |±,n &#x3E;.

Le diagramme d’énergie de H0 en fonction du champ statique

H0 est représenté sur la figure 5 : il est constitué par une superposition de

diagrammes Zeeman de spin 1/2, séparés les uns des autres par l’énergie w d’un

photon. Il apparaît une infinité de croisements de niveaux Inp alignés vertica-

lement pour toutes les valeurs du champ magnétique telles que 03C90 = p03C9 (p  0).

(Inp est le croisement du niveau |+,n &#x3E; et du niveau |-,n+p &#x3E;.)

Les niveaux d’énergie de l’atome habillé (représentés sur les

figures 6, 7 et 8) se déduisent de ceux de H0 lorsque l’on branche le coupla-

ge V entre l’atome et le champ. Avant d’aborder leur étude détaillée pour diver-

ses polarisations de la radiofréquence, nous pouvons faire un certain nombre de

remarques générales :
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a) Nombre de photons dans les niveaux étudiés
Nous nous intéressons aux niveaux contenant en moyenne un

très grand nombre de photons : en effet, le nombre de photons contenus dans le

champ de radiofréquence est, comme nous l’avons vu plus haut, très élevé en valeur

absolue : les niveaux de H0 sur lesquels se décompose l’état du système "atome

+ champ" contiennent donc des nombres n de photons très élevés et appartiennent à

une région du diagramme correspondant à des valeurs n03C9 très importantes.

b) Invariance du diagramme par translation en énergie
Dans les régions étudiées, le diagramme est pratiquement in-

variant dans une translation en énergie pw, tant que p est un entier très petit

devant n (mais pouvant être lui-même très grand en valeur absolue). Cette pro-

priété résulte simplement de l’invariance des niveaux de H dans une telle
o

translation et du fait que tous les éléments de matrice de V entre états propres

de H
0 

changent très peu lorsque n varie peu en valeur relative :

Lorsqu’on considère des niveaux dont l’énergie est de plus en plus grande, le

diagramme ne se déforme donc que progressivement, pour des variations sensibles

en valeur relative, donc très importantes en valeur absolue du nombre de photons.

2) Les diagrammes d’énergie dans les cas solubes

Nous commencerons par étudier les niveaux d’énergie de l’atome

habillé dans les deux cas de polarisations principales 03C3+ et 03C0 pour lesquels une

diagonalisation rigoureuse de l’hamiltonien Hest possible.

a) Champ tournant 03C3+ perpendiculaire à H0
H s’écrit dans ce cas (cf. relation (I,B,17)) :

D’après les règles de sélection établies plus haut (§I-B-3-b),V03C3+ ne peut coupler

le niveau |+,n &#x3E; qu’au niveau |-,n+1 &#x3E;. Les états propres correspondants de H
s’obtiennent donc exactement en diagonalisant une infinité de matrices 2  2.

Avec les notations introduites au § I-A, les vecteurs propres de H correspondant
au couple de niveaux non perturbés qui se croisent au point In1 s’écrivent simple-

ment :



39

Dans ces équations, 03B8n est définie par la relation analogue à (I,A,7) :

qui, compte tenu de (I,B,15), s’écrit encore :

Les énergies propres des deux niveaux |± &#x3E; 
(h)n 

sont données par la relation :

Les niveaux d’énergie prennent ainsi la forme de branches d’hyperboles admettant

les niveaux non perturbés de H0 pour asymptotes : on obtient pour chaque croise-

ment In1 de H0 un anticroisement de l’atome habillé, centré en 03C90 = 03C9, ayant

une "force" égale à 03C91(n). Cet anticroisement est lié à l’existence d’un couplage

résonnant dans le champ 03C90 = 03C9 entre les niveaux |+,n &#x3E; et |-,n+1 &#x3E;. A l’ordre le

plus bas (1er ordre), ce couplage correspond au processus d’absorption d’un photon

de radiofréquence par l’atome symbolisé par le diagramme suivant :

dans lequel le photon absorbé est représenté par une ligne ondulée.

Remarque :

Nous avons adopté les notations |+ &#x3E;(h)n et |- &#x3E;(h)n pour repré-
senter les deux états propres de l’atome habillé qui sont associés à l’anticroi-
sement centré au point In1 : les indices + et - repèrent respectivement la
branche supérieure et inférieure de l’anticroisement et le paramètre n la position
de son centre. Ces notations sont commodes au voisinage de l’anticroisement, point
où les états propres de H sont très différents de ceux de H0. Par contre,
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loin de l’anticroisement, c’est-à-dire près des asymptotes des branches d’hyperbole
qui le constituent, chaque état propre de H est très proche d’un état propre
|~0 &#x3E; de H0 et il est préférable alors de le noter |~0 &#x3E;(h) en mettant à l’inté-

rieur du ket le symbole identifiant cet état propre de H0. Par exemple, lorsque
03C90 » 03C9, on a d’après (I,C,6) :

c’est-à-dire encore :

Le niveau |+ &#x3E;(h)n donné par (I,C,5) est alors très voisin de l’état non perturbé
|+,n &#x3E; et on a intérêt à utiliser la notation |+,n &#x3E;(h) au lieu de |+ &#x3E;(h)n ; de
même, on écrira |-,n+1 &#x3E;(h) au lieu de |-,n &#x3E;(h); au contraire, si 03C90  03C9 , nous

écrirons |-,n+1 &#x3E;(h) au lieu de |+ &#x3E;(h)n et |+,n &#x3E;(h) au lieu de |- &#x3E;(h)n. Signalons
enfin qu’au chapitre III,nous définirons une transformation adiabatique permettant
de construire les états propres de H à partir de ceux de H0 dans le cas gé-
néral où la taille du spin et la polarisation de la radiofréquence sont absolument

quelconques. Ceci nous conduira à introduire pour les niveaux d’énergie une notation

générale de signification physique très claire, qui remplacera toutes les précédentes.

Nous avons représenté, sur la figure 6, les niveaux du diagramme

d’énergie dans deux régions correspondant à des nombres de photons très différents.

La figure 6-a correspond au cas où ce nombre, tout en étant très grand en valeur

absolue, est relativement faible de sorte que la condition :

se trouve vérifiée : nous dirons que nous sommes alors dans un domaine de couplage

faible entre l’atome et le champ : la "force" des anticroisements est, dans ce cas,

petite devant la distance entre les centres de deux anticroisements In1 et I1n+1
consécutifs. On constate que tous les croisements Inp de H0 avec p ~ 1 restent

des croisements de l’hamiltonien total H, mais que ces croisements se trouvent

déplacés par rapport à leur position extrapolée pour 03BB = 0. L’interprétation de ces

résultats est très claire d’après les considérations générales du § I-A-2 : au point

Inp (p ~ 1) de croisement des niveaux |+,n &#x3E; et |-,n+p &#x3E; , les deux niveaux qui se



Fig.6
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croisent ne sont couplés entre eux par V03C3+ à aucun ordre et le croisement doit donc

rester un croisement de niveaux de H. Cependant, le niveau |+,n &#x3E; se trouve

couplé au niveau |-,n+1 &#x3E; (ce couplage étant responsable de l’anticroisement I n1) et
le niveau |-,n+p &#x3E; au niveau |+,n+p-1 &#x3E; (ce couplage étant responsable de l’anti-

croisement I1n+p-1). Ces couplages, entre niveaux dont l’énergie est différente dans
le champ 03C90 = p03C9 (p ~ 1), ont pour effet de déplacer, suivant la théorie ordinaire

des perturbations non dégénérées, les niveaux d’une quantité du 2e ordre en V, pro-

portionnelle à 03C912/03C9. Ce déplacement, qui mesure la distance entre la branche d’hyper-

bole qui passe en ce point et son asymptote est responsable de tous les déplacements

des croisements de niveaux Inp (p ~ 1) observés sur le diagramme. Les états propres

de l’atome habillé au voisinage de ces points de croisement sont très voisins des

états non perturbés correspondants. Conformément à la remarque faite plus haut, nous

les appellerons |+,n &#x3E;(h) et |-,n+p &#x3E;(h) pour rappeler qu’ils diffèrent très peu des

états |+,n &#x3E; et |-,n+p &#x3E;. On obtient leur expression en série de perturbation en dé-

veloppant (I,C,5) en puissance de 03C91(n)/03C9 :

Le niveau |+,n &#x3E;(h)(|-,n+p &#x3E;(h)) n’est contaminé que par le niveau |-,n+1 &#x3E;

(|+,n+p-1 &#x3E;). Cette contamination non résonnante s’interprète (§ I-A) en terme de

transitions virtuelles entre états propres de H0 c’est-à-dire en terme d’ab-

sorptions et d’émissions virtuelles de photons de radiofréquence par l’atome.

La figure 6-b représente une région du diagramme correspondant
à un nombre n’ de photons beaucoup plus élevé : la force 03C91(n’) des anticroisements

In’1 y est plus grande et, en conséquence, tous les croisements de niveaux

du diagramme se trouvent déplacés davantage vers le champ 03C90 = 03C9. Les anticroise-

ments In’1 ne subissent par contre aucun déplacement. Si l’on augmente davantage le

nombre de photons, c’est-à-dire si l’on explore des régions du diagramme d’ordonnées

de plus en plus grandes, on va atteindre une région où la "force" des anticroisements

sera devenue telle que les deux croisements issus de 03C90 = 0 et 03C90 = 203C9 viendront se

confondre au point 03C90 = 03C9 (les deux branches des anticroisements adjacents In"1 et

I1n"+1 sont alors en contact en ce point). Ces deux croisements disparaissent ensuite

pour une valeur plus importante du couplage et ce sont les autres croisements du
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diagramme qui continuent à se rapprocher pour venir disparaître successivement deux

à deux dans le champ 03C90 = 03C9.

b) Champ de radiofréquence linéaire 03C0 paralièla à H0
Ce deuxième cas de polarisation non cohérente peut également

faire l’objet d’une diagonalisation exacte quelle que soit l’intensité du couplage
(47). Nous rappelons cette diagonalisation en Appendice III pour une valeur quelcon-

que du spin J et nous en donnons simplement ici les résultats -avec leur interpréta-

tion physique- dans le cas d’un spin J = 1/2.

Nous savons (§I-B-3-b)que seuls les niveaux de même m sont couplés
entre eux : il en résulte que les états propres de H0 qui se croisent aux points

Inp, pour lesquels 0394m = 1, ne sont couplés entre eux à aucun ordre : tous les croi-

sements de niveaux 03C90 = p03C9 (p quelconque) restent donc des croisements de niveaux de

l’atome habillé (figure 7-a).

De façon plus précise, on montre que les énergies propres de H
sont les mêmes que celles de H0 quelle que soit l’intensité du couplage, les

croisements de niveaux de l’atome habillé ne subissant pour cette polarisation aucun

déplacement par rapport à ceux de H0 . Les états propres |±,n &#x3E;(h) de l’atome

habillé, d’énergie n03C9 ± 03C90 2 (qui tendent vers les états |±,n &#x3E; lorsque 03BB tend

vers zéro), sont égaux au produit tensoriel de l’état atomique |± &#x3E; et de l’état

de radiofréquence |n+ &#x3E; obtenu par action d’un opérateur "déplacement" sur l’état

|n &#x3E; :

Les états |±,n &#x3E;(h) peuvent également être définis par leur développement sur les

états |±,n’ &#x3E; :

dans lequel Jn-n’ est la fonction de Bessel ordinaire d’ordre n-n’. Ce développement

décrit la contamination de l’état |±,n &#x3E;(h) de l’atome habillé sous l’effet des ab-

sorptions (ou émissions) virtuelles de |n-n’| photons de radiofréquence par le sys-

tème atomique dans l’état ±1/2.
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3) Cas général d’une polarisation quelconque : les niveaux d’éner-

gie dans le domaine des couplages faibles

Lorsque la polarisation 03B5 de la radiofréquence est cohérente, nous

avons vu que les règles de sélection sur les éléments de matrice de V sont beaucoup

plus compliquées, un niveau donné de H0 pouvant être couplé à un ordre quelconque
de l’interaction à une infinité d’autres niveaux de valeurs de n et m différentes.

Il faut alors, pour diagonaliser H , utiliser des méthodes d’approximation.
Dans le cas d’un couplage faible (203BBn = 03C91(n) « 03C9). on peut trai-

ter V comme une perturbation vis-à-vis de H0. On doit alors étudier l’effet de
cette perturbation au voisinage des différents croisements Inp de H0 en appliquant
les résultats généraux établis au paragraphe I-A concernant les croisements et anti-

croisements de niveaux de l’hamiltonien perturbé.

Nous allons étudier successivement le cas d’un champ en polarisa-

tion linéaire 03C3, puis le cas d’un champ de polarisation cohérente quelconque.

a) Champ de radiofréquence en polarisation cohérente 03C3
Nous savons que, dans ce cas (cf. §I-B-3-b),les niveaux

|+,n &#x3E; et |-,n+2p+1 &#x3E; qui se croisent au point I2p+1 sont couplés entre eux par une

"chaîne" de 2p états intermédiaires. Ce couplage, résonnant dans le champ 03C90 = (2p+1)03C9,

peut être symbolisé par un diagramme (représenté ici pour 2p+1 = 3) décrivant l’ab-

sorption de 2p+1 photons de radiofréquence par l’atome qui passe de l’état -1/2 à

l’état +1/2 : 

Remarquons bien que ce processus nécessite l’absorption simultanée des composantes

03C3+ et 03C3- du champ de radiofréquence et n’existe donc pas pour un champ tournant pu-

rement 03C3+ ou 03C3-. Sous l’effet du couplage décrit par ce diagramme, les croisements

impairs I2p+1 de H0 vont devenir des anticroisements d’ordre 2p+1 de l’atome

habillé.

Le niveau |+,n &#x3E; n’est couplé par contre à aucun ordre au niveau

|-,n+2p &#x3E; car 0394m = +1 et 0394n = 2p ne sont pas de même parité (cf. §I-B-3-b): les

croisements pairs I2pn de H0 doivent donc rester des croisements de niveaux de

l’atome habillé.
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Croisements et anticroisements de niveaux vont, par ailleurs,

subir des déplacements du 2e ordre en V, vers les champs faibles, proportionnels
à 03C912/03C9. Ces déplacements sont liés aux processus d’absorption ou d’émission induites

virtuelles de photons de radiofréquence par l’atome. Ainsi, au point de croisement

In1 entre les niveaux |+,n &#x3E; et |-,n+1 &#x3E;, le niveau |+,n &#x3E; (|-,n+1 &#x3E;) est couplé non

seulement à |-,n+1 &#x3E; (|+,n &#x3E;) de façon résonnante, mais aussi de façon non résonnante

à |-,n-1 &#x3E; (|+,n+2 &#x3E;) par absorption (émission induite) virtuelle d’un photon de ra-

diofréquence. C’est ce couplage non résonnant qui déplace l’anticroisement de niveaux.

La valeur du déplacement pour les divers croisements et anticroisements du diagram-
me est calculée par la théorie des perturbations en Appendice II. Remarquons simple-
ment que seul le croisement I0n en champ nul ne subit, par raison de symétrie, aucun

déplacement.

Le diagramme d’énergie correspondant à cette polarisation est re-

présenté sur la figure 7-b dans une petite région autour d’une valeur donnée n du

nombre de photons. Le diagramme est évidemment -en raison de la symétrie du champ
de radiofréquence- symétrique par rapport au champ nul. On remarquera que les "forces"

des anticroisements décroissent lorsque leur ordre augmente, ce qui correspond simple-
ment au fait que le couplage entre les niveaux non perturbés nécessite un ordre de

perturbation de plus en plus élevé. Quant aux états propres de l’atome habillé, ils

sont donnés au voisinage des anticroisements par des combinaisons linéaires des états

non perturbés correspondants (cf. § I-A-2) et au voisinage des croisements de niveaux

par des développements de perturbations analogues à (I,A,18) décrivant la contamina-

tion des niveaux sous l’effet des absorptions et émissions induites virtuelles de

photons de radiofréquence.

b) Champ de radiofréquence de polarisation cohérente quelcon-
que, superposition de polarisations 03C3+, 03C3-, 03C0

Si la polarisation du champ de radiofréquence correspond à

une superposition cohérente des polarisations 03C3+ , 03C3- et 03C0 , nous avons vu que deux

niveaux quelconques |+,n &#x3E; et |-,n+p &#x3E; de H0 peuvent être reliés l’un à l’autre

par une chaîne d’états intermédiaires. Il en résulte qu’a priori, tous les croise-

ments de niveaux de H0 doivent devenir des anticroisements de niveaux de l’atome

habillé.

Nous avons montré cependant (§ I-A-3) que l’existence d’une chaîne

d’états reliant deux niveaux donnés n’est pas suffisante pour qu’un couplage effectif

apparaisse entre ces niveaux. Un tel couplage n’existe que si les contributions de

plusieurs chaînes d’états intermédiaires ne s’annulent pas mutuellement. L’exis-
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tence d’une telle interférence destructive 
(*) 

qui doit, de plus, être réalisée à

tous les ordres de la perturbation peut sembler purement accidentelle. En fait,

nous verrons dans la suite de ce travail (chapitre III) que, pour un spin supérieur
à 1/2, elle se produit de façon systématique pour certains croisements de niveaux.

Dans le cas d’un spin 1/2, qui seul nous intéresse pour l’instant, ce phénomène se

produit également pour le croisement de niveaux en champ nul si la polarisation du

champ de radiofréquence est linéaire et cela, quelle que soit la direction de ce

champ. Nous reviendrons sur cette propriété au paragraphe suivant lorsque nous

étudierons plus particulièrement les propriétés de l’atome habillé en champ faible.

Constatons simplement pour l’instant que, dans ce cas, le croisement In0 de H0
reste un croisement de niveaux de deuxième espèce de l’atome habillé. Nous avons

représenté sur la figure 7-c le diagramme d’énergie de l’atome habillé pour une

telle polarisation (champ linéaire faisant un angle 03C8 quelconque différent de 0 et

03C0/2 avec H0). Tous les croisements de niveaux Inp, p ~ 0, de H0 deviennent alors

des anticroisements de niveaux déplacés de l’atome habillé.

Enfin, la figure 7-d représente le diagramme dans le cas de la

polarisation cohérente non linéaire la plus générale possible (c’est le cas par

exemple d’un champ circulaire dans le plan de H0). Le diagramme ne présente plus
alors que des anticroisements de niveaux. Nous verrons au paragraphe suivant la si-

gnification de l’anticroisement en champ nul qui apparaît dans ce cas.

4) Les niveaux d’énergie de l’atome habillé en couplage intermé-

diaire et en couplage fort

Si l’on considère des régions du diagramme d’énergie correspon-
dant à des nombres de photons de plus en plus élevés, on sort du cadre de la théorie

des perturbations et l’aspect du diagramme des niveaux peut se modifier considérable-

ment par rapport à la description donnée au paragraphe précédent. On ne peut plus se

contenter d’un calcul à l’ordre le plus bas des déplacements des croisements et an-

ticroisements de niveaux et des "forces" d’anticroisement, et il faut tenir compte

du couplage d’un niveau donné avec un nombre de plus en plus grand d’autres niveaux,

ce qui nécessite pratiquement la diagonalisation de l’hamiltonien H à l’aide

(*) Cette interférence ne peut exister pour les polarisations de la radiofréquence
que nous avons étudiées précédemment, car il est facile de constater que le

couplage s’effectuait alors à l’ordre le plus bas par une seule "chaîne" d’états
intermédiaires.
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d’un calcul numérique. Le principe de ce calcul est le suivant (33)(48) : la matrice

représentant H dans la base des états propres de H0 a une dimension infinie.

Pour obtenir une valeur propre donnée de H , on tronque cette matrice symétriquement
par rapport à la ligne et à la colonne correspondant à l’état propre de H0 le plus

proche de l’état propre de H étudié, de façon à obtenir une matrice carrée finie

de dimension donnée. On teste la précision du calcul en essayant plusieurs valeurs

de la dimension de cette matrice. On peut ainsi calculer les niveaux d’énergie de

l’atome habillé quelles que soient la polarisation de la radiofréquence et la force

du couplage. Cependant, même sans effectuer explicitement les calculs, il est assez

simple de comprendre qualitativement, en suivant la déformation des niveaux d’énergie

lorsque n augmente, l’allure générale des diagrammes dans un domaine où la théorie

des perturbations esquissée au paragraphe précédent ne s’applique plus. Pour com-

prendre facilement comment les niveaux se déforment, on a intérêt à les grouper

deux par deux en multiplicités ou fuseaux de niveaux d’énergie, chacune de ces mul-

tiplicités étant constituée par deux états stationnaires de l’atome habillé qui,

suivant les polarisations de la radiofréquence, se croisent ou s’anticroisent au

voisinage du champ nul. Nous donnerons au chapitre III une interprétation physi-

que très claire de ces fu seaux de niveaux que nous avons représentés en traits

renforcés sur les figures 6 et 7. Montrons simplement ici comment on peut prévoir

leur déformation dans un cas particulier, celui du champ linéaire en polarisation 03C3.

Les niveaux d’énergie de l’atome habillé, tels qu’ils résultent du calcul numérique
esquissé plus haut, sont dans ce cas représentés sur la figure 8 pour diverses va-

leurs du couplage 03C91. Sur la figure 8-a, le couplage est faible (03C91 &#x3C; 03C9) et le dia-

gramme a, dans cette région, le même aspect que sur la figure 7-b. Chaque faisceau

comporte une série de "ventres" aux anticroisements voisins de 03C90=(2p+1)03C9 et une

série de noeuds aux croisements 03C90 = 2p03C9. Nous avons, dans chaque multiplicité, dis-

tingué le niveau qui part du champ nul avec une pente positive (traits pleins) de

celui qui en part avec une pente négative (traits pointillés). La figure 8-b repré-

sente les mêmes fuseaux pour une valeur beaucoup plus grande du couplage : les croi-

sements de niveaux étant davantage déplacés vers le champ nul, les noeuds des fu-

seaux d’énergie sont plus proches de H0 = 0 que sur la figure 8-a; la "force" des

anticroisements a également augmenté et les "ventres" des fuseaux sont plus appla-
tis que ceux de la figure 8-a. Si l’on augmente encore le couplage, on conçoit que

les fuseaux continuent à se déformer de façon continue, leurs noeuds se rapprochant

du champ H0 = 0, tandis que la pente des niveaux en champ nul diminue jusqu’à une

valeur du couplage (figure 8-c) pour laquelle les deux croisements symétriques par



Fig.8
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rapport au champ nul (initialement en 03C90 = ±203C9) sont venus se rejoindre en Ho = 0;

les deux niveaux de chaque fuseau (en pointillé et en traits pleins) sont alors au

contact en trois points confondus et partent du champ zéro avec une pente nulle.

Pour une valeur encore plus grande de 03C91/03C9 (figure 8-d), le niveau en pointillé

passe au-dessus du niveau en traits pleins, la pente des niveaux en champ nul

s’inversant. Ce sont alors les croisements initialement en 03C90 = ±403C9 qui continuent

à se rapprocher (figure 8-e) pour venir s’évanouir en champ nul pour une valeur en-
core plus importante du couplage; le niveau en traits pleins passe alors à nouveau

au-dessus du niveau pointillé (figure 8-f), etc. On montre ainsi que la pente des

niveaux en champ statique faible, qui mesure le facteur de Landé g(h)03B1 de l’atome

habillé dans le niveau (03B1J), diminue, s’annule et change alternativement de signe

lorsque le couplage augmente. Nous calculerons exactement, au chapitre V, la varia-

tion de ce facteur de Landé en fonction du couplage en traitant l’hamiltonien

Zeeman 03C90 J comme une perturbation vis-à-vis du reste de l’hamiltonien
03C9a~a + 03BBJx (a + a~). Nous montrerons qu’il obéit à la relation :

où J0 est la fonction de Bessel ordinaire d’ordre zéro. Ces variations sont repré-
sentées sur la courbe de la figure 9. L’oscillation du facteur de Landé qui appa-
raît sur cette courbe traduit bien les effets que nous venons de décrire qualita-
tivement. Nous montrons au paragraphe suivant que ces effets sont à l’oirigine des

propriétés magnétiques très particulières d’un atome habillé par un champ de radio-

fréquence polarisé linéairement.

I-D. LES PROPRIETES PHYSIQUES DE L’ATOME HABILLE

A partir des diagrammes d’énergie que nous venons d’étudier, nous

pouvons à présent comprendre l’ensemble des propriétés physiques d’un niveau atomi-

que en interaction avec un champ de radiofréquende. Suivant la démarche du paragra-

phe I-A, nous allons décrire successivement les phénomènes associés aux anticroi-

sements de niveaux qui, comme nous le verrons, concernent les différents types

d’expériences de résonance magnétique, puis les effets associés aux croisements
de niveaux que nous relierons directement aux expériences de résonance magnétique
de cohérence. Nous aborderons enfin les propriétés physiques de l’atome habillé en
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champ statique faible et nous mettrons ainsi en évidence la modification des proprié-

tés magnétiques du niveau atomique sous l’effet du couplage avec le champ de radio-

fréquence.

Afin de ne pas trop compliquer cet exposé d’introduction, nous

allons simplifier dans ce paragraphe la description du champ de radiofréquence :

au lieu de le décrire par un état cohérent contenant en moyenne N photons, nous le

considérerons simplement comme un champ incohérent dans l’état |N &#x3E;. Tous les effets

que nous allons décrire avec un tel modèle seront les mêmes que ceux produits par

un champ classique cohérent d’amplitude

à condition de moyenner les effets sur la phase ~ supposée aléatoire de ce champ. En

d’autres termes, nous allons simplement rendre compte ici des effets indépendants de

la phase du champ et nous laisserons pour les chapitres suivants la description des

effets qui en dépendent (modulations des signaux détectés aux harmoniques de la fré-

quence w).

1) Les anticroisements de niveaux et la résonance magnétique

a) La précession de Rabi et la résonance magnétique ordinaire
(champ de radiofréquence tournant en polarisation 03C3+)

Supposons qu’à l’instant t = 0 on introduise brusquement

dans une région où règne un champ de radiofréquence tournant 03C3+ , un spin 1/2

dans l’état |- &#x3E; : les corrélations entre l’atome et le champ étant supposées nulles

avant cet instant, le système "atome + champ" se trouve instantanément préparé dans

l’état |-,N &#x3E;. Au voisinage de l’anticroisement des niveaux |-,N &#x3E; et |+,N-1 &#x3E;, il

existe une probabilité importante P-N,+N-1(t) de retrouver, à l’instant t, le sys-

tème dans l’état | +, N-1 &#x3E;. Cette probabilité est donnée par la formule (I,A,9)

dans laquelle 03B8 est défini par (I,C,6) et (E+ - E-) à l’aide de (I,C,7) :

Le battement quantique associé à l’anticroisement de l’atome habillé représente

dans ce cas le phénomène bien connu de la précession de Rabi (49) du spin atomique
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dans le champ de radiofréquence : la fréquence de précession à résonance (03C90 = 03C9)

est égale à la fréquence de Larmor 03C91(N) associée au champ de radiofréquence tour-

nant. Augmenter l’intensité du champ de radiofréquence revient à augmenter le nombre

N de photons contenus dans le champ et à "explorer" des anticroisements du diagramme,
d’ordonnée et de "force" de plus en plus grandes. Il apparaît d’autre part clairement

sur ce modèle quantique que l’oscillation entre les états atomiques -1/2 et +1/2

s’accompagne de l’absorption et de l’émission induite d’un photon de radiofréquence,
le nombre de photons contenus dans le champ oscillant à la même fréquence que les

populations des niveaux m = ±1/2 (*).
Si l’on prépare de façon continue le système dans l’état |-,N &#x3E;

et si l’on suppose de plus qu’un processus de relaxation confère aux niveaux atomi-

ques une durée de vie 1/0393, la probabilité moyenne de transition des atomes de l’état

-1/2 à l’état +1/2 s’obtiendra en moyennant P-N,+N-1(t) sur la durée de vie (cf.

§ I-A-1) :

On retrouve ainsi la forme classique de la raie de résonance magnétique en champ

tournant(23) avec toutes ses caractéristiques (intensité en 03C912 à faible niveau de

radiofréquence, largeur en 03932 + 03C912, etc.).
b) Les transitions à plusieurs guanta

(champ de radiofréquence de polarisation quelconque)
Le phénomène de précession de Rabi peut s’observer au voisi-

nage de n’importe quel anticroisement de l’atome habillé si la polarisation du

champ n’est plus 03C3+ , mais quelconque. Au voisinage de l’anticroisement 03C90 = pw,

l’oscillation entre les niveaux |-,N &#x3E; et |+,N-p &#x3E; correspond à l’absorption et

à l’émission induites, alternées à la fréquence de Rabi, de p photons de radio-

fréquence. Cette fréquence, à résonance, est proportionnelle à 03C91p 03C9p-1. Le maximum

de l’amplitude d’oscillation se trouve déplacé en 03C912/03C9 avec le centre de l’anti-

croisement lorsque l’amplitude du couplage (donc le nombre de photons N) augmente.

(*) Les modifications relatives subies par le champ au cours de cette oscillation
(variation en 1/N du nombre de photons) sont bien négligeables conformément
à l’hypothèse d’inertie faite plus haut.
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On peut également, si le système est préparé de façon continue

dans l’état |-,N &#x3E;, associer à cette précession de Rabi une probabilité moyenne de

transition P-N,+N-p à p quanta donnée par la formule :

Les quantités Ip, 03B4p, ep sont des coefficients sans dimensions d’intensité, de dé-

placement et d’élargissementsradiatifs qui dépendent des paramètres de l’anticroi-

sement et qui sont entièrement calculables à partir des éléments de la "matrice de

déplacement" R (voir en Appendice II le calcul du coefficient 03B4p dans le cas d’un

champ linéaire en polarisation 03C3). La résonance (I,D,3) n’existe évidemment que si

les niveaux |-,N &#x3E; et |+,N-p &#x3E; s’anticroisent, c’est-à-dire si la polarisation du

champ de radiofréquence autorise la conservation du moment cinétique du système

global"atome + champ"au cours de la transition : un simple examen du diagramme

d’énergie des figures 7 montre qu’en polarisation 03C3, il apparaît un spectre impair

03C90 = (2p+1)03C9 de résonances, alors que si la polarisation est une superposition

cohérente de composantes 03C3+ , 03C3- et 03C0, il apparaît en général un spectre complet de

résonances 03C90 = p03C9 . L’intensité de la résonance à p quanta, en 03C912p/03C92p-2 varie
comme la puissance 2p de l’amplitude du champ de radiofréquence. Sa largeur en champ

magnétique, égale à 2 03B303B1 03932 + 

ep 03C912p 03C92p-2 , est à fort niveau de radiofréquence pro-

portionnelle à la force en 03C91p/03C9p-1 de l’anticroisement correspondant.
La résonance subit enfin, avec le centre de l’anticroisement au-

quel elle est associée, un déplacement en 03C912/03B303B103C9, qui n’est autre que le déplace-

ment de BLDCH-SIEGERT (28) bien connu. On retrouve ainsi les principales propriétés

des transitions à plusieurs quanta (12) observées dans une vapeur atomique; ces pro-

priétés apparaissent ici comme directement liées aux caractéristiques principales

des anticroisements de niveaux d’énergie de l’atome habillé.

Le cas de la résonance associée à l’anticroisement en champ nul

pour une polarisation cohérente et non linéaire de la radiofréquence (50) (figure
7-d) est quelque peu à part. Il correspond en effet à une transition atomique sans

changement du nombre de photons et sera étudié plus en détail au § I-D-3.



51

c)"Balayage adiabatique rapide" de la résonance magnétique
Préparant le système "atome + champ" initialement dans l’état

|-,N &#x3E;, on peut également balayer le champ magnétique autour du point d’anticroise-
ment 03C90 = p03C9 suivant la méthode que nous avons décrite au § I-A-1-c. Si le temps T

du balayage est suffisamment long devant la période de la précession de Rabi associée

à l’anticroisement, et suffisamment court devant le temps de relaxation des atomes,

le système se retrouve à la fin de l’opération dans l’état |+,N-p &#x3E;, le spin ayant

basculé en absorbant p photons : c’est le principe du balayage adiabatique rapide
de la résonance magnétique (23) qui s’interprète ainsi très aisément aussi bien pour
la résonance magnétique ordinaire que pour les transitions à plusieurs quanta, à

l’aide des diagrammes d’énergie de l’atome habillé.

d) Résonance magnétique sur un jet
Un grand nombre d’expériences de résonance magnétique sont

effectuées sur des jets atomiques. Les formes de raie observées dans de telles con-

ditions (51) peuvent être très différentes de celles qui sont données par les for-
mules (I,D,2) et (I,D,3), ces dernières correspondant au cas où les atomes sont sou-

mis pendant toute leur durée de vie à un champ de radiofréquence homogène d’amplitu-
de constante : par exemple, les largeurs de raies observées sur un jet peuvent,
dans certaines conditions, être beaucoup plus faibles que celles qu’on observe sur

une vapeur atomique soumise au même champ de radiofréquence. Cet effet a été étudié

par WINTER et BARRAT dans le cadre d’un traitement classique de la radiofréquence

(43). Nous sommes en mesure d’en donner une interprétation dans le formalisme de

l’atome habillé, à l’aide des résultats généraux du § I-A-1-d. Nous pouvons en

effet schématiser une expérience de jet de la façon suivante : les atomes se trou-

vent préparés dans l’état -1/2 dans une région (i) de l’espace; ils pénètrent en-

suite dans une région (ii) où règne le champ de radiofréquence contenant N photons,

puis ils ressortent de cette région et se trouvent analysés dans une région (iii).

L’atome se déplaçant dans une portion de l’espace où le champ de radiofréquence

varie, le couplage V ne peut être décrit par l’équation (I,B,14) qui correspond au

cas de l’interaction avec une onde plane indéfinie, mais par la formule (I,B,16)

qui, si l’on suppose pour simplifier que seule l’amplitude et non la polarisation
du champ varie le long du jet s’écrit :
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Pour chaque atome, la constante de couplage 03BB(r) apparait ainsi comme une fonction

implicite du temps qui commence par augmenter, passe par un maximum, puis décroit.

Si la variation de 03BB(r), supposée très lente et régulière, peut être décrite par
une fonction exponentielle du temps (cf. formule (I,A,12)), tout se passe comme si

le spin atomique se trouvait branché, puis débranché progressivement avec la radio-

fréquence. Pour la résonance magnétique ordinaire (anticroisement simple),on peut
alors appliquer les résultats établis au § I-A-1-d : appelons T le temps de traver-

sée de la région (ii) d’interaction avec le champ (on supposera T court devant le

temps de relaxation des atomes); le "branchement" et le "débranchement" du couplage

pourront être considérés comme adiabatiques au voisinage du champ 03C90 = w tant que

la condition de séparation des niveaux "non perturbés" de H0 :

sera réalisée. Il n’y aura alors pratiquement pas de transition irréversible du

système à la sortie de la région d’interaction et la probabilité P-N,+N-1 de bascu-

lement du spin sera très faible. Au contraire, si la condition (I,D,5) n’est pas

remplie, on a une probabilité notable de transition irréversible de |-,N &#x3E; à

|+,N-1 &#x3E; et P-N,+N-1 devient important. La probabilité de transition est donc,dans

une telle expérience, résonnante sur une largeur de l’ordre de 1/T autour du champ

03C90 = 03C9. On fait ainsi apparaître le rôle essentiel joué par le temps de vol dans

la région d’interaction : dans les conditions que nous venons de décrire, c’est

ce temps de vol qui détermine la largeur de raie et non, comme dans une vapeur ato-

mique, l’amplitude du champ de radiofréquence. Si cette dernière est importante

(03C91 &#x3E; 1 T), on comprend que la raie observée sur le jet soit beaucoup plus fine que

celle qu’on observe dans la vapeur.

Si l’on s’intéresse en général aux transitions à plusieurs quanta,

le problème se trouve compliqué du fait du déplacement du point d’anticroisement

lorsque le champ vu par l’atome varie (cf. note page 21 ). La position et la for-

me de la raie dépendent alors de la façon dont changent avec le temps la position
et la "force" de l’anticroisement. Le calcul du signal est, dans ce cas, beaucoup

plus compliqué que pour un anticroisement simple et nous ne l’aborderons pas ici.

Nous remarquerons simplement que le formalisme de l’atome habillé, qui ramène fina-

lement toutes les transitions à plusieurs quanta à un problème à deux niveaux, per-

met d’analyser ce problème délicat en termes relativement simples.
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2) Les croisements de niveaux et les résonances de cohérence

de l’atome habillé

a) Introduction

Supposons qu’on prépare, à l’instant t = 0, un spin 1/2 dans

une superposition cohérente |03C80 &#x3E; des états |+ 1/2 &#x3E; et |- 1/2 &#x3E; :

On introduit ainsi sur l’atome une orientation transversale :

Si le spin est libre (pas de champ de radiofréquence), l’orientation ainsi préparée

va évoluer à la fréquence de Larmor 03C90 et à l’instant t, on aura :

Dans une telle expérience, le moment transversal ne peut être statique qu’en champ

nul, au croisement des sous-niveaux Zeeman +1/2 et -1/2. Dans le cas où le système
se trouve préparé de façon continue dans l’état |03C80 &#x3E; et où il subit une relaxation

qui lui confère une durée de vie 1/0393, nous avons vu (§ I-A-3-c) qu’il existe alors

un effet d’accumulation résonnante de moment transversal autour du champ nul (effet

Hanle) (44)(45).

Nous nous proposons de décrire ici ce que devient la précession

du spin lorsque l’atome interagit avec un champ de radiofréquence. Nous allons no-

tamment montrer qu’il peut apparaître dans le mouvement de &#x3C; J+ &#x3E; une composante

statique, non seulement au voisinage du champ nul, comme sur l’atome libre, mais

aussi au voisinage d’autres croisements de l’atome habillé en champ non nul.

L’existence de ces composantes statiques rend possible une accumulation résonnante

du moment transversal en champ non nul et est à l’origine de résonances de cohérence

de l’atome habillé (ressemblant beaucoup à l’effet Hanle de l’atome libre) qui ne

sont autres que les "résonances magnétiques de cohérence" signalées dans l’Intro-

duction de ce mémoire. Puisque c’est précisément la recherche d’une interprétation
quantique en terme de photons de ces résonances qui a contribué à motiver le présent

travail, nous allons les décrire ici de façon assez détaillée en insistant sur leurs
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caractéristiques essentielles et leur interprétation physique. Nous les étudierons

d’abord dans le cas simple d’un champ de radiofréquence en polarisation 03C3+ (§ IV-D-2-b),

puis dans le cas général (§ IV-D-2-c).

b) Cas d’un champ de radiofréquence tournant en polarisation 03C3+
Supposons qu’à l’instant t = 0, on prépare le système "atome +

champ" dans l’état :

superposition cohérente de deux états propres de l’hamiltonien non perturbé H0.
Nous avons représenté ces deux niveaux sur la figure 10, l’état |+,N &#x3E; en trait plein,

l’état |-,N &#x3E; en pointillé. Le niveau |+,N &#x3E; se décompose sur les deux états propres

de l’atome habillé |+ &#x3E;N(h) et |- &#x3E;N(h) qui résultent de son anticroisement avec le

niveau |-,N+1&#x3E; (cf. relation (I,C,5)). Nous avons représenté ces deux niveaux, comme

l’état |+,N &#x3E;, en traits pleins. De même, le niveau |-,N &#x3E; se décompose sur les deux

niveaux de l’atome habillé |+ &#x3E;(h)N-1 et |- &#x3E;(h)N-1 (représentés en traits pointillés)

qui proviennent de son anticroisement avec le niveau |+,N-1 &#x3E;. Il en résulte que l’on

a excité à l’instant t = 0 une superposition cohérente des quatre niveaux de l’atome

habillé |+ &#x3E;(h)N, |- &#x3E;(h)N, |+ &#x3E;(h)N-1 , |- &#x3E;(h)N-1 représentés sur la figure 10;

- L’évolution ultérieure du moment transversal ainsi introduit à l’instant t = 0

dans le système va s’effectuer aux fréquences de Bohr de l’atome habillé définies

entre ces différents niveaux, pris deux à deux. De façon plus précise, l’amplitude

du mouvement associé à chacune de ces fréquences sera proportionnelle à l’élément

de matrice de J+ entre les deux niveaux de l’atome habillé correspondant. Pour dé-

terminer ces éléments de matrice, remarquons que parmi les quatre états "non per-

turbés" de H0 |+,N &#x3E;, |-,N &#x3E;, |+,N-1&#x3E;, |-,N+1 &#x3E;, qui interviennent dans le déve-

loppement des quatre niveaux mentionnés plus haut, seuls |+,N &#x3E; et |-,N &#x3E; peuvent

être couplés par J+ qui, étant un opérateur purement atomique, doit obéir à la règle

de sélection 0394N = 0. Il en résulte donc que J+ possède un élément de matrice non nul

entre l’un quelconque des niveaux |± &#x3E;N(h) (qui contiennent tous deux le niveau

|+,N &#x3E;) et l’un quelconque des niveaux |± &#x3E;(h)N-1 (qui contiennent tous deux le niveau

|-,N &#x3E;). Le moment transversal introduit dans la vapeur est alors une somme de

quatre termes : deux d’entre eux, correspondant aux éléments de matrice

(h)N&#x3C; +|J+|+ &#x3E;(h)N-1 et (h)N&#x3C; -|J+|- &#x3E;(h)N-1 , évoluent à la fréquence w (flèches n° 1

sur la figure 10); celui qui correspond à l’élément de matrice (h)N&#x3C; +|J+ | - &#x3E;(h)N-1



Fig. 10
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évolue à la fréquence w + (03C90-03C9)2 + 03C912 (flèche n° 2); enfin, celui qui correspond

à l’élément de matrice (h)N&#x3C; -|J+|+ &#x3E;(h)N-1 évolue à la fréquence w - (03C90-03C9)2 + 03C912
(flèche n° 3). Ainsi, au lieu d’une composante de Fourier seulement comme sur l’atome

libre, la précession du spin sur l’atome habillé présente trois composantes de

Fourier à des fréquences différentes dont l’une (03C9 - (03C90-03C9)2 + 03C912) s’annule aux
deux croisements des niveaux |- &#x3E;(h)N et |+ &#x3E;(h)N-1 qui, en couplage faible (03C91 « 03C9),

se situent au voisinage des champs 03C90 = 0 et 03C90 = 203C9.

- Nous mettons ainsi clairement en évidence l’existence d’une composante statique

du moment transversal apparaissant en champ non nul. Pour calculer cette composante,

nous allons, au voisinage du champ 03C90 = 203C9, développer les états propres de l’atome

habillé sur les états non perturbés suivant les expressions tirées de (I,C,8) :

On déduit alors immédiatement de (I,D,9) et de (I,D,10) la composante du moment

transversal statique au point de croisement (*) :

- Si l’on prépare de façon continue le système dans l’état |03C80,N &#x3E; (les atomes

étant de plus soumis à un processus de relaxation) et si l’on détecte la composante

transversale Jx du moment cinétique , le signal S va présenter au voisinage du

champ 03C90 = 2w une résonance (52) correspondant à l’accumulation, pour cette valeur

(*) 
Notons que l’expression (I,D,11) n’est valable qu’à la limite des faibles cou-
plages pour lesquels on peut effectuer le développement limité (I,D,10) des
états propres de H . Comme on connaît dans ce cas la forme exacte des niveaux
de l’atome habillé, il serait possible d’effectuer un calcul rigoureux de
&#x3C; 03C80 N|J+|03C80 N &#x3E;. Nous préférons cependant pour l’instant nous limiter à un
calcul de perturbation qui met mieux en évidence les processus physiques élé-
mentaires qui permettent l’observation des résonances’de cohérence. Le calcul
exact du signal est d’ailleurs effectué au chapitre IV.
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du champ, du moment transversal dans la vapeur atomique : on aura (cf. formule

(I,A,20)] :

S se présente ainsi sous la forme d’une somme de courbes d’absorption et de disper-

sion de Lorentz, les coefficients numériques IA et ID dépendant de conditions exac-

tes de l’excitation (par l’intermédiaire de C*+C-).La résonance ainsi obtenue va,
comme le croisement de niveaux auquel elle est associée, subir un déplacement en

03C912/03C9 quand l’intensité de la radiofréquence augmente.
Remarquons également qu’une résonance de cohérence analogue

apparaît au croisement de niveaux voisins du champ nul (53). Cette dernière résonance
existe d’ailleurs sur l’atome libre (elle apparaît à l’ordre zéro en 03C91/03C9) et corres-

pond, à la limite 03C91 = 0, à l’effet Hanle ordinaire (44). Lorsque l’intensité du cou-

plage augmente, les deux résonances initialement en 03C90 = 0 et 03C90 = 203C9 se déplacent

l’une vers l’autre, se confondent dans le champ 03C90 = 03C9 pour la valeur 03C91 = 03C9 du

couplage et disparaissent si 03C91 &#x3E; 03C9 (lorsque le déplacement des résonances est deve-

nu relativement important, l’expression (I,D,14) issue d’un calcul de perturbation

n’est évidemment plus valable. Voir note page 55 ).

- La résonance magnétique 03C90 
= 203C9 que nous venons ainsi de mettre en évidence est

d’une nature totalement différente de la résonance magnétique ordinaire ou des ré-

sonances de transition à plusieurs quanta étudiées au paragraphe précédent. Il est

bien clair, par exemple, que cette résonance n’est pas associée à un processus réel

d’absorption ou d’émission de photons de radiofréquence par l’atome, l’énergie et

le moment cinétique ne pouvant être simultanément conservés dans un tel processus

au voisinage du champ 03C90 
= 203C9. Il est évident cependant que cette résonance est

induite par le couplage entre l’atome et la radiofréquence et il est donc important

de la comprendre en terme de processus élémentaire impliquant l’interaction de pho-

tons de radiofréquence avec le système atomique. Dans ce but, nous allons commencer

par étudier ce que devient cette résonance à la limite où le couplage V s’annule :

les deux états non perturbés de H0 (|-,N+1 &#x3E; et |+,N-1 &#x3E;) qui se croisent dans
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le champ 03C90 = 203C9 contiennent des nombres de photons différents et ne peuvent donc être

simultanément excités lorsque le système se trouve préparé dans l’état |03C80,N &#x3E;; d’autre

part, et même si une telle excitation était possible, le moment transversal J+, opéra-
teur atomique, ne peut avoir d’élément de matrice non nul entre ces états. Ainsi, la

composante statique du moment transversal ne peut, à la limite où le couplage s’annu-

le, être ni excitée, ni détectée. Par contre, dès que 03C91 est différent de zéro, les

niveaux |-,N+1 &#x3E; et |+,N-1 &#x3E; sont"contaminés" sous l’effet du couplage par les états

|+,N &#x3E; et |-,N &#x3E; contenant un même nombre de photons (équ.(I,D,10)); l’excitation et

la détection cohérente des deux niveaux de l’atome habillé qui se croisent est alors

rendue possible par cette contamination qui est, comme nous l’avons vu au § I-C-2-a,

liée à l’existence d’absorptions et d’émissions induites virtuelles de photons de

radiofréquence par le système atomique. Ce sont donc ces processus, non résonnants

dans le champ 03C90 = 203C9, qui sont responsables de l’apparition de la résonance de

cohérence de l’atome habillé.

c) Autres polarisations de la radiofréquence
Dans le cas du champ tournant, le nombre de fréquences propres

apparaissant dans le mouvement transversal du spin, ainsi que le nombre de croise-

ments de niveaux où l’une de ces fréquences s’annule, est limité : ceci est dû à la

structure du terme d’interaction V qui ne couple chaque état propre de H0 qu’à

un seul autre.

Nous avons vu, au § I-C, qu’il existe d’autrespolarisations

du champ de radiofréquence pour lesquelles il apparaît des croisements de niveaux

sur le diagramme d’énergie : c’est le cas notamment des champs linéaires en polari-

setion 03C0 ou 03C3. Avec de telles polarisations, un niveau |m,n &#x3E; se trouve couplé par

V à une infinité d’autres (aux niveaux |m,n+p &#x3E; pour la polarisation 03C0, |m,n+2p &#x3E;

et |-m,n+2p+1&#x3E; pour la polarisation 03C3). Il en résulte que le pompage transversal

de l’atome prépare l’atome habillé dans une superposition cohérente d’une infinité

de niveaux d’énergie et qu’il apparaît donc une infinité de fréquences propres

dans le mouvement du spin (*). A chacun des croisements de niveaux de l’atome habillé

(*) 
Le cas du champ de radiofréquence en polerisation 03C0 est particulièrement intéres-
sant : les fréquences propres du moment transversal sont alors égales aux fré-
quences de Bohr 03C90 + p03C9 du diagramme d’énergie de la figure 7-a : on retrouve

ainsi dans notre formalisme quantique le fait que la fréquence de Larmor du
spin atomique dans un champ magnétique modulé en amplitude à la fréquence 03C9 doit

présenter les bandes latérales caractéristiques de la modulation de fréquence. (47)
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l’une de ces fréquences propres s’annule et il apparaît dans le champ correspondant
une composante statique du moment transversal. L’existence de cette composante sta-

tique est, comme dans le cas du champ tournant, directement liée aux processus d’ab-

sorptions et émissions virtuelles de photons de radiofréquence par l’atome. En pompa-

ge continu, le signal S détecté transversalement présentera des variations résonnan-

tes au voisinage de tous les croisements où cette composante statique sera suscepti-
ble de s’accumuler. Pour un croisement 03C90 = pw, on pourra mettre le signal, à la

limite des faibles couplages, sous une forme analogue à (I,D,14) :

Les résonances observées forment un spectre complémentaire de celui des transitions à

plusieurs quanta ; dans le cas d’un champ de radiofréquence linéaire en polarisation
03C0 parallèle à H0, on obtient un spectre "complet" de résonances 03C90 = p03C9. Ces résonan-

ces ne subissent aucun déplacement lorsque l’intensité du champ de radiofréquence

augmente. Elles ont été observées par de nombreux auteurs (15)(17)(18) et peuvent
être qualifiées de "résonances paramétriques" ou de résonances de "modulation de

fréquence".

Dans le cas d’un champ de radiofréquence linéaire en polarisation

03C3, on observe un spectre "pair" de résonances (19)(22) 03C90 = 2p03C9 qui se déplacent

lorsque le couplage augmente vers les faibles champs magnétiques (voir en Appendice

II le calcul du déplacement proportionnel à 03C912/03C9 à la limite où le couplage est

faible) pour venir finalement disparaître deux à deux en champ nul pour les va-

leurs du couplage correspondant aux annulations successives du facteur de Landé de

l’atome habillé (cf. relation (I,C,11)). Enfin, dans le cas d’une polarisation li-

néaire de la radiofréquence, superposition cohérente de photons 03C3+ , 03C3- et 03C0 (fi-

gure 7-c), seule subsiste la résonance associée au croisement de niveaux en champ

nul.

d) Comparaison entre la résonance magnétique à un ou plusieurs

guanta et les résonances de cohérence de l’atome habillé
Toutes les résonances de cohérence, dont l’interprétation

est, comme nous l’avons montré, fondamentalement différente de celle des résonan-

ces magnétiques ordinaires à un ou plusieurs quanta, présentent des caractéristi-

ques qui les distinguent nettement de ces dernières :
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- On ne peut en effet les observer qu’en excitant de façon

cohérente les états propres de l’atome habillé qui se croisent. Nous avons admis

ici (et nous le démontrerons rigoureusement au chapitre IV), que dans le cas d’un

spin 1/2, cette excitation cohérente n’est réalisable qu’en pompage atomique trans-

versal; au contraire, la résonance magnétique et les transitions à plusieurs quanta

sont observables en pompage atomique longitudinal.
- Si l’on compare à partir des formules (I,D,3) et (I,D,15) l’in-

tensité de la résonance de cohérence de l’atome habillé apparaissant à un ordre 2p

en 03C91/03C9 à celle d’une transition réelle à p quanta non saturée (c’est-à-dire non

encore élargie par radiofréquence), on constate que la première est proportionnelle

à (03C91 03C9)2p et la seconde à 03C92p1 0393203C92p-2 : les résonances de cohérence sont donc, à ordre de

perturbation égal, d’un facteur 03932/03C92 fois plus petites que les transitions à plu-

sieurs quanta (*). Ce résultat est lié à la différence de nature des transitions de

radiofréquence impliquées dans les deux types de résonances : dans le cas des réso-

nances de cohérence, il s’agit de transitions virtuelles dont l’amplitude de proba-

bilité est très faible et non résonnante lorsqu’on varie le champ magnétique (le

caractère résonnant du signal étant dû uniquement à la variation des énergies pro-

pres de l’atome habillé au point de croisement); dans le cas de la résonance magné-

tique à un ou plusieurs quanta, ce sont au contraire des transitions réelles et ré-

sonnantes qui se produisent, ce qui explique que, pour un nombre donné de transi-

tions impliquées (c’est-à-dire encore à un ordre donné de perturbation), ces der-

nières résonances l’emportent largement sur les premières.
- Enfin, la largeur des résonances de cohérence est déterminée

par la largeur naturelle et la pente des niveaux qui se croisent. L’élargisse-

ment de radiofréquence de la résonance magnétique, qui est lié à l’existence des

transitions réelles qui raccourcissent en quelque sorte la durée de vie des ni-

veaux atomiques,n’existe pas pour ces résonances. Leur intensité ne suoit donc

pas l’effet de saturation important qui apparaît sur la résonance magnétique dès

que celle-ci s’élargit. L’absence de cette saturation explique d’ailleurs que, mal-

gré leur très faible intensité à bas niveau de radiofréquence, des résonances de

cohérence puissent, grâce à leur finesse, être détectées à des niveaux de radio-

fréquence pour lesquels les résonances ordinaires sont complètement saturées.

(*)Nous supposerons en effet toujours dans ce travail remplie la condition 0393 « w

qui implique que la radiofréquence peut osciller plusieurs fois pendant la durée
de vie des niveaux.
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3) Les propriétés magnétiques de l’atome habillé en champ

statique faible

Nous allons maintenant nous intéresser plus particulièrement aux

propriétés de l’atome habillé en champ faible telles qu’elles résultent de l’examen

de son diagramme d’énergie au voisinage de 03C90 = 0. Nous avons signalé au paragraphe
I-C que ces diagrammes sont fondamentalement différents suivant que le champ est

polarisé linéairement (figures 7-a, 7-b, 7-c) ou non (figures 6, 7-d). Dans le pre-

mier cas, il existe, quelle que soit la direction de la polarisation linéaire de la

radiofréquence,un croisement de niveaux en champ nul; dans le second la dégénéres-
cence des niveaux est levée en champ nul, soit parce que le croisement de niveaux

est déplacé (figure 6), soit parce qu’il apparaît un anticroisement (figure 7-d).

Commençons par analyser plus en détail l’origine des différences entre ces deux

types de diagrammes.

a) Différence entre les polarisations linéaires et circulaires
de la radiofréquence

Pour comprendre l’aspect différent des diagrammes suivant que

le champ est polarisé linéairement ou circulairement, nous pouvons adopter deux

points de vue différents :

03B1) En champ H0 rigoureusement nul, il est clair que la direction de quantification

choisie pour le champ statique est arbitraire et que les niveaux d’énergie de l’ato-

me habillé doivent être,pour une polarisation linéaire de la radiofréquence, les

mêmes que ceux qu’on observe par exemple pour un champ de polerisation 03C0 (figure

7-a) tandis que pour une polarisation circulaire, ils doivent être les mêmes que

ceux qui correspondent à une polarisation 03C3+ (figure 6). On constate que dans le

premier cas, la dégénérescence des niveaux qui se croisent en champ nul doit sub-

sister quelle que soit l’intensité de la radiofréquence, alors que dans le second

cas elle est levée. Ces résultats doivent rester valables quelle que soit la di-

rection du champ linéaire ou celle du plan du champ tournant.
03B2) Cependant, dans le cas où le champ de radiofréquence possède une polarisation

cohérente linéaire ou circulaire (superposition de polarisations 03C3+, 03C3- et 03C0), on

s’attendrait, a priori, comme nous l’avons déjà signalé, à voir apparaître en champ

nul un anticroisement, car les règles de sélection sur les éléments de matrice de

V ne s’opposent pas à un couplage entre les niveaux |+,N &#x3E; et |-,N &#x3E; qui se croi-

sent (§I-B-3) . En fait, un tel couplage est au deuxième ordre la somme de quatre

contributions distinctes pour lesquelles le système "atome + champ" passe par les
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états intermédiaires différents |±,N+1 &#x3E; et |±,N-1 &#x3E;. Les quatre processus possi-
bles sont schématisés sur les diagrammes suivants : 

et leurs contributions calculées en Appendice II. Il apparaît dans ce calcul que

ces contributions s’ajoutent pour un champ de polarisation circulaire cohérente

(champ statique dans le plan du champ circulaire) alors qu’elles s’annulent mutuel-

lement pour un champ de polarisation linéaire cohérente (champ linéaire faisant
un angle 03C8 avec la direction de H0; 03C8 ~ 0, 03C0 2). Dans le premier cas, on observe donc

bien un anticroisement en champ nul, résultant de l’existence de processus de tran-

sition résonnants de type Raman qui impliquent l’absorption et la réémission d’un

photon de radiofréquence par l’atome; dans le second cas, ces processus Raman

interfèrent de façon destructive et on a donc un croisement de niveaux de 2e es-

pèce en champ nul. Les propriétés magnétiques de l’atome habillé en champ faible sont

par suite très différentes dans ces deux situations.

b) Modification du moment magnétigue de l’atome habillé par un
champ de radiofréquence polarisé linéairement

On peut, si la radiofréquence est linéaire, définir un facteur

de Landé de l’atome habillé, proportionnel à la pente des niveaux qui se croisent en

champ nul. Dans le cas d’un champ en polarisation 03C3, nous avons vu que ce facteur de

Landé diminue, s’annule et change de signe lorsque le couplage avec la radiofréquence

augmente (équation (I,C,11)); dans le cas d’un champ en polarisation 03C0 au contraire,

il garde, quelle que soit l’intensité du champ habillant,la même valeur que sur

l’atome libre (cf. figure 7- a). C’est donc une quantité anisotrope qui dépend des

orientations relatives du champ statique et du champ de radiofréquence appliqués à

l’atome.

Remarquons que l’effet décrit ici est valable uniquement en
champs statiques faibles (03C90 « 03C9), dans la région où la variation des niveaux

avec le champ magnétique peut être considérée comme linéaire. Pour de tels champs,
la fréquence 03C9 est très loin de la condition de résonance magnétique (03C90 = 03C9). Il
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s’agit donc d’un effet essentiellement non résonnant, lié à l’existence de proces-

sus d’absorptions et d’émissionsvirtuellesde photons de radiofréquence par l’atome.

Ces variations du facteur de Landé entrainent une modification corollaire de toutes

les propriétés paramagnétiques du système atomique en interaction avec la radiofré-

quence. Citons, entre autres, les effets suivants : la fréquence de précession de

Larmor de l’atome habillé dans un champ H0 perpendiculaire à la radiofréquence est

réduite et se trouve annulée en même temps que le facteur de Landé (30); la largeur

des courbes d’effet Hanle de dépolarisation magnétique, inversement proportionnelle

au facteur de Landé, est au contraire augmentée, et cela dans des proportions con-

sidérables pour les valeurs du couplage avec la radiofréquence qui annulent la pente
des niveaux (29). L’écartement des raies du spectre Zeeman entre deux niveaux atomi-

ques habillés est également modifié, les raies se rapprochant les unes des autres et

venant se confondre lorsqu’on annule le facteur de Landé (31) (voir § I-E-1). La re-

laxation magnétique liée aux transitions induites entre niveaux atomiques par des

champs magnétiques inhomogènes peut être considérablement réduite lorsqu’on amoin-

drit la sensibilité magnétique des atomes en diminuant, par couplage avec le champ

habillant, leur moment magnétique (54). Enfin, la modification du facteur de Landé,

qui dépend du rapport gyromagnétique atomique 03B303B1 du niveau, est différente dans un

champ de radiofréquence donné, pour différentes espèces atomiques. On peut utiliser

cette propriété pour égaliser les facteurs de Landé de deux variétés atomiques dis-

tinctes, ce qui permet d’obtenir des effets intéressants de circulation de cohérence

entre les deux systèmes (55). Tous ces phénomènes sont étudiés en détail dans la

suite de ce travail tant sur le plan théorique (chapitres V,VI,VII) qu’expérimen-

tal (chapitres IX,X et XI ).

c) Champ statique éguivalent à un champ de radiofréquence

polarisé circulairement
Les figures 11-a et 11-b montrent les niveaux d’énergie de

l’atome habillé en couplage faible et au voisinage du champ nul lorsque le champ

de radiofréquence H1 tourne dans un plan perpendiculaire au

champ statique H0 (polarisation 03C3+ : figure 11-a) ou dans un plan parallèle à ce

champ (polarisation cohérente 03C3+ , 03C3- , 03C0 : figure 11-b).

Nous constatons que dans le premier cas, le croisement en

champ nul des sous-niveaux Zeeman se trouve déplacé d’une quantité du second

ordre égale à 03C912/203C9, alors que dans le second cas, il apparaît un anticroise-

ment du 2e ordre en champ nul, de "force" 03C912/203C9. Nous noterons l’analogie qui

existe entre ces diagrammes et ceux d’un spin 1/2 dans le champ H0, en présence



Fig. 11
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d’un champ statique supplémentaire Hf orienté parallèlement (figure 11-c) ou per-

pendiculairement à H0 (figure 11-d). Cette analogie nous suggère d’assimiler au

voisinage du champ nul l’effet du champ tournant sur l’atome à celui d’un champ

statique "équivalent" perpendiculaire au plan du champ tournant et mesuré sur la

normale orientée à ce plan par la quantité algébrique :

Cette équivalence n’est valable que si le système atomique se trouve plongé dans

un champ statique H0 suffisamment faible (03C90 « 03C9) pour que le champ de radiofré-

quence soit très loin de la condition de résonance magnétique 03C90 = 03C9. Nous justi-

fierons plus rigoureusement, au chapitre V, la formule (I,D,16)et analyserons en

détail les implications et les limitations de la notion de champ statique équiva-
lent à un champ de radiofréquence tournant. Bornons-nous à indiquer ici que cette

notion permet d’interpréter simplement un certain nombre d’effets physiques qui se

manifestent au voisinage du champ nul en présence d’un champ radiofréquence pola-
risé circulairement : si ce champ se trouve dans un plan perpendiculaire à H0,

nous avons vu qu’il apparaît une résonance magnétique de cohérence au voisinage
de 03C90 = 0 (§ I-D-2). On peut dire que le déplacement de cette résonance par rap-

port au champ nul est causé par le champ équivalent Hf qui déplace l’effet Hanle
de l’atome libre. Au contraire, si le champ de radiofréquence tourne dans un plan //

à H0, il apparaît en champ nul (50) une résonance magnétique de type Raman cor-

respondant aux processus d’absorption et d’émission de photons décrits par les dia-

grammes de la page 61; cette résonance se comprend également très bien si l’on con-

sidère que le champ équivalent Hf transversal couple les niveaux atomiques +1/2 et

-1/2 et induit entre eux une probabilité de transition maximale en champ statique
nul. D’autres conséquences intéressantes (52)(56) de l’existence da ce champ équi-

valent, reposant notamment sur le fait que son sens dépend du signe du rapport

gyromagnétique des niveaux (cf. équation (I,D,16)) seront envisagées plus loin

(§ V-C).

Notons également l’analogie entre l’effet que nous venons de

décrire et celui d’un faisceau optique non résonnant polarisé circulairement sur

un niveau atomique de spin 1/2 (46)(57) : dans les deux cas, la perturbation élec-

tromagnétique possède la symétrie axiale d’un champ magnétique. Dans les deux cas,

elle peut se décrire à l’intérieur du niveau atomique de spin J = 1/2 comme l’effet

d’un champ magnétique (fictif) qui déplace les niveaux atomiques et lève leur dé-
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générescence en champ nul.

d) Comparaison avec les effets de renormalisation de l’électro-
dynamigue guantigue

On peut rapprocher les phénomènes que nous avons décrits dans

ce paragraphe de certains effets de "renormalisation" bien connus en électrodynami-

que quantique : la modification du facteur de Landé de l’atome habillé s’apparente

au moment magnétique anormal de l’électron (36) et la levée de dégénérescence intro-

duite par le champ équivalent Hf associé à un champ circulaire rappelle le déplace-
ment de Lamb des niveaux atomiques (58). Alors que les effets d’électrodynamique
sont liés à une interaction non résonnante du système atomique avec les fluctuations

spontanées et isotropes du vide, nous observons ici des effets stimulés liés au cou-

plage de l’atome avec un mode unique du champ électromagnétique contenant un très

grand nombre de photons, ce couplage ne présentant aucun caractère résonnant avec

la fréquence du champ.

Outre leur ordre de grandeur, une différence essentielle entre

ces deux types de phénomènes réside dans le caractère anisotrope de la "renormali-

sation" par le champ de radiofréquence (anisotropie du moment magnétique, levée de

dégénérescence entre sous-niveaux Zeeman) qui provient du fait que le mode unique

avec lequel le système atomique interagit privilégie une direction dans l’espace
(celle du champ linéaire ou de la perpendiculaire au plan du champ tournant).

I-E. LES METHODES SPECTROSCOPIQUES D’EXPLORATION DU DIAGRAMME D’ENERGIE DE L’ATOME
HABILLE

Les différents effets physiques que nous avons mentionnés au

paragraphe précédent mettent bien en évidence l’importance du diagramme d’énergie
de l’atome habillé pour l’étude des propriétés d’un niveau atomique en interaction

avec un champ de radiofréquence. Il est donc intéressant d’étudier expérimentalement

ce diagramme. Dans ce but, on peut utiliser une deuxième onde électromagnétique ser-

vant en quelque sorte de "sonde" pour explorer les niveaux d’énergie de l’atome ha-

billé par le champ de radiofréquence. Les différentes techniques de la spectrosco-

pie atomique, décrites au § I-A-4, sont alors applicables : on peut étudier soit

l’absorption d’une onde monochromatique -qui nous renseignera directement sur les

niveaux d’énergie et les fonctions d’onde du système-, soit la diffusion d’une

raie large -qui nous renseignera directement sur ses croisements et anticroisements
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de niveaux. Ces diverses expériences reviennent en fait à étudier l’interaction du

système atomique avec deux ondes électromagnétiques, l’une intense (le champ habil-

lant) dont les effets sont étudiés à tous les ordres, l’autre faible (le champ

"sonde") dont les effets sont simplement décrits à l’ordre le plus bas où ils se

manifestent. Une telle situation se rencontre dans un grand nombre d’expériences

physiques où un système atomique est l’objet d’une double irradiation : expériences

de double résonance (4), pompage optique d’un atome soumis à la résonance magnéti-

que, effet AUTLER-TOWNES (13), etc. Le concept d’atome habillé permet d’interpréter

ces expériences très simplement.

1) Le spectre d’absorption monochromatique de l’atome habillé

L’hamiltonien de couplage HI(t) du système atomique avec le
champ "sonde" est donné par la relation (I,A,21). Envisageons les transitions indui-

tes par ce champ entre deux niveaux atomiques différents 03B1J et 03B1’J’. Afin de sim-

plifier pour l’instant notre étude, nous supposerons que le niveau supérieur (03B1J)

de la transition possède un spin J = 1/2 et que les couplages avec les champs ma-

gnétiques statique et de radiofréquence sont négligeables dans le niveau inférieur

03B1’J’ (*) : en absence de champ de radiofréquence habillant, le diagramme d’énergie

de l’atome libre en fonction du champ H0 est représenté, dans ces conditions, sur

la figure 12-a : le spectre d’absorption du champ "sonde" se compose simplement de
deux raies correspondant à la structure Zeeman de l’état excité (flèches sur la

figure 12-a). Introduisons à présent le champ habillant. Nous faisons l’hypothèse

que ce champ ne connecte pas entre eux de façon appréciable les deux niveaux 03B1J

et 03B1’J’ (par exemple parce que sa pulsation 03C9 est très petite devant la séparation

E - E , de ces niveaux). Ces deux niveaux se trouvent donc couplés indépendamment

l’un de l’autre ou champ habillant. Le couplage magnétique étant de plus supposé

négligeable dans le niveau 03B1’J’, les états propres du système global "atome +

radiofréquence" sont dans ce niveau simplement les états |03B1’J’;n’ &#x3E;, d’énergie

E03B1, + n’03C9, représentant l’atome en présence de n’ photons habillants. Dans le

niveau (03B1J), les états propres du système global correspondent, suivant la polari-

sation de la radiofréquence, à l’un des diagrammes des figures 6 ou 7. Nous avons,

dans ces conditions, représenté sur la figure 12-b les niveaux de l’atome habillé

(*) 
En toute rigueur, J’ ne peut être nul car la transition 0 ~ 1/2 est interdite.
Il suffit cependant de considérer que le niveau (03B1’J’) a un magnétisme très
faible (par exemple d’origine purement nucléaire) devant celui du niveau 03B1J.



66

pour un champ de radiofréquence en polarisation 03C3. Le spectre d’absorption du

champ sonde correspond aux différentes fréquences de BOHR indiquées par des flèches

sur cette figure. Ce spectre est visiblement très différent de celui de l’atome li-

bre et ses caractéristiques sont reliées à un grand nombre de propriétés de l’atome

habillé.

. a) En champ H0 faible, les raies observables sur l’atome libre (flèches sur la fi-

gure 12-a) se trouvent déplacées par le couplage avec le champ habillant. On prévoit

ainsi une modification du spectre Zeeman atomique : la séparation des nouvelles

raies observées (flèches n° 1 sur la figure 12-b) dépend à présent du facteur de

Landé de l’atome habillé décrit au paragraphe I-D-3. En particulier, pour les va-

leurs de 03C91/03C9 annulant ce facteur, les deux raies sont confondues et l’effet Zeeman

supprimé (31). Si le champ de radiofréquence n’est plus linéaire, mais tournant,

d’autres effets de modification du spectre Zeeman sont observables (56) que l’on

peut attribuer au couplage des niveaux atomiques avec le champ statique Hf équiva-

lent au champ tournant.

.b) Il apparaît également dans le spectre des "bandes latérales" au voisinage des

fréquences 

correspondant aux transitions entre les sous-niveaux de l’atome habillé qui, à la

limite où le couplage avec la radiofréquence s’annule, sont associées à des nombres

n et n’ différents de photons (flèches n° 2 sur la figure 12-b). Ces transitions

sont liées à des processus à plusieurs quanta impliquant l’absorption ou l’émission

d’un photon du champ sonde et de |n-n’| photons du champ habillant.
· c) Au voisinage des anticroisements apparaissant dans le niveau (03B1J), les phénomè-

nes se compliquent du fait de la séparation des niveaux en deux branches et du

mélange des fonctions d’onde qui en résulte : les différentes fréquences absorbées

se dédoublent et on observe une démultiplication des raies d’absorption sur le

champ sonde (flèches n° 3 sur la figure 12-b) : c’est l’effet AUTLER-TOWNES (12)
bien connu. Nous présenterons au chapitre VI une description détaillée de tous

ces phénomènes dont nous donnons simplement ici un aperçu qualitatif. Remarquons

enfin que des effets en tous points analogues peuvent s’observer lorsque le champ

sonde agit non plus entre deux niveaux distincts, mais à l’intérieur d’un niveau

atomique 03B1J (03B1’J’ est alors confondu avec 03B1J). Le champ "sonde" est, dans ce cas,

un deuxième champ de radiofréquence produisant des transitions dipolaires magné-



Fig. 12
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tiques à l’intérieur du niveau 03B1J couplé au champ habillant (30) : on effectue alors
simplement la résonance magnétique de l’atome habillé que nous étudierons plus en

détail au § V-A-4-c.

2) Diffusion de lumière par l’atome habillé

Supposons à présent que l’atome habillé interagisse avec une onde

optique de grande largeur spectrale 0394. L’excitation optique relie le niveau fonda-

mental de l’atome |f &#x3E; à un niveau |03B1J &#x3E; de résonance optique de largeur 0393, qui est

couplé au champ de radiofréquence habillant. Conformément aux résultats du paragra-

phe I-A, la lumière diffusée par le système va présenter des variations résonnantes

au voisinage des croisements et anticroisements de niveaux de l’atome habillé dans

l’état excité. Nous supposerons ici, comme dans I-A, que la largeur 0394 est suffisam-
ment grande pour que l’atome soit excité en un temps 1/0394 très court devant les temps

d’évolution caractéristiques de l’atome habillé :

0394 » 03C91, w, 0393

a) Anticroisements de niveaux et double résonance
Initialement, le système se trouve dans l’état |f,N &#x3E; repré-

sentant l’atome dans l’état fondamental en présence des N photons du champ de ra-

diofréquence (nous supposerons pour simplifier, comme au paragraphe I-E-1, que

l’état fondamental n’interagit pas avec la radiofréquence). Nous excitons le sys-

tème en polarisation 03C3- et nous regardons la probabilité de diffusion d’un photon

optique 03C3+ . Plaçons-nous au voisinage d’un anticroisement de niveaux 03C90 = pw de

l’atome habillé : l’absorption optique porte le système instantanément dans l’état

probre de l’hamiltonien "non perturbé" H0 |-,N &#x3E; (l’hamiltonien dipolaire élec-

trique HI(t) commute avec la radiofréquence et ne peut changer N). L’intensité

de la lumière diffusée en polarisation 03C3+ est proportionnelle à la probabilité

moyenne P-N,+N-p pour que l’atome soit passé de l’état - à l’état + en absorbant

p photons de radiofréquence avant de retomber dans l’état fondamental. Cette pro-

babilité est donnée par la formule (I,D,3) : on observe une résonance dans la

lumière diffusée au voisinage de l’anticroisement : c’est l’effet bien connu de

double résonance (4).
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b) Croisements de niveaux et effet Franken de l’atome habillé
Supposons à présent que les polarisations d’excitation et de

détection optiques soient cohérentes. L’absorption de la lumière incidente porte

alors instantanément l’atome dans une superposition cohérente des états |+,N &#x3E; et

|-,N &#x3E;. Il en résulte, comme nous l’avons vu au $ I-D-3, l’apparition dans le niveau

excité de composantes statiques du moment transversal pour certains croisements de

niveaux du diagramme d’énergie de l’atome habillé. La lumière diffusée en polarisa-

tion cohérente est proportionnelle à la valeur moyenne sur l’ensemble des atomes

excités d’une composante de ce moment transversal. Elle présente donc une variation

résonnante de largeur 0393 autour des points de croisements considérés : il s’agit en

quelque sorte d’un effet "Franken" de l’atome habillé qui a été effectivement obser-

vé par différents auteurs (15)(16)(17), mais sur un état excité de spin J = 1 et

sur des signaux de fluorescence modulés (voir chapitre IV).

Ainsi, effectuer la résonance magnétique sur un niveau atomique

excité, cela revient à habiller l’atome, c’est-à-dire encore faire apparaître dans

son état excité des croisements et anticroisements de niveaux qui n’existaient pas

sur l’atome libre et qui se manifestent par l’apparition de nouvelles résonances

sur la lumière diffusée en polarisation cohérente ou non cohérente.
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C H A P I T R E II

- LES EQUATIONS DE BLOCH DE L’ATOME HABILLE -

INTRODUCTION

Dans la plupart des expériences de résonance magnétique , le

système atomique couplé au champ de radiofréquence est soumis à des processus de

relaxation qui jouent un rôle essentiel dans son évolution : d’une part, ils sont

responsables de la préparation continue ("pompage") du niveau atomique étudié dans

un état présentant une certaine anisotropie de propriétés magnétiques (différence

de populations ou cohérences entre les différents sous-niveaux Zeeman); d’autre

part, ils sont la cause de l’amortissement des différentes grandeurs atomiques
dans ce niveau. Toute étude quantitative d’une expérience réalisée sur l’atome

habillé doit donc nécessairement contenir une description détaillée de l’évolution

du système sous l’effet de ces processus de relaxation qui peuvent être de types
très divers suivant la nature du "réseau" auquel le système atomique est couplé :
relaxation thermique dans le cas du couplage avec un"réservoir" en équilibre ther-

modynamique, pompage optique dans le cas du couplage avec un faisceau polarisé de

lumière résonnante, émission spontanée dans le cas de l’interaction d’un état ato-

mique excité avec les fluctuations du champ électromagnétique du vide, etc.

Les propriétés d’un système physique soumis à l’un quelconque
de ces mécanismes de relaxation doivent être décrites dans le formalisme statis-

tique de la matrice densité. Le but de ce chapitre est de développer ce formalisme

à propos de l’atome habillé et d’établir pour la matrice densité de cet atome une

équation pilote rendant compte à la fois de son évolution propre sous l’effet de

l’hamiltonien H , de son pompage et de son amortissement sous l’effet d’un
processus quelconque de relaxation.

Des équations de ce genre, introduites pour la première fois

par BLOCH (3) pour la description des processus de relaxation thermique, sont sou-

vent utilisées pour étudier l’évolution d’un système atomique libre (ou interagis-
sant avec un champ de radiofréquence traité classiquement). Nous rappellerons les

principales propriétés de ces équations classiques au § II-A. Nous introduirons

ensuite la notion de matrice densité de l’atome habillé (§ II-B) puis, générali-
sant les équations de BLOCH dans notre formalisme quantique, nous déduirons très
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simplement l’équation pilote de l’atome habillé à partir de celle de l’atome libre

en donnant une interprétation physique simple aux différents termes de cette équa-

tion (§ II- C). Celle-ci nous permettra de déterminer en fonction des énergies et

des états propres de l’atome habillé, l’expression du signal atomique détecté

dans une expérience quelconque et d’étudier de façon simple et générale ses princi-

pales propriétés (modulation des signaux, position et caractéristiques des résonan-

ces, etc.) (§ II-D).

II-A. RAPPELS SUR L’EQUATION PILOTE D’UN SYSTEME DE SPINS LIBRES SANS INTERACTIONS

1) Description générale du processus de relaxation

Envisageons le système constitué par une assemblée de spins

sans interactions mutuelles, couplés à un champ magnétique statique extérieur H0

et à un "réseau" responsable de la relaxation. Ce réseau est, dans tous les cas,

un système physique possédant un très grand nombre de degrés de liberté, décrit

par une matrice densité 03C1R. Ses "dimensions" sont telles que son état n’est pra-
tiquement pas affecté par le couplage avec les spins; on peut donc négliger les

corrélations induites entre deux atomes par l’intermédiaire de leur interaction

avec le réseau et admettre que les différents spins sont soumis indépendamment

les uns des autres à la relaxation. Ils peuvent alors être décrits par une ma-

trice densité 03C1at , moyenne des matrices densités atomiques individuelles, de

trace unité :

Les matrices densité 03C1R et 03C1at s’obtiennent en prenant les traces partielles par

rapport aux états de l’atome ou du réseau de la matrice densité 03C1T de l’ensemble

"spins + réseau".

Deux constantes caractéristiques jouent un rôle essentiel dans

la description de l’évolution du système (23) : le "temps de collision" 03C4c avec le

réseau et le temps de relaxation "spin-réseau" T1. 03C4c correspond physiquement au

temps de corrélation de la perturbation aléatoire "vue" par les atomes soumis au

processus de relaxation et décrit en quelque sorte la durée pendant laquelle cette

perturbation agit de façon cohérente sur le système des spins. T1 , qui sera
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toujours supposé très long devant 03C4c :

représente le temps caractéristique nécessaire aux atomes pour se mettre en équili-

bre avec le réseau.

Si l’on veut déterminer quantitativement cet équilibre et le ré-

gime dynamique qui permet de l’atteindre à partir d’un état initial quelconque, il

faut écrire l’équation d’évolution de la matrice densité 03C1at. Cette équation peut
s’obtenir (59) en étudiant l’évolution du système total "atome + réseau" décrit

par 03C1T , puis en effectuant l’opération de trace partielle indiquée plus haut pour
en déduire l’évolution de 03C1at. On montre, sous certaines conditions rappelées plus

loin, que cette évolution est décrite par l’équation générale :

Dans le deuxième membre de (II,A,3), le premier terme décrit la contribution de la

relaxation à l’évolution du système , le deuxième son évolution propre sous l’effet

de l’hamiltonien Hat (précession de Larmor dans H0). Ces deux termes s’ajoutent
indépendamment.

R est un opérateur linéaire de l’espace de Liouville des ob-

servables atomiques; R(03C1at) est donc une matrice atomique représentant le taux
de variation de 03C1at sous l’effet des seuls processus de relaxation. L’invariance

de la trace de 03C1at , qui correspond à la conservation de la population totale du
système de spins s’exprime par la condition :

Sous l’effet de la relaxation seule, le système se mettrait en équilibre avec le

réseau dans l’état défini par la matrice densité 03C1eqat qui obéit à la relation :
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Les éléments de matrice de R sont des quantités supposées réelles (x) 
qui décri-

vent le couplage dissipatif entre les diverses populations et cohérences atomiques

sous l’effet de la relaxation. La mise en équilibre des spins s’effectue générale-
ment avec plusieurs constantes de temps dont les inverses sont donnés par les va-

leurs propres de l’opérateur R . Le temps de relaxation T1 introduit plus haut

représente en quelque sorte une "moyenne" de ces constantes de temps donnant simple-

ment une idée de la durée des processus transitoires conduisant à l’équilibre.

L’opérateur R est indépendant du champ magnétique appliqué aux
spins tant que la condition de "rétrécissement extrême" (23) :

est remplie. (II,A,7) implique que les spins ne précessent pratiquement pas dans le

champ H0 durant le temps 03C4c de collision. Il est normal, dans ces conditions, que

la présence du champ ne puisse affecter le mécanisme de relaxation. Par contre, si

la condition (II,A,7) n’est plus satisfaite, les constantes de temps de relaxation

dépendent de 03C90, leur variation en fonction de H0 s’effectuant sur des domaines de

champ caractéristiques 1 03B303B1 03C4 c dont l’ordre de grandeur varie considérablement d’un

processus de relaxation à un autre.

Précisons pour finir que (II,A,3) est établie dans l’hypothèse

de "collisions faibles" avec le réseau, ce qui signifie que l’état de chaque

atome est très peu modifié pendant le temps de collision, ou encore qu’il

faut un grand nombre de collisions avec le réseau pour faire relaxer chacun

des spins atomiques . Certains processus de relaxation ther-

mique,de même que le pompage optique, l’émission spontanée sont des mécanismes

obéissant à cette condition. Il existe cependant des situations dans lesquelles

l’état de chaque atome peut se trouver profondément modifié au cours du temps de

corrélation 03C4c. Nous dirons qu’il s’agit de "collisions fortes" avec le réseau.
Entrent dans cette catégorie un certain nombre de processus de relaxation dans

une vapeur atomique (collisions d’échange de spin (60) par exemple, que nous

aurons l’occasion d’étudier dans ce travail). Dans ce cas, la condition (II,A,2)

(x) 
En toute rigueur, les éléments de matrice de R peuvent comporter également
une partie imaginaire décrivant un déplacement des fréquences propres atomiques
sous l’effet de la relaxation. Ce déplacement, bien connu dans le cas où le ré-

seau est un faisceau de pompage optique (46), est en général très faible et

sera négligé dans la suite de ce travail.
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qui est en général toujours vérifiée, exprime que le nombre d’atomes en collision

à un instant donné est faible. On peut encore montrer (61) dans cette hypothèse,
si la condition (II,A,7) est satisfaite, que la matrice densité atomique obéit à

une équation générale de la forme (II,A,3).

2) L’équation pilote de l’atome "libre"

Nous allons maintenant remanier l’équation (II,A,3) et la mettre

sous une forme qui distingue les deux rôles de "pompage" et d’amortissement joués

par les processus de relaxation. Dans ce but, séparons 03C1at en une matrice de trace

égale à un, proportionnelle à la matrice unité que nous noterons Iat , et en un
terme complémentaire 03C11at , de trace nulle, décrivant "l’état d’anisotropie" du sys-

tème de spins :

avec

Compte tenu de la linéarité de l’opérateur R , on peut alors séparer R(03C1at)
en deux parties sous la forme :

Dans cette expression, R (Iat) est une matrice indépendante de 03C1at , de trace
nulle, que nous appellerons la matrice de pompage 03BBatp :

Cette matrice, d’après (II,A,5), n’est différente de zéro que si les processus de

relaxation tendent à mettre en équilibre le système dans un état 03C1eqat différent

de Iat.
Le second terme de (II,A,10), R(03C1at - Iat), apparaît a

priori comme une expression non homogène par rapport aux éléments de matrice de

03C1at. Il peut être cependant écrit sous une forme homogène si l’on pose :
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ce qui revient à remplacer dans R (03C1at - Iat) les éléments de matrice constants
de Iat par la somme, égale à l’unité d’après (II,A,1), des éléments de matrice dia-

gonaux de 03C1at. On écrira finalement :

R 0 
étant un opérateur linéaire et homogène de l’espace de Liouville vérifiant

la condition :

Compte tenu de (II,A,10), (II,A,11) et (II,A,13), l’équation d’évolution (II,A,3)

se met finalement sous la forme d’une équation pilote :

dans laquelle sont séparés les différents termes décrivant le pompage, l’amortis-

sement et l’évolution propre du système : en effet, d’après (II,A,14), R0(03C1at)
décrit les processus de relaxation qui, s’ils étaient seuls présents, feraient

tendre 03C1at vers la matrice unité et la matrice 03BBatp décrit au contraire le "reste"

de la relaxation permettant d’avoir :

et qui est donc responsable du phénomène de "pompage".

Remarquons également que l’on peut, en raison de la linéarité

de (II,A,15) écrire une équation analogue pour la matrice 03C11at , définie par
(II,A,8), qui représente "l’état d’anisotropie" du système :

avec l’identité évidente d’après (II,A,13) et (II,A,14) :



75

Les équations pilotes sous la forme (II,A,15) ou (II,A,16) s’appliquent à un grand
nombre de problèmes physiques pouvant impliquer des processus de relaxation très

variés. Suivant les cas envisagés, le "pompage" et l’amortissement peuvent provenir
du même mécanisme de relaxation ou être dus à deux processus distincts : par exemple,

dans le cas de la relaxation thermique, ce sont les collisions avec le réservoir en

équilibre thermodynamique à une température donnée qui sont responsables à la fois

de l’existence d’une différence de population à l’équilibre thermique dans le sys-

tème de spins et de l’amortissement des différentes grandeurs atomiques. Dans le

cas d’une expérience de pompage optique au contraire, le pompage proprement dit pro-

vient de l’interaction du système atomique avec le "réseau" constitué par un faisceau

polarisé de lumière résonnante alors que l’amortissement des différentes grandeurs

atomiques est dû à la fois à l’effet "relaxant" des photons optiques qui "arrachent"

les atomes de l’état fondamental et aux divers processus de collisions thermiques

des atomes entre eux ou avec les parois de la cellule de résonance. Dans le cas

d’une expérience sur un état atomique excité enfin, le "pompage" est dû à l’exci-

tation optique (ou au bombardement électronique, etc.) alors que l’amortissement

du niveau excité est principalement dû à l’émission spontanée ou aux différents

types de collisions en phase gazeuse.

Nous allons préciser à présent la forme que peuvent prendre,

suivant les conditions expérimentales, les termes de pompage et d’amortissement

de l’équation pilote et envisager certains cas particuliers intéressants.

3) Les différents types de pompage

Suivant la forme de la matrice de pompage 03BBatp , nous pouvons
envisager plusieurs types d’expériences très différentes.

a) Pompage longitudinal

Si la matrice 03BBatp est diagonale

le pompage ne peut introduire que des différences de populations dans le système

atomique : c’est le cas de tous les processus de relaxation thermiques, du pompa-

ge optique ou du bombardement électronique longitudinaux.
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b) Pompage transversal
Si la matrice 03BBatp possède des éléments de matrice non diago-

naux :

le pompage introduit des cohérences Zeeman dans l’ensemble des spins : c’est le

cas des expériences en pompage optique ou en bombardement électronique transversaux.

c) Pompage modulé
Il existe également des situations où la matrice de pompage

peut être modulée en fonction du temps à une fréquence 03A9, 03BBatp s’écrivant :

Dans cette expression, la somme des deux termes de fréquence positive et négative
assure l’hermiticité de la matrice 03BBpat . Pour obtenir un tel pompage, qui peut être,

suivant les cas, longitudinal ou transversal, il suffit par exemple de faire inter-

agir les atomes avec un faisceau de pompage optique dont l’intensité (62) ou la

polarisation (63) sont elles-mêmes modulées à la fréquence 03A9.

4) Modèle simple d’un amortissement "isotrope" avec une seule

constante de temps

On peut simplifier considérablement (II,A,16) en envisageant un

processus d’amortissement isotrope décrit par une seule constante de temps 1/0393;

on a alors :

et l’équation pilote (II,A,16) se met sous la forme :

Une telle équation décrit par exemple l’évolution d’un état atomique excité pré-

paré par irradiation optique ou bombardement électronique (03BBpat) et se désintégrant
sous l’effet du processus isotrope d’émission spontanée qui confère au niveau une
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largeur naturelle 0393. Dans le cas général, (II,A,20) correspond cependant à une

très grande simplification par rapport à la situation réelle; nous serons amenés

à étudier dans la suite l’évolution d’atomes dans leur état fondamental pour les-

quels l’amortissement est souvent beaucoup plus compliqué : il peut en effet être

anisotrope et affecter de façon différente les populations et les cohérences

Zeeman à l’intérieur d’un niveau atomique donné; d’autre part, et même si les pro-

cessus de relaxation sont isotropes au sens où ils n’introduisent aucune direction

privilégiée dans l’espace, ils peuvent ne pas affecter de la même façon les diffé-

rentes observables (orientation, alignement, etc.) atomiques ou encore coupler

entre elles les populations ou les cohérences de niveaux atomiques différents

(transfert longitudinal ou transversal d’orientation par collisions d’échange

par exemple). Dans tous ces cas, l’équation (II,A,20) qui décrit par une seule

constante de temps l’amortissement du système ne représente pas fidèlement la

situation physique réelle. Cependant, nous utiliserons souvent dans la suite de

ce travail ce modèle qui présente l’avantage considérable de simplifier grandement

les calculs sans modifier en général de façon qualitative les résultats physiques

par rapport à ceux que fournirait la théorie plus compliquée qui décrirait avec

exactitude l’amortissement du système.

Nous n’envisagerons cette théorie complète que pour l’étude

des effets où la forme exacte de la relaxation joue précisément un rôle essentiel

(étude du transfert de cohérence entre atomes habillés au chapitre V par exemple).

5) L’équation pilote en présence d’un champ de radiofréquence

classique

Avant d’achever ce paragraphe, nous devons mentionner que les

équations pilotes (II,A,16) ou (II,A,21) se généralisent très simplement (59) au
cas où le système de spins interagit non seulement avec un champ statique H0, mais

aussi avec un champ de radiofréquence classique H1(t). Il suffit en effet de rem-

placer dans le commutateur de (II,A,16) ou (II,A,21) l’hamiltonien Hat par

l’hamiltonien dépendant du temps Hat(t) qui décrit l’interaction du système
avec le champ classique H0 + H1(t). Cette généralisation n’est cependant valable
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que si le champ de radiofréquence vérifie la condition (x) :

qui exprime que le couplage avec la radiofréquence n’a pas le temps de s’effectuer

pendant le temps de corrélation du processus de relaxation. Si 03C91 est suffisamment

grand pour que (II,A,22) ne soit plus satisfaite, il faut tenir compte de la modi-

fication des constantes de temps de relaxation sous l’effet du couplage avec la

radiofréquence (64). Nous retrouverons naturellement l’importance de la condition

(II,A,22) dans le traitement quantique du champ de radiofréquence. Nous consacrerons

le chapitre VII à l’étude des processus de relaxation en présence de champs intenses

n’obéissant pas à cette condition et nous allons nous limiter,dans la suite de ce

chapitre, à l’étude de l’équation pilote d’un atome habillé par un champ de radio-

fréquence pour lequel (II,A,22) est satisfaite. Il nous faut cependant auparavant

préciser la description statistique de l’atome habillé .

II-B. LA DESCRIPTION STATISTIQUE DE L’ATOME HABILLE

1) La matrice densité de l’atome habillé

Supposons que l’assemblée de spins décrite au paragraphe précé-

dent se trouve couplée, non plus à un réseau, mais à un champ de radiofréquence

traité quantiquement. Ce champ, ayant, comme nous l’avons vu, une grande "inertie"

présente une certaine analogie avec un réseau : on peut en particulier négliger la

réaction des atomes sur le champ et considérer que les différents spins sont cou-

plés indépendamment les uns des autres avec la radiofréquence, comme ils le sont

avec un réseau de très grandes dimensions. L’état du système "atome + champ de

radiofréquence" sera donc décrit par une matrice densité de l’atome habillé 03C1h ,

(x) 
Dans le cas d’une relaxation thermique, le champ de radiofréquence doit égale-
ment obéir à la condition 03C91/k TR « 1 qui exprime que l’état d’équilibre de
Boltzmann du système n’est pas affecté par le champ de radiofréquence (TR
température du réseau). Sinon, le terme de pompage de l’équation pilote serait
également modifié : par exemple si la condition 03C903C4c«1 se trouve simultanément rem-
plie, la relaxation s’effectuera à chaque instant vers la matrice d’équilibre
"instantanée" dans le champ H0+H1(t) (23), ce qui revient dans ce cas à moduler
le terme de pompage à la fréquence du champ.
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agissant dans l’espace produit tensoriel des états atomiques et de radiofréquence.

Cette matrice se définit exactement comme la matrice 03C1T du système "atome + réseau"

introduite au paragraphe précédent. Elle joue donc vis-à-vis du couplage atome -

champ de radiofréquence le rôle imparti à pT dans l’étude des processus de relaxa-

tion. Ainsi, pour décrire l’évolution du système de spins sous l’effet de l’inter-

action avec la radiofréquence, on déterminera le mouvement de 03C1h , puis on effec-
tuera l’opération de trace par rapport aux variables du champ pour obtenir 03C1at.
Inversement, la matrice réduite de la radiofréquence, 03C1RF , s’obtiendra en prenant
la trace de 03C1h par rapport aux variables atomiques :

2) Les corrélations entre l’atome et le champ de radiofréquence

Etant donné son "inertie", le champ de radiofréquence évolue

librement, de façon quasi indépendante du système atomique auquel il est couplé.

03C1RF(t), donnée par (II,B,2), se réduit donc pratiquement à la matrice densité re-

présentant le champ dans un état cohérent de GLAUBER  à l’instant t :

D’autre part, les corrélations entre les spins et la radiofréquence sont, comme

nous le montrons plus loin, très faibles, ce qui permet d’écrire à un instant t :

(II,B,4) peut d’ailleurs être rapprochée de la relation essentielle pour l’établis-

sement des équations de BLOCH (23)(59) :

qui, dans le cas du couplage d’un atome avec un réseau, exprime qu’à chaque instant

les corrélations entre les deux sous-systèmes sont négligeables. Il faut bien remar-

quer cependant que (II,B,4) (comme (II,B,5) d’ailleurs) ne peut être rigoureusement
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vérifiée et qu’une certaine corrélation entre les spins et le champ (ou le réseau)

apparaît nécessairement sous l’effet du couplage entre ces systèmes.

Afin de justifier l’équation (II,B,4), et d’avoir une idée des

corrélations qu’elle néglige, nous allons étudier le cas simple d’un système de

spins 1/2 en interaction avec un champ de radiofréquence 03C3+ et nous allons commen-

cer par envisager le cas d’un champ incohérent dans un état |N &#x3E;. Nous savons alors

que le système initialement (t = 0) dans l’état |-,N &#x3E; devient à l’instant t une

superposition cohérente des états |-,N &#x3E; et |+,N-1 &#x3E; :

que l’on peut d’ailleurs écrire :

les coefficients ãN(t) = aN(t) eiN03C9t et N(t) = bN(t) eiN03C9t étant définis dans

une "représentation d’interaction" qui permet d’éliminer l’évolution du vecteur

d’état à la fréquence Nw.

Il est clair que l’état |03C8(t) &#x3E; défini par (II,B,7) ne peut ma-

nifestement pas se mettre sous forme d’un produit tensoriel et qu’il apparaît donc,

sous l’effet du couplage entre le champ incohérent et les spins, des corrélations

importantes entre ces deux systèmes. Nous allons cependant montrer que ces corré-

lations se "brouillent" si l’on envisage un champ constitué par une superposition

cohérente d’états |N &#x3E;. L’état initial du système (t = 0) s’écrit alors en effet :

et son état à l’instant t, compte tenu de (II,B,7) :

On peut reécrire (II,B.8) sous la forme :
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soit encore, en négligeant la différence relative (au plus de l’ordre de 1/N)
entre les coefficients C 

n 
et C

n+1 :

Si l’on remarque que l’on peut négliger, sur la largeur de la distribution photo-

nique, la variation avec n de ãn(t) et n(t) (cette variation est également de
l’ordre de 1/N en valeur relative), on pourra écrire :

et assimilerfinalement |03C8(t) &#x3E; au produit tensoriel |03C8’(t) &#x3E; défini par :

On montre ainsi, d’une part que les corrélations entre l’atome et le champ cohérent

sont négligeables (ce qui est exprimé en terme de matrices densités par (II,B,4)),

d’autre part que l’état du champ n’est pas affecté par le couplage avec le système

atomique (équation (II,B,3)).

L’absence de corrélation impliquée par (II,B,11) provient des

approximations mentionnées plus haut. En fait, la différence relative entre les

coefficients du vrai vecteur d’état |03C8(t) &#x3E; et ceux du vecteur d’état "approché"

|03C8’(t) &#x3E;, différence qui mesure en quelque sorte le degré de corrélations négli-

gées entre le spin et la radiofréquence, est de l’ordre de 1/N. Ces corrélations

sont donc bien très faibles, et tendent vers zéro lorsque la "dimension" du champ,

représentée par la largeur N de la distribution de niveaux sur lesquels il se

décompose, augmente indéfiniment.

Remarquons également que l’équation (II,B,11) montre que le

système de spins reste au cours de son évolution (en l’absence de tout processus

de relaxation) un "état pur" (pouvant être décrit par un vecteur d’état). Cette

propriété est une conséquence directe du fait que le champ cohérent est lui-même

décrit à tout instant par un vecteur d’état et qu’il n’apparaît pas de corréla-

tions entre les deux systèmes. Ce résultat est d’ailleurs évident si l’on se

rappelle le caractère "classique" du champ de radiofréquence cohérent considéré
ici : ses effets doivent être identiques à ceux d’un champ oscillant de fréquence
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et de phase bien définies; or nous savons que l’évolution de l’atome dans un tel

champ est décrite par une équation de Schrödinger dépendant du temps qui ne peut
changer le caractère statistique -cas pur ou mélange d’états- de l’état atomique
initial.

Cette propriété n’est plus vraie dans le cas d’un champ incohé-

rent décrit par un état |N &#x3E; : l’apparition de corrélations entre l’atome et le

champ (voir (II,B,7)) implique alors nécessairement que chacun des deux sous-

systèmes -et en particulier l’ensemble de spins- n’est plus dans un cas pur,

mais dans un mélange statistique (il est décrit non par un vecteur d’état mais

par une matrice densité). Ce résultat correspond d’ailleurs bien à l’image classi-

que que l’ on se fait de l’évolution d’un spin dans un tel champ : l’état du sys-

tème atomique peut en effet être déduit de la matrice densité représentant l’atome

en présence d’un champ cohérent (qui correspond quant à elle à un cas pur) en

moyennant tous les éléments de cette matrice sur la phase du champ supposée aléa-

toire (ce qui transforme bien le cas "pur" en mélange statistique).

3) Conclusion : analogies et différences entre le champ de radio-

fréquence et un réseau

Nous avons, dans ce qui précède, dégagé un certain nombre d’ana-

logies entre le champ de radiofréquence et un réseau responsable d’un processus de

relaxation. Nous avons vu notamment que ces deux systèmes physiques ont une grande

inertie et se corrèlent de façon négligeable avec les atomes. Nous devons cependant

insister sur les différences importantes qui les distinguent. La première provient

des propriétés "cohérentes" du champ et "incohérentes" du réseau : alors que le

couplage avec le premier conserve, comme nous l’avons montré, le caractère statisti-

que du système atomique (cas pur ou mélange), l’interaction avec le second "dégrade"
nécessairement l’état des spins de cas pur en mélange statistique. Cette différence

n’est pourtant pas fondamentale,dans la mesure où on peut envisager également
(cf. § précédent) des champs de radiofréquence incohérents ayant un effet comparable
sur le système de spins. On ne peut cependant pas considérer pour autant que l’action

d’un champ incohérent sur un niveau atomique est assimilable à un processus de rela-

xation car le champ et le réseau se distinguent fondamentalement par une caractéris-

tique essentielle, indépendante de la notion de "cohérence" évoquée plus haut : le

réseau possède en effet un continuum de niveaux d’énergie différents auxquels le sys-

tème atomique est couplé. L’existence de ce continuum confère un caractère irréversi-
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ble au mouvement des spins qui, sous l’effet du couplage avec le réseau, évoluent,

quel que soit leur état initial, vers un état d’équilibre stationnaire satisfaisant

à l’équation (II,A,5). Le couplage avec la radiofréquence, même incohérente, ne

conduit jamais à une telle irréversibilité : nous avons rappelé au $ I-D-1 que les

probabilités de présence dans les niveaux +1/2 et -1/2 de spins 1/2 soumis à la

résonance magnétique oscillent à la fréquence de RABI et ne deviennent jamais

stationnaires. Cette oscillation est liée au fait que le champ ne possède pas de

continuum de niveaux, mais une suite discrète de niveaux équidistants et qu’en

conséquence, le spectre de la perturbation qu’il induit sur le système atomique
est monochromatique et correspond à un "temps de corrélation infini" entre l’atome

et le champ.

Si au lieu d’envisager l’interaction des atomes avec un seul

champ monochromatique, on couplait ces derniers à un instant donné à une infinité

de modes du champ électromagnétique dont les fréquences forment un continuum, on

conçoit que le mouvement de spins résulterait d’une superposition d’oscillations

de RABI à des fréquences différentes qui se"brouilleraient" au bout d’un certain

temps, le système de spins se retrouvant alors dans un état stationnaire. Ainsi,

si le couplage avec un seul mode du champ que nous envisageons dans cette étude

ne peut en aucun cas induire une évolution irréversible du système atomique, il

n’en est pas de même de l’interaction avec un continuum de modes qui est respon-

sable de processus de relaxation bien connus (émission spontanée, pompage optique,...).
Nous pouvons dire en conclusion que le système de spins dans

les expériences que nous allons décrire se trouve couplé, sans corrélations appré-

ciables, à deux "volants" d’inertie de nature très différente; le couplage dissi-

patif avec l’un de ces volants (le réseau) tend à produire dans le système ato-

mique une évolution irréversible; l’interaction avec l’autre "volant" (la radio-

fréquence) induirait, si elle agissait seule, des oscillations dans le système

de spins aux fréquences de BOHR de l’atome habillé. Nous nous proposons, aux

paragraphes suivants, de décrire l’évolution des atomes sous l’effet simultané

de ces deux couplages.

Remarque :

Avant d’aborder cette étude, nous remarquerons pour finir qu’
avec nos hypothèses d’inertie sur le champ et le réseau, ces deux "volants" ne

peuvent interagir mutuellement de façon appréciable par l’intermédiaire de leur

couplage avec les atomes. Ce résultat est justifié par la grande "dilution" du

système de spins dans les expériences que nous décrivons. Il n’en serait pas de
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même si le milieu atomique était très dense et des effets intéressants de modifi-
cation du réseau ou de la radiofréquence pourraient alors devenir importants.
Donnons simplement un exemple : la résonance magnétique correspond toujours à un

échange de moment cinétique entre le champ et les spins, lesquels restituent ce
moment cinétique au réseau; dans le cas où l’expérience est effectuée sur un
échantillon solide (cristal par exemple), on peut détecter le passage à résonance

par une rotation d’ensemble du cristal correspondant à un échange indirect de
moment angulaire entre la radiofréquence et le réseau (65). Des effets analogues
d’échange de moment angulaire entre le champ et un faisceau de pompage optique
par exemple peuvent être envisagés.

II-C. ETUDE GENERALE DE L’EQUATION PILOTE DE L’ATOME HABILLE

1) Forme générale de l’équation pilote

Le système atomique plongé dans le champ H0 se trouve simultané-

ment couplé au champ de radiofréquence et au réseau décrits au paragraphe précédent.
L’évolution sous l’effet de cette double interaction de la matrice densité de l’ato-

me habillé 03C1h se déduit très simplement de l’équation pilote de l’atome libre étu-

diée au § II-A : la relaxation de l’atome habillé se trouve en effet décrite simple-

ment par l’opérateur :

produit tensoriel de l’opérateur de relaxation atomique R et de l’opérateur
unité JRF dans l’espace de LIOUVILLE des observables du champ. La justification

de la relation (II,C,1) est immédiate : la relaxation n’agit en effet directement

que sur le système atomique; d’autre part, puisque la condition (II,A,22) est sup-

posée pour l’instant satisfaite, l’interaction entre l’atome et le réseau ne doit

pas dépendre de la présence du champ de radiofréquence dont le couplage avec le

système de spins ne peut se manifester pendant le temps de collision 03C4C associé

aux processus de relaxation; ceux-ci doivent donc agir sur l’atome comme s’il

était libre, sans perturber du tout la radiofréquence. C’est ce qu’exprime simple-

ment l’équation (II,C,1).
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L’évolution de 03C1h sous l’effet de la relaxation s’écrit alors

simplement :

soit encore, compte tenu de (II,C,1) et de (II,B,4) :

expression qui traduit très simplement le fait que la relaxation n’affecte que

la partie atomique du système. Si on sépare à présent dans R le rôle du

"pompage" et de l’amortissement et si l’on ajoute à (II,C,3) le terme d’évolution

propre dû à l’hamiltonien H , on obtient finalement l’équation pilote de l’atome
habillé :

avec

Cette équation est l’analogue de l’équation pilote (II,A,15) relative à l’atome

libre; elle décrit l’évolution de l’atome habillé sous les effets de trois proces-

sus qui s’ajoutent indépendamment et qui sont décrits par le terme de pompage :

le terme d’amortissement :

et le terme d’évolution propre :

En absence de pompage (03BBatp = 0), il est facile de voir que le système se met en

équilibre dans l’état décrit par la matrice densité :



86

représentant l’atome dans un état "isotrope" en présence du champ de radiofréquence.
Cet état vérifie en effet, d’après (II,A,14), la condition d’équilibre :

et d’autre part, il satisfait l’équation :

puisque (II,C,9) est évidemment une solution de l’équation d’évolution propre du

système correspondant à un état initial atomique "isotrope". On déduit donc bien

de (II,C,10) et (II,C,11) que 03C1h0 satisfait à l’équation pilote (II,C,4) si 03BBatp = 0.

Il est possible de reécrire (II,C,4) sous une forme légèrement
différente en décomposant 03C1(h) d’une manière analogue à (II,A,8) :

(II,C,4) devient alors :

soit, compte tenu de (II,C,10) et (II,C,11) :

Cette équation, dans le cas d’un amortissement isotrope avec une seule constante

de temps 1/0393 , s’écrit enfin :



87

2) Les propriétés de l’équation pilote de l’atome habillé

a) Le terme source (II,C,6)

Il est constitué par le produit tensoriel du terme de pompa-

ge atomique en absence de radiofréquence et de l’état du champ de radiofréquence

libre 03C1RF(t) : tout se passe donc comme si, sous l’effet du pompage, les atomes

polarisés dans l’état décrit par 03BBatp se trouvaient "introduits" de façon continue

dans le système et mis en contact "brusquement" avec le champ de radiofréquence

avant d’avoir pu commencer à interagir avec ce champ (c’est d’ailleurs l’image

que nous avons adoptée intuitivement dans le premier chapitre pour décrire quali-

tativement l’ensemble des expériences sur l’atome habillé). Le caractère "instan-

tané" du pompage provient de la condition (II,A,22) satisfaite par la radiofré-

quence. Nous pouvons illustrer ce processus de façon particulièrement claire dans

le cas de la préparation d’un état atomique excité par une irradiation lumineuse

en raie large : l’atome passe alors de l’état fondamental à l’état excité en un

temps 03C4c de l’ordre de l’inverse 1/0394 de la largeur 0394 de la raie excitatrice. Ce

processus d’absorption lumineuse proprement dit n’affecte pas la radiofréquence

et la condition

implique que l’atome n’a pas le temps de se coupler avec le champ habillant pendant

le temps de passage d’un train d’ondes lumineuses, ce qui justifie finalement dans

ce cas l’équation (II,C,6).

Afin d’étudier plus en détail le terme "source", nous allons le

décomposer sur la base des états propres de l’atome habillé : désignant par |a &#x3E;,

|a’ &#x3E; ces états, on obtient dans le cas général en utilisant le développement

(II,B,3) de 03C1RF (t) :

Il apparaît clairement sur cette expression que, même si le pompage effectué sur

le système atomique est continu, le terme "source" pour l’atome habillé est modulé

aux fréquences (n-n’)03C9 harmoniques de celles du champ de radiofréquence, ces modu-

lations provenant du caractère cohérent du champ auquel le système atomique est cou-

plé.
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Si le pompage atomique est lui-même modulé à une fréquence 03A9

(cf. § II-A-3), cette modulation, contenue dans les éléments de matrice 03BBpat mm’
vient s’ajouter aux fréquences (n-n’)03C9 et le terme source se trouve alors modulé

à la fréquence 03A9 et aux fréquences latérales de la forme 03A9 +(n-n’)03C9.

Remarques :

Les éléments de matrice &#x3C; a|n m &#x3E; et &#x3C; n’ m’|a’ &#x3E; de l’expres-
sion (II,C,15) décrivent la contamination des états perturbés |a &#x3E; et |a’ &#x3E; par

les états propres de H0 |n m &#x3E; et |n’ m’ &#x3E;. Cette contamination n’est apprécia-
ble que si |a &#x3E; et |a’ &#x3E; ne sont pas trop éloignés en énergie des états |n m &#x3E; et

|n’ m’ &#x3E; ou encore si le nombre moyen de photons qu’ils contiennent ne diffère
respectivement de n et de n’ que par quelques unités. D’autre part, la présence
des coefficients Cn Cn’* dans (II,C,15) fait que n et n’ ne peuvent différer du
nombre moyen N de photons contenus dans le champ que d’une quantité au plus de
l’ordre de N. On peut déduire de ces considérations les résultats suivants :
- Le pompage ne permet d’exciter qu’une "bande d’énergie" de l’atome habillé dont

la largeur relative, de l’ordre de 1/N, est très faible; on n’explore ainsi qu’
une toute petite partie du diagramme de niveaux du système : dans cette région,
le diagramme est invariant dans une translation pw (p « N) et la "force" 03BBn

du couplage entre l’atome et la radiofréquence peut être considérée comme cons-

tante (§ I-C-1).
- Les harmoniques rw = (n-n’)w présents dans le terme source sont, en valeur

absolue, très nombreux et s’étendent jusqu’à des fréquences de l’ordre de N03C9.
- Le terme source à la fréquence rw n’est important que pour des cohérences entre

états |a &#x3E; et |a’ &#x3E; dont la différence en énergie est, à quelques w près, de

l’ordre de rw.

b) Le terme d’amortissement (II,C,7)

Nous laissons pour le chapitre V la description de processus

d’amortissement complexes impliquant des couplages non diagonaux entre niveaux

d’énergie différents de l’atome habillé et nous nous limiterons dans ce chapitre à

la description de processus de relaxation isotropes avec une seule constante de

temps (voir § II-A-4). Ce terme d’amortissement s’écrit alors, pour chaque élé-

ment de matrice de l’atome habillé :
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La justification physique de cette équation est très claire si l’on envisage la

relaxation d’un niveau atomique excité : sous l’effet de l’émission spontanée, tous

les sous-niveaux Zeeman de l’atome libre se "vident" avec une même constante de

temps 1/0393; il est alors évident que tous les niveaux de l’atome habillé, donc toutes

les populations et cohérences Zeeman de cet atome, doivent se désintégrer avec cette

même constante de temps, ce qu’exprime la relation (II,C,16). Il faut encore, pour

que ce résultat soit valable, que l’atome n’ait pas le temps de se coupler à la

radiofréquence pendant la durée,de l’ordre de 1/E0 (E0 = énergie de la transition

optique), des processus transitoires associés à l’émission spontanée. En d’autres

termes, il faut que la radiofréquence satisfasse dans ce cas la condition toujours

réalisée en pratique :

c) Le terme d’évolution propre (II,C,8)

On l’écrit pour chaque élément de matrice de 03C11h :

Cette équation décrit simplement la précession des différentes cohérences de l’atome

habillé aux fréquences de BOHR de l’hamiltonien H.
En résumé, l’évolution complète d’un élément de matrice de l’atome

habillé dans le cas d’un amortissement isotrope est donnée par la somme des trois

termes (II,C,15),(II,C,16) et (II,C,17). Les trois processus de pompage, d’amortis-

sement et d’évolution propre dans le champ H0 sont entièrement découplés pour les

différentes populations et cohérences, chacune d’entre elles évoluant de façon in-

dépendante de toutes les autres suivant l’équation :
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II-D. ETUDE GENERALE DU SIGNAL DETECTE

Nous nous proposons, dans ce paragraphe, d’étudier les proprié-
tés générales du signal détecté dans une expérience effectuée sur l’atome habillé,
telles qu’on peut les déduire de l’équation pilote (II,C,18). Ces expériences peu-
vent être de types très variés : elles dépendent notamment des caractéristiques du

pompage réalisé sur le système atomique. Nous étudierons d’abord le cas des expé-
riences en pompage continu (03BBatp indépendant du temps) en insistant particulièrement
sur la description des modulations apparaissant sur les signaux détectés aux fré-

quences harmoniques de la radiofréquence (§ II-D-1); puis nous nous intéresserons

aux expériences en pompage modulé (§ II-D-2) et nous dirons enfin quelques mots sur

les expériences en régime transitoire qui concernent la réponse de l’atome habillé

à une modification soudaine des conditions expérimentales (pompage, radiofréquence
ou champ statique)(§ II-D-3).

1) Etude générale des diverses modulations des signaux résonnants

dans le cas d’une expérience en pompage continu

a) Expression du signal
Supposons que l’on détecte le signal S constitué par la valeur

moyenne d’une certaine observable atomique Qat :

Pour déterminer S, il nous faut calculer la solution stationnaire de l’équation

(II,C,18), en déduire grâce à (II,B,1) la matrice densité réduite du système

atomique 03C11 at et reporter cette matrice dans (II,D,1).

Après un régime transitoire qui s’amortit en un temps de l’ordre

de 1/0393 (voir §II-D-3), chaque élément de matrice 03C1h1 aa’ atteint un régime station-

naire décrit par la solution "forcée" de l’équation (II,C,18), et que l’on peut

décomposer en série de FOURIER sous la forme :

avec :



91

(on a simplement fait le changement de paramètre n-n’ = r dans le terme source

(II,C,15) de l’équation pilote).

La matrice réduite du système atomique en régime forcé s’obtient

alors immédiatement, en prenant la trace de 03C1h1 par rapport à la radiofréquence ; on

obtient le développement en série de Fourier :

avec

et le signal S s’écrit finalement d’après (II,D,1) :

avec

Si l’on regroupe (II,D,3), (II,D,5) et (II,D,7), S(r) peut également s’écrire

explicitement sous la forme :

Le signal S se présente comme une somme de modulations aux fréquences r03C9 harmoni-

ques de la fréquence 03C9 du champ habillant. L’intensité de chacune de ces modula-

tions subit des variations résonnantes lorsque la "distance" de deux niveaux

d’énergie Ea et Ea, de l’atome habillé est voisine de la fréquence de modulation.

Tous ces effets peuvent s’interpréter en terme de circulation de cohérence entre

le champ et le système atomique.
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b) Circulation de cohérence entre la radiofréquence et
l’atome habillé

Chaque élément de matrice de l’atome habillé 03C1h1 aa, peut
être considéré formellement comme un oscillateur, de fréquence propre Ea-Ea, et
de "bande passante" 0393. Sous l’effet du couplage avec la radiofréquence (terme

source (II,C,15)), cet oscillateur est attaqué aux différentes fréquences r03C9

correspondant aux diverses cohérences du champ. L’excitation de chacune de ces

cohérences dépend du produit des éléments de matrice &#x3C; a|nm &#x3E;&#x3C; n-r,m’|a’ &#x3E; qui

décrivent la contamination des états propres de l’atome habillé sous l’effet de

l’interaction entre l’atome et la radiofréquence.
Chacun des oscillateurs ainsi attaqué se met en "régime forcé"

aux diverses fréquences d’excitation r03C9. L’amplitude des oscillations forcées

obtenues va être proportionnelle à l’intensité du couplage (numérateur de (II.D.3))

et sera d’autant plus importante que la fréquence propre de l’oscillateur Ea-Ea,
sera plus proche, à la largeur 0393 de la bande passante près, de la fréquence
d’excitation correspondante (dénominateur de (II,D,3)).

Le spectre de fréquences qui apparaît ainsi sur l’atome habillé

comprend un très grand nombre d’harmoniques (de l’ordre de N).
Nous montrons à présent que seules les premiers de ces harmo-

niques sont effectivement détectables sur le signal atomique S.

c) Les modulations observables sur la matrice densité réduite
atomique

La matrice densité réduite du système atomique, donnée par

(II,D,5), va a priori évoluer aux mêmes fréquences r03C9 que celle de l’atome habillé.

Les modulations r03C9 observables sur cette matrice, qui seules peuvent être détec-

tées physiquement, sont cependant beaucoup moins nombreuses que celles qui appa-
raissent sur la matrice densité de l’atome habillé et se limitent pratiquement à

un très petit nombre de valeurs de r autour de zéro : d’après (II,D,5), en effet,

les éléments de matrice de 03C11at font intervenir les produits scalaires &#x3C; n"m"|a &#x3E;

et &#x3C; a’|n"m"’ &#x3E; qui ne sont sensiblement différents de zéro que si les niveaux

|a &#x3E; et |a’ &#x3E; contiennent des nombres moyens de photons très voisins d’un même

nombre n" ; |a &#x3E; et |a’ &#x3E; doivent donc être des niveaux d’énergie proches l’un de

l’autre dans le diagramme de l’atome habillé (ils peuvent être séparés au plus de

quelques 03C9). Une cohérence entre de tels niveaux ne peut, d’après les remarques
de la page 88 , être excitée qu’à des fréquences r03C9 très petites. Seules ces

fréquences sont donc susceptibles d’apparaître sur les grandeurs atomiques.
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De façon générale, le nombre de modulations détectables augmente

avec l’amplitude du champ habillant. En effet, lorsque le couplage avec la radiofré-

quence croît, la contamination des niveaux |a &#x3E; et |a’ &#x3E; fait intervenir des états

non perturbés de plus en plus nombreux qui correspondent à des nombres de photons

de plus en plus différents les uns des autres ... On peut montrer qualitativement
de façon simple que le nombre des harmoniques observables est, en général, un

entier de l’ordre de quelques 03C91/03C9.

d) Résonances des signaux modulés aux croisements et anti-

croisements de niveaux de l’atome habillé
Lorsqu’on balaie le champ magnétique H0, les variations du

signal détecté proviennent d’une part de la variation des fonctions d’onde de

l’atome habillé (numérateur de (II,D,8)) et d’autre part de la variation des éner-

gies propres Ea et Ea, intervenant dans le dénominateur de (II,D,8). Les varia-

tions des fonctions d’onde peuvent être particulièrement importantes au voisinage

des anticroisements de niveaux (voir § I-A). Celles des dénominateurs d’énergie

conduiront à des effets résonnants lorsque deux niveaux |a &#x3E; et |a’ &#x3E; de l’atome

habillé passent à une distance l’un de l’autre de l’ordre de la valeur r03C9 corres-

pondant à la modulation envisagée : un tel effet ne peut se produire qu’au voisi-

nage d’un croisement ou anticroisement de niveaux de l’atome habillé. Nous savons

en effet que le diagramme d’énergie est invariant dans une translation r03C9 : si

deux niveaux |a &#x3E; et |a’ &#x3E; sont distants d’une quantité de l’ordre de r03C9, c’est

qu’il existe nécessairement dans le diagramme un niveau |a" &#x3E;, d’énergie Ea" =

Ea, + rw qui, au voisinage du champ H0, se croise ou s’anticroise avec le niveau

|a &#x3E;. Ainsi les différents effets résonnants observables sur l’atome habillé en

pompage continu ne peuvent se produire que pour des valeurs du champ magnétique

Ho correspondant aux croisements et anticroisements de niveaux de son diagramme

d’énergie. Les résonances associées aux anticroisements proviennent à la fois

de la variation lorsqu’on balaie le champ H0 des fonctions d’onde et des énergies

propres de l’atome habillé. Les résonances de croisement ne proviennent quant à

elles que de la variation résonnante des dénominateurs d’énergie et s’interprètent
donc plus simplement dans ce formalisme que les premières.

Remarque :

L’introduction du niveau |a" &#x3E; d’énergie Ea’ + rw permet de

modifier légèrement l’expression du signal S(r) donné par (II,D,8) en remplaçant
au numérateur de l’expression entre accolades le produit scalaire &#x3C; n-r, m’|a’ &#x3E;

par &#x3C; nm’|a" &#x3E; qui, en raison de l’invariance des niveaux d’énergie par translation
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(cf. § I-C-1), lui est manifestement égal. Ce numérateur s’écrit alors :

Cn C*n-r variant très peu avec n dans un domaine très large (de l’ordre de N),
on peut sortir ce coefficient de la sommation sur nmm’ qui se ramène alors à
une double relation de fermeture : on fait ainsi apparaître dans le signal

l’expression &#x3C; a|03BBatp|a" &#x3E;, élément de matrice du pompage entre les deux niveaux

de l’atome habillé qui se croisent ou s’anticroisent : le signal résonnant à un

croisement ou anticroisement de deux niveaux |a &#x3E; et |a" &#x3E; sur une modulation

rw donnée dépend finalement du produit de l’élément de matrice de pompage entre
les niveaux |a &#x3E; et |a" &#x3E; et de l’élément de matrice de l’observable détectée

Oat entre deux niveaux |a &#x3E; et |a’ &#x3E; qui, au point de croisement (ou d’anticroi-

sement), passent à une distance l’une de l’autre égale à rw (ou voisine de r03C9)

(voir équation (II,D,8)).

e) Analogie avec la circulation de cohérence dans le cycle
de pompage optique

Les transferts de cohérence entre le champ de radiofréquence

et le système atomique que nous venons de décrire sont analogues aux effets de

circulation de cohérence entre l’état fondamental et l’état excité d’un atome

soumis au pompage optique (46). On sait en effet que si l’atome possède de la

cohérence hertzienne dans son état fondamental, celle-ci peut se transférer sous

l’effet de l’irradiation lumineuse à l’état excité, les différentes observables

de cet état se mettant à évoluer aux diverses fréquences de l’état fondamental.

Ce transfert de cohérence sera d’autant plus important que les séparations éner-

gétiques dans l’état excité seront plus voisines des fréquences de l’état fon-

damental. L’analogie avec le cas de l’atome habillé apparaît de façon particuliè-

rement claire si l’on envisage l’exemple d’un niveau atomique excité couplé à la

radiofréquence et préparé à partir d’un état fondamental diamagnétique |f &#x3E;

(voir figure 13). Les niveaux du système "atome dans l’état fondamental + radio-

fréquence" sont alors les états |f,n &#x3E; représentant l’atome dans l’état |f &#x3E;

en présence de n photons. Ainsi, même si l’interaction entre l’atome et la radio-

fréquence est nulle dans l’état fondamental, l’atome habillé a dans cet état une

"structure" associée aux diverses valeurs possibles de n. Si le champ de radio-

fréquence est cohérent, il y a une relation de phase entre les différents états



Fig.13
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|f,n &#x3E; et l’atome habillé possède de la cohérence hertzienne dans son état fonda-

mental, oscillant aux fréquences rw : par exemple, la cohérence entre les états

|f,n &#x3E; et |f,n-r &#x3E; est donnée par l’élément de matrice :

C’est cette cohérence qui se trouve transférée par excitation optique à l’état

excité. 03BBatp s’écrit en effet dans ce cas (46) :

(Tp étant le temps de pompage, e03BB la polarisation excitatrice et D l’opérateur
dipolaire électrique). On met alors (II,D,3) sous la forme :

Le transfert de la cohérence hertzienne C C*n-re-ir03C9t de l’état fondamental vers
l’état excité est décrit par les éléments de matrice &#x3C; a|e03BB *D|f,n &#x3E; et

&#x3C; f,n-r|e03BBD|a’ &#x3E; représentés par les flèches ascendantes de la figure 13; il est

résonnant lorsque les 2 états excités |a &#x3E; et |a’ &#x3E; passent à une distance l’une

de l’autre précisément égale à celle, r03C9, qui sépare les deux niveaux concernés

de l’état fondamental (nous avons également représenté en pointillé sur la figure
13 le niveau |a" &#x3E; d’énergie E , + r03C9, qui dans le cas envisagé ici se croise dans

le champ résonnant avec le niveau |a &#x3E;).

Supposons enfin que l’on observe la lumière de fluorescence

émise par l’état excité avec une polarisation e03BB’. On peut montrer alors que l’on
détecte l’observable (46) .

Le terme de détection dans l’équation (II,D,8) (à l’extérieur de l’accolade)

s’écrit dans ces conditions :

ce qui montre que la cohérence induite sur l’atome habillé ne pourra être détectée
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sur le signal que si l’émission spontanée peut "vider" les deux niveaux excités |a &#x3E;

et |a’ &#x3E; vers un même niveau |f,n" &#x3E; de l’état fondamental de l’atome habillé

(flèches descendantes sur la figure 13). Toutes ces caractéristiques (conditions

de résonance et de détection) sont identiques à celles du transfert de cohérence

entre les états fondamental et excité d’un atome libre.

f) Cas particulier des signaux statiques
Ils correspondent au cas r = 0 et proviennent du couplage des

populations Cn Cn* du champ de radiofréquence avec le système atomique. Ils sont

donc indépendants des cohérences de ce champ et sont les mêmes que la radiofréquence

soit représentée par un état cohérent de phase bien définie ou par une superposition

incohérente d’états |n &#x3E; de phase aléatoire. Nous justifions ainsi l’image du champ

incohérent que nous avons introduite au chapitre I pour la description qualitative

des signaux statiques observés sur l’atome habillé.

2) Etude générale du signal dans le cas d’une expérience en

pompage modulé

a) Calcul du signal détecté en pompage modulé
Supposons à présent qu’au lieu d’être constant dans le temps,

le taux de pompage 03BBatp soit modulé à la fréquence 03A9 suivant la formule (II,A,19).

Le terme source de l’atome habillé possède maintenant un spectre de fréquences

±03A9±r03C9 résultant de la superposition de la fréquence de modulation 03A9 aux harmoniques

de la fréquence du champ habillant. Tous les résultats établis en pompage continu

se généralisent aisément : l’état stationnaire atteint par la matrice densité de

l’atome habillé va présenter des composantes subissant des oscillations forcées

aux fréquences ±03A9±r03C9 du terme source. L’élément de matrice stationnaire

03C1h(r)1 aa, (03A9), modulé à la fréquence 03A9 - rw s’écrit par exemple :

Le signal détecté dans une telle expérience se calcule à partir de (II,D,12)

exactement comme en pompage continu : on obtient pour la composante Sr(03A9) modulée
à 03A9 - rw , la même expression que (II,D,8) à condition d’y remplacer l’expression

entre accolades par le second membre de (II,D,12).
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b) Résonances en pompage modulé
Effectuons une expérience en pompage modulé dans un champ ma-

gnétique Ho fixé et faisons varier la fréquence 03A9 : il apparaît clairement d’après

(II,D,12) que le signal détecté, modulé aux fréquences ±03A9±r03C9 va présenter des varia-

tions résonnantes lorsque la fréquence de moduletian 03A9 vérifiera une des conditions :

qui exprime que 03A9 est égale,à la largeur 0393 des niveaux près, à l’une des fréquences
de BOHR de l’atome habillé entre le niveau |a &#x3E; et le niveau |a" &#x3E; d’énergie Ea" =
Ea, + r03C9. Les résonances observées dans ces conditions sont analogues à celles que

BELL et BLOOM ont observé en pompage modulé sur un atome libre (32). Leur largeur
est égale à la largeur naturelle 0393 des niveaux étudiés. L’intensité des signaux ré-

sonnants est proportionnelle aux produits d’éléments de matrice figurant aux numéra-

teurs de (II,D,12) et (II,D,8). Elle dépend donc de la polarisation et de l’intensi-

té de la radiofréquence, du champ statique H0, mais aussi (par l’intermédiaire de

03BB03A9) des conditions du pompage modulé réalisé (longitudinal ou transversal) et de la

grandeur atomique (Oat) détectée. La mesure des positions des résonances pour diver-

ses valeurs du champ statique H0 ou de l’intensité de la radiofréquence nous permet
de déterminer expérimentalement le diagramme des niveaux d’énergie de l’atome habillé.

On dispose ainsi d’une nouvelle méthode d’exploration de ces diagrammes, différente

dans son principe de la technique du sondage par un 2e champ électromagnétique que

nous avons signalée au § I-E (voir chapitre IX).

3) Etude générale des signaux détectés dans une expérience en

régime transitoire

Dans les expériences que nous avons décrites jusqu’à présent

(pompage continu ou modulé), l’évolution de l’atome habillé s’effectue aux diffé-

rentes fréquences (r03C9 ou 03A9 ± r03C9) imposées par le terme source de l’équation pilote

et non, comme on pourrait s’y attendre a priori, aux fréquences de BOHR propres à

l’hamiltonien de l’atome habillé. Ce résultat est caractéristique de toutes les

expériences en "régime forcé". On ne peut en fait observer l’évolution du système

à une de ses fréquences propres que pendant le régime transitoire qui précède la

mise en équilibre du système dans un état stationnaire correspondant à des condi-

tions expérimentales déterminées. De telles expériences, dites "en pulse", peuvent
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être décrites de la façon générale suivante : l’atome habillé étant dans un régime sta-

tionnaire représenté par une matrice densité 03C1 
h 

en présence d’un pompage, d’un champ

de radiofréquence et d’un champ statique donnés, on modifie brusquement un (ou plu-

sieurs) de ces paramètres (obturation du faisceau de pompage dans le cas d’une expé-

rience de pompage optique, pulse de champ de radiofréquence ou de champ statique ...).

L’équation pilote étant brutalement modifiée, le système tend vers un nouvel état

stationnaire décrit par une matrice densité 03C1’h . Le régime transitoire correspondant
dure un temps de l’ordre de 1/0393. Il s’effectue aux fréquences propres de l’atome habil-

lé et les différentes observables atomiques détectées évoluent à ces fréquences parmi

lesquelles on trouve naturellement la fréquence de RABI (cf. § I-D-1) mais aussi

d’autres fréquences propres comme celles qui apparaissent dans le mouvement transversal

du spin atomique et que nous avons étudiées en détail au § I-D-2. L’étude de tels ré-

gimes transitoires nous fournit donc une nouvelle méthode, différente de celles que

nous avons déjà mentionnées (champ "sonde" ou pompage modulé), pour déterminer les

niveaux d’énergie du diagramme de l’atome habillé. Nous aurons l’occasion de décrire

en détail cette méthode lorsque nous étudierons les fréquences de Larmor d’atomes

habillés en champ statique faible (chapitre IX).

Nous avons ainsi montré dans ce chapitre comment on peut décrire

de façon entièrement quantique une expérience quelconque de résonance magnétique.

Nous avons mis les signaux de détection sous une forme se prêtant à une interprétation

qualitative très claire des principaux effets physiques susceptibles de se manifester

dans ces expériences. Cependant, deux problèmes de nature différente se posent encore

pour calculer explicitement les signaux de détection :
- Il nous faut d’une part connaître les niveaux d’énergie et les

états propres |a &#x3E;, |a’ &#x3E; ... de l’atome habillé que nous n’avons jusqu’à présent

déterminé que pour un spin 1/2 (§ I-C).

- D’autre part, même si ces niveaux sont connus, un simple examen

des expression (II,D,5), (II,D,8) ou (II,D,12) montre que ces formules ne se prêtent

pas de façon très commode, en raison de la multiplicité des termes dont on doit

tenir compte, à un calcul effectif des grandeurs observables. Il nous faut donc

trouver une formulation plus condensée et plus pratique des différents signaux.

Les paragraphes suivants, qui donnent pour un spin J quelconque

une description opératorielle commode des équations de BLOCH introduites dans ce

chapitre, apportent une solution à ces deux problèmes.
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C H A P I T R E III

FORME OPERATORIELLE DES EQUATIONS DE BLOCH POUR UN ATOME HABILLE

DE SPIN J QUELCONQUE

Nous nous proposons, dans ce chapitre, d’une part de généraliser la

description des diagrammes d’énergie de l’atome habillé au cas d’un spin J quelconque

d’autre part d’introduire un formalisme opératoriel commode qui permet de condenser

les calculs des signaux observables expérimentalement et de ramener l’étude de

l’atome habillé à celle d’un spin libre évoluant dans un champ statique"fictif".

Nous définitions ainsi pour un champ de radiofréquence de polarisation quelconque une

transformation équivalente à celle dite du "passage dans le référentiel tournant",

bien connue dans la théorie classique de la résonance magnétique nucléaire avec un

champ de radiofréquence de polarisation circulaire (23).
Le premier problème à résoudre consiste donc à déterminer les ni-

veaux d’énergie d’un spin J quelconque habillé par des photons de radiofréquence. On

pourrait songer à les déduire des niveaux d’énergie de l’hamiltonien "non perturbé"

H0 (voir le diagramme de la figure 14 pour un spin J = 1) à l’aide d’une

technique de perturbations identique à celle que nous avons utilisée avec succès
pour un spin 1/2 (méthode de la résolvante développée en Appendice II). Il apparaît

cependant clairement qu’une telle technique va s’avérer dans la pratique très lourde

dans la mesure où il faudra envisager l’effet du couplage non plus entre deux niveaux

seulement, mais entre plusieurs niveaux qui se croisent dans un champ donné. Plutôt

que d’entreprendre cette étude, qu’il faudrait d’ailleurs reprendre pour chaque va-

leur du spin, nous allons montrer que les niveaux d’un spin J quelconque se déduisent

très simplement de ceux d’un spin 1/2 de même rapport gyromagnétique, habillé par le

même champ de radiofréquence. Qu’une telle relation existe apparaît d’ailleurs natu-

rel si l’on remarque que, classiquement, la résonance magnétique sur un spin J se

calcule simplement, à l’aide du théorème de MAJORANA (66), à partir des formules va-
lables pour un spin 1/2. Nous établissons donc au § III-A le lien étroit qui existe

entre les niveaux d’un spin 1/2 habillé et ceux d’un spin J quelconque, lien qui con-

stitue en quelque sorte une "correspondance quantique" du théorème de MAJORANA.
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Une fois connus les niveaux d’énergie, il nous faut pour calculer

le signal détecté dans une expérience donnée déterminer également les fonctions d’onde

de l’atome habillé qui interviennent, par l’intermédiaire de "coefficients de contami-

nation" du type &#x3C; a |nm &#x3E; , dans les expressions de la solution stationnaire de la ma-

trice densité de l’atome habillé (équation (II,D,3)) et dans celle de la matrice den-

sité réduite atomique (équation (II,D,5)). Le nombre de ces éléments de matrice est

de plus en plus important lorsque la taille du spin augmente. De plus, le calcul doit

être repris pour chaque valeur du spin, même si les conditions du pompage et de la dé-

tection ne sont pas modifiées, car les fonctions d’onde de l’atome habillé changent

évidemment avec J. Il est possible de simplifier considérablement tous ces calculs en

introduisant une décomposition opératorielle de la matrice densité de l’atome habillé :

on sait qu’une telle décomposition, effectuée sur une base d’opérateurs tensoriels ir-

réductibles, est d’un usage courant en physique atomique pour la matrice densité 03C1at
d’un atome libre (67). Elle présente dans ce cas l’avantage de s’effectuer sur des

opérateurs possédant des propriétés de symétrie très simples et reliés très naturel-

lement aux observables atomiques détectées dans une expérience (orientation, aligne-

ment, etc.). Dans le cas de la résonance magnétique, on sait d’autre part (22) que les

différents ordres tensoriels évoluent de façon totalement découplée, ce qui permet si

l’on cherche à détecter une observable donnée (orientation ou alignement) de ne cal-

culer que les composantes correspondant à cette observable dans la matrice densité

et d’éviter ainsi le calcul d’un grand nombre d’éléments de matrice inutiles. Enfin,

l’évolution d’une observable tensorielle donnée ne dépend pas de la taille du spin

sur lequel on la détecte, ce qui évite d’avoir à reprendre les calculs pour des va-

leurs différentes de J (par exemple les signaux en orientation sont les mêmes, quel

que soit J, que ceux qu’on observe sur un spin 1/2). Il est possible d’appporter à

la théorie quantique de la résonance magnétique les mêmes simplifications et écono-

mies de calculs en introduisant une base d’ "opérateurs tensoriels" particulièrement

commodes agissant dans l’espace des états de l’atome habillé et jouant pour cet atome

le rôle que les opérateurs tensoriels irréductibles jouent pour l’atome libre (§ III-B).

Les différentes observables atomiques se décomposent très simplement sur cette base,

leur développement faisant intervenir des "coefficients de contamination opératoriels"

reliés beaucoup plus directement aux quantités mesurées au cours d’une expérience que

les coefficients de contamination des fonctions d’onde &#x3C; a|nm &#x3E; dont ils dépendent

évidemment. 
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L’introduction de ces "opérateurs tensoriels" permet enfin d’écrire

l’équation pilote de l’atome habillé sous une forme concise et commode à partir de la-

quelle on peut décrire l’évolution du système en termes très simples (généralisation
du passage dans le référentiel tournant; § III-C).

III-A. LES NIVEAUX D’ENERGIE DE L’ATOME HABILLE POUR UN SPIN J QUELCONQUE

1) Les multiplicités de niveaux de l’atome habillé

Nous avons étudié en détail au § I-C les niveaux d’un atome habillé

de spin J = 1/2. Nous avons montré que le diagramme d’énergie pouvait, dans ce cas, se

scinder en multiplicités constituées chacune de deux niveaux représentés en traits

renforcés sur les figures 6 et 7 pour diverses polarisations de la radiofréquence.

Nous pouvons donner à présent de ces multiplicités une définition

générale s’appliquant à un atome habillé possédant un spin J de grandeur quelconque :
nous appellerons multiplicité (En) dans un champ magnétique H0, l’ensemble des
(2J+1) niveaux notés |m,n &#x3E;, qui se déduisent des états propres |m,n &#x3E; de l’hamilto-

nien non perturbé H0 par la transformation suivante, que nous avons symbolisée par

des flèches sur la figure n° 15 (relative au cas d’un spin 1/2 habillé par un champ

de radiofréquence en polarisation 03C3).

a) Le champ magnétique statique ayant une valeur H = -03C903B5 03B303B1
donnée très petite, on branche adiabatiquement la constante de couplage 03BB entre
l’atome et le champ : au cours de cette opération, chaque état "non perturbé" |m,n &#x3E;

se transforme continûment en un état de l’atome habillé dans le champ H03B5, que nous
appellerons |m,n &#x3E;03B5 (cette première phase de la transformation est indiquée par le

flèche n° 1 sur la figure 15).

b) Le couplage une fois "branché", on balaie adiabatiquement le

champ statique depuis la valeur H03B5 jusqu’à la valeur finale Ho = -03C90/03B303B1;partant du
niveau |m,n &#x3E;03B5 , on va suivre continûment au cours de ce balayage un niveau propre
de l’atome habillé pour parvenir à la fin de l’opération dans l’état |m,n &#x3E; (flè-

che n° 2 sur la figure 15).

La possibilité de réaliser, même théoriquement, une telle trans-

formation adiabatique n’est pas évidente et mérite d’être discutée : nous avons choisi

comme "point de départ" de la transformation un état où l’atome et la radiofréquence

ne sont pas couplés, dans un champ statique H03B5 petit, mais de valeur finie non nulle;
ainsi les niveaux d’énergie de l’hamiltonien initial ne sont pas dégénérés et donc

définis sans aucune ambiguïté. Au cours du "branchement" du couplage 03BB et du champ H0,
les niveaux d’énergie du système global vont varier en fonction du temps; si ces ni-
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veaux, initialement séparés, restent éloignés les uns des autres, il n’y a aucune

difficulté à définir une transformation assez lente pour qu’elle soit adiabatique (42).

La situation peut, par contre, être plus délicate lorsque deux (ou plusieurs) niveaux

viennent à se couper pour une certaine valeur des paramètres (03BB, H0) : c’est en parti-

culier le cas dans la phase (b) de la transformation lorsque le niveau suivi "croise"

pour une certaine valeur de Ho un autre niveau. La question qui se pose est de savoir

s’il est alors toujours possible de "traverser" ce croisement sans qu’apparaisse une

probabilité non nulle de transition vers l’autre niveau. Si le croisement de niveaux

rencontré est de première espèce, il est évident que, quelle que soit la vitesse de

balayage en ce point, cette probabilité de transition restera rigoureusement nulle,

car les deux niveaux qui se croisent varient dans des sous-espaces orthogonaux

(cf.§1-A-3-a). Le problème est moins simple si le croisement de niveaux en question

est de 2e espèce. La transition d’un niveau à l’autre n’est en effet, au voisinage

du croisement, plus interdite par des règles de sélection strictes comme c’est le

cas pour un croisement de première espèce. Une étude détaillée des critères de vali-

dité de l’approximation adiabatique (68) permet cependant de montrer que si le passa-

ge en un point de croisement quelconque est suffisamment lent, il est toujours possi-

ble de rendre négligeable la probabilité de transition d’un niveau à l’autre et de

traverser continûment ce point en restant sur le même niveau du système. En conclusion,

on peut donc bien imaginer une transformation adiabatique permettant à partir des ni-

veaux non perturbés |m,n &#x3E; de n donné d’engendrer une multiplicité de niveaux de

l’atome habillé : appelant UA l’opérateur unitaire associé à cette transformation

adiabatique, nous définirons les niveaux |m,n &#x3E; par la relation :

Remarquons qu’il est possible de définir bien d’autres transformations adiabatiques

permettant de passer des niveaux de H0 à ceux de H. On pourrait par exemple
"brancher" directement le couplage dans le champ H0, au lieu de le faire au voisi-

nage du champ nul. Un simple examen des diagrammes d’énergie montre que les niveaux

de l’atome habillé obtenus dans ces conditions à partir des niveaux |m,n &#x3E; de H0
ne seraient en général pas les niveaux |m,n&#x3E;, mais pourraient appartenir à des mul-

tiplicités différentes de l’atome habillé : par exemple, si 03C90 est compris entre 03C9

et 203C9, on voit clairement sur la figure 15 que le niveau |+,n&#x3E; se transforme dans

le niveau |-,n+1 &#x3E; et le niveau |-,n &#x3E; dans le niveau |+,n-1 &#x3E; (flèches pointillées n°3

sur la figure 15). L’ordre chronologique des "branchements" effectués (d’abord le



103

couplage 03BB, puis le champ H0) est donc très important pour la définition des multipli-

cités de l’atome habillé.

2) L’énergie des niveaux dans une multiplicité pour un spin J = 1/2

Il apparaît clairement sur les figures 7 que, pour un spin 1/2,

les deux niveaux de la multiplicité En sont symétriques par rapport à la droite

d’ordonnée n03C9, leur énergie s’écrivant :

03C90 représente la distance qui sépare les deux niveaux de la multiplicité. Elle est

évidemment fonction du champ statique H0 et des paramètres définissant la radiofré-

quence (polarisation 03B5, fréquence w). Elle dépend aussi du nombre n de photons de la

multiplicité envisagée (c’est-à-dire encore de l’intensité du couplage 03C91 =203BB n) et,

bien entendu,du rapport gyromagnétique du spin étudié. Nous écrirons finalement :

En raison de l’invariance par translation du diagramme d’énergie (cf.§ I-C-1), nous

pouvons également remarquer que la séparation 03C90 des niveaux d’une multiplicité,

dans un champ H0 fixé, varie très peu lorsque n augmente de quelques unités, la mo-

dification de 03C90 ne devenant appréciable que lorsque le couplage 03C91 = 03BB n change

de façon notable (voir figure 8).

Il est possible de donner à l’énergie 03C90 une interprétation physi-

que simple : au cours de la transformation adiabatique UA , l’énergie du système
"atome + cnamp de radiofréquence" passe de la valeur n03C9 à la valeur n03C9 ± 03C90 2. Ainci,
il faut fournir au spin une énergie ± 03C90 2 pour l’"habiller" de n photons de radiofré-

quence et le "plonger" ensuite progressivement dans le champ H0. On peut comparer

cette énergie à l’énergie ± 03C90 2 qu’acquiert un spin 1/2 libre lorsqu’on le place dans

un champ magnétique H0. La quantité ± 03C90 2 joue donc en quelque sorte le rôle d’une
"énergie magnétique", acquise par le spin 1/2 lorsqu’il est soumis à la transformation

adiabatique UA.
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3) L’énergie des niveaux dans une multiplicité pour un spin J &#x3E; 1/2

Si l’on "plonge" un spin J supérieur à 1/2, en absence de radiofré-

quence, dans un champ H0, ses différents sous-niveaux Zeeman vont acquérir une énergie

magnétique m03C90 égale à un multiple de l’énergie 03C90 qui sépare, dans le même champ sta-

tique les deux sous-niveaux d’un spin 1/2 de même rapport gyromagnétique. Cette pro-

priété remarquable se généralise,comme nous le justifions plus bas, au cas d’un atome

habillé par un champ de radiofréquence pour lequel les différents sous-niveaux de la

multiplicité (En) s’écrivent :

Dans cette expression, 03C90 est une quantité indépendante de la taille du spin étudié :

elle est égale à l’énergie magnétique qui sépare les deux niveaux de la multiplicité

(En) d’un spin 1/2 "habillé", dans le même champ statique H0, par le même champ de

radiofréquence que le spin J étudié et ayant même rapport gyromagnétique que ce

dernier. En d’autres termes, la configuration des différents sous-niveaux d’une mul-

tiplicité (En) donnée de l’atome habillé est identique à celle des sous-niveaux

Zeeman d’un atome libre de même spin "plongé" dans un champ magnétique fictif H’0

d’amplitude -03C90/03B303B1. L’amplitude de ce champ, pour un rapport gyromagnétique
donné, est indépendante de la grandeur du spin atomique envisagé et ne dépend que

des paramètres caractéristiques du champ statique et de la radiofréquence (cf. équa-

tion (III,A,3)).

Afin de donner une justification simple de la formule (III,A,4),

nous reprendrons une image physique classique (69)(70) en supposant que lesystème
atomique de spin J considéré est constitué par une assemblée totalement symétrique

de 2J spins 1/2 identiques. Une telle assemblée possède en effet un moment cinétique

total égal à J; pour s’en convaincre, il suffit de remarquer que l’état symétrique :

représentant les 2J spins dans l’état +1/2 a manifestement une composante JZ du moment

cinétique le long de Oz égale à J. C’est donc bien un état propre de J2 avec la va-

leur propre maximum J(J+1); il en est alors de même des 2J autres états symétriques
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obtenus par action de l’opérateur symétrique J- = 03A3 Ji- sur cet état. Ainsi, tout

niveau atomique |03B1Jm &#x3E; possède les mêmes propriétés angulaires qu’une superposition

symétrique de J+m spins dans l’état 1/2 et de J-m spins dans l’état -1/2 ,ou ce qui

revient au même, peut être décrit (du point de vue de son spin) comme un ensemble de

2J "bosons" de spin 1/2 dont J+m occupent l’état +1/2 et J-m l’état -1/2. En parti-

culier, les énergies propres d’un niveau atomique habillé par un champ de radiofré-

quence, qui ne dépendent de ce niveau que par l’intermédiaire de son spin J et de

son rapport gyromagnétique 03B303B1, seront identiques aux niveaux de l’hamiltonien symé-
trique :

décrivant l’interaction de 2J bosons de spin 1/2 de rapport gyromagnétique 03B303B1 avec

le même champ de radiofréquence.

L’énergie du niveau |m,n &#x3E; de l’atome habillé sera donc égale à

nw augmenté de l’énergie magnétique qu’il faut fournir à (J+m) bosons dans l’état

+1/2 et (J-m) bosons dans l’état -1/2 lorsqu’on branche adiabatiquement la constante

de couplage 03BB, puis le champ magnétique H0. Or, il résulte clairement de (III,A,5)

que les 2J bosons équivalents au spin J sont couplés indépendamment les uns des au-

tres à la radiofréquence. On néglige d’autre part, en raison de l’inertie de celle-ci,

la réaction que chacun des spins peut avoir sur le champ et,par voie de conséquence,

les interactions mutuelles des différents bosons par l’intermédiaire de leur couplage

avec le champ habillant. Il en résulte que l’énergie magnétique des 2J bosons doit

être additive : les (J+m) bosons dans l’état +1/2 contribuent, d’après (III,A,2),à

cette énergie par la quantité (J+m) 03C90 2 tandis que les (J-m) "bosons" dans l’état

-1/2 apportent une énergie -(J-m) 03C90 2 . Finalement. l’énergie de l’état |m,n &#x3E;, égale

à n03C9 + (J+m) 03C90 2 - (J-m) 03C90 2 , est bien donnée par l’expression (III,A,4) qui se trou-

ve ainsi justifiée.

Remarque :

La représentation du spin J que nous venons d’utiliser est préci-
sément celle que BLOCH et RABI (69) ont employée pour démontrer les formules de

MAJORANA (66) qui relient les probabilités de transition d’un spin J dans un champ
de radiofréquence donné traité classiquement à celles d’un spin 1/2. Il n’est donc

pas étonnant que, grâce à cette image, nous puissions, dans notre formalisme quantique,
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ramener l’étude d’un atome habillé de spin J quelconque à celle d’un spin 1/2.

4) Les propriétés du diagramme d’énergie de l’atome habillé dans

le cas d’un spin J &#x3E; 1/2

Les propriétés établies au paragraphe précédent nous permettent de

déduire très simplement les diagrammes d’énergie d’un spin J quelconque de ceux d’un

spin J = 1/2 que nous avons déjà étudiés (voir figures 6 et 7) : les 2J+1 niveaux de

la multiplicité ( En) se construisent simplement en ajoutant à n03C9 une énergie égale
à m fois (-J &#x3C; m &#x3C; J) la séparation 03C90 des niveaux de la multiplicité (En) correspon-
dante d’un spin 1/2 : les figures 16 donnent les diagrammes que l’on obtient

ainsi dans le cas d’un spin J = 1 pour diverses polarisations (03C0, 03C3+ ,03C3 et polarisa-

tions cohérentes les plus générales possibles) de la radiofréquence. Nous allons pas-

ser en revue un certain nombre de propriétés de ces diagrammes, qu’il aurait été très

difficile de mettre en évidence directement par une méthode de perturbation du type

de celle que nous avons utilisée pour un spin 1/2.

a) Les anticroisements de niveaux
Il apparaît sur les figures 16 des anticroisements de niveaux

pour certaines valeurs du champ magnétique H0. Chacun de ces anticroisements concerne

non plus 2 niveaux seulement, comme c’est le cas pour un spin 1/2, mais 2J+1 niveaux

à la fois . Leur calcul direct à partir des niveaux non perturbés de l’hamiltonien

H0 par la méthode de la résolvante nécessiterait la diagonalisation d’une matrice

(2J+1) x (2J+1). Le point de vue adopté dans ce chapitre nous permet d’établir simple-

ment une caractéristique essentielle de ces anticroisements : ils ne peuvent apparaî-

tre dans un champ H0 donné, pour une valeur quelconque du spin, que s’il existe dans

le même champ un anticroisement pour le diagramme correspondant d’un spin 1/2 de

même 03B303B1. Cette propriété découle immédiatement du fait que les anticroisements sont
associés aux extrémums,lorsqu’on varie H0, des niveaux d’énergie de l’atome habillé,

donc aux extrémums de la fonction 03C90(03C90), laquelle reste la même quelle que soit la

taille du spin. Ainsi, si le champ de radiofréquence a une polarisation 03C3+ , on ne

peut observer dans le diagramme que les anticroisements 03C90 = 03C9 (voir figure 6 pour

un spin 1/2, figure 16-b pour un spin 1); si le champ a une polarisation 03C3, seuls

peuvent apparaître les anticroisements "impairs" 03C90 = (2p+1)03C9 qui existent dans ce

cas sur un spin 1/2 (comparer les figures 7-b et 16-c). Enfin, dans le cas d’un
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champ de polarisation cohérente quelconque, les anticroisements se situent au voisina-

ge de tous les champs tels que 03C90 = pw (p entier quelconque, pouvant être égal à zéro

si la radiofréquence n’est pas polarisée linéairement : voir figures 7-c, 7-d, 16-d

et 16-e).

De plus, tous les anticroisements de niveaux apparaissant dans un

champ donné doivent subir, quelle que soit la taille du spin, les mêmes déplacements

radiatifs lorsque l’intensité du couplage entre l’atome et la radiofréquence augmente.

Comme conséquence très importante de ces propriétés, les différents effets résonnants

liés aux anticroisements (précession de RABI, résonance magnétique, transition à plu-

sieurs quanta, etc.) ne peuvent se manifester pour un spin quelconque que dans les

champs magnétiques où ils ont lieu pour un spin 1/2 de même rapport gyromagnétique.
On retrouve ainsi les résultats établis classiquement par le théorème de MAJORANA (66).

b) Les croisements de niveaux de l’atome habillé pour un spin

J &#x3E; 1/2
03B1) Les croisements "non entiers"

Tous les croisements de niveaux de l’hamiltonien non perturbé

qui ne correspondent pas à un anticroisement de niveaux sur un spin 1/2 restent né-

cessairement des croisements de niveaux de l’atome habillé pour un spin J quelconque.
En particulier, dès que J est supérieur à 1/2, il apparaît dans le diagramme d’éner-

gie de H0 toute une série de croisements dans des champs "non entiers" de la forme

03C90 = p03C9 2 , p’03C9 3 , p"03C9 4 ... qui, pour des valeurs croissantes du spin, correspondent à

des croisements de niveaux non perturbés pour lesquels 0394m = 2,3,4 ... (on voit par

exemple sur la figure 14 les croisements de niveaux "demi-entiers" 0394m = 2 qui appa-

raissent pour un spin J = 1 dans les champs 03C90= 03C9/2, 303C9/2, 503C9/2, etc.). Tous ces

croisements doivent subsister sur l’atome habillé et cela quelle que soit la pola-

risation de la radiofréquence, puisqu’il ne peut jamais apparaître dans les champs

correspondants d’anticroisement pour un spin 1/2. En conséquence, les niveaux d’éner-

gie de H0 qui se croisent en ces points ne peuvent être couplés entre eux à aucun

ordre par V. Il faut bien remarquer que cette absence de couplage ne résulte pas tou-

jours d’une règle de sélection sur le moment cinétique du système global "atome +

radiofréquence" comme c’est en général le cas pour un spin 1/2. Il est par exemple

évident qu’avec une polarisation cohérente du champ, superposition de photons 03C3+,
03C3- et 03C0, la conservation du moment cinétique n’empêche aucunement un couplage indirect
entre les niveaux de H0 |+1,n &#x3E; et |-1,n+3 &#x3E; (J=1) qui se croisent dans le champ
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03C90 = 303C9/2. En fait, le couplage entre ces niveaux peut s’effectuer par les deux

"chemins" symbolisés par les deux diagrammes ci-dessous :

L’absence d’anticroisement dans le champ 03C90 = 3w/2 implique nécessairement que les

contributions au couplage de ces deux chemins doivent, au point de croisement, in-

terférer de façon destructive. C’est bien ce que l’on vérifie par un calcul direct

des amplitudes de transition associées à ces deux diagrammes (Appendice II).

Le croisement de niveaux 03C90 = 3w/2 de l’atome habillé est donc un croisement de

2e espèce (cf. §I-A-3-a ) pour une polarisation cohérente (03C3+, 03C3- , 03C0) de la

radiofréquence. Son existence ne peut en aucun cas être tenue ici pour accidentelle

dans la mesure où elle est une conséquence directe des propriétés fondamentales des

diagrammes d’énergie de l’atome habillé que nous venons d’étudier. L’annulation du

couplage, dont nous venons de montrer un exemple sur un croisement donné et à l’ordre

le plus bas, doit en fait survenir pour tous les croisements de niveaux non-entiers

et à tous les ordres de la perturbation car elle est encore une conséquence dans

notre formalisme quantique du théorème de MAJORANA.

Pour des polarisations de la radiofréquence qui ne sont pas des

superpositions cohérentes des photons 03C3 et 03C0, les amplitudes de transition associées

à chacun des diagrammes que nous venons de décrire s’annulent : les croisements de

niveaux non entiers redeviennent des croisements de niveaux de première espèce de

l’atome habillé : c’est le cas des champs en polarisation 03C0, 03C3+ ou 03C3 .

Dans tous les cas, ces croisements non entiers proviennent de l’in-

tersection de niveaux appartenant à des multiplicités d’énergie différentes de

l’atome habillé. Lorsque le couplage entre l’atome et la radiofréquence (c’est-à-

dire le nombre n de photons) augmente, ces multiplicités se déforment et les croi-
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sements subissent des déplacements radiatifs qui peuvent devenir très importants et

conduire à la disparition du croisement lorsque les niveaux auxquels il correspond
deviennent tangents, puis cessent de se couper (cf. § I-C).

03B2) Les croisements "entiers"

Les croisements de niveaux de l’atome habillé dans les champs

"entiers" de la forme 03C90 = p03C9 subsistent également pour un spin J supérieur à 1/2

s’ils existent dans les mêmes conditions sur un spin 1/2. On aura donc un ensemble

complet de croisements "entiers" 03C90 = pw pour un champ de radiofréquence en polarisa-
tion 03C0 (figure 16-a); dans le cas d’un champ 03C3+ , tous les croisements 03C90 = p03C9

(p ~ 1) resteront des croisements de l’atome habillé (figure 16 b) et enfin, pour

un champ en polarisation 03C3, il ne subsiste plus que les croisements pairs 03C90 = 2p03C9

(figure 16-c). Dans ce dernier cas, ces croisements pairs qui, sur un spin 1/2,

sont de première espèce deviennent de 2e espèce dès que J est supérieur à 1/2 :

par exemple les deux niveaux |-1,n+4&#x3E; et |+1,n &#x3E; (J = 1) qui se croisent dans le

champ 03C90 = 203C9 peuvent être couplés entre eux (par absorption de quatre pho-

tons de type 03C3+, 03C3-) via deux chemins différents, symbolisés par les diagrammes
ci-dessous 

Les amplitudes de transition correspondantes doivent interférer de façon destruc-

tive (38) puisqu’avec une telle polarisation de la radiofréquence, on observe un

croisement dans ce champ pour un spin J = 1/2.

c) Expression exacte des niveaux d’énergie pour les polarisa-

tions 03C0 et 03C3+ de la radiofréguence
Avant d’achever ce paragraphe, nous allons donner l’expression

de l’énergie 03C90 et celle des états propres de l’atome habillé dans chaque multipli-
cité pour une valeur quelconque du spin J et dans les deux cas où la polarisation

du champ de radiofréquence permet d’effectuer les calculs sans approximations (ces

calculs sont donnés en détail en Appendice III).
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03B1) Champ de radiofréquence en polarisation 03C0 (figure 16-a)

Les états propres, qui ont déjà été donnés au chapitre I dans le

cas d’un spin 1/2, se mettent de façon générale sous la forme :

avec :

Les produits scalaires des états du champ de radiofréquence |nm &#x3E; vérifient la re-

lation importante :

Quant à l’énergie 03C90 elle est dans ce cas identique à l’énergie magnétique de

l’atome libre plongé dans le même champ statique :

et les niveaux d’énergie de la multiplicité En s’écrivent simplement :

03B2) Champ de radiofréquence en polarisation 03C3+ (figure 16-b)

Les états propres de la multiplicité En sont donnés par
l’expression :

dans laquelle R(J) représente la matrice de rotation standard d’un spin J autour de

l’axe 0y. 03B811 est l’angle défini par la relation (I,C,6) :
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Remarque :

La détermination de l’angle 03B8n (défini entre -03C0 et 0) est ici très

importante (cf. Appendice III) : en champ statique nul (03C90 = 0) et en couplage faible,
il faut en effet que 03B8n soit voisin de zéro afin que le niveau |m,n &#x3E; donné par

(III,A,11) puisse tendre, conformément à sa définition, vers le niveau "non perturbé"
|m,n &#x3E; lorsque 03C91 s’annule. Comme tg 03B8n = - 03C91(n) 03C9 est alors négatif (rappelons que
À et 03C91 sont supposés positifs; voir note page 33 ), il est nécessaire d’adopter
pour 03B8n la détermination comprise entre -03C0 et 0 (la détermination comprise entre 0 et

03C0 conduisant en champ statique nul à un angle 03B8n voisin de 03C0).

Il résulte clairement de (III,A,11) que les états propres de l’ato-

me habillé sont des superpositions d’états non perturbés de H0 pour lesquels la

valeur du moment cinétique total le long de Oz est constante (égale à m+n), ce qui

est bien conforme aux règles de sélection établies pour une telle polarisation au

§ I-B-3. Quant à l’énergie magnétique dans une multiplicité, elle s’écrit :

ce qui donne pour énergie des sous-niveaux de la multiplicité (En) :

Chaque multiplicité est donc constituée d’un "faisceau" de 2J+1 branches d’hyper-

boles (voir figure 16-b’ pour J = 1)centrées en 03C90 = w et se coupant pour les deux

valeurs du champ magnétique données par l’expression :

Remarque :

Il ne faut pas confondre les états |m,n &#x3E; de n donné, avec les

niveaux associés à l’anticroisement In1 de l’atome habillé dans le champ 03C90 = w.

Dans le cas d’un spin J = 1/2, il est clair par exemple que les niveaux |+ &#x3E;(h)N et

|- &#x3E;(h)N définis au § I-C-2 sont respectivement les états |-,N+1 &#x3E; et |+,N &#x3E; appar-

tenant aux multiplictés EN+1 et EN.



112

III-B. LA DESCRIPTION OPERATORIELLE DE L’ATOME HABILLE

Les résultats obtenus au paragraphe précédent nous permettent

d’établir une analogie intéressante entre les niveaux d’énergie d’un atome habillé

et ceux d’un atome libre plongé dans un "champ magnétique fictif" d’amplitude H’0 =

-03C90/03B303B1. Chaque multiplicité de l’atome habillé sous-tend en effet un espace à

2J+1 dimensions que l’on peut considérer formellement comme un niveau atomique

"fictif" de spin J, décomposé par le champ H’0 en (2J+1)"sous-niveaux Zeeman"

|m,n &#x3E;. La structure des niveaux d’énergie de l’atome habillé dans un champ H0
donné (voir figure 17) présente ainsi une grande similitude avec celle d’un atome

libre "fictif" possédant une infinité de niveaux (03B1J) équidistants, ayant tous le

même moment cinétique J et le même rapport gyromagnétique (tant que n varie peu en

valeur relative, cf. § I-C-1).

Appelons Pn le projecteur sur la multiplicité En :

Les différents projecteurs Pn vérifient manifestement les relations d’orthogonalité

et de fermeture :

qui permettent de décomposer tout opérateur de l’atome habillé et en particulier

son opérateur densité 03C1h sur les diverses multiplicités En suivant la relation :

Poursuivant notre analogie, nous voyons que les éléments de matrice des projections

"diagonales" nn03C1 h jouent le rôle des diverses populations et cohérences "Zeeman"

de notre atome "fictif", alors que les projections non diagonales nn’03C1 h 
(n~n’)

décrivent des cohérences "haute fréquence" entre niveaux atomiques "fictifs" diffé-

rents (ressemblant par exemple à des cohérences optiques ou hyperfines). Nous nous

proposons dans ce paragraphe de développer cette comparaison qui va nous permettre



Fig. 17



113

d’analyser en termes très simples les propriétés physiques de l’atome habillé en les

ramenant à celles de l’atome libre "fictif" que nous venons de définir. Nous savons

que les différentes populations et cohérences d’un système atomique libre se décri-

vent de manière particulièrement commode dans le formalisme opératoriel des tenseurs

irréductibles (que nous rappelons au § III-B-1). Nous serons donc conduits à définir

des opérateurs qui jouent pour l’atome habillé le rôle de ces opérateurs tensoriels

et nous étudierons simplement leurs propriétés (§ III-B-2). Il nous restera finalement

à relier ces opérateurs -dont la définition est purement formelle- aux grandeurs phy-

siques mesurées réellement dans une expérience (§ III-B-3).

1) Rappel sur les opérateurs tensoriels irréductibles d’un atome

libre

a) Définitions et propriétés
Avant de généraliser la notion d’opérateur tensoriel à l’atome

habillé, nous allons brièvement rappeler les propriétés fondamentales des opérateurs
tensoriels irréductibles T(k) relatifs à un système atomique libre (42) : ces opéra-
teurs possèdent 2k+1 composantes Tkq (q = -k ... k) se transformantles unes dans les

autres dans une rotation suivant la relation :

(R(k) est la matrice représentant la rotation dans un espace de spin k).

Les Tkq commutent d’autre part avec le moment cinétique J suivant les relations clas-

siques :

On utilise souvent en physique atomique (71) des opérateurs tensoriels irréducti-
bles particuliers ayant la propriété de relier sélectivement entre eux deux niveaux

seulement (03B1J) et (03B1’J’) donnés : nous appellerons JJ’03B103B1’Tkq un tel opérateur qui sera
défini dans la base standard (03B1Jm) par les éléments de matrice :
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(&#x3C; JJ’m-m’|kq &#x3E; est un coefficient de CLEBSCH-GORDAN).

Les opérateurs JJ’03B103B1’Tkq ainsi définis vérifient la condition d’ortho-

gonalité :

et la relation de conjugaison hermitique :

leur trace enfin est donnée par la relation :

seuls les tenseurs diagonaux (03B1=03B1’; J=J’) de rang nul (k=O) ayant une trace diffé-

rente de zéro.

Remarquons enfin que les opérateurs tensoriels d’ordre un JJ03B103B1T1q
définis à l’intérieur du niveau (03B1J) sont proportionnels aux composantes du moment

cinétique J de ce niveau (théorème de WIGNER-ECKART) et vérifient les relations :

Les coefficients 03B1±1(J) et 03B10(J) sont des facteurs de normalisation qui dépendent
de la taille du spin J et dont l’introduction est nécessaire pour assurer l’ortho-

normalisation des JJ03B103B1Tq1 (relation (III,B,8)). On a :

b) Décomposition des opérateurs atomiques sur les opérateurs
tensoriels irréductibles

Une des propriétés fondamentales des JJ’03B103B1’Tkq est de constituer
une base orthonormée dans l’espace de LIOUVILLE des opérateurs atomiques. En parti-

culier, on peut décomposer la matrice densité 03C1at sur cette base sous la forme :
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Les coefficients JJ’03B103B1’Ckq représentent les valeurs moyennes des opérateurs tensoriels

irréductibles dans le système atomique étudié. On a en effet, en tenant compte de

l’hermiticité de 03C1at et des relations (III,B,8) et (III,B,13) :

Ces coefficients satisfont d’autre part la condition de conjugaison complexe dé-

duite de (III,B,9) :

Si on se limite à l’étude d’un niveau atomique 03B1J donné, on décrira l’atome par la

matrice densité JJ03B103B103C1at restreinte à ce niveau :

La décomposition (III.B,16) porte en fait sur les (2J+1) premiers ordres tensoriels

(0  k  2J), car il résulte immédiatement de (III,B,7) que tous les opérateurs

JJ03B103B1Tkq sont identiquement nuls dès que k &#x3E; 2J. Si le niveau étudié possède un spin
J = 1/2, sa matrice densité se décomposera uniquement sur le tenseur d’ordre zéro

JJ03B103B1T00 (opérateur scalaire à trace non nulle décrivant la population globale du niveau)

et sur les tenseurs d’ordre un JJ03B103B1T1q (proportionnels au spin J du niveau d’après
l’équation (III,B,11))qui décrivent son orientation. Si le niveau possède un spin

J = 1, il apparaîtra dans la decomposition (III,B,16) des tenseurs d’ordre 2

JJ03B103B1T2q (opérateursquadrupolairesdécrivant l’alignement du système), etc.

2) Introduction d’une base opératorielle commode pour l’atome habillé

a) Le moment cinétique fictif de l’atome habillé
Revenons à l’étude d’un niveau atomique (03B1J) interagissant avec

le champ de radiofréquence. Nous appellerons moment cinétique fictif de l’atome habil-

lé l’opérateur j dont les éléments de matrice entre multiplicités différentes sont
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nuls et les éléments de matrice à l’intérieur d’une multiplicité identiques à ceux

du moment cinétique atomique J dans la base standard des niveaux |03B1Jm &#x3E; de l’atome

libre :

Par définition, les sous-niveaux |m,n &#x3E; de chaque multiplicité sont états propres
de l’opérateur jz avec la valeur propre m :

On peut alors mettre l’hamiltonien H de l’atome habillé sous la forme :

qui le sépare en deux parties dont l’une (n03C9Pn) représente l’énergie du "centre de
gravité" de chaque multiplicité et l’autre (03C90jz) joue le rôle d’un"hamiltonien
Zeeman" à l’intérieur de chaque multiplicité. 

b) Les opérateurs tensoriels fictifs de l’atome habillé
Nous appellerons opérateurs tensoriels fictifs de l’atome

habillé des opérateurs que nous noterons nn’kq qui possèdent des éléments de matri-
ce non nuls entre deux multiplicités n et n’ seulement de l’atome habillé et

dont les éléments de matrice entre états propres de cet atome sont identiques à ceux

d’un opérateur irréductible atomique Tk dans la base standard (03B1J) :
q

Ces opérateurs étant définis de façon identique aux opérateurs JJ’03B103B1’Tkq (cf. relation

(III.B.7) possèdent exactement les mêmes propriétés : 
- Ils vérifient notamment les relations de commutation avec le spin "fictif" j ana-

logues à (III.B,6) :
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- Ils satisfont les relations d’orthogonalité correspondant à (III,B,8) :

et la relation de conjugaison hermitique semblable à (III,B,9) :

Les opérateurs tensoriels d’ordre un définis à l’intérieur d’une multiplicité n
sont proportionnels aux composantes du spin fictif nnj défini dans cette multiplicité :
on a les relations analogues à (III.B.11) :

Enfin, les nn’kq constituent une base dans l’espace de LIOUVILLE des opérateurs
de l’atome habillé. La matrice densité 03C1h se décompose sous la forme analogue à

(III,B,13) :

Dans cette expression, les coefficientsnn’Ckq sont les valeurs moyennes dans l’état
atomique habillé des opérateurs tensoriels fictifs :

et vérifient la relation de conjugaison complexe (cf. (III,B,15))

c) Changement de base et rotations "fictives" dans les mul-
tiplicités de l’atome habillé

Nous avons adopté dans ce qui précède comme "base standard"

dans chaque multiplicité de l’atome habillé la base |m,n &#x3E; des états propres de
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l’énergie, ce qui revient à quantifier le spin fictif j le long de la direction du

champ magnétique fictif agissant sur ce spin. Ce choix n’est pas le seul possible

et nous pouvons tout aussi bien adopter n’importe quelle autre base déduite de la

précédente dans une "rotation fictive" :

Nous pouvons rattacher à cette "nouvelle base standard" de nouveaux opérateurs

tensoriels fictifs de l’atome habillé déduits des nn’kq par la même "rotation

fictive" :

Les nn’’kq ainsi définis vérifient manifestement toutes les propriétés satisfaites

par les nn’kq et constituent donc une base équivalente à celle des nn’kq
dans l’espace de LIOUVILLE de l’atome habillé. Cette base correspond simplement à

une direction de quantification du spin fictif différente de celle du champ magné-

tique fictif. Bien que ce choix puisse paraître a priori plus compliqué, nous ver-

rons qu’on peut avoir intérêt dans certains cas à adopter une telle base, notamment

lorsque le champ de radiofréquence est très intense et introduit une direction de

quantification plus commode que celle du champ fictif (cf. chapitre V).

Revenons enfin sur le qualificatif de "fictives" que nous avons

associé aux "rotations" définies par les relations (III,B,28) et (III,B,29). Bien

que ces opérations soient formellement équivalentes à des rotations dans les multi-

plicités n , il est bien clair cependant qu’elles ne décrivent en aucun cas des
rotations physiques réelles de l’atome habillé. Pour effectuer une telle rotation sur

un état |m,n &#x3E;, il faut en effet faire "tourner" simultanément l’atome et le champ

de radiofréquence. L’état obtenu à l’issue de la rotation sera donc un état atomique

habillé par des photons de radiofréquence dont la polarisation 03B5’ est différente de

celle 03B5 des photons qui "habillent" l’atome avant la rotation. Un tel état ne peut

donc évidemment pas être décrit par une superposition d’états |m,n &#x3E;, encore moins

par une superposition d’états d’une multiplicité n donnée. En d’autres termes,

les multiplicités (n) ne sont jamais des espaces irréductibles pour les rotations
réelles du système physique. En ce sens, les opérateurs j et nn’kq introduits dans

ce paragraphe ne sont pas de vrais opérateurs de moment cinétique ou de vrais opéra-
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teurs tensoriels irréductibles pour l’atome habillé (d’où le nom de fictif que nous

leur avons donné). Ils vérifient cependant un ensemble de propriétés mathématiques

qui les apparentent à de tels opérateurs et qui en font, comme nous allons le voir,

des intermédiaires de calcul très commodes pour l’étude des propriétés de l’atome

habillé.

3) Relation entre les opérateurs tensoriels atomiques et les opé-

rateurs tensoriels fictifs de l’atome habillé

Les opérateurs "fictifs" nn’kq , qui sont définis de façon purement
formelle, ne sont pas des observables directement détectées dans une expérience sur

l’atome habillé. On mesure en effet généralement dans une telle expérience une gran-
deur physique relative au système atomique seul, c’est-à-dire une grandeur produit
tensoriel de l’opérateur unité IRF de la radiofréquence par une observable atomique

Oat. Celle-ci peut se décomposer sous une forme analogue à (III,B,16) sur les opéra-

teurs tensoriels atomiques JJ03B103B1Tkq à l’intérieur du niveau (03B1J) étudié (*), si bien que

l’observable de l’atome habillé détectée s’écrit :

Chacun des opérateurs JJ03B103B1Tkq ~ IRF peut à son tour être décomposé sur les multiplicités
de l’atome habillé sous la forme d’une somme de projections :

Ce sont ces projections,que nous noterons plus simplement nn’Tkq, qui constituent les
opérateurs "physiques" de l’atome habillé et nous nous proposons, dans ce paragraphe,

(*) 
Nous nous limitons ici à l’étude d’observables définies dans un niveau atomique
donné. Nous ne décrirons donc pas les grandeurs physiques possédant une cohérence
("optique", "hyperfine" ou autre) entre deux niveaux différents. Il serait facile
d’étendre notre étude à des grandeurs de ce type. Il faudrait alors tenir compte
du couplage simultané de deux niveaux avec la radiofréquence et introduire des

opérateurs tensoriels fictifs nn’JJ’03B103B1’kq gissant entre des multiplicités différentes

de l’atome habillé dans chacun des niveaux (on devra toutefois supposer, comme

nous l’avons déjà fait au § I-E, que ces deux niveaux interagissent indépendam-
ment l’un de l’autre avec la radiofréquence).
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de les exprimer en fonction des opérateurs "fictifs" nn’kq k 
avec lesquels, comme

nous allons le voir, il ne faut pas les confondre. Nous commencerons par étudier

les cas simples où la polarisation de la radiofréquence permet d’effectuer les

calculs exactement. 

a) Les projections nn’Tkq des opérateurs tensoriels atomiques

dans les cas solubles 
Si le champ de radiofréquence est linéaire et parallèle à H0

(polarisation 03C0), les éléments de matrice des opérateurs nn’Tkq entre états propres

de l’atome habillé se déduisent immédiatement de la relation (III,A,6) :

L’élément de matrice de Tkq au second membre de cette équation impose la condition
m-m’ = q; on a alors &#x3C; nm|n’m’ &#x3E; = Jn-n’ (q 03C91 03C9) dans cette relation (cf. équation

(III,A,8)) et finalement :

Dans le cas d’un champ de radiofréquence tournant perpendiculaire à H0 , on déduit

de même de (III,A,11) la relation :

Compte tenu de la règle de sélection m" - m"’ = q et du fait que Tkq est diagonal

dans l’espace des photons de radiofréquence, on peut reécrire cette équation sous

la forme :

soit encore, d’après (III,B,1) :

L’élément de matrice au second membre de cette dernière équation impose la condition

m - m’ = q’, qui compte tenu de la présence de 03B4q+m’-m,n-n’ limite à la seule valeur
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q’ = q+n’-n la sommation sur q’. Enfin, la matrice R(k) étant unitaire et ses élé-

ments de matrice réels (elle représente une rotation autour de Oy), on obtient fina-

lement l’expression :

Les relations (III,B,32) et (III,B,33) permettent d’exprimer très simplement les

opérateurs nn’Tkq en fonction des opérateurs tensoriels "fictifs" de l’atome habillé

sous la forme :

pour un champ linéaire 03C0 et :

pour un champ tournant 03C3+.
Il apparaît ainsi clairement que les nn’Tkq sont différents des

opérateurs tensoriels "fictifs" de l’atome habillé. En particulier, ils n’obéissent

plus aux relations de commutation simples avec le moment cinétique fictif j satis-
fait par les nn’kq. Leur évolution dans le temps qui dépend de leur commutateur

avec l’hamiltonien H (III,B,19) sera donc beaucoup plus difficile à étudier.

Toutes ces raisons justifient l’introduction dans notre théorie des nn’kq qui,
malgré leur caractère artificiel du point de vue physique présentent sur les nn’Tkq
de nombreux avantages d’ordre mathématique et sont reliés à ces derniers par des

relations simples((III,B,34),(III,8,35)) que nous allons à présent généraliser

pour une polarisation quelconque de la radiofréquence.

b) Décomposition des nn’Tkq sur les nn’kq dans le cas général
Dans les deux cas de polarisation conduisant à des calculs

solubles, la projection nn’Tkq d’un opérateur de rang k se décompose sur des opérateurs
tensoriels fictifs nn’kq de même rang et les coefficients de cette décomposition ne

dépendent que de la différence n-n’=r des indices des multiplicités correspondantes
et non pas séparément de n et de n’. Nous montrons en Appendice IV que ces résultats,

qui sont liés au caractère dipolaire magnétique du couplage entre l’atome et la ra-

diofréquence et à l’invariance par translation du diagramme d’énergie de l’atome

habillé, sont valables dans le cas d’une polarisation quelconque de la radiofréquence
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pour laquelle les équations (III,B,34) et (III,B,35) se généralisent sous la forme :

La projection n,n-rTkq se décompose ainsi en général sur l’ensemble des opérateurs
tensoriels irréductibles de l’atome habillé opérant entre les multiplicités n et
n-r et de même rang k que l’opérateur tensoriel atomique considéré. Les coefficients

opératoriels (r)Akqq’ dépendent évidemment de la polarisation 03B5 et en général des pa-
ramètres 03C9, 03C90, 03C91. Dans le cas d’un champ linéaire en polarisation 03C0 ils s’écrivent :

et pour un champ tournant 03C3+ :

Les coefficients (r)Akqq, vérifient un certain nombre de propriétés -démontrées en
Appendice IV- qui résultent notamment des relations de conjugaison hermitique et

d’orthogonalité satisfaites par les opérateurs Tkq et nn’kq . Insistons ici sur
une propriété essentielle de ces coefficients : ils sont indépendants de la taille

du spin J dès lors que la condition J  2k nécessaire pour que les opérateurs tenso-

riels de rang k puissent être définis dans le niveau atomique est remplie. Cette

indépendance par rapport à la taille du spin se constate aisément sur les équations

(III,B,37) et (III,B,38) et nous la démontrons de façon générale en Appendice IV

pour une polarisation quelconque de la radiofréquence. C’est l’un des grands avan-

tages de ce formalisme opératoriel que de "condenser" toute "l’information" contenue

dans les fonctions d’onde de l’atome habillé sous une forme qui ne dépend pas de la

taille du spin, ce qui conduit finalement à réaliser une grande économie de calculs.

Pour déterminer un coefficient (r)Akqq, donné, il suffira par exemple de considérer

le spin le plus petit (J = k/2) compatible avec l’existence d’une grandeur tenso-

rielle d’ordre k et d’écrire pour cette valeur du spin l’élément de matrice entre

deux états |m,n &#x3E; et |m-q’,n-r &#x3E; de l’opérateur atomique Tkq. A partir des équations
(III,B,20) et (III,B,36), on obtient immédiatement l’expression qui nous sera utile

par la suite :
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III-C. DESCRIPTION D’UNE EXPERIENCE DANS LE FORMALISME OPERATORIEL : GENERALISATION

DE LA NOTION DE REFERENTIEL TOURNANT

Compte tenu des équations (III,B,30) et (III,B,31), le signal
détecté dans une expérience se met sous la forme générale :

qui, d’après (III,B,36), s’écrit encore :

Pour calculer ce signal, il nous faut donc établir l’équation d’évolution satisfaite

par les différentes composantes tensorielles fictives &#x3C; n,n-rkq &#x3E; c’est-à-dire

encore transcrire l’équation pilote (II,C,13) de l’atome habillé dans la base opé-
ratorielle introduite au paragraphe précédent. Le passage des Tkq aux kq (de l’équa-
tion (III,C,1) à (III,C,2)) complique légèrement l’expression du signal mais simplifie
considérablement, comme nous l’avons déjà signalé, la forme des équations d’évolution

en raison des relations de commutation simples entre jz (qui intervient dans l’hamil-

tonien (III,B,19)) et les kq. Nous allons montrer effectivement dans ce paragraphe
que l’équation pilote satisfaite par les &#x3C; kq &#x3E; peut, moyennant certaines transfor-

mations simples, s’interpréter comme celle d’un spin liore plongé dans le champ sta-

tique fictif H’0, point de vue qui généralise au cas d’une polarisation quelconque
de la radiofréquence le passage classique au référentiel tournant.

1) L’équation de Bloch pour les opérateurs tensoriels "fictifs"

de l’atome habillé

Pour établir cette équation, il suffit de multiplier les deux

membres de (II,C,13) par les différentes composantes nn’kq et de prendre la trace
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des produits obtenus. Les calculs correspondants sont effectués en Appendice IV.

On a intérêt pour les mener à bien à décomposer la matrice de pompage atomique
sous une forme analogue à (III,B,16) :

et à adopter pour les opérateurs tensoriels "fictifs" une représentation d’inter-

action définie par la relation :

ce qui permet d’éliminer dans le mouvement propre des cohérences de l’atome habillé

l’évolution à la "haute fréquence" r03C9.

L’équation pilote obtenue pour la valeur moyenne &#x3C; n,n-rkq &#x3E; s’écrit alors :

Au deuxième membre de cette équation, le premier terme décrit le pompage des diffé-

rentescomposantes tensorielles de l’atome habillé; le second terme décrit une rela-
xation isotrope avec une seule constante de temps 0393 (nous avons également déterminé

en Appendice IV l’équation pilote des nn’kq dans le cas où la relaxation prend

une forme beaucoup plus générale et permet de coupler entre eux plusieurs niveaux

atomiques différents. L’équation obtenue dans ce cas sera utile au chapitre V).Le

dernier terme de (III,C,5) décrit enfin la précession de Larmor de l’opérateur tenso-

riel fictif en représentation d’interaction, dans le champ fictif H’0 = -03C90/03B303B1.
Il apparaît clairement sur (III,C,5) que l’évolution des différentes composantes

&#x3C; n,n-rkq &#x3E; de l’atome habillé est indépendante de r et ne dépend finalement de

n que par le coefficient P(n) décrivant la distribution des photons dans le mode

du champ de radiofréquence envisagé (*). Il en résulte que le quotient par P (n)

(*) 
En fait, l’équation pilote dépend également implicitement de n par l’intermé-
diaire des coefficients opératoriels qui sont fonction de 03C91 =203BB n; on peut
négliger cependant la variation de 03C91 sur la largeur de la distribution (n).
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des diverses cohérences de l’atome habillé de n et n-r quelconques, qui sont excitées

de la même façon et subissent au cours du temps exactement la même évolution, sont

égales à tout instant. Ceci nous conduit à définir, à la place de toutes ces quanti-
tés, une composante tensorielle réduite unique :

qui peut encore s’écrire, en faisant r = 0 et en remarquant que l’on a évidemment

Cette composante réduite ne dépend donc plus directement ni de n ni de r’ et son

évolution est décrite par l’équation pilote :

dans laquelle la distribution J(n) des photons dans le champ a totalement disparu.
Montrons enfin que cette distribution disparaît également de

l’expression (III,C,2) du signal lorsqu’on l’exprime en fonction des composantes
réduites « Lkq » . Compte tenu de (III,C,4) et (III,C,6), (III,C,2) s’écrit en

effet :

La sommation sur n dans cette dernière expression (03A3 J(n) = 1) fait bien disparaî-

tre J (n) et donne finalement :

Ainsi, la description quantitative de n’importe quelle expérience sur l’atome habillé

s’effectue en 2 étapes :

a) On détermine l’évolution des « L(k)q » à l’aide de (III,C,8).

b) On reporte les solutions obtenues dans (III,C,9) pour calculer le signal.
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La forme de l’équation (III,C,8) est identique à celle qui repré-

senterait l’évolution des composantes tensorielles d’un atome libre soumis à un pro-

cessus de pompage modulé. Ceci nous conduit, comme nous le montrons à présent, à dé-

crire l’expérience réalisée sur l’atome habillé en lui associant une "expérience équi-

valente" effectuée sur un système de spins en absence de radiofréquence.

2) Problème équivalent dans le référentiel "tournant généralisé"

Une expérience de résonance magnétique effectuée dans le champ sta-

tique H0 en présence de la radiofréquence est caractérisée par les paramètres 03BBkq décri-
vant le pompage des spins et Okq précisant l’observable détectée. Elle dépend également

des processus de relaxation atomiques que nous supposons ici définis par une constante

de temps unique 1/0393. A cette expérience réelle, schématisée par le diagramme 1 ci-des-

sous, les équations (III,C,8) et (III,C,9) suggèrent d’associer l’expérience fictive

équivalente symbolisée par le diagramme n° 2 : l’atome se trouve plongé dans un champ

Diagramme n° 1 symbolisant

l’expérience réelle

Diagramme n° 2 symbolisant

l’expérience équivalente
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H’0 dont l’amplitude contient toute l’information utile relative aux énergies propres

de l’atome habillé. Le champ de radiofréquence a disparu. La relaxation reste décrite,

comme dans l’expérience réelle, par la constante de temps unique 1/0393. Tous les effets

liés à la contamination des fonctions d’onde sont contenus dans les coefficients opé-

ratoriels qui modifient les facteurs de pompage et de détection (*), lesquels devien-
nent modulés aux fréquences harmoniques de 03C9. Nous avons déjà interprété ces modula-

tions au chapitre II en termes de circulation de cohérence entre l’atome et le champ

quantifié. Nous pouvons en donner ici une autre explication : le fait que l’on puisse

se ramener au problème simple d’un spin libre dans un champ statique suggère que
l’ensemble des transformations conduisant aux équations fondamentales (III,C,8) et

(III,C,9) constitue en quelque sorte l’analogue quantique, dans le cas d’une polarisa-

tion quelconque de la radiofréquence, du passage classique dans le référentiel tour-

nant ; cette analogie nous conduit à une interprétation simple des modulations du

pompage et de la détection; il est en effet normal qu’un pompage continu dans le ré-

férentiel du laboratoire devienne modulé dans le référentiel tournant; de même un

signal statique dans ce dernier référentiel doit évidemment donner naissance à un

signal modulé dans le référentiel du laboratoire ...

La forme (III,C,8) donnée aux équations de BLOCH de l’atome habil-

lé apparaît ainsi beaucoup plus simple que celle de l’équation générale (II,C,18)

établie au chapitre précédent : elle limite en effet les calculs à la détermination

de 03C90 et des coefficients (r)Akqq, qui définissent le passage au "référentiel tournant";
elle ramène également un problème à une infinité de dimension dans l’espace des états

de l’atome habillé à l’étude beaucoup plus simple d’un système à (2J+1) niveaux seu-

lement ; elle met enfin clairement en évidence un certain nombre de propriétés très

importantes du signal détecté sur une observable tensorielle atomique dans une

expérience quelconque.

3) Propriétés générales du signal détecté sur une observable

tensorielle atomique

Il résulte manifestement des équations (III,C,8) et (III,C,9) que

(*) 
Dans le cas d’un processus de relaxation plus complexe, nous montrons en Appen-
dice IV que l’amortissement des composantes tensorielles réduites « Lkq » subit,
comme leur pompage et leur détection, une modification dépendant des q coeffi-
cients opératoriels (r)Akqq, (voir chapitre V).
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le signal détecté sur une observable tensorielle de rang k donnée ne peut dépendre

que de l’excitation 03BBkq, des observables tensorielles de même rang k dans le système

atomique. En d’autres termes, le couplage du système atomique avec le champ de radio-

fréquence ne peut en aucun cas coupler entre elles des observables tensorielles

d’ordres différents. Ce résultat, évident si l’on traite le champ de radiofréquence

classiquement (22), provient du caractère dipolaire magnétique de l’hamiltonien
d’interaction entre l’atome et la radiofréquence et correspond dans notre formalisme

quantique au fait que les coefficients opératoriels (r)Akqq, ne "mélangent" pas entre
eux les ordres tensoriels.

D’autre part, le signal détecté ne dépend pas, toutes choses

égales par ailleurs, de la taille du spin sur lequel l’expérience a été réalisée.

Ce résultat découle simplement de l’indépendance par rapport à J des coefficients

opératoriels qui interviennent dans les équations (III,C,8) et (III,C,9). Il en

résulte que les différents effets observables en orientation (k = 1) sont les mêmes

quel que soit J et identiques à ceux qu’on peut observer sur un spin 1/2 de même

rapport gyromagnétique; de même les différents signaux détectés en alignement (k = 2)

sont les mêmes que ceux qu’on peut observer sur un spin J = 1, etc. Dans la mesure

où les méthodes de détection optiques utilisées dans cette étude ne nous permettent

de mesurer que l’orientation ou l’alignement du système atomique (72), nous consta-

tons que toutes les propriétés de l’atome habillé pourront s’analyser à l’aide des

diagrammes d’énergie d’un spin 1/2 (figures 7) ou d’un spin 1 (figures 16), même si

la taille effective du spin sur lequel l’expérience est réalisée est plus grande

(J = 3/2 pour l’état fondamental du 201Hg par exemple).

4) Les équations de Bloch dans le cas particulier de l’orientation

Nous terminerons ce chapitre en explicitant les équations (III,C,8)

et (III,C,9) dans le cas où l’on s’intéresse à l’évolution de l’orientation atomique

(k = 1). Il peut alors être utile de mettre ces équations sous une forme légèrement

différente qui fait apparaître les composantes du moment cinétique plutôt que celles

des opérateurs tensoriels. Appelons &#x3C; J &#x3E; 0 le "vecteur de pompage" représentant la

valeur stationnaire du spin atomique introduit dans le système atomique sous l’effet

des seuls processus de pompage et de relaxation (c’est-à-dire encore en champ

statique et de radiofréquence nuls); &#x3C; J &#x3E;0 est relié aux coefficients de pompage 03BB1q

par les relations déduites de (III,B,11) :
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D’autre part, la composante tensorielle réduite « L1q » peut s’écrire,

d’après (III,C,7) et (III,B,24) :

en définissant le spin fictif "réduit" de l’atome habillé par la relation analogue

à (III,C.7) :

Finalement, compte tenu de (III,C,10, 11 et 12),l’équation pilote du spin fictif

se met sous une forme qui dépend explicitement des composantes du vecteur de

pompage &#x3C; J &#x3E;0 :

Enfin, l’expression générale du signal détecté sur la composante &#x3C; Jq" &#x3E; de l’orien-

tation atomique se met sous la forme déduite de (III,C,9)

Nous disposons à présent de l’ensemble des formules générales qui vont nous permet-

tre de calculer explicitement de façon très simple divers types d’expériences réa-

lisables sur l’atome habillé.
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C H A P I T R E I V

LE CALCUL DES RESONANCES MAGNETIQUES DE COHERENCE

DANS LE FORMALISME DE L’ATOME HABILLE 

INTRODUCTION 

Nous nous proposons de décrire dans ce chapitre les divers

signaux de détection correspondant aux résonances magnétiques de cohérence. Nous

avons, au chapitre I (§ I-D-2), donné une interprétation physique de ces résonances

en nous limitant à une description semi-qualitative des signaux statiques qui leur

sont associés. Le formalisme introduit au chapitre précédent va nous permettre de

compléter cette description en calculant explicitement les divers signaux modulés

détectés en orientation et en alignement sur ces résonances. Nous présenterons
ainsi sous une forme globale et synthétique un ensemble d’effets résonnants dont

l’étude n’a été effectuée jusqu’à présent que dans certains cas particuliers et

dans des formalismes semi-classiques variés ne permettant pas de mettre clairement

en évidence l’unité des phénomènes observés.

Nous commencerons (§ IV-A) par une étude générale du signal réson-

nant dans laquelle nous indiquerons comme on peut, au voisinage d’un croisement de

niveaux de l’atome habillé, isoler les termes séculaires importants qui contribuent

à la résonance et mettre en évidence dans l’expression du signal un facteur d’exci-

tation et un facteur de détection dont nous étudierons les propriétés. Nous précise-

rons ensuite les conditions générales que doit satisfaire le pompage atomique pour

qu’on puisse observer ces signaux (§ IV-B); nous montrerons notamment qu’il n’est

pas toujours nécessaire, pour les détecter, d’exciter de la cohérence Zeeman dans

la vapeur atomique et que certaines résonances magnétiques de cohérence peuvent,

contrairement à celles qui ont été étudiées jusqu’à présent, apparaître en pompage

purement longitudinal. Nous passerons enfin en revue toutes les résonances magné-

tiques de cohérence détectables en orientation (§ IV-C) et en alignement (§ IV-D).

Remarque :

Ce chapitre d’application du formalisme de l’atome habillé n’est

pas indispensable à la compréhension des chapitres théoriques suivants. Il est donc
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possible d’en différer la lecture et de passer directement au chapitre V.

IV-A. ETUDE GENERALE DU SIGNAL RESONNANT

1) Expression générale du signal. Séparation des résonances de

croisement et d’anticroisement de niveaux

Les résonances magnétiques de cohérence apparaissent dans des ex-

périences réalisées en pompage atomique continu. On calculera donc les signaux réson-

nants correspondants en déterminant la solution stationnaire de (III,C,8) avec un

terme source 03BBkq indépendant du temps :

et en reportant cette solution dans l’expression (III,C,9) du signal ; on obtient

alors pour la détection d’une observable tensorielle de rang k :

(on a effectué le changement d’indice r - s = s’).

Le calcul général que nous venons de faire, qui ne spécifie pas

encore les conditions expérimentales dans lesquelles nous nous plaçons (caractéristi-

ques du pompage utilisé, valeur du champ magnétique statique, polarisation de la ra-

diofréquence) s’applique aussi bien aux résonances magnétiques de cohérence qu’aux

résonances magnétiques à un ou plusieurs quanta : on voit en effet apparaître sur

l’expression (IV,A,2) tous les signaux résonnants associés aux croisements et anti-

croisements du diagramme d’énergie de l’atome habillé dont nous avons déjà donné

une interprétation physique générale (§ I-D et II-D). Les résonances d’anticroise-

ment correspondent sur (IV,A,2) aux extrémums de la fonction 03C90(03C90) et aux varia-

tions rapides lorsqu’on balaie 03C90 des coefficients opératoriels présents au numéra-

teur de cette expression. Ces résonances ne seront pas étudiées ici, car elles cor-

respondent à des effets classiques dont nous avons d’ailleurs donné une interpréta-

tion qualitative au chapitre I. Les modulations observables sur ces résonances sont
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également bien connues et correspondent par exemple au phénomène classique de préces-
sion du moment transversal à la fréquence 03C9 dans une expérience de résonance magnéti-

que.

Nous nous limiterons donc ici à une étude des résonances de croise-

ment de niveaux dont il est facile de voir qu’elles sont associées aux annulations des

dénominateurs d’énergie de l’expression (IV,A,2) : la condition de résonance :

correspond en effet manifestement à l’intersection de deux niveaux |m,n &#x3E; et

|m-q,n-s &#x3E; appartenant aux multiplicités n et n-s de l’atome habillé. Ces réso-

nances sont d’autre part, comme nous l’avons déjà signalé, beaucoup plus faciles à

calculer dans notre formalisme que les transitions à plusieurs quanta car les coef-

ficients opératoriels qui décrivent les contaminations des fonctions d’onde peuvent
être généralement considérés comme constants sur le profil de la raie, ce qui n’est

pas le cas pour les résonances d’anticroisement.

Il existe deux cas de polarisation où les calculs peuvent s’effec-

tuer exactement et conduire à une expression rigoureuse du signal détecté. Pour un

champ de radiofréquence en polarisation 03C0, (IV,A,2) devient compte tenu de (III,A,9)

et (III,B,37) :

Pour un champ de radiofréquence 03C3+ , compte tenu de (III,A,12) et (III,B,38), on

obtient après un calcul simple :

Le signal donné par l’expression générale (IV,A,2) ou les solutions particulières

(IV,A,4) et (IV,A,5) comporte un très grand nombre de termes et son calcul explicite

peut être considérablement simplifié si l’on remarque que seul un petit nombre d’entre

eux est généralement susceptible de résonner en un point de croisement.
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2) Séparation des termes séculaires

On peut, dans la sommation (IV,A,2), éliminer d’emblée les termes

correspondant à q = 0, car leurs dénominateurs sont indépendants du champ magnétique
et ils ne peuvent donc pas subir de variation résonnante.

D’autre part, les quantités 03C9 et 03C90 étant fixées en un point de

croisement, la condition (IV,A,3) ne peut être réalisée que pour un couple (ou un petit

nombre de couples) desvaleurs des indices s et q. Par exemple, dans le cas d’un champ

de radiofréquence en polarisation 03C0 et d’un signal détecté en orientation (k = 1;

q = ±1, 0), la condition de résonance s03C9 + q03C90 = 0 sera remplie au voisinage du croise-

ment de niveaux 03C90 = 03C9 si l’on choisit pour s et q les couples de valeurs s = 1, q = -1

ou s = -1, q = 1. Pour calculer le signal résonnant, on pourra dans (IV,A,2) limiter

la sommation sur s et q à ces couples particuliers que nous noterons (s0, q0) et négli-

ger la contribution non résonnante de tous les autres termes de la sommation (approxi-

mation séculaire). 

Le signal détecté sur une modulation donnée s’w peut alors se mettre

sous la forme d’une somme de contributions correspondant à chacun des couples (s0,q0) :

avec :

La contribution S(k)s0,q0 (s’03C9) au signal se présente ainsi comme le produit d’un terme

modulé et résonnant au croisement de niveaux par deux facteurs d’intensité (entre

accolades dans (IV,A,7)) dépendant des coefficients opératoriels et des conditions

de pompage et de détection; nous allons étudier ces deux facteurs plus en détail, ce

qui nous permettra de retrouver un certain nombre de caractéristiques des signaux réson-

nants déjà signalées au chapitre II.

3) Le facteur d’excitation

C’est le premier terme entre accolades dans (IV,A,7). Il ne dépend

que des conditions du pompage (03BBkq,) et du croisement de niveaux envisagé (par l’inter-
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médiaire de so, q0) , mais il est par contre indépendant des conditions de la détec-

tion (observable 0at et modulation s’w détectées). Compte tenu de (III,B,39), ce

facteur peut s’écrire :

Cette quantité est proportionnelle à l’élément de la matrice hermitique 03BBatp (donnée

par (III,C,3)] entre les deux niveaux |m,n &#x3E; et |m-q ,n-s0 &#x3E; qui se croisent dans le

champ résonnant;pour exciter une résonance de croisements de niveaux de l’atome habil-

lé, il faut donc, quelle que soit l’observable et la modulation détectées, que la ma-

trice de pompage possède un élément de matrice non nul entre deux des niveaux propres

de l’atome habillé qui se croisent. Nous retrouvons ainsi dans le formalisme tensoriel

ce résultat important, déjà signalé au chapitre II (remarque de la page 93 ).

4) Le facteur de détection

C’est le deuxième terme entre accolades dans (IV,A,7). Il est to-

talement indépendant des conditions du pompage et ne dépend que du croisement de ni-

veaux envisagé (s0,q0) et des caractéristiques de la détection (observable 0at et

modulation s’03C9). On peut l’écrire, comme le facteur d’excitation, sou s la forme :

Ce facteur est donc proportionnel à l’élément de matrice de l’observable détectée

0at entre deux niveaux |m,n &#x3E; et |m-qn, n-s0-s’ &#x3E; qui passent au point de croisement

à une distance s’03C9 correspondant à la fréquence de la modulation détectée. On retrou-

ve ici encore un résultat général établi au chapitre II (remarque, pages 93-94).
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IV-B. ETUDE DES CARACTERISTIQUES DU POMPAGE

Comme nous venons de le voir, il est necessaire, pour observer

n’importe quelle résonance de croisement de niveaux sur l’atome habillé de réaliser

grâce au pompage atomique une excitation "cohérente" de deux niveaux de l’atome

habillé qui se croisent. Nous nous proposons ici d’étudier les propriétés générales

que doit satisfaire le pompage pour qu’une telle excitation soit possible. Nous abor-

derons successivement le cas des signaux détectés en orientation et en alignement.

1) Signaux de croisement de niveaux en orientation : Nécessité

d’un pompage transversal

L’excitation d’une résonance de cohérence en orientation nécessite

toujours des conditions de pompage atomique transversal. Nous avons signalé ce résul-

tat au chapitre I (§ I-D-2) lorsque nous avons effectué une étude qualitative des ré-

sonances de croisement de niveaux d’un spin 1/2. Nous sommes à présent en mesure de

donner une démonstration générale de ce résultat, valable quelle que soit la nature

du croisement de niveaux étudié (1ère ou 2e espèce) ou encore la modulation s’03C9 dé-

tectée. Nous allons montrer en effet que l’on ne peut pas observer un croisement de

niveaux en orientation (k = 1), à l’aide d’un pompage longitudinal (q’ = 0). Il fau-

drait pour que cela soit possible que la condition découlant de (IV,A,8) :

soit remplie. T10 étant proportionnel à Jz cette condition implique que Jz possède

un élément de matrice non nul entre deux niveaux de l’atome habillé qui se croisent;

or ce résultat est précisément incompatible avec l’existence de ce croisement de ni-

veaux. Nous pouvons le montrer simplement par le raisonnement suivant : l’orthogona-

lité de deux états propres quelconques |m,n &#x3E; et |m’,n’ &#x3E; de l’hamiltonien H permet
d’écrire la relation :

valable quel que soit le champ magnétique Ho. En remarquant que la dérivée de H
par rapport à 03C90 est égale à Jz :
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On obtient immédiatement en dérivant (IV,B,2) la relation :

dans laquelle |~m,n ~03C90 &#x3E; et | ~m’,n’ ~03C90 &#x3E; représentent les dérivées des états propres
de l’atome habillé par rapport à 03C90. Si les deux niveaux |m,n &#x3E; et |m’,n’ &#x3E; se croi-

sent, on a au point de croisement la condition : 

qui permet de reécrire (IV,B,4) sous la forme :

Le produit scalaire de deux états propres de H est égal à zéro et indépendant de

03C90; il s’ensuit qu’au point de croisement le premier terme de (IV,B,5) est nul et

qu’il en est donc de même du second, ce qui démontre bien l’impossibilité de réaliser

la condition (IV,B,1). Pour que le facteur d’excitation (IV,A,8) soit différent de

zéro, il faut donc que l’on ait q’ ~ 0 et que le pompage atomique soit transversal.

En d’autres termes, une excitation "cohérente" des niveaux d’énergie de l’atome habil-

lé qui se croisent nécessite toujours, en orientation, l’excitation d’une cohérence

Zeeman du système atomique.

2) Signaux de croisement de niveaux en alignement

Dans ce cas, la démonstration précédente n’est manifestement plus

valable. Deux cas fondamentalement différents se présentent, suivant qu’on étudie

un croisement de niveaux de première ou de deuxième espèce.

a) Croisement de 1ère espèce : nécessité d’un pompage transversal
Si le croisement de niveaux est de première espèce, nous savons

que les niveaux qui se croisent ne peuvent, dans leur décomposition sur les états

propres de H0 contenir aucun état commun (cf.§I-A-3-a).Si le pompage est longitu-
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dinal (03BBatp proportionnel à T20), il est facile de voir que tous les éléments de matrice
de 03BBatp entre deux niveaux appartenant à un tel croisement sont nuls : en effet, la ma-

trice de pompage,qui est évidemment diagonale par rapport aux photons de radiofréquen-

ce, l’est aussi dans ce cas par rapport aux états atomiques; elle est donc diagonale

dans la base des états propres de H0 et ne peut posséder d’élément de matrice dif-

férent de zéro entre deux niveaux de l’atome habillé ne contenant aucun état propre

commun. En conséquence, il est nécessaire de réaliser un pompage atomique transversal

pour exciter de façon cohérente un tel croisement de niveaux. Remarquons que ce rai-

sonnement s’applique également à l’orientation. La propriété démontrée au paragraphe

précédent est cependant plus générale puisqu’elle est valable aussi bien pour les

croisements de première que de deuxième espèce, ce qui n’est pas, comme nous allons

le voir maintenant, le cas pour les signaux en alignement.

b) Croisements de 2e espèce en alignement : possibilité d’un
pompage longitudinal

Si le croisement de niveaux est de 2e espèce, il est, comme

nous l’avons signalé au § I-A-3-a, possible de trouver des états propres de H0 com-

muns dans la décomposition de deux niveaux de l’atome habillé qui se croisent. Aucune

règle de sélection ne s’oppose dans ce cas à l’existence d’un élément de matrice non
2

nul de T0entre ces deux niveaux. Il est alors possible de réaliser, même en pompage

longitudinal, une excitation cohérente de l’atome habillé. En d’autres termes, il

n’est pas nécessaire dans ce cas que le pompage soit cohérent dans la base des états

propres "non perturbés"de H0 pour l’être dans celle de l’hamiltonien total H de

l’atome habillé : on peut donc observer les résonances de cohérence associées aux

croisements de niveaux de deuxième espèce de cet atome sans exciter par le pompage

des cohérences Zeeman dans le système atomique. Nous analyserons en détail au chapitre V

(§ V-A-4-d) le cas de la résonance de croisement de niveaux qui apparaît en alignement,

en champ nul, pour une polarisation linéaire de la radiofréquence (figure 16-d) et nous

donnerons sur cet exemple précis une interprétation physique de ce résultat qui peut

a priori paraître paradoxal dans la mesure où on associe généralement l’observation

des résonances de cohérence à une excitation "cohérente" des sous-niveaux Zeeman ato-

miques.

Remarque :
Les résonances magnétiques de cohérence associées aux croisements

de deuxième espèce que nous venons de définir semblent s’apparenter à des résonances

magnétiques ordinaires dans la mesure où on peut les observer dans des conditions
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de pompage longitudinal ne permettant de préparer que les populations du système
atomique non perturbé. Nous devons bien remarquer cependant que les propriétés de
ces résonances les distinguent fondamentalement des résonances d’anticroisement :
en particulier, comme pour toute résonance de croisement, leur largeur est propor-
tionnelle à la largeur naturelle 0393 des niveaux qui se croisent et s’annule lorsque
0393 tend vers zéro, ce qui n’est jamais le cas pour les résonances magnétiques ordinai-
res qui subissent toujours un élargissement supplémentaire proportionnel à la force
de l’anticroisement auquel elles sont associées.

IV-C. ETUDE DES RESONANCES MAGNETIQUES DE COHERENCE DETECTEES EN ORIENTATION

Nous nous proposons dans ce paragraphe de calculer explicitement
les divers signaux résonnants de croisement de niveaux détectés en orientation, tels

qu’ils résultent des formules (IV,A,2), (IV,A,4) ou (IV,A,5) dans lesquelles on fait

k = 1. Le pompage atomique devant être, dans ces conditions, toujours transversal,

nous le supposerons orienté le long de 0x et nous mettrons le terme source 03BB
1q

sous la forme déduite de (III,C,10) :

Nous allons passer successivement en revue les divers cas de polarisation de la radio-

fréquence en rappelant qu’a priori, les signaux résonnants susceptibles d’apparaître
en orientation doivent être, quelle que soit la taille effective du spin, identiques

à ceux que l’on obtiendrait dans le cas J = 1/2. Nous vérifierons en particulier sur

les formules obtenues dans chaque cas de polarisation que les résonances observées

ne peuvent se situer que dans les champs magnétiques où il apparaît un croisement

de niveaux dans le diagramme d’énergie d’un spin 1/2, à l’exclusion de tous les croi-

sements de type "non entiers" tels que 03C90 = p03C9/q qui apparaissent dans les diagrammes

dès que J &#x3E; 1/2.
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1) Champ de radiofréquence tournant en polarisation 03C3+

L’expression du signal s’obtient dans ce cas simplement en faisant

k = 1 dans (IV,A,5).

a) Position des résonances observables
L’annulation du dénominateur d’énergie dans (IV,A,5) s’exprime

par la condition :

Cette annulation ne conduira à un effet résonnant lorsqu’on varie 03C90 que si les quan-

tités q et q+s, qui doivent être comprises entre -1 et +1, sont simultanément diffé-

rentes de zéro. On ne conservera donc dans (IV,A,5) que les termes séculaires pour

lesquels on a :

soit encore :

Les croisements observables correspondront donc, puisque s0 = 0, aux deux points

d’intersection de deux niveaux appartenant à la même multiplicité de l’atome habillé.

Ces points se situent dans les champs 03C90 vérifiant l’équation (III,A,14) :

Nous retrouvons ainsi de façon générale le résultat établi au § I-D-2 à propos des

signaux statiques associés à ces résonances sur un spin 1/2.

b) Les modulations détectées
La quantité q+s+s’, qui représente l’ordre de la composante

de l’orientation détectée (cf. équation (IV,A,5)) doit être, puisque k = 1, comprise

entre -1 et +1. Il s’ensuit, compte tenu de (IV,C,3), (q+s = ±1), que s’ est nécessai-

rement compris entre -2 et +2 : les seules modulations détectables correspondent donc

aux fréquences ±203C9, ±03C9 et à la fréquence 0 (signal statique). D’autre part, les modu-

lations impaires ±03C9 ne peuvent être détectées que sur une observable longitudinale

(on a en effet nécessairement q+s+s’ = 0 si s’ = ±1); enfin les modulations "paires"

(±203C9 et signal statique) correspondent à une détection transversale (q+s+s’ = ±1 si
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s’ = 0, ou ±2).

c) Intensité des signaux résonnants
Le calcul des signaux résonnants s’effectue immédiatement en ne

gardant que les termes séculaires de l’expression (IV,A,5) et en remplaçant les élé-

ments de matrice de R(1) par leur expression en fonction de l’angle 03B8 (voir Appendice
III). Pour fixer les idées, nous supposerons que les modulations 0 et 203C9 sont détectées

sur le moment transversal &#x3C; Jx &#x3E; et la modulation 03C9 sur le moment longitudinal &#x3C; Jz &#x3E;.

On obtient alors simplement, compte tenu de (IV,A,5), (III,B,11) et (IV,C,1) :
- Signal statique :

- Signal modulé à 2w :

- Signal modulé à w :

Rappelons que dans ces expressions 03B8 est défini par la relation (I,C,6).

Pour calculer l’intensité d’une résonance correspondant à une valeur donnée de 03C9, il

faut donc déterminer la position du croisement associée à cette valeur du couplage

(équation (III,A,14)), ce qui permet d’obtenir la valeur du paramètre 03B8 à reporter
dans les formules (IV,C,4), (IV,C,5) et (IV,C,6). Les signaux modulés apparaissent

comme une somme de courbes d’absorption et de dispersion de Lorentz en quadrature.

Rappelons enfin que lorsque l’intensité de la radiofréquence augmente, les deux ré-

sonances viennent se rejoindre en 03C90 = 03C9 et disparaissent lorsque 03C91 &#x3E; w. Avant de se

rejoindre, elles subissent un élargissement dû à la diminution de la pente des niveaux

qui se croisent. Si l’on veut calculer dans cette région la forme du signal, on ne

peut plus séparer les contributions des deux résonances ni négliger la variation du

paramètre 03B8 sur le profil de la raie. Ces résonances ont été étudiées en détail dans

la thèse de 3e cycle de M. LE DOURNEUF (73). Nous reviendrons sur l’étude expérimen-
tale effectuée dans cette thèse au chapitre IX.
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2) Champ de radiofréquence en polarisation 03C0

L’expression du signal résonnant s’obtient alors en faisant k = 1

dans (IV,A,4).

a) Position des résonances observables
L’annulation du dénominateur d’énergie dans (IV,A,4) s’exprime

par la condition :

q étant égal à ±1, on observera un spectre complet de résonances 03C90 = ±s03C9. Ce spectre

correspond bien à l’ensemble des croisements de niveaux observables avec cette pola-

risation de la radiofréquence dans le diagramme d’énergie d’un spin 1/2 (voir figure

7-a).

b) Modulations détectées
Aucune condition ne limite, sur l’expression (IV,A,4), l’ordre

de la modulation détectée : tous les harmoniques s’w de la radiofréquence seront donc

observables. Remarquons cependant que la condition q ~ 0 impose à la détection d’être

transversale, quel que soit l’harmonique observé.

c) Intensité des signaux résonnants

Supposons pour fixer les idées une détection du moment cinétique

le long de Ox. On obtient alors immédiatement l’expression du signal modulé à la fré-

quence s’03C9 et résonnant dans le champ 03C90 = sw sous la forme :

Nous retrouvons ainsi l’expression classique des résonances paramétriques (15)(17)(18)

qui apparaissent sur des signaux en quadrature prenant la forme de courbes d’absorption

et de dispersion de Lorentz. Il est clair d’après (IV,C,7) que ces signaux ne subissent

aucun déplacement ni élargissement radiatif, quelle que soit l’intensité de la radio-

fréquence. Leurs propriétés ont été étudiées en détail par N. POLONSKY (47). Nous

rappellerons brièvement les vérifications expérimentales qui ont été faites de la

formule (IV,C,7) au chapitre IX.
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3) Champ de radiofréquence en polarisation 03C3

Le calcul exact des signaux résonnants n’est plus possible dans

ce cas de polarisation; les coefficients de couplage opératoriels -ainsi que l’éner-

gie 03C90 - ne peuvent en effet être déterminés que par un calcul de perturbation. Ce

calcul se ramène d’ailleurs à celui des niveaux d’énergie et des états propres de

l’atome habillé auxquels les quantités 03C90 et (r)A1qq, sont reliées par les expressions
(III,A,4) et (III,B,39). Sans entrer dans les détails de ces calculs, nous sommes en

mesure de déduire de la formule générale (IV,A,2) l’ensemble des propriétés des ré-

sonances de cohérence observables avec cette polarisation de la radiofréquence.

a) Position des résonances observables

L’énergie 03C90 représentant la séparation des niveaux dans une

multiplicité de l’atome habillé est dans ce cas de polarisation (cf. figure 7-b)

toujours inférieure à 03C9. q étant égal à ±1, la condition de résonance (IV,A,3) ne

peut être réalisée que si l’indice s prend la valeur s0 = 0. Cette condition se

réduit alors à :

et les résonances observables correspondent aux différents points d’intersection des

niveaux de chaque multiplicité, au voisinage des champs tels que 03C90 = 2p03C9 : on re-

trouve le spectre pair de résonances associées à l’ensemble des croisements de ni-

veaux apparaissant dans ces conditions sur le diagramme d’énergie d’un spin 1/2

(cf. figure 7-b).

Au voisinage de chacun de ces points de croisement, si l’intensité

de la radiofréquence n’est pas trop importante, on peut effectuer un développement li-

mité de 03C90 autour de 03C90-2p03C9 et exprimer la condition de résonance (IV,C,8) sous la

forme :

03B42p étant le coefficient numérique de déplacement du point de croisement calculé en

Appendice II.

b) Modulations détectées
Elles dépendent du facteur de détection (formule (IV,A,9)) qui,

pour le terme séculaire s0 = 0, q0 = ±1, se met sous la forme :
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On peut montrer simplement à partir des règles de sélection satisfaites par le cou-

plage V pour cette polarisation de la radiofréquence (voir Appendice IV) que les

coefficients opératoriels (s’)A1q"±1 qui apparaissent dans cette expression ne sont

différents de zéro que si les indices q" et s’ sont de parités opposées : ainsi si

s’ est pair, q" doit être impair, c’est-à-dire nécessairement égal à ±1 et inverse-

ment si s’ est impair, q" doit être pair, donc égal à zéro. En d’autres termes, les

modulations paires sont observées en détection transversale (q" = ±1) et les modula-

tions impaires en détection longitudinale (q" = 0). Remarquons que le même résultat

a déjà été obtenu pour la polarisation 03C3+ (§ IV-C-1). Dans ce dernier cas cepen-

dant, le nombre de modulations détectées était limité alors que pour un champ de

polarisation 03C3 l’ordre de modulation s’ peut prendre n’importe quelle valeur.

c) Intensité des signaux résonnants
L’expression du signal résonnant s’obtient au voisinage d’un

croisement 03C90 = 2p03C9 en ne conservant que les termes séculaires de (IV,A,2) et en y

remplaçant 03C90 par son expression approchée (IV,C,9) :

On montre en Appendice IV que les coefficients (0)A1q’±1 et (s’)A1q"±1 qui intervien-

nent dans cette expression (rappelons que q0 = ± 1 ) sont au voisinage du croisement

03C90 = 2p03C9 d’un ordre minimum 2p et |2p-s’| en 03C91/03C9. On peut alors mettre le signal

modulé à s’03C9 et résonnant au voisinage du champ 03C90 = 2p03C9 sous la forme générale :

Ips, est un facteur numérique d’intensité entièrement calculable si on connaît les
fonctions d’onde de l’atome habillé au voisinage du croisement de niveaux. Il est

clair, d’après (IV,C,11), que le signal le plus important pour une résonance donnée

apparaît sur la modulation paire s’w = 2pw la plus proche de la fréquence de Larmor

03C90 dans le champ résonnant. Le signal statique étudié au § I-D-2 est d’ordre deux

fois plus élevé en 03C91/03C9. Nous avons étudié en détail les propriétés de toutes ces

résonances (22) et vérifié expérimentalement les prévisions de la formule (IV,C,11)

(intensités, déplacements, largeur des signaux, etc. voir chapitre IX).
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Remarque : 

La formule (IV,C,11) n’est valable qu’à la limite des couplages
faibles (03C91 03C9 &#x3C; 1). Si la radiofréquence est intense, des effets de saturation impor-
tants apparaissent sur les résonances, dont l’expression (IV,C,11) ne rend pas
compte; nous avons vu en particulier au § I-D-2 que les résonances se déplacent avec
les croisements auxquels elles sont associées jusqu’en champ nul où elles disparais-
sent en se confondant avec la résonance 03C90 = 0. La largeur des signaux résonnants,
qui sur l’expression (IV,C,11) est indépendante de 03C91, augmente notablement avant

que la résonance ne disparaisse, car la pente des niveaux associés au croisement
diminue alors fortement (voir figure n° 8). La résonance en champ nul (p = 0) voit

également sa largeur augmenter de façon considérable à ce moment. Nous décrirons
ce dernier effet en détail au chapitre suivant (effet Hanle de l’atome habillé).

Indiquons, pour achever ce paragraphe, que si le champ de radio-

fréquence est polarisé linéairement dans une direction quelconque, on n’observe plus
en orientation qu’une résonance associée au croisement de niveaux en champ nul qui
seul subsiste dans ce cas sur un spin 1/2 (voir figure 7-c). Nous n’insisterons pas

davantage pour l’instant sur cette résonance que nous étudierons en détail au chapi-
tre suivant consacré à l’atome habillé en champ statique faible. Nous avons rappelé
sur la figure 18 l’aspect du spectre des résonances magnétiques de cohérence en orien-

tation pour les diverses polarisations de la radiofréquence tel qu’il résulte de l’étu-

de que nous venons d’effectuer.

IV-D. ETUDE DES RESONANCES MAGNETIQUES DE COHERENCE DETECTEES EN ALIGNEMENT

En alignement, seules peuvent être observées, quelle que soit la

taille effective du spin, les résonances associées à des croisements de niveaux ap-

paraissant sur le diagramme d’énergie d’un spin J = 1. Ainsi, en plus des croisements

déjà observables en orientation, on pourra détecter les résonances correspondant à

un spectre "demi-entier" 03C90 = (2p+1)03C9/2. Nous allons indiquer rapidement, sans dé-

tailler les calculs comme nous l’avons fait pour l’orientation, les divers signaux
résonnants correspondant à chaque polarisation de la radiofréquence.
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+

1) Champ de radiofréquence tournant en polarisation 03C3

Les croisements de niveaux étant dans ce cas de polarisation de

première espèce (voir § III-A-4-b), le pompage atomique doit être transversal.

a) Position des résonances observables 

La condition de résonance sera toujours donnée par (IV,C,2),

mais les indices q et q+s peuvent à présent prendre les valeurs ±1 et ±2; plusieurs

cas vont donc se présenter :

(03B1) · Si on a q = q+s = ±2

ou encore q = q+s=±1

la condition (IV,C,2) s’écrira :

ce qui correspond aux deux croisements de niveaux

qui, en couplage faible, tendent vers 03C90 = 0 et 03C90 = 203C9. Il s’agit donc des

mêmes croisements que ceux qu’on observe en orientation.

(03B2) · Si on a q = ±1, q+s = ±2

la condition de résonance devient

ce qui correspond aux deux croisements de niveaux "entiers"

qui, en couplage faible, tendent vers 03C90 = -03C9 et 03C90 = 303C9.

(03B3) · Enfin, si on a q = ±2, q+s = ±1

la condition de résonance

correspond aux deux croisements de niveaux "demi-entiers"

qui, en couplage faible, tendent vers 03C90 = 03C9/2 et 03C90 = 303C9/2.



Fig - 18
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b) Les modulations observables
Dans la formule (IV,A,5), l’indice q+s+s’ doit être compris

entre -2 et +2 et q+s est égal à ±1 ou ±2; s’ peut donc varier de -4 à +4 : on

observe ainsi les modulations jusqu’à l’harmonique 4 de la radiofréquence.

Le calcul exact des signaux résonnants s’effectue aisément à

partir de (IV,A,5) et de l’expression des éléments de matrice de rotation d’un spin
k 2 (voir Appendice III). Ce calcul a d’ailleurs été effectué en détail, dans le

formalisme classique, par SERIES et al (16) qui ont étudié les propriétés des réso-
nances en alignement observées dans l’état excité 63P1 du 198Hg.

2) Champ de radiofréquence en polarisation 03C0

Le signal est donné par l’expression (IV,A,4) avec k = 2. Le

pompage doit encore être transversal car les croisements de niveaux sont toujours

dans ce cas de première espèce (voir § III-A+4-b). L’indice q pouvant prendre à

présent les valeurs ±1 et ±2, on observera un spectre "entier" 03C90 = p03C9 de résonances

(correspondant à q = ±1 ou à q = ±2 et s pair) et un spectre "demi-entier" 03C90 =

(2p+1)03C9/2 (correspondant à q = ±2 et s impair). Chaque résonance peut être détectée

sur toutes les modulations s’03C9. La détection doit toujours être transversale car q

est différent de zéro. Tout comme en orientation, il apparaît clairement d’après

(IV,A,4) que les résonances ne doivent subir aucun déplacement ni élargissement

radiatif.

3) Champ de radiofréquence en polarisation 03C3

Les signaux résonnants se calculent dans ce cas en faisant k = 2

dans (IV,A,2), les quantites 03C90 et (r)A2qq, devant être déterminées par des méthodes
d’approximation. Nous nous contenterons d’indiquer qu’au spectre pair 03C90 

= 2p03C9

de résonances déjà présentes en orientation s’ajoute un spectre "demi-entier" de

résonances 03C90 = (2p+1)03C9/2. Ces dernières résonances sont associées à des croisements

de niveaux entre multiplicités différentes de l’atome habillé et se déplacent, pour

des valeurs croissantes de p, alternativement vers les champs forts et les champs

faibles lorsque l’intensité de la radiofréquence augmente. Les sens de ces déplace-

ments apparaissent clairement sur le diagramme de la figure 16=c. Toutes les réso-

nances s’observent sur tous les harmoniques s’03C9 de la radiofréquence.
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Remarquons enfin que les signaux du spectre "demi-entier" corres-

pondent pour cette polarisation de la radiofréquence à des croisements de première

espèce (voir § III-A-4-b) et nécessitent un pompage atomique transversal. Par contre,

les résonances du spectre pair sont associées à des croisements de deuxième espèce
et pourraient être observées en pompage longitudinal.

4] Champ de polarisation cohérente quelconque

Dans ce cas, les croisements de niveaux entiers disparaissent en

général tous (figures 16-d et 16-e), sauf le croisement en champ nul dans le cas d’une

polarisation linéaire de la radiofréquence (figure 16-d). On n’observera donc en

alignement que les résonances du spectre demi-entier et éventuellement la résonance

de croisement de niveaux en champ nul. Tous les croisements devenant dans ce cas de

deuxième espèce (§ III-A-4-b), les signaux pourront s’observer en pompage longitudi-
nal.

La figure 19 résume l’aspect du spectre de résonance observé en

alignement pour les diverses polarisations de la radiofréquence, tel qu’il résulte

de l’étude que nous venons d’entreprendre. Nous décrirons, au chapitre IX, les véri-

fications expérimentales que nous avons faites de tous ces résultats théoriques.



Fig. 19
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C H A P I T R E V

- LES PROPRIETES MAGNETIQUES DE L’ ATOME HABILLE EN CHAMP STATIQUE FAIBLE -

INTRODUCTION

Nous avons vu au chapitre I (§ I-D-3) que les niveaux d’énergie
d’un atome interagissant avec des photons de radiofréquence subissaient, en champ

statique faible (03C90 « 03C9), une perturbation dont la nature est fondamentalement dif-

férente suivant que le champ est polarisé linéairement ou non.

Dans le premier cas, la pente des niveaux en fonction du champ

statique H0 peut, si l’intensité de la radiofréquence est suffisamment grande, diffé-

rer profondément de celle correspondant à l’atome libre; pour certaines valeurs et

directions de H1, elle peut même s’annuler. De plus, nous verrons que les propriétés

magnétiques de l’atome habillé en champ faible ont en général un caractère anisotrope :
la fréquence de précession de Larmor dans un champ H0 donné dépend de l’angle entre

ce champ et le champ de radiofréquence; d’autre part, cette précession est en général

elliptique, et non plus circulaire comme sur l’atome libre. Ces propriétés sont natu-

rellement liées au fait que le champ habillant introduit une direction privilégiée
dans l’espace et reflètent le caractère tensoriel du facteur de Landé de l’atome habillé.

Pour mener à bien le calcul de tous ces effets (§ V-A), nous utili-

serons la méthode opératorielle développée au chapitre III. Cette méthode est particu-

lièrement commode dans la mesure où elle tient compte simultanément de la modification,

sous l’effet du couplage avec la radiofréquence, des énergies et des états propres du

système atomique. Elle ramène l’étude de l’atome habillé à celle d’un atome libre évo-

luant dans un champ magnétique "fictif" se déduisant du champ réel par une simple affi-

nité. Cette méthode opératorielle permet également d’établir simplement les "équations
de Bloch" de l’atome habillé en champ faible, à partir desquelles on peut aisément

interpréter les différents résultats expérimentaux (effet Hanle, résonance magnétique
de l’atome habillé, etc.).

Ayant ainsi étudié en détail les propriétés d’un niveau atomique

couplé à un champ de radiofréquence linéaire intense et non résonnant, nous abordons

au § V-B le cas où le champ de radiofréquence interagit simultanément avec deux espè-
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ces atomiques différentes : nous montrons comment la modification du facteur de Landé

de deux atomes distincts conduit à une égalisation, pour certaines valeurs de l’ampli-

tude du champ habillant, de leurs fréquences de Larmor (supposées différentes sur les

atomes libres) et rend ainsi possible une "circulation de cohérence Zeeman" entre les

deux espèces atomiques. Ici encore, le formalisme opératoriel de l’atome habillé per-

met de rendre compte assez simplement de ces divers phénomènes.

Dès que la polarisation de la radiofréquence n’est plus linéaire,

la dégénérescence des niveaux d’énergie de l’atome habillé en champ statique nul est

levée (§ I-D-3). Il n’est plus possible alors de décrire les propriétés atomiques en

champ faible à l’aide d’un tenseur de Landé et le comportement du système devient

complètement différent de celui que nous décrivons aux § V-A et V-B. En particulier,

comme nous l’avons déjà signalé au § I-D-3-c, l’effet d’un champ de radiofréquence

polarisé circulairement peut, en champ H0 faible, être décrit comme celui d’un champ
statique Hf "équivalent" agissant sur le niveau atomique. Nous préciserons au § V-C

les conditions de validité et les limites de cette équivalence et montrerons comment

elle permet de rendre compte simplement de différents effets observés sur le système

atomique.

V-A. PROPRIETES MAGNETIQUES D’UN ATOME HABILLE, EN CHAMP STATIQUE FAIBLE, PAR DES

PHOTONS DE RADIOFREQUENCE POLARISES LINEAIREMENT 
(*)

Nous adopterons dans ce paragraphe comme axe de quantification du

système, non pas la direction du champ statique H0 (comme c’était le cas aux chapi-

tres précédents), mais celle du champ de radiofréquence habillant supposé orienté le

long de Oz. H0 étant faible et H1 pouvant être très intense, c’est en effet cette di-

rection qui doit être privilégiée si l’on veut décrire simplement les propriétés du

système. Nous commencerons par rappeler les caractéristiques de l’atome habillé en

champ H0 nul (§ V-A-1); puis nous traiterons le couplage Zeeman avec le champ statique

comme une perturbation levant la dégénérescence dans chaque multiplicité de l’atome

habillé, ce qui nous amènera à introduire et à étudier le tenseur de Landé de cet

atome (§ V-A-2) à partir duquel nous pourrons calculer simplement sa précession de

Larmor (§ V-A-3). Nous décrirons enfin, grâce aux équations de Bloch de l’atome

habillé, les diverses expériences qui permettent de vérifier les propriétés prévues

par la théorie (§ V-A-4).

(*) Voir également référence (30)
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1) L’atome habillé en champ statique nul

L’hamiltonien H’0 de l’atome habillé en champ nul s’écrit :

Ses niveaux d’énergie et ses états propres sont identiques à ceux de l’atome habillé

par des photons de radiofréquence de polarisation 03C0 lorsqu’on fait tendre 03C90 vers 0 :

ils se groupent donc en multiplicités En distantes de 03C9, (2J+1) fois dégénérées.
Les projections des opérateurs tensoriels atomiques dans ces multiplicités sont simple-
ment données par la formule (III,B,34). En particulier, le moment cinétique J, propor-

tionnel à l’opérateur tensoriel d’ordre un (cf. équation (III,B,11)), s’exprime en

fonction du moment fictif J suivant la relation :

qui, explicitée pour les différentes composantes, s’écrit :

Les équations (V,A,3) montrent que les éléments de matrice du moment cinétique entre

états propres de l’atome habillé en champ nul sont différents des éléments de matrice

correspondants du moment cinétique d’un atome libre : on passe en effet de nn J’ à

nnJ par une affinité d’axe Oz et de rapport J0(03C91 03C9). Nous verrons que ce résultat est

à l’origine des propriétés particulières d’anisotropie du moment magnétique de l’atome

habillé.

2) Le tenseur de Landé de l’atome habillé en champ faible

a) Hamiltonien Zeeman du niveau atomigue en champ faible
En présence d’un champ magnétique H0, l’hamiltonien Zeeman du

niveau atomique est donné par la relation :
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Nous supposons ici le champ magnétique suffisamment faible pour que Hat puisse être

considéré comme une perturbation de l’hamiltonien H’0 (03C90 &#x3C;&#x3C; 03C9) : la levée de dégé-

nérescence sous l’effet du champ magnétique des différentes multiplicités de l’atome

habillé En s’obtiendra donc au premier ordre en diagonalisant la projection nn Hat
de Hat dans En :

Compte tenu des relations (V,A,3), (V,A,4) s’écrira en fonction des composantes du

champ et du moment cinétique fictif :

Les niveaux d’énergie varient linéairement en fonction de H0, ce qui permet de défi-

nir un facteur de Landé de l’atome habillé. Il apparaît cependant que ce facteur de

Landé est anisotrope : les valeurs propres des composantes de nnJ étant, par défini-
tion, les mêmes que celles d’un moment cinétique ordinaire, on voit aisément que ce

facteur de Landé est égal à celui de l’atome libre, g03B1, si Ho est parallèle à Oz (radio-

fréquence en polarisation 03C0; cf. figure 7-a), à g J0(03C91 03C9) si H0 est perpendiculaire à

Oz. On retrouve ainsi le résultat annoncé au chapitre I (formule (I,C,11)) et on jus-

tifie a posteriori la description donnée des niveaux d’énergie au voisinage du champ

nul pour une polarisation 03C3 de la radiofréquence (§ I-C-4). On constate que dans ce

dernier cas (H0 perpendiculaire à Hi), le facteur de Landé s’annule pour toutes les

valeurs de 03C91/03C9 correspondant à un zéro de J0.

Remarque :
La théorie présentée ici est basée sur un calcul de perturbation

au ler ordre en 03C90/03C9. Si le champ H0 est orienté dans une direction différente de Oz,
le couplage magnétique Hat possède des projections "non-diagonales" nn’ Hat et

induit donc un "mélange" des multiplicités En définies en champ nul. Ce mélange est

responsable, aux ordres supérieurs de la perturbation, de la courbure des niveaux

d’énergie qui apparaît visiblement sur la figure 8 par exemple. Cette courbure des

niveaux peut être déterminée théoriquement (48) à l’aide d’un calcul de perturbation
au troisième ordre en 03C90/03C9 . Nous n’en tiendrons pas compte ici, ce qui revient éga-
lement à négliger le mélange des multiplicités et à identifier les multiplicités de
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l’atome habillé en champ faible à celles qui sont définies en champ rigoureusement nul.
On notera l’analogie de la théorie présentée ici avec celle de l’effet Zeeman de struc-
ture fine (ou hyperfine) d’un atome libre : au premier ordre, la perturbation magnéti-
que, proportionnelle à H0 , agit à l’intérieur de chaque niveau de moment cinétique
donné, ce qui permet de définir un facteur de Landé des niveaux. Ce n’est qu’en champ
intermédiaire ou en champ fort que le couplage entre niveaux différents intervient,
conduisant à un mélange de niveaux de moments cinétiques différents à la courbure

des niveaux et aux effets de découplage PASCHEN-BACK (ou BACK-GOUDSMIT) bien connus.

b) Problème équivalent : atome libre dans un champ magnétique fictif
Pour diagonaliser l’hamiltonien nnHat , on a intérêt à intro-

duire la notion de champ magnétique fictif : l’hamiltonien (V,A,5) est en effet for-

mellement identique à celui d’un atome libre plongé dans un champ magnétique H’0
de composantes :

On a alors :

Comme les éléments de matrice de nnJ sont, par définition, identiques à ceux d’un

moment cinétique libre, on aboutit ainsi au résultat simple suivant : l’introduction

du champ fictif H’0 permet de remplacer l’étude d’un système à facteur de Landé ani-

sotrope par celle d’un atome libre de facteur de Landé isotrope, mais plongé dans un

champ magnétique H’0 se déduisant du champ réel appliqué H0 par une affinité orthogo-
nale d’axe Oz et de rapport J0(03C91 03C9).

Les niveaux d’énergie dans un champ magnétique faible de direction

quelconque se calculent alors immédiatement : la multiplicité En se scinde en

(2J+1) sous-niveaux équidistants séparés par un intervalle 03C90 dont la valeur absolue
est donnée par la formule :
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(on appelle respectivement H0// et H 0| les composantes de Ho parallèles et per-

pendiculaires à la direction Oz du champ habillant).

Nous pouvons à présent calculer le facteur de Landé pour un champ

H0 faisant un angle 03C8 quelconque avec Oz. On a alors

soit :

Le facteur de Landé dans la direction 03C8 obéit donc à la relation générale :

c) Le tenseur de Landé de l’atome habillé et ses regrésenta-

tions géométriques
On peut rendre compte de l’anisotropie du facteur de Landé

décrit au paragraphe précédent, en définissant un tenseur de Landé g de l’atome

habillé de composantes cartésiennes gij (i,j = x,y,z). Rapporté aux axes Oxyz, ce

tenseur est diagonal et possède la symétrie de révolution autour de Oz :

L’énergie magnétique (V,A,5) s’écrit alors de façon générale en appliquant la règle

de sommation d’EINSTEIN sur les indices répétés :

De même, on obtient pour le champ nagnétique fictif (V,A,6) l’expression :
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Pour obtenir une représentation géométrique du tenseur de Landé, on peut reporter

dans chaque direction de l’espace une longueur proportionnelle au facteur de Landé

|g03C8| dans cette direction; on obtient alors une surface de révolution autour de Oz,

dont la courbe méridienne est donnée en coordonnées polaires par l’équation (V,A,9)

(voir figure n° 20). Si le champ de radiofréquence est nul, on a J0(03C91 03C9) = 1, et la

surface est évidemment une sphère décrivant le facteur de Landé isotrope de l’atome

libre; pour les valeurs de 03C91/03C9 annulant J0, on a |g03C8| = |g03B1 cos 03C8| et la surface est

constituée de deux sphères tangentes au plan xOy : le facteur de Landé est alors égal
à celui de l’atome nu le long de Oz et nul pour un champ magnétique perpendiculaire
à Oz.

Si au lieu de reporter dans chaque direction |g03C8|, on reporte
03C103C8 

= 

1 |g03C8|, on obtient une courbe méridienne d’équation polaire :

qui n’est autre,dans le plan xOz, que l’ellipse :

On définit ainsi un ellipsoïde de révolution aplati, de révolution autour de Oz. On

notera l’analogie de ces représentations géométriques avec celles des surfaces ou

des ellipsoïdes des indices, ou d’inertie employés communément pour représenter

géométriquement l’indice de réfraction tensoriel, ou le tenseur d’inertie, d’un

système physique anisotrope.

3) La précession de Larmor de l’atome habillé

Après avoir étudié les niveaux d’énergie de l’atome habillé, nous

allons maintenant préciser l’évolution de son moment cinétique J = 03A3, nn’J. Celle-ci
peut se séparer en deux composantes distinctes : un mouvement "lent" à la fréquence

03C90, auquel se superposent des oscillations forcées "rapides" aux fréquences p03C9· Le

mouvement "lent" correspond à l’évolution des projections "diagonales" nnJ du spin à

l’intérieur de chaque multiplicité En; les oscillations rapides sont liées au con-
traire à l’évolution des projections nn’J entre multiplicités différentes. Nous

allons pour l’instant nous limiter à l’étude du mouvement "lent" qui décrit en quel-
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que sorte l’évolution moyenne du spin, la moyenne étant prise sur quelques périodes

du mouvement rapide. Pour étudier cette évolution "lente", nous commencerons par dé-

crire celle du moment fictif nnJ , relié à nnJ par l’affinité (V,A,3).

a) Evolution du moment cinétique fictif nnJ de l’atome habillé
L’équation de HEISENBERG s’écrit pour nnj

(Le commutateur de nnF = Pn J Pn avec H’0 = H - Hat = 03C9a~a + 03BBJz (a + a~) est
en effet nul puisque Pn est un projecteur sur une multiplicité dégénérée d’états

propres de H’0).
Introduisant deux fois la relation de fermeture sur les projec-

teurs Pn , nous pouvons développer Hat sous la forme :

Le commutateur de (V,A,15) fait alors intervenir des opérateurs de la forme

nnJi Pn Hat Pn’ . De tels opérateurs, agissant entre les multiplicités En et En’
évoluent à l’ordre zéro en Hat, à la fréquence (n-n’)03C9. Si n’~ n, l’effet de ces

termes sur l’évolution de nnJi, statique à l’ordre zéro en Hat , est faible
(approximation séculaire). Nous négligerons donc dans le développement de Hat les

projections Pn Hat Pn’ (n’~ n) qui conduisent à des termes non séculaires et nous

écrirons :

ce qui revient, comme pour le calcul des niveaux d’énergie, à étudier l’effet de

la perturbation magnétique à l’intérieur de chacune des multiplicités définies en

champ nul. Si on utilise l’expression (V,A,7) de nnHat en fonction du champ fictif

H’0, (V,A,16) devient :
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Par définition, les relations de commutation des nnJi sont

identiques à celles des composantes du moment cinétique de l’atome libre (cf.

§ III-B-1). Nous voyons alors clairement l’intérêt des notions de moment cinétique
et de champ fictif précédemment introduites : au lieu d’étudier l’évolution compli-

quée dans le champ H0 d’un système à facteur de Landé anisotrope, nous sommes ramenés

à l’étude simple de l’évolution du moment cinétique d’un atome libre dans le champ

H’0. Ainsi le mouvement du vrai moment cinétique nnJ se détermine en trois étapes :
- on effectue sur H0 l’affinité (V,A,6) pour obtenir H’0
- on calcule, à l’aide de (V,A,17), l’évolution du moment fictif

nnJ dans H’0
- on revient à l’aide de l’affinité (V,A,3) à l’observable

physique J.
b) Description de la précession de Larmor de l’atome habillé

La relation (V,A,17) conduit à l’équation pour les valeurs

moyennes :

qui décrit la précession de Larmor de &#x3C; nnJ&#x3E; sur un cône de révolution autour

de H’0 à la fréquence g03B103BCB H’0 . L’évolution de &#x3C;nnJ &#x3E; s’obtient en effectuant l’af-

finité (V,A,3) :

03B1) fréquence de Larmor : La fréquence de précession de &#x3C; nnJ &#x3E; est évidemment la

même que celle de &#x3C; nnJ&#x3E; . Cette fréquence n’est plus celle de l’atome libre,

03C90 = 

-g03B103BCB Ho, mais devient :

Elle correspond évidemment à la séparation en énergie des sous-niveaux Zeeman cal-

culés au paragraphe précédent. De la mesure de la fréquence de précession pour di-

verses orientations de H0, on peut, à l’aide de (V,A,19), déduire le facteur de

Landé anisotrope g03C8 de l’atome habillé et déterminer expérimentalement la surface

des facteurs de Landé (voir chapitre IX de la partie expérimentale). 

03B2) Forme, de la précession : La surface engendrée par le vrai moment cinétique &#x3C; nnJ &#x3E;

se déduit par l’affinité (V,A,3) du cône de révolution décrit par &#x3C; nnJ&#x3E; autour

de H’0 : appelons H"0 le transformé de H’0 dans la même affinité :
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&#x3C; nnJ &#x3E; engendre un cône qui n’est plus de révolution et son extrémité décrit une

ellipse dont le centre est sur H"0 et qui est transformée dans la même affinité du

cercle décrit par l’extrémité de &#x3C; nnJ &#x3E; (voir figure 21-a). D’autre part, le mo-

dule du moment cinétique |&#x3C; nnJ &#x3E;| varie au cours de la précession : ainsi le cou-

plage avec le champ de radiofréquence a non seulement diminué la fréquence de la

précession de Larmor, mais a considérablement modifié le mouvement de précession
lui-même. Nous retiendrons que le moment cinétique "précesse autour" d’une direction

en général différente de celle du champ magnétique appliqué, que le module du mo-

ment cinétique n’est plus une constante du mouvement et que son extrémité évolue

en général sur une ellipse et non plus sur un cercle comme pour l’atome libre.

Les seuls cas particuliers où la précession s’effectue autour du champ appliqué

correspondent aux configurations où celui-ci est orienté le long d’une des direc-

tions principales du tenseur de Landé, c’est-à-dire parallèlement ou perpendiculai-

rement à la direction Oz du champ de radiofréquence :
Si H0 est parallèle à 0z, on a H"0 = H’0 = H0. &#x3C;nnJ&#x3E; précesse

sur un cône de révolution d’axe Oz à la fréquence 03C90 = -g03B103BCB H0. &#x3C; nnJ &#x3E; précesse
alors à la même fréquence sur un cône de révolution de même axe et d’ouverture

J0(03C91 03C9) fois plus petite. L’extrémité de &#x3C; nnJ &#x3E; décrit dans ce cas un cercle autour

de Ho (voir figure 21-b).

Si H0 est perpendiculaire à Oz (par exemple le long de Oy), on a

H"0 = H’0 J0(03C91 03C9) = H0 J02(03C91 03C9). &#x3C; nnJ&#x3E; précesse alors sur un cône de révolution d’axe
Oy à la fréquence 03C90 = 

-g03B103BCB J0(03C91 03C9) Ho. L’extrémité du vrai moment cinétique &#x3C; nnJ &#x3E;

décrit à la même fréquence une ellipse centrée sur Oy, de grand axe parallèle à Oz,

de petit axe parallèle à Ox, le rapport des axes valant J0(03C91 03C9) (voir figure 21-c).

Pour décrire, dans ce dernier cas, le mouvement elliptique de

l’extrémité de &#x3C; nnJ &#x3E;, il peut être utile de l’analyser en deux composantes circu-

laires tournant en sens inverse. Nous introduirons dans ce but les composantes circu-

laires transversales du moment fictif &#x3C; nnJ+(t) &#x3E; y et &#x3C; nnJ-(t) &#x3E;y définies par



Fig. 20

Fig. 21



Fig.22
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les relations :

(on notera dans cette expression l’indice y qui rappelle que la précession circu-

laire du moment fictif se fait autour de Oy).

Nous pouvons alors en déduire la composante transversale par rap-

port au champ H0 du moment réel qui s’écrira en notation complexe et compte tenu de

l’affinité (V,A,3) :

On reconnaît dans cette expression la décomposition de la précession elliptique de

l’extrémité de &#x3C; nnJ &#x3E; en deux mouvements circulaires de sens opposés, associés

respectivement aux deux composantes circulaires droite et gauche du moment fictif.

L’amplitude de la première composante, 1 2 [1+J0(03C91 03C9)] tend vers l’unité à la limite

où 03C91 = 0, tandis que celle de la seconde, 1 2 [1-J0(03C91 03C9)] s’annule. Aussi les appelle-
rons-nous respectivement composantes "ordinaire" et "extraordinaire" de la précession

des spins.

Nous avons symbolisé sur les figures 22-a et 22-b la décomposition

du mouvement elliptique que nous venons de décrire pour deux valeurs du rapport 03C91/03C9

correspondant à des signes opposés du facteur de Landé de l’atome habillé, en repré-

sentant par un cercle en traits pleins la composante ordinaire et par un cercle en

pointillés la composante extraordinaire de la précession :

Si J0(03C91 03C9) est positif (figure 22-a), le sens de rotation de la

composante ordinaire est le même que celui de la précession de l’atome libre (nous

le supposerons direct pour fixer les idées) et l’amplitude de cette composante est

alors supérieure à celle de la composante extraordinaire (1+J0 &#x3E; 1-J0). Ces conclu-

sions sont inversées si J0(03C91 03C9) est négatif (figure22-b). C’est la composante extra-

ordinaire qui tourne alors dans le sens direct (car 03C90 est dans ces conditions néga-

tif) et qui a la plus grande amplitude (1-J0 &#x3E; 1+J0). Ainsi, dans tous les cas,

c’est la composante tournant dans le même sens que le spin libre qui est prépondé-

rante et qui impose son sens à la précession elliptique : bien que le facteur de

Landé puisse, pour cette polarisation de la radiofréquence, changer de signe,
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l’ellipse décrite par l’extrémité du moment cinétique de l’atome habillé est tou-

jours parcourue dans le même sens. Nous montrerons au chapitre IX comment on peut

vérifier expérimentalement tous ces résultats.

4) Les équations de BLOCH de l’atome habillé en champ faible et

leur application au calcul de quelques expériences

a) Eguation pilote en champ faible pour le moment cinétigue
fictif de l’atome habillé

Supposons que le système atomique soit soumis à un processus
de pompage et à un amortissement isotrope; l’équation pilote de son orientation

s’écrira alors en absence de radiofréquence et en présence d’un champ statique H0 :

Dans cette équation, &#x3C; J &#x3E;0 est un vecteur caractéristique du pompage déjà défini

au chapitre III (équation (III,C,10)). En présence d’un champ de radiofréquence

polarisé linéairement, l’équation pilote correspondante pour le moment fictif

"réduit" « J » = 1 P(n) &#x3C; nnJ&#x3E; de l’atome habillé se déduit de l’équation

générale (III,C,13) en y remplaçant les coefficients (s)A1q’q par leur expression

(III,B,37) et en mettant le terme d’évolution propre sous la forme (V,A,18). On

trouve alors sans difficultés :

Le terme source dans la deuxième équation possède une partie statique (s = 0) et

une partie modulée à toutes les fréquences s03C9 harmoniques de la radiofréquence. Ces

termes modulés ont un effet très faible sur l’évolution du moment fictif car leur

fréquence est très grande devant la fréquence d’évolution propre de « J± » ,

voisine de 03C90 « 03C9. On peut donc, par approximation séculaire, négliger ces termes

et ne garder que la partie statique du pompage, proportionnelle à J0(03C91 03C9). On obtient
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alors finalement :

avec

soit, de façon plus condensée :

Une fois l’évolution du moment fictif déterminée, on calcule le signal détecté sur

le moment cinétique réel à partir des équations reliant les composantes de &#x3C; J &#x3E;

à celles de « J » . Ces équations se déduisent simplement de l’équation générale
(III,C,14) en y remplaçant le coefficient opératoriel par son expression (III,B,37).

On obtient alors immédiatement :

On vérifie à nouveau sur ces expressions que les composantes "lentes" (r = 0) du

spin réel se déduisent par une affinité d’axe Oz et de rapport J0(03C91 03C9) du moment

fictif « J » ; on voit apparaître en plus, sur les composantes du spin transver-

sales à la direction du champ de radiofréquence, les modulations "rapides" aux fré-

quences harmoniques r03C9 que nous avons déjà signalées (cf. § V-A-3).

En conclusion, l’équation pilote (V,A,25) décrivant l’évolution

du moment fictif de l’atome habillé a la même forme que l’équation (V,A,23) relative

à l’atome libre. On passe de l’une à l’autre en effectuant sur le vecteur de pompage

&#x3C; J &#x3E;0 et le champ magnétique H0 une même affinité d’axe Oz et de rapport J0(03C91 03C9).
L’évolution du moment cinétique réel se déduit de celle du spin fictif à l’aide

des relations (V,A,27). Ces règles extrêmement simples permettent, sans aucun calcul,

de décrire n’importe quelle expérience sur l’atome habillé, en la ramenant à une

expérience classique correspondante effectuée sur l’atome libre, comme nous le mon-
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trons à présent sur quelques exemples.

b) Effet Hanle de l’atome habillé observé en orientation
L’expérience de croisement de niveaux de l’atome habillé en

champ nul peut, de façon générale, être décrite de la façon suivante : les atomes son

pompés dans une certaine direction définie par le vecteur de pompage &#x3C; J &#x3E;0 ; ils

sont soumis à l’action d’un champ de radiofréquence le long de Oz et on balaie un

champ statique Ho dans une direction faisant un angle 03C8 donné avec Oz (figure 23-a).

L’expérience équivalente sur le moment cinétique fictif est schématisée en regard
sur la figure 23-b : le vecteur de pompage et le champ magnétique ont subi l’affi-

nité d’axe Oz et de rapport J0(03C91 03C9). Les spins fictifs introduits dans la direction

« J »0 subissent la précession de Larmor autour du champ H’0 et s’amortissent

avec la constante de temps 1/0393. La valeur moyenne du moment cinétique fictif sur

l’ensemble des atomes résultera de l’effet compétitif du pompage, de la précession et

de la relaxation (cf. § I-A-3) : les composantes du spin fictif transversales par

rapport à la direction du champ fictif H’0 subiront une variation résonnante autour
de H’0 = 0, c’est-à-dire encore autour de Ho = 0.

Les composantes statiques ou modulées du moment cinétique réel
(équation (V,A,27)) présenteront les mêmes variations résonnantes.

Pour que cet effet soit observable, il faut que le pompage du

spin fictif soit transversal par rapport au champ fictif H’0 . « J »0 et H’0 se

déduisant de &#x3C; J &#x3E;0 et Ho par une même affinité, il en résulte évidemment que

&#x3C; J &#x3E;0 doit également posséder une composante perpendiculaire à Ho et que le pompage

atomique réellement effectué doit être transversal : nous retrouvons là une propriété

générale -établie au chapitre IV (§ IV-B-1)- des résonances de croisement de niveaux

de l’atome habillé observées en orientation et nous en donnons dans ce cas particu-

lier une interprétation géométrique simple.

Envisageons deux dispositions de champs magnétiques, pour les-

quelles la résonance que nous venons de décrire possède des propriétés intéressantes :

(03B1). Sur la figure 23-c, nous avons schématisé l’expérience dans le cas où H0 est

parallèle au champ habillant et où le pompage s’effectue dans une direction perpen-

diculaire à ce champ (Ox par exemple). Dans ces conditions, H’0 reste identique à H0,

mais l’efficacité du pompage du moment fictif se trouve réduite par le facteur J0(03C91 03C9)
(formule (V,A,26)); l’expérience équivalente sur le spin fictif a été schématisée

sur la figure 23-d. La valeur stationnaire « J+ » de la composante circulaire

transversale du moment fictif est donnée simplement en fonction du champ magnétique
par l’expression :



Fig. 23
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La composante &#x3C; J+ &#x3E; du spin réel se déduit de (V,A,28) à l’aide de (V,A,27) :

Enfin, le signal de croisements de niveaux en champ nul détecté sur la composante du

spin parallèle au pompage s’écrira simplement :

Remarquons que le signal que nous avons ainsi obtenu sur la modulation r03C9 est identique à celui de l’ex-

pression (IV,C, 7) dans lequel on fait s = 0 et s’ = r: nous venons simplement de décrire,
dans un point de vue différent, la résonance paramétrique de cohérence en champ sta-

tique nul que nous avons déjà étudié au § IV-C-2. Cette résonance apparaît ainsi

comme liée à l’effet Hanle de l’atome habillé par des photons de radiofréquence
de polarisation 03C0 . Cet effet Hanle possède la même largeur

que celui de l’atome libre, car le facteur de Landé n’est pas modifié dans ces con-

ditions. Il présente cependant par rapport à l’effet Hanle ordinaire l’avantage de

pouvoir s’observer sur des modulations dont la détection peut être rendue beaucoup

plus sensible que celle de signaux statiques grâce aux techniques d’amplification

sélective ou de détection synchrone. Nous avons donc pu, en utilisant cette résonance,

pointer avec une grande précision le croisement de niveaux du système en champ nul et

mettre au point un magnétomètre d’une très grande sensibilité (voir chapitre IX).

(03B2). Sur la figure 23-e, nous avons schématisé la même expérience dans le cas parti-

culier où le champ H o est balayé perpendiculairement au champ habillant et où le

pompage est parallèle à la direction Oz de ce champ. Dans ces conditions, le champ

fictif H’0 ne change pas de direction mais subit par contre une réduction par le

facteur J0(03C91 03C9); l’efficacité du pompage du moment fictif reste, quant à elle, la

même que celle de l’atome libre (figure 23-f). La valeur stationnaire « Jz » du

moment fictif le long de Oz, égale à celle du moment réel (voir équation (V,A,27)),
est donnée simplement en fonction du champ magnétique par la relation :
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L’effet Hanle de l’atome habillé n’apparaît alors que sur un signal statique et

possède la même intensité et la même forme Lorentzienne que celui de l’atome libre;

il en diffère cependant par sa largeur :

qui est inversement proportionnelle au facteur de Landé de l’atome habillé et qui

subit des variations importantes lorsque l’intensité du champ habillant augmente :
elle devient notamment infinie pour toutes les valeurs de 03C91/03C9 qui annulent la fonc-

tion de Bessel J0(03C91 03C9).
La mesure de 0394H0 fournit ainsi, comme nous le verrons en détail

au chapitre IX, une détermination expérimentale du facteur de Landé de l’atome habillé.

c) Résonance magnétique de l’atome habillé
Nous avons montré au § V-A-3 que la précession de Larmor de

l’atome habillé s’effectue en général suivant un mouvement elliptique pouvant se dé-

composer en deux mouvements circulaires de même fréquence, mais de sens opposés. Ainsi

contrairement à l’atome nu qui dans un champ magnétique n’a qu’une seule fréquence

propre (la fréquence de Larmor 03C90/203C0 définie en grandeur et en signe), un atome

habillé dans le même champ possède deux fréquences propres de signes opposés (égales

à 03C90 203C0 J0(03C91 03C9) et - 03C90 203C0 J0(03C91 03C9) si H0 est perpendiculaire à H1). La mise en évidence de
ces deux fréquences propres peut se faire en étudiant le spectre de résonance magnéti-

que de l’atome habillé obtenu avec un champ de radiofréquence tournant. On réalise

l’expérience suivante : les atomes habillés par le champ H1cos03C9t toujours orienté le

long de Oz sont placés dans un champ magnétique H0 parallèle à Oy. Ils sont pompés

le long de H0 et soumis à l’action d’un champ de radiofréquence circulaire droit

H1(t) d’intensité H1 faible, tournant dans le plan xOz à la vitesse angulaire 03A9

(figure 23-g).
Nous introduisons donc ici un deuxième champ de radiofréquence

qu’il faut bien distinguer du champ habillant (cf. § I-E). Rappelons que ce dernier

est un champ intense, qui modifie les niveaux d’énergie de l’atome. Au contraire, le

deuxième champ, d’intensité et de fréquence beaucoup plus faible (03A9 « w) sert en

quelque sorte d’instrument de mesure, destiné à déterminer les fréquences propres du
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système "atome + champ habillant"; il sera traité classiquement.

Pour un atome nu (03C91 = 0), nous savons qu’il y a résonance lorsque
le champ H1 tourne à la même vitesse et dans le même sens que le moment

magnétique de l’atome, c’est-à-dire lorsque 03C90 = 03A9. Aucune résonance n’apparaît en

03C90 = -03A9.

Pour un spin habillé, il doit y avoir résonance lorsque 03A9 est égal
à l’une ou l’autre des deux fréquences propres, donc pour 03A9 = 03C90 J0(03C91 03C9) (le champ
tourne en phase avec la composante ordinaire de la précession) et pour 03A9 = -03C90 J0(03C91 03C9)
(le champ tourne en phase avec la composante extraordinaire). L’obtention avec un champ

purement circulaire droit d’une résonance "extraordinaire" pour 03C90 J0(03C91 03C9) = -03A9 est

donc directement liée au caractère elliptique de la précession de Larmor de l’atome

habillé.

Le calcul exact des signaux observés peut se faire en utilisant

les concepts de champ et de moment cinétique fictifs précédemment introduits. L’expé-
rience équivalente est représentée sur la figure 23-h : elle revient à étudier le

spectre de résonance d’un atome libre dans un champ H’0 = H’0 J0(03C91 03C9), obtenu avec un

champ de radiofréquence elliptique H’1 (t) de grand axe H1 parallèle à Oz et

de petit axe H1 J0(03C91 03C9) parallèle à Ox. Ce champ de radiofréquence elliptique se

décompose en deux champs de radiofréquence circulaires droit et gauche d’amplitudes

respectives H1 [1+J0(03C91 03C9)] / 2 et H1[1 - J0(03C91 03C9)] / 2. Ce sont ces deux composantes

qui induisent respectivement les résonances 03A9 = 03C90 J0(03C91 03C9) et 03A9 = -03C90 J0(03C91 03C9). Remar-
quons enfin que l’efficacité du pompage, perpendiculaire dans ce cas à la direction

Oz du champ habillant se trouve réduite par un facteur J0(03C91 03C9), ce qui affecte l’in-

tensité des résonances observées. Nous décrirons dans la partie expérimentale de

cette étude le résultat de cette expérience qui permet de mettre en évidence les

modifications apparaissant à la fois sur la fréquence et sur la forme de la préces-
sion de l’atome habillé. (chapitre IX)

Remarques :

L’étude qualitative que nous venons de faire de la résonance ma-

gnétique de l’atome habillé doit être complétée par les remarques suivantes :

i) Les résonances ordinaire et extraordinaire n’apparaissent aux

fréquences 03A9 = ±03C90 J0(03C91 03C9) qu’à la limite où l’intensité du champ "sonde" est extrê-
mement faible. Dans le cas contraire, ces résonances présentent des déplacements ra-

diatifs en H12 induits par le champ "sonde" lui-même : en effet, l’expérience
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équivalente symbolisée sur la figure 23-h est réalisée à l’aide d’un champ ellipti-
que et l’on sait que les résonances produites par un tel champ subissent l’effet
BLOCH-SIEGERT. On peut dire, en d’autres termes, que le champ "sonde" perturbe, s’il
est trop intense, les niveaux d’énergie de l’atome en interaction avec le champ ha-
billant. Cet effet limite la précision de la mesure des niveaux d’énergie de l’atome
habillé par la technique du champ "sonde". Il impose pour ces mesures l’utilisation
de champs H1(t) de très faible intensité et l’extrapolation des résultats à
H1 = 0.

ii) Le champ elliptique fictif équivalent au champ "sonde" peut
également induire des transitions à plusieurs quanta sur le spin fictif et faire
apparaître un spectre impair de résonances (2p+1)03A9 = ±03C90 J0(03C91 03C9). Il s’agit cependant
d’un effet négligeable si H1 est suffisamment faible. 

iii) Toutes les résonances que nous venons de décrire sont asso-

ciées à des transitions produites par le champ "sonde" à l’intérieur d’une multipli-

cité En de l’atome habillé et correspondent à des fréquences 03A9 petites devant w.
Si 03A9 devient de l’ordre de 03C9, d’autres effets résonnants peuvent être observés. Il

n’est plus possible pour les décrire d’utiliser les équations de BLOCH (V,A,25).
Celles-ci se déduisent en effet des équations (V,A,24) sous réserve que les fréquences
d’évolution propre du spin fictif dans les champs appliqués soient toutes très infé-
rieures à 03C9 (approximation séculaire). En présence d’un champ H1 (t) de fréquence
03A9 ~ w, cette condition n’est manifestement plus remplie et l’évolution du système
doit être décrite par les équations complètes (V,A,24) dans lesquelles on remplace

H’0 par H’0 + H’1 (t). Le terme source des équations (V,A,24) (terme de pompage) étant

modulé aux fréquences harmoniques de 03C9, on conçoit qu’il doit apparaître dans ces

conditions des résonances lorsque la fréquence de modulation du pompage sw est
voisine de la fréquence 03A9 du champ H’1 (t). Ces résonances sont simplement associées
à des transitions induites par le champ "sonde" entre multiplicités différentes de
l’atome habillé. Nous reviendrons en détail sur leurs propriétés au chapitre VI.

d) Effet Hanle en alignement sur l’atome habillé
Les équations (V,A,24) et (V,A,25) décrivent l’évolution de

l’orientation sur l’atome habillé. A partir de l’équation pilote générale (III,C,8),

il est facile d’établir les équations analogues valables pour l’alignement. Le terme

de pompage s’écrit notamment :
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Cette relation montre que l’efficacité du pompage des composantes tensorielles fictives

de l’alignement est réduite par un facteur qui dépend de l’ordre de la composante con-

sidérée. Il est facile de montrer, à partir de cette expression, qu’un alignement lon-

gitudinal par rapport au champ H0 se traduit en général par un alignement fictif trans-

versal par rapport au champ H’0. Supposons en effet H0 orienté le long de Oy, perpendi-

culairement à Oz et un pompage en alignement longitudinal par rapport à H0 : les compo-
santes tensorielles étant rapportées à l’axe de quantification Oz, et non à Oy, il est

facile de voir que l’on a alors 03BB02 et 03BB2±2 ~ 0 ; 03BB2±1 = 0. Le pompage des composantes

tensorielles fictives C02 et C2±2 fait intervenir des facteurs d’atténuation dif-

férents pour les composantes q = 0 et q = ±2 (respectivement J0(O) = 1 et J0(203C91 03C9)). Il

en résulte que le tenseur fictif introduit dans le système ne peut plus être longitu-

dinal par rapport à Oy (en particulier si J0(203C91 03C9) = 0, l’alignement fictif introduit

est longitudinal par rapport à Oz et par suite manifestement transversal par rapport

à Oy). Par contre le champ H’0 reste dans ce cas parallèle à Oy (il est simplement ré-

duit en intensité par rapport à H0). Ainsi, le pompage longitudinal sur l’atome libre

devient un pompage transversal pour l’atome habillé (ce qui n’était pas possible pour

l’orientation : voir § V-A-4-b). En d’autres termes, la résonance de croisement de

niveaux de l’atome habillé en champ nul peut être, en général, observée en alignement

longitudinal : on justifie ainsi géométriquement pour cette résonance particulière

un résultat important concernant les croisements de niveaux de 2e espèce de l’atome

habillé établi au chapitre IV (cf. § IV -B-2).

V-B. TRANSFERT RESONNANT DE COHERENCE ENTRE NIVEAUX ATOMIQUES DIFFERENTS HABILLES PAR

UN CHAMP DE RADIOFREQUENCE POLARISE LINEAIREMENT

Il arrive souvent, dans des expériences de physique atomique, que

des processus de collision en phase gazeuse s’accompagnent d’un échange de moment ciné-

tique entre deux niveaux atomiques (03B11J1) et (03B12J2) appartenant ou non à un même atome :

on peut citer par exemple les collisions d’échange de spin (60) ou de métastabilité (73),

différents types de transfert d’excitation au cours de collisions résonnantes (74) ou

non résonnantes (75), etc.

En présence d’un champ magnétique statique H0, l’efficacité de

l’échange entre les deux niveaux devient très différente pour les composantes de l’orien-
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tation parallèles et perpendiculaires au champ : le champ magnétique ne joue aucun

rôle pendant la collision d’échange elle-même qui dure un temps 03C4c trop court pour

que la précession de Larmor des différents spins dans H0 puisse être appréciable;

cependant, entre deux collisions consécutives, séparées l’une de l’autre par un temps

d’échange T03B1103B12 relativement long (T03B1103B12 » 03C4c), les composantes transversales du
spin dans les deux niveaux, c’est-à-dire encore les cohérences Zeeman de ces niveaux,

précessent autour de H0 à leur propre fréquence de Larmor 03C9o03B11 
= 

-g03B11 03BCB H0 et

03C9o03B12 
= 

-g03B12 03BCB H0. Si le niveau (03B12J2) possède initialement une orientation transver-

sale et si la condition de résonance :

n’est pas remplie, les composantes transversales du moment angulaire transférées du

niveau (03B12J2) à (03B11J1) au cours des collisions successives ne sont pas en phase, si

bien que l’orientation globale échangée entre les deux systèmes se trouve réduite

par un facteur d’autant plus grand que le désaccord de fréquence |03C9o03B11 - 03C9o03B12|
est plus important. Ainsi, en champ statique non nul, l’échange de moment transversal

entre deux systèmes de facteurs de Landé g 03B11 et g03B12 différents se trouve bien moins

efficace que le transfert d’orientation longitudinale; cette orientation reste en

effet immobile entre deux collisions et peut donc se transférer aisément d’un niveau

à l’autre. Cet effet est bien connu et la variation du transfert de cohérence en

fonction du champ magnétique appliqué aux atomes a été étudiée en détail (76).

Nous nous proposons ici de montrer que la cohérence Zeeman peut

s’échanger de façon résonnante entre deux niveaux atomiques en champ statique non nul

et même si leurs facteurs de Landé sont différents, pourvu qu’ils soient soumis à

l’action d’un champ de radiofréquence linéaire et non résonnant qui modifie de façon

convenable leurs moments magnétiques respectifs : si la direction de ce champ habillant

est perpendiculaire à celle du champ statique H0, nous avons montré en effet, au para-

graphe précédent, que le facteur de Landé de chacun des niveaux devient :
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Nous avons représenté en traits pleins sur la figure 24 les fréquences de Larmor

correspondantes 03C9o03B11 = -g03B11 03BCB H0 et 03C9o03B12 = -g03B12 03BCB H0 des deux niveaux habillés

dans le champ Ho en fonction de l’amplitude H1 du champ de radiofréquence. La figure

correspond au cas particulier g 
= 2g . On voit que pour plusieurs valeurs de H1

(points A,B,C, etc.), il doit apparaître des composantes à la même fréquence dans

l’orientation transversale des deux niveaux habillés. La condition (V,B,1) est alors

remplie pour ces niveaux et un échange de momenttransversal doit devenir possible
entre eux.

Le couplage des deux niveaux à un même champ de radiofréquence

constitue dans une telle expérience un moyen commode de balayer continûment les fré-

quences propres de Larmor des deux niveaux dans un champ statique donné. Afin de

comprendre les principales caractéristiques du transfert résonnant de cohérence obser-

vable entre les atomes habillés, nous allons donc commencer par étudier, à l’aide d’un

modèle très simple, le problème de l’échange de moment transversal entre deux niveaux

atomiques libres de fréquences de Larmor variables (§ V-B-1). Nous montrerons ensuite

comment les équations obtenues doivent être modifiées pour décrire l’échange du moment

cinétique fictif entre deux niveaux habillés (§ V-B-2). Nous étendrons enfin la théo-

rie à l’étude du transfert d’orientation par collisions d’échange de spin entre deux

atomes alcalins différents (§ V-B-3). L’existence de deux niveaux hyperfins dans

l’état fondamental de chacun de ces atomes conduit à considérer dans ce cas le couplage

entre quatre niveaux atomiques différents (deux par atome ), ce qui introduit quel-

ques complications par rapport à la théorie exposée au § V-B-2.

1) Etude quantitative simple de la circulation de cohérence entre
deux niveaux atomiques libres

aJ Equations générales décrivant la circulation de cohérence

entre les deux niveaux
Nous appellerons &#x3C; (03B11)j &#x3E; et &#x3C; (03B12)J &#x3E; les orientations moyen-

nes des deux niveaux (03B11J1) et (03B12J2). Nous supposerons que les atomes sont soumis à

des collisions au cours desquelles ces orientations se trouvent échangées : lorsqu’un

atome donné dans le niveau (03B11J1) subit une collision avec un atome "cible" quelcon-

que dans le niveau (03B12J2), son orientation moyenne passe de la valeur &#x3C; (03B11)J &#x3E; à la

valeur &#x3C; (03B12)J &#x3E;. La probabilité par unité de temps pour qu’une telle collision 1 ~ 2

ait lieu, que nous noterons
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est proportionnelle à la section efficace de collision entre les deux espèces atomiques

03C3e , à la vitesse relative moyenne des atomes v et au nombre total N 03B12 d’atomes "cibles"

dans le niveau (03B12J2) :

Sous l’effet de ce processus, le taux de variation de l’orientation atomique dans le

niveau (03B11J1) est simplement donné par l’équation :

De même, les collisions d’échange des atomes dans le niveau (03B12J2) avec les atomes

dans (03B11J1) font évoluer l’orientation moyenne &#x3C; (03B12)J &#x3E; suivant l’équation symétrique :

dans laquelle la probabilité de collision 2 ~ 1 est définie par la relation :

N03B11 étant le nombre total d’atomes dans le niveau (03B11J1).

Il ressort clairement des équations (V,B,3) que l’on a :

Ainsi, si le niveau (03B12J2) est beaucoup plus peuplé que le niveau (03B11J1), on a

l’inégalité :

et le transfert d’orientation par collision d’échange s’effectue essentiellement de

(03B12J2) vers (03B11J1) et peut être négligé en sens inverse.



Fiq 24
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Au processus d’échange proprement dit doivent être ajoutés tous
les autres mécanismes responsables de l’amortissement de l’orientation dans les deux

niveaux. Nous supposerons que cet amortissement est isotrope et s’effectue avec une

constante de temps unique pour chaque niveau :

Pour que le processus d’échange soit efficace, sa "vitesse" doit être plus grande que
celle de l’amortissement, ou au moins comparable à celle-ci. Nous supposerons cette

condition remplie et nous écrirons :

(en appelant 039303B1103B12 le plus grand des deux coefficients de transfert).

(V,B,8) exprime simplement qu’un échange appréciable a le temps de s’effectuer, au

moins dans un sens, avant que l’orientation ne soit détruite dans les deux niveaux.

Le processus global de relaxation des orientations couplées
s’obtient en ajoutant les termes d’évolution liés à l’échange (V,B,4) et à l’amortis-

sement (V,B,7) :

avec
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Dans les équations (V,B,9), les termes "diagonaux" -039303B11 &#x3C; (03B11)j &#x3E; et -039303B12 &#x3C; (03B12)J &#x3E;
décrivent la décroissance de l’orientation de chacun des niveaux sous l’effet des

divers processus de relaxation, y compris les collisions responsables de l’échange;
les termes "non diagonaux" 039303B1103B12 &#x3C; (03B12)J &#x3E; et 039303B1203B11 &#x3C; (03B11)J &#x3E; décrivent le transfert
d’orientation entre les deux niveaux. Remarquons que ces équations, qui ont une forme

vectorielle, représentent des processus de relaxation isotropes qui affectent de façon

identique toutes les composantes de l’orientation et ne couplent pas entre elles des

composantes de directions différentes.

En présence d’un champ H0, la forme des équations précédentes n’est
pas modifiée, tant que la condition de rétrécissement extrême (II,A, 7) 

est remplie, ce qui est toujours le cas, étant donnée la durée très courte de colli-

sionsd’échange (collisions élastiques de l’ordre de 10-
11 

à 10-12 
sec.)

L’évolution globale des orientations couplées s’obtiendra donc en

ajoutant aux équations (V,B,9) le terme décrivant la précession de Larmor des deux

spins. La direction Oz étant réservée pour le champ de radiofréquence qui sera in-

troduit plus loin, nous supposerons H0 aligné le long de Oy et nous définirons à

nouveau (cf. § V-A-3) les composantes circulaires droite et gauche de l’orientation

par rapport à la direction Oy du champ H0 par les relations :

Avec ces définitions, l’évolution propre des orientations transversales autour du

champ H0 est décrite simplement par les équations :

et l’évolution globale des cohérences Zeeman dans les deux niveaux s’obtient finale-

ment en ajoutant (V,B,9) et (V,B,11) :
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b) Calcul du transfert d’orientation
Les équations (V,B,12) ne contiennent pas de terme de pompage

et permettent donc de calculer le régime transitoire décrivant l’évolution des orien-

tations couplées dans les deux niveaux à partir d’une condition initiale. Nous suppo-

serons qu’à l’instant t = O,il existe une orientation transversale (par rapport à H0)

le long de Oz dans le niveau (03B12J2) et que le niveau (03B11J1) est désorienté :

et nous nous proposons de calculer la composante transversale le long de Oz de l’orien-

tation transférée au cours du temps vers le niveau (03B11J1), soit encore :

La résolution du système d’équations différentielles linéaires (V,B,12) ne présente

aucune difficulté. Nous nous contenterons d’en donner le résultat : on a intérêt à

définir successivement les quantités
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On trouve alors pour le transfert d’orientation l’expression :

Le signal de transfert est proportionnel à la constante de couplage 039303B1103B12 entre les

deux niveaux. Il se compose d’une "porteuse" à la fréquence de Larmor moyenne des

deux niveaux 03A90, modulée en amplitude à la fréquence 03A9 et amortie avec les constantes

de temps 1 03930 ± 03931. 03A9 étant, comme nous le montrons plus bas, toujours très inférieur

à 03A90, il est possible de définir une amplitude "instantanée" de la porteuse représen-

tant l’enveloppe du signal. Cette enveloppe, que nous appelons &#x3C; (03B11)Jz(t) &#x3E;env ,
se met immédiatement sous la forme :

Dans cette formule, les coefficients 03931 et 03A9 dépendent (par l’intermédiaire des quan-

tités a et b) des constantes 039303B11, 0393
03B12

, 0393
03B1103B12 

et 039303B1203B11 ainsi que de la différence des

fréquences de Larmor 03C9o03B11 - 03C9o03B12 . Leur variation en fonction de cette différence a

été représentée sur les figures 25-a et 25-b : 03A9 est une fonction croissante du dé-

saccord de fréquence des deux niveaux qui s’annule pour 03C9o03B11 
= 

03C9o03B12 et qui diffère

finalement peu de la quantité (w o03B11 -03C9o03B12) / 2. 203A9 peut donc être considéré comme

la fréquence de battement des deux précessions de Larmor et 03A9 est toujours très

petit devant 03A90. La quantité 03931 est, quant à elle, une fonction décroissante de

|03C9o03B11 - 03C9o03B12|dont la valeur, comprise entre

est toujours inférieure
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à 03930 = 039303B11 + 039303B12 2 comme on peut s’en assurer en explicitant 039303B11 et 039303B12 à l’aide de

(V,B,10). On peut également montrer simplement, compte tenu des équations (V,B,8) et

(V,B,10) que 03931 (comme 03930) est typiquement de même ordre de grandeur que la constante

de couplage 039303B1103B12. Enfin, si l’on envisage une situation où le nombre d’atomes N03B12
est bien supérieur à N03B11 , la condition (V,B,6) est satisfaite et il est facile de

voir que les formules (V,B,15) deviennent simplement :

Les courbes des figures 25-a et 25-b se réduisent dans ces conditions à leurs asympto-

tes. 203A9 est alors précisément égal au désaccord des deux fréquences de Larmor et 03931

devient indépendant de ce désaccord.

c) Etude du transfert à résonance (03A9 = 0)
Lorsque les fréquences de Larmor sont égales dans les deux ni-

veaux, l’expression (V,B,19) s’écrit :

Le signal de transfert se présente comme la somme de deux exponentielles amorties

de constantes de temps 1 03930 ± 03931 (comme 03930 est toujours supérieur à 03931, il s’agit

bien de deux exponentielles décroissantes). L’allure de la variation du signal est

donnée sur la figure 26-a(correspondant au cas 03930 = 303931), l’orientation du niveau

(03B11J1) le long de Oz commence par croître à partir de zéro, passe par un maximum,

puis décroît. Cette variation résulte de l’effet compétitif du transfert résonnant

de cohérence qui tend à faire croître le moment transversal dans le niveau (03B11J1)

et des processus de relaxation qui sont la cause de la destruction des orientations

atomiques dans les deux niveaux. Il ne faut pas oublier que &#x3C; (03B11)Jz(t) &#x3E;env repré-

sente l’enveloppe du signal qui est de plus modulé à la fréquence porteuse

03A90 = 03C9o03B11 = 03C9o03B12 .
d) Etude des battements hors de la résonance (03A9 ~ 0)
Si les fréquences de Larmor deviennent différentes dans les

deux niveaux, on peut reécrire (V,B,19) sous la forme :
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avec :

&#x3C; (03B11)Jz(t) &#x3E;env se présente ainsi comme le produit de l’expression à résonance (V,B,21)

par une fonction oscillante et décroissante du temps, F(03931,03A9,t). Le signal de transfert

va donc présenter des battements à une fréquence voisine de 203A9. Cette fréquence corres-

pond, lorsque N03B12  N03B11 , à la différence des fréquences de Larmor des deux niveaux

(équation (V,B,20-a)). Tous ces résultats sont bien classiques dans la théorie des

circuits oscillants couplés. Nous avons représenté sur les figures 26-b,c et d l’allure

du signal de transfert pour diverses valeurs croissantes du rapport 03A9/03930 : on constate

que l’orientation maximale transférée vers le niveau (03B11J1) diminue lorsque 03A9 augmente
et n’est finalement importante que si la condition

est remplie. 03A9 étant de l’ordre de 03C9o03B11 - 03C9o03B12 et 03930 de l’ordre de 039303B1103B12 = 1 T03B1103B12,
on retrouve bien ainsi la condition (V,B,1) nécessaire pour que l’échange transversal

entre les deux niveaux soit appréciable. On remarque d’autre part que l’amortissement

du signal est d’autant plus rapide que l’on s’éloigne davantage de la condition de

résonance 03A9 = 0; on comprend très bien ce résultat physiquement : à résonance, l’orien-

tation transférée au cours d’une collision de (03B11J1) à (03B12J2) peut revenir en phase

sur (03B11J1) à la collision suivante, ce qui justifie l’existence d’une constante de

temps longue 1 03930 - 0393a dans l’expression (V,B,21) du signal. Ce retour en phase est

de moins en moins bien assuré lorsqu’on s’éloigne de la résonance, ce qui explique le

raccourcissement très sensible de la durée du signal (figures 26-b,c et d).

2) Transfert de cohérence entre deux niveaux atomiques habillés

a) Etude qualitative : apparition de deux familles de résonances
Supposons à présent que les deux niveaux atomiques étudiés au

paragraphe précédent aient des fréquences de précession très différentes : le transfert

d’orientation transversale est alors négligeable. Proposons-nous de rétablir ce trans-

fert en couplant les deux niveaux à un champ de radiofréquence habillant orienté le long



Fig. 25

Fig. 26
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de Oz, dont la fréquence est très supérieure à 03C9o03B11 et 03C9o03B12.
Les orientations transversales dans les deux niveaux vont,dans ces

conditions, évoluer aux fréquences de Larmor 03C9o03B11 et 03C9o03B12 des atomes habillés. Leurs

précessions vont s’effectuer suivant des mouvements elliptiques qui peuvent se décom-

poser en deux mouvements circulaires de signes opposés (cf. § V-A-3). Le transfert de

cohérence entre les deux niveaux doit donc présenter des variations résonnantes lors-

que l’une des composantes circulaires dans l’un des niveaux tourne en phase avec

l’une des deux composantes circulaires de l’autre. Il apparaît ainsi deux familles

de signaux résonnants bien distincts :
2022 si 03C9o03B11 

= 

03C9o03B12 (points d’intersection A,B,C ... des deux courbes

en traits pleins de la figure 24), ce sont les composantes ordinaires (ou extraordi-

naires) des deux niveaux qui évoluent à la même fréquence algébrique et qui peuvent
donc s’échanger de façon appréciable; nous qualifierons les signaux de transfert cor-

respondants de "résonances ordinaires"

2022 au contraire, si 03C9o03B11 
= 

-03C9o03B12 (points d’intersection A’,B’,C’, etc.

de la courbe 03C9o03B11 en traits pleins et de la courbe -03C9o03B12 en pointillés sur la figure

24), c’est la composante ordinaire de l’un des niveaux qui tourne en phase avec la

composante extraordinaire de l’autre; la résonance qui apparaît alors dans le trans-

fert sera qualifiée d’ "extraordinaire". Ici, comme dans l’expérience de résonance

magnétique, on voit apparaître sur l’atome habillé un effet spécifiquement lié au

caractère elliptique de la précession des spins.

b) Problème équivalent : transfert de cohérence entre atomes
fictifs

Le calcul exact des signaux de transfert observés dans ces con-

ditions se fait très commodément en utilisant les concepts de champ et de moment ciné-

tique fictifs introduits au paragraphe V-A. L’expérience équivalente correspond au

couplage de deux orientations fictives « (03B11) j » et « (03B12) j » Drécessant

suivant un mouvement circulaire aux fréquences de Larmor 03C9o03B11 et 03C9o03B12 autour d’un

champ fictif H’0 = H0 J0(03C91 03C9) parallèle à Oy.

On suppose que la direction le long de laquelle l’orientation se

trouve introduite dans le niveau (03B12J2) à l’instant t = 0 et celle selon laquelle elle

est détectée dans le niveau (03B11J1) à l’instant t est la direction Oz du champ habil-

lant. Le spin réel étant égal au spin fictif dans cette direction (équation (V,A,27)),

les conditions de préparation et de détection de l’orientation atomique sont identi-

ques dans l’expérience réelle et dans l’expérience équivalente concernant les moments

fictifs :
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Pour calculer le signal de transfert, il nous reste donc simplement à établir les

équations de couplage entre les orientations fictives des deux niveaux. Ces équations

sont différentes des équations (V,B,9) décrivant le transfert d’orientation entre ni-

veaux atomiques libres : les niveaux (03B11J1) et (03B12J2) couplés entre eux par le pro-

cessus d’échange ont des facteurs de Landé inégaux et sont donc habillés de façon
différente par la radiofréquence; on peut montrer alors (cf. App. IV;§4) que l’effi-

cacité du couplage entre ces niveaux dépend de l’intensité et de la fréquence du champ

habillant. De façon plus précise, les équations de transfert (V,B,9) doivent être

remplacées par les relations :

Dans ces équations, on a posé :

Les « Jq » représentent les composantes du moment fictif rapportées à la direction

Oz du champ habillant (q = ±1,0). On voit que les constantes non diagonales qui décri-

vent le transfert d’un niveau à l’autre des composantes transversales par rapport à

la radiofréquence (q = ±1) sont affectées d’un coefficient de réduction numérique

J0(qX03B1103B12) dépendant de la différence des facteurs de Landé des deux niveaux et de

l’amplitude du champ habillant. L’origine de cette réduction est la suivante : les

composantes du spin fictif « J » dont on étudie ici l’évolution sont, d’après

(V,A,27), proportionnelles aux composantes "basse fréquence" du spin réel &#x3C; J &#x3E;.

Dans la direction perpendiculaire à H1, ce spin réel possède également (équation

(V,A,27)) des composantes "haute fréquence" évoluant aux fréquences harmoniques du
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champ habillant. Lors de la collision d’échange, une cohérence basse fréquence de

l’atome habillé dans l’un des niveaux a une certaine probabilité de se trouver trans-

férée sur une cohérence haute fréquence (entre multiplicités différentes) dans l’autre

niveau. Il en résulte un couplage entre grandeurs physiques évoluant à des fréquences
très différentes, dont l’efficacité est par suite pratiquement nulle. On peut alors

considérer que la cohérence ainsi transférée est perdue pour les atomes habillés et

négliger complètement le couplage entre composantes haute et basse fréquence du mo-

ment transversal dans les deux niveaux (approximation séculaire). Le couplage résiduel

entre les projections transversales basse fréquence du spin réel est donc plus faible

que celui correspondant aux projections longitudinales de ce spin qui ne possèdent,

quant à elles, pas de composantes haute fréquence (équation (V,A,27)). On comprend

ainsi la forme générale des équations (V,B,24). La différence fondamentale entre ces

équations et celles qui sont valables pour un atome libre (V,B,9) réside dans le

fait que l’échange entre les spins fictifs n’est plus un processus isotrope. Nous

allons montrer que c’est précisément l’anisotropie du transfert d’orientation dans

l’expérience équivalente relative aux spins fictifs qui permet de justifier l’exis-

tence d’un couplage entre les composantes ordinaire et extraordinaire de la préces-
sion des spins réels dans les deux niveaux et l’apparition des résonances extraordi-

naires 03C9o03B11 
= 

-03C9o03B12 signalées au paragraphe précédent.

Remarques :
(i) Il peut paraître à première vue étrange que les équations

(V,B,24) dépendent du couplage avec la radiofréquence, alors que les processus d’échan-

ge n’agissent que sur le système atomique et que la condition 03C91 03C4c « 1 est satisfai-
te pour le champ. En fait, pendant le processus de collision lui-même, les niveaux

atomiques peuvent être considérés comme "libres" si bien que globalement les équations
d’échange entre les spins de ces niveaux ne dépendent évidemment pas du couplage avec

la radiofréquence et sont toujours décrits par (V,B,9). Cependant, comme nous l’avons

montré plus haut, nous n’étudions pas ici le transfert "global" de moment cinétique
entre les deux niveaux, mais plutôt l’échange des composantes basse fréquence de ce

moment cinétique à l’intérieur de chaque multiplicité des niveaux atomiques habillés.

En d’autres termes, nous devons tenir compte du recouplage des atomes et de la radio-

fréquence entre deux collisions d’échange successives et étudier l’évolution couplée
des composantes basse fréquence du moment cinétique qui apparaissent dans les deux
niveaux sous l’effet de ce recouplage. Ainsi, ce n’est pas à proprement parler la
relaxation qui dépend du couplage avec la radiofréquence, mais plutôt les observables
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dont nous étudions l’évolution. Il n’est donc pas étonnant que leurs constantes de

couplage varient avec l’amplitude du champ habillant.

Il y a d’ailleurs une grande analogie entre le problème traité ici
et celui de la relaxation des atomes alcalins dans leur état fondamental (voir § V-B-3) :
bien que les processus de relaxation n’affectent que les variables électroniques et que
le couplage hyperfin avec le spin nucléaire n’ait souvent pas le temps de se mani-

fester pendant la durée des collisions, les constantes de relaxation des projections
de l’orientation électronique dans chacun des niveaux hyperfins de l’état fondamental

dépendent, de façon très sensible, de la taille du spin nucléaire auquel le spin
électronique est couplé (61)(77).

(ii) Il ne faut pas confondre l’effet décrit ici avec ceux qui
résultent des modifications apportées au processus de collision lui-même lorsque la

radiofréquence est suffisamment intense pour que la condition 03C91 03C4c 1 ne soit

plus satisfaite. C’est alors le recouplage entre l’atome et le champ pendant le temps
de collision et non pas entre deux collisions successives, qui intervient; la relaxa-

tion du spin atomique (et non pas seulement celle de ses projections à l’intérieur
des multiplicités de l’atome habillé) est alors globalement affectée par le couplage
avec la radiofréquence. Nous étudierons cet effet au chapitre VII.

(iii) on notera l’analogie entre les équations de transfert
(V,B,24) et les équations de pompage (V,A,25) de l’atome habillé. Ces deux équations
décrivent un processus d’échange d’orientation (entre deux niveaux atomiques dans un

cas, entre un niveau atomique et le réseau dans l’autre). Dans les deux cas, le cou-

plage avec la radiofréquence réduit l’efficacité du transfert dans les directions
transversales (par rapport à H1). Cette réduction est décrite par la fonction de

BESSEL J0 prise pour un argument proportionnel à l’amplitude du champ habillant et à

la différence des facteurs de Landé des deux systèmes entre lesquels l’orientation
est échangée : dans le cas du pompage (équation (V,A,25)), on peut en effet considérer

que le réseau, qui n’est pas affecté par la radiofréquence, a un facteur de Landé nul
(s’il s’agit de pompage optique, les photons qui échangent leur moment angulaire avec
le système atomique ont naturellement un moment magnétique égal à zéro).

c) Calcul des signaux de transfert
Pour introduire dans les équations (V,B,24) le terme d’évolution

propre à la fréquence de Larmor des atomes habillés, nous devons reécrire ces équa-

tions non pour les composantes « Jq » rapportées à l’axe 0z mais pour les composan-
tes circulaires « J ± »y rapportées à la direction Oy du champ Ho. Après un
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calcul immédiat, on trouve :

Ainsi, l’anisotropie de l’échange qui affecte différemment les composantes de

l’orientation fictive le long 1 de Oz et long de Ox est responsable du couplage entre les composantes
circulaires droite et gauche de l’orientation fictive dans les deux niveaux, couplage

qui n’existait pas sur l’atome libre. D’après (V,A,22), « J+ » y et « J- »

y
sont respectivement proportionnels aux composantes ordinaire et extraordinaire de

la précession elliptique du vrai moment cinétique dans les deux niveaux qui se trou-

vent ainsi, comme nous l’indiquions qualitativement au § V-B-2-b), mutuellement cou-

plées entre elles.

Le système d’équations (V,B,26) doit être complété par les deux

équations analogues décrivant l’évolution de « (03B11) J - »y et «(03B12) - »y . A
première vue, la résolution du système linéaire obtenu qui fait intervenir quatre com-

posantes (au lieu de deux sur l’atome libre) semble beaucoup plus compliquée que celle

du système (V,B,12). En fait, il n’en est rien si l’on remarque que parmi ces quatre

composantes dont les fréquences sont deux à deux opposées, au plus deux peuvent avoir

des fréquences voisines; on peut donc dans ces conditions (approximation séculaire)

négliger le couplage non résonnant avec les deux autres. Les deux familles de réso-

nances "ordinaires" et "extraordinaires" apparaissent alors clairement :

03B1) Si la condition

est remplie (au voisinage des points A,B,C, ... de la figure 24), seul le couplage

entre les composantes «(03B11)J+ »y et « (03B12) J+ »y (ou ce qui revient au même
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est important. Les équations (V,B,26) se réduisent à :

et nous sommes ramenés à un problème identique à celui des atomes libres : le signal

de transfert se met sous la forme générale (V,B,19) dans laquelle les coefficients de

transfert 039303B1103B12 et 039303B1203B11 sont simplement réduits par un facteur [1 + J0(X03B1103B12) 2 ] , X03B1103B12
devant être pris pour la valeur de H1 correspondant au point de croisement A,B,C ...

considéré. Le signal présente donc toutes les caractéristiques décrites au § V-B-1 :

variation résonnante lorsque la condition d’accord 03C9o03B11 = 03C9o03B12 est réalisée, présence

de battements à la fréquence différence 03C9o03B11 - 03C9o03B12 dans le cas contraire, etc.

03B2) Si c’est par contre la condition

qui est remplie (points A’,B’,C’, ... de la figure 24). C’est le couplage entre les

composantes « 
(03B11) J + » et « (03B12)J- »y (ou ce qui revient au même

« (03B11)J - »y et « (03B12)J + » y) qui doit être considéré. Les équations de transfert

(V.B,26) se réduisent alors à :

Le signal de transfert au voisinage des points A’,B’,C’, etc. se met donc encore sous

la forme générale (V,B,19) à condition de réduire 039303B1103B12 et 039303B1203B11 par le facteur

[1-J0(X03B1103B12) 2] pris pour la valeur X03B1103B12 correspondant au point de croisement A’ B’ C’..
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envisagé.

3) Transfert de cohérence entre deux atomes alcalins habillés

a) Rappels sur les collisions d’échange entre atomes alcalins
libres

Nous avons été amenés à vérifier les résultats précédents dans

des expériences de collision d’échange de spin électronique entre deux variétés diffé-

rentes d’atomes alcalins (1) et (2) habillés par un champ de radiofréquence et orientés

par pompage optique dans une cellule de résonance (79) (voir chapitre X). La théorie

établie au paragraphe précédent se complique alors du fait de l’existence de spins nu-

cléaires I1 et I2 sur chacun des atomes : le couplage hyperfin a I.S fait en effet ap-

paraître dans l’état fondamental de chacune des deux espèces deux niveaux hyperfins de

moment cinétique total F1 = I1 + 1 2 et F’1 = I1 - 1 2 sur l’alcalin (1), F2 = I2 + 1 2
et F’2 = I2- 1 2 sur l’alcalin (2).

Si l’on néglige le magnétisme nucléaire, les facteurs de Landé

sont opposés dans les deux niveaux hyperfins d’un même atome et, à condition que leurs

spins nucléaires ne soient pas égaux, différents en valeur absolue pour les deux espèces :

Le processus d’échange de spin n’agit que sur le spin électronique S de chacun des alca-

lins et n’affecte pas les noyaux car la collision responsable de l’échange est trop

brève pour que le couplage hyperfin ait le temps de se manifester pendant sa durée :

en conséquence, les équations d’échange pour les orientations électroniques globales de

chacune des espèces (1) et (2) se mettent sous la forme simple (V,8,4) dans laquelle

le spin des noyaux n’intervient pas. Après chaque collision cependant, l’interaction

hyperfine recouple I et S sur chacun des atomes et il en résulte qu’en fin de compte

l’échange de spin couple entre elles les quatre projections du spin électronique dans

chacun des niveaux hyperfins F1, F’i, F2, F’2, les constante de couplage dépendant de

la taille des spins nucléaires I1 et I2 (voir remarque page 180 ). L’étude de ce cou-

plage a été effectuée en détail par ailleurs (61) et nous en rappelons les principales

proprietés en Appendice V. Il nous suffit d’indiquer ici qu’à la limite des orientations
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électroniques faibles, l’évolution des projections du spin électronique est décrite par
un système de quatre équations différentielles linéaires couplées. Pour écrire ces équa-
tions simplement, on a intérêt à définir ces projections par les notations résumées dans

le tableau suivant (qui rappelle également la fréquence de Larmor dans chacun des ni-

veaux) :

On voit ainsi que les indices impairs (03B11 et 03B13) sont relatifs aux deux niveaux de l’al-

calin (1), les indices pairs (03B12 et 03B14) à l’alcalin (2). A partir de ces notations, les

équations d’échange s’écrivent :

Les constantes 039303B1i03B1J diagonales sont négatives et décrivent l’amortissement sous l’effet

des processus d’échange des orientations dans chacun des niveaux. Les constantes r

non diagonales décrivent le couplage entre les orientations de deux niveaux 03B1i et 
03B1j

situés soit sur le même alcalin, soit sur deux alcalins différents. Dans le premier cas,

(i et j de même parité) le couplage est dû aussi bien aux collisions entre atomes de

même espèce qu’aux collisions entre espèces différentes qui sont également responsables

d’un transfert entre les deux niveaux hyperfins d’un même atome (61); dans le deuxième

cas (i et j de parités opposées), le couplage est dû uniquement aux collisions d’échange
entre espèces différentes. Les quantités 039303B1i03B1j sont données en Appendice V. Elles dépen-

dent de coefficients de couplage fonctions de la taille des spins nucléaires I1 et I2,
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ainsi que des temps d’échange associés aux processus de collision 1-1, 1-2, 2-1, 2-2.

Ces temps d’échange sont inversement proportionnels aux nombres d’atomes des espèces
(1) et (2) présents dans la phase vapeur. Ces nombres d’atomes peuvent être modifiés

à volonté dans une cellule contenant de la vapeur saturante en variant la température,
donc la pression de la phase gazeuse. On dispose ainsi d’un moyen commode pour faire

varier continûment l’efficacité du processus d’échange. Dans les conditions expérimen-
tales où nous nous placerons (cf. chapitre X), ces processus dominent toutes les autres

causes de relaxation transversale (collisions parois notamment), que nous pouvons donc

négliger ici.

b) Transfert de cohérence entre deux atomes alcalins habillés.

Etude gualitative
En présence d’un champ habillant orienté le long de 0z, les

fréquences de Larmor de chacun des niveaux dans un champ statique H0 parallèle à Oy

deviennent :

J0 étant une fonction paire, on peut remplacer dans son argument les deux facteurs de

Landé opposés g03B11 et g03B13 par g1, g03B12 et g03B14 par g2; on en déduit que les fréquences
de Larmor des atomes habillés restent opposées dans les deux niveaux hyperfins d’un

même atome et s’écrivent :

D’autre part, la précession du spin dans chacun des niveaux devient elliptique et peut
être décomposée en doux composantes circulaires de sens contraires; il est clair,

d’après (V,B,33), que sur un même alcalin, la composante ordinaire de la précession
dans un niveau hyperfin tourne toujours en phase avec la composante extraordinaire de

la précession dans l’autre niveau. Nous allons voir que ce résultat complique l’étude

du transfert de cohérence entre les deux espèces :

Commençons par négliger l’existence des deux niveaux hyperfins
inférieur F’1 et F’2 sur les deux alcalins et considérons simplement le couplage des

orientations &#x3C; (03B11)S &#x3E; et &#x3C; (03B12)S &#x3E; dans les deux niveaux supérieurs. Dans le cas où

I1 = 3/2 (alcalin (1) constitué par du 87Rb par exemple) et I2 = 7/2 (133Cs par exemple),
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on a, d’après (V,B,31), g1 = 2g2 et les variations des fréquences de Larmor 03C9o03B11 et

03C9o03B12 sont représentées par les courbes en traits pleins de la figure 24; nous sommes

alors ramenés exactement au problème du paragraphe précédent : le transfert entre les

deux niveaux habillés présente une variation résonnante ordinaire aux points A,B,C ...

03C9o03B11 = 03C9o03B12) et une variation résonnante "extraordinaire" aux points A’,B’,C’ ...

03C9o03B11 = -03C9o03B12).
Prenons à présent en considération l’existence des niveaux hyper-

fins inférieurs sur chaque atome : il apparaît clairement, d’après (V,B,33) que la

condition 03C9o03B11 = 03C9o03B12 peut également s’écrire 03C9o03B11 = -03C9o03B14 ; ainsi une résonance ordi-

naire correspondant au transfert entre les composantes ordinaires des niveaux hyperfins

supérieurs Fi et F2 coincide toujours avec une résonance extraordinaire décrivant un

transfert entre la composante ordinaire du niveau supérieur F1 sur l’alcalin (1) et la

composante extraordinaire du niveau inférieur F’2 sur l’alcalin (2). De même, la con-

dition 03C9o03B11 = -03C9o03B12 s’écrit aussi 03C9o03B11 
= 

03C9o03B14 si bien qu’une résonance "extraordinaire"

dans le transfert entre les deux niveaux hyperfins supérieurs F1 et F2 est toujours

associée à une résonance ordinaire dans le transfert entre les niveaux Fi et F’2.

Pour nous résumer, il apparaît un signal résonnant en chacun des

points A,B,C ..., A’,B’,C’ ... d’intersection des courbes de la figure 24. Chacun de

ces signaux est la somme de deux contributions correspondant à une résonance ordinaire

et à une résonance extraordinaire, dont la coïncidence provient du fait que les fac-

teurs de Landé sont opposés dans les deux niveaux hyperfins d’un même alcalin.

c) Transfert de cohérence entre deux atomes alcalins habillés.

Etude guantitative
Le calcul effectif du signal détecté se fera, comme au § V-B-2,

en étudiant le problème équivalent du couplage des composantes du moment cinétique fic-

tif défini dans chacun des niveaux. Nous appellerons «(03B1i)Sq » la composante de

rang q par rapport à la direction Oz du champ habillant de ce moment fictif dans le

niveau 03B1i. L’équation de transfert pour les atomes habillés se met alors sous une
forme analogue à (V,B,24) :

en définissant :
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avec :

Ainsi, comme dans le cas simple du § V-B-2, les constantes de couplage décrivant le

transfert entre des composantes du moment fictif transversales par rapport à la direc-

tion du champ habillant sont réduites par un facteur dépendant de l’amplitude de la

radiofréquence et de la différence des facteurs de Landé des niveaux; les constantes

diagonales 039303B1i03B1i ne sont par contre pas modifiées par le couplage avec la radiofré-

quence (X
03B1i03B1i 

= 0).

Si l’on ajoute aux équations (V,B,34) le terme de précession de

Larmor, on obtient des équations analogues à (V,B,26) :

Ces équations décrivent a priori le couplage de 8 composantes différentes du moment

fictif (deux par niveau hyperfin). Au voisinage de chacun des points A,B,C, ...

A’,B’,C’ ..., l’approximation séculaire permet de réduire à quatre le nombre de ces

composantes :

Pour la première famille de résonance (points A,B,C ...),

« (03B11)S+ »y et « (03B13)S- » (fréquence 03C9o03B11) sont couplés à « (03B12)S+ » et
« (03B14)S-»y (fréquence 03C9o03B12) et on peut négliger le couplage non résonnant avec les
autres composantes; pour la deuxième famille de résonances (points A’,B’,C’, ...),

« (03B11)S+ »y et « (03B13)S- »y sont couplés à « (03B12)S- »y et « (03B14)S+ »y .

Ainsi, chaque signal s’obtient en résolvant un système de

quatre équations différentielles linéaires décrivant le couplage résonnant ou quasi-

résonnant de quatre "oscillateurs" dont les fréquences sont deux à deux égales. Les

coefficients de couplage entre ces oscillateurs dépendent non seulement des constantes

d’échange entre les deux alcalins, mais aussi de la valeur du champ habillant aux dif-
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férents points de croisement de la figure 24 (par l’intermédiaire des coefficients

J0(X03B1i03B1j)). Le calcul de l’orientation transférée dans chaque niveau de l’alcalin (1)

à partir d’une orientation initiale présente dans les deux niveaux de l’alcalin (2)

peut être effectuée simplement par une résolution numérique des équations (V,B,37)

limitées à leurs termes séculaires. Nous analyserons en détail les résultats de ce

calcul dans la partie expérimentale de ce travail (chapitre X). Indiquons simplement

ici que l’orientation transférée vers le niveau inférieur de l’alcalin (1) reste, en

général, très faible, l’échange s’effectuant principalement vers le niveau hyperfin

supérieur de cet atome. L’évolution de l’orientation &#x3C; (03B11)Sz(t) &#x3E; dans ce niveau est

très analogue à celle que donne la théorie simple du § V-B-1) : à résonance (points

A,B,C,..., A’,B’,C’,...), l’orientation transférée présente une variation semblable à

celle de la figure 26-a, à ceci près que le signal transitoire s’interprète à présent

à l’aide non plus de deux mais de quatre constantes de temps; au voisinage de chaque

résonance, on observe une modulation du signal très analogue à celles que montrent

les figures 26-b, c et d; cette modulation s’interprète à présent comme un battement

non plus de deux, mais de quatre oscillateurs de fréquences deux à deux égales.

Enfin, le calcul permet d’obtenir les intensités relatives des

signaux de transfert aux points A,B,C, ..., A’,B’,C’ ... de la figure 24. Ces intensi-

tés dépendent directement des coefficients d’échange de l’équation (V,B,37) et, en

particulier, des coefficients de réduction 1 ± J0(X03B1i03B1j) liés à l’habillage. Leur dé-

termination expérimentale permettra donc de tester la validité de la théorie de

l’échange sur les alcalins habillés (voir chapitre X).

Nous concluerons ce paragraphe par la remarque suivante : le

transfert de cohérence entre deux systèmes atomiques libres de facteurs de Landé

différents présente une variation résonnante lorsqu’on balaie le champ statique autour

du champ nul (qui est la seule valeur du champ pour laquelle les fréquences d’évolution

des deux niveaux sont égales). Nous venons de décrire une situation très différente

dans laquelle le couplage avec un champ de radiofréquence H1cos03C9t non résonnant intro-

duit, pour certaines valeurs de H1 , et quel que soit le champ statique H0 , des fré-

quences de Larmor égales dans l’évolution des deux systèmes : le transfert de cohérence

devient alors indépendant de H0 mais présente des variations résonnantes lorsqu’on

balaie l’amplitude du champ de radiofréquence, ce qui est un effet assez inhabituel.
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V-C. PROPRIETES MAGNETIQUES D’UN ATOME HABILLE EN CHAMP STATIQUE FAIBLE PAR DES PHOTONS

DE RADIOFREQUENCE POLARISES CIRCULAIREMENT

Nous abordons à présent l’étude des propriétés d’un atome habillé

en champ statique H0 faible, par un champ de radiofréquence tournant. L’effet de ce

champ est, comme nous l’avons déjà indiqué, assimilable à celui que produirait sur le

niveau atomique un champ statique "équivalent" Hf, perpendiculaire au plan dans lequel
tourne la radiofréquence : en particulier, en champ statique H0 nul, l’orientation ato-

mique est soumise à la précession de Larmor autour de ce champ équivalent Hf ; en pré-
sence d’un petit champ statique (03C90 « w), le champ Hf s’ajoute au champ nul et tout

se passe comme si le spin atomique précessait autour du champ total H0 + Hf.
Remarquons tout de suite la différence fondamentale qui existe

entre le champ équivalent Hf associé au champ tournant et les champs fictifs H’o que

nous avons définis plus haut (§ V-A-2) pour décrire les propriétés d’un atome habillé

par un champ de polarisation linéaire : dans ce dernier cas, le champ fictif H’o se

déduit du champ réel H0 par une affinité et s’annule en même temps que ce dernier; en

présence du champ tournant au contraire, un champ équivalent Hf non nul subsiste même

si H0 = 0, ce qui traduit simplement le fait que la dégénérescence des niveaux d’éner-

gie de l’atome habillé est levée en champ nul.

Nous décrivons en détail au § V-C-1 tous les effets physiques

qui s’interprètent simplement à l’aide de la notion du champ statique équivalent. Une

caractéristique intéressante de ce champ est d’être proportionnel au facteur de Landé
du niveau auquel la radiofréquence est couplée. Il s’ensuit que deux niveaux atomiques

(pouvant appartenir à un même atome) de facteurs de Landé différents se voient soumis

è des champs statiques équivalents distincts. Cette particularité, naturellement impos-

sible à réaliser avec un champ magnétique réel, peut conduire à des effets physiques

nouveaux et intéressants. En particulier, les deux niveaux hyperfins de l’état fonda-

mental d’un même atome alcalin, pour lesquels gF1 
= 

-gF’1’ sont couplés à des champs

statiques équivalents opposés : la relaxation de l’orientation transversale sous l’effet

des collisions d’échange de spin s’en trouve, comme nous le montrons au § V-C-2, pro-

fondément modifiée par rapport à celle qu’on observe lorsque l’atome est plongé dans

un vrai champ statique.
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1) Champ statique équivalent associé à un champ de radiofréquence

tournant

a) L’atome habillé par un champ tournant en champ statigus nul
Nous adopterons dans ce paragraphe, comme axe de quantification

du système, la direction Oz perpendiculaire au plan du champ tournant. L’hamiltonien de

l’atome habillé en champ H0 nul s’écrit (cf. équation (I,C,4)) :

Ses états propres s’obtiennent à partir de ceux de l’atome habillé en polarisation 03C3+
en faisant 03C90 = 0 dans les expressions (III,A,11) et (III,A,13). Ils se groupent en

multiplicités n de (2J+1) niveaux chacune, les niveaux Em n dans chaque multiplicité
ayant une énergie n03C9 + m03C90 avec :

Nous nous limiterons ici au cas où les différentes multiplicités se trouvent bien sépa-

rées les unes des autres. Il faut alors que soit remplie la condition :

ce qui nous restreint à un domaine de couplage faible entre l’atome et la radiofréquence :

Dans ce domaine, l’énergie 03C90 peut être assimilée au premier terme de son développement

limité en puissances de 03C90/03C9 :

Tout se passe alors dans la multiplicité n comme si l’atome habillé était soumis à

un hamiltonien Zeeman :

induit par le champ statique équivalent Hf orienté le long de la perpendiculaire Oz au

plan du champ tournant et défini par l’équation (cf. équation (I,D,16)) :
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Il nous sera également utile, pour la suite, de définir les projections du moment ciné-

tique atomique dans les multiplicités de l’atome habillé. Compte tenu de (III,B,35), on

obtient :

Dans cette équation, 03B8 est définie par la relation (I,C,6) prise pour 03C90 = 0 :

A la limite des couplages faibles qui nous intéresse ici, le paramètre 03B8 est petit et

les éléments de matrice de rotation R(1)qq(03B8) sont très voisins de l’unité : on pourra

alors assimiler la projection du spin réel dans la multiplicité au spin fictif et écrire :

b) L’atome habillé en champ statique faible
En présence d’un vrai champ magnétique H0, l’hamiltonien Zeeman

du niveau atomique s’écrit :

Si Ho est suffisamment faible (03C90 « 03C9), on peut considérer ce terme comme une perturba-

tion de l’hamiltonien H’0 défini en champ nul.

Les différentes multiplicités Gn de H’0 étant bien séparées les

unes des autres (d’où l’importance de l’hypothèse de couplage faible (V,C,3)), cette per-

turbation sera au premier ordre décrite par sa projection Xat dans chacune de ces mul-

tiplicités. Compte tenu de (V,C,8), on pourra écrire :

Finalement, les niveaux d’énergie dans chacune des multiplicités sont les états propres

de la projection nn H de l’hamiltonien H de l’atome habillé dans cette multiplicité,

qui s’écrit, d’après (V,C,5) et (V,C,9) :
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Tout se passe donc comme si ces états propres appartenaient à un niveau atomique libre

de spin nn J soumis à un champ statique total H0 + Hf , somme géométrique du champ
réel et du champ équivalent : si H0 est parallèle à 0z (voir figure 11-a pour J = 1/2),

le croisement de niveaux de l’atome habillé en champ nul est déplacé et apparaît dans

un champ réel égal à -Hf. Si par contre H0 se trouve dans le plan du champ tournant

(c’est-à-dire perpendiculaire à Oz), le champ total prend une valeur minimale égale à

Hf lorsque Ho s’annule et les niveaux de l’atome habillé constituent un anticroisement

en champ nul, de "force" |g03B103BCB Hf| = 03C912 203C9 (voir figure 11-b). Si enfin H0 et Oz font
un angle quelconque (différent de 0 et 03C0/2), le champ total passe par une valeur minimale

non nulle pour une certaine valeur de H0 voisine de zéro et on obtient alors un anticroi-

sement de niveaux, déplacé par rapport au champ nul, dont la force dépend de l’angle

entre H0 et Hf.
c) Précession de Larmor dans le champ équivalent
L’évolution du moment cinétique fictif nn J de l’atome habillé

est donnée par une équation de Heisenberg qui s’écrit en négligeant les termes non sécu-
laires (cf. § V-A-3) :

c’est-à-dire encore, compte tenu de (V,C,10) :

Cette équation se met, pour les valeurs moyennes, sous la forme :

Le spin fictif décrit donc une précession de Larmor sur un cône de révolution autour du

champ total H0 + Hf , à la fréquence g03B1 03BCB |H0 + Hf| . La composante basse fréquence
nnJ du spin réel, égale à la limite des couplages faibles au spin fictif nnJ (équation
(V,C,8)), subit la même évolution. En particulier, si le champ statique réel Ho est nul,

le moment atomique précesse autour de la direction Oz du champ équivalent, perpendicu-

laire au plan du champ tournant. La fréquence de précession, - 03C912 203C9 , est proportionnelle
au carré de l’amplitude de ce champ et inversement proportionnelle
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à sa pulsation 03C9. Elle change notamment de signe lorsque le sens de rotation de la radio-

fréquence est inversé. Tous ces résultats ont fait l’objet d’une vérification expérimen-
tale détaillée (chapitre IX).

d) Equations de Bloch de l’atome habillé en champ faible
Nous reprenons ici les notations du § V-A-4. Nous supposerons

que l’équation pilote de l’atome libre est donnée par l’équation (V,A,23) et nous cher-

chons à établir l’équation correspondante pour le moment fictif « J  = 1 P(n) &#x3C; nnJ &#x3E;
de l’atome habillé. Cette équation se déduit simplement de l’équation pilote générale

(III,C,13) en y remplaçant les coefficients (s)A1q’q par leur expression (III,B,38) et

en mettant le terme d’évolution propre sous la forme (V,C,12). On obtient alors :

Le terme source de cette équation présente, comme celui de l’équation (V,A,24), une

partie statique et une partie modulée à certaines fréquences s03C9 harmoniques de la radio-

fréquence. On peut, comme au § V-A-4, faire l’approximation séculaire qui consiste à

négliger ces termes modulés dont l’effet sur l’évolution de « J » est très faible
(la fréquence propre du moment fictif est de l’ordre de-g03B103BCBH0 = 03C90 et-g03B103BCBHf =-03C912 203C9 ,

c’est-à-dire toutjours très petite devant w). On ne gardera donc que le terme source

s = 0 dans (V,C,13). Ce terme est proportionnel à l’élément de matrice R(1)qq(03B8) qui

pourra, à la limite 03C91 03C9 « 1, être remplacé par l’unité. Finalement, l’équation pilote
du moment fictif s’écrit simplement :

Cette équation a la même forme que l’équation (V,A,23) décrivant l’évolution de

l’atome libre : l’évolution du moment fictif est identique à celle du spin d’un atome

libre, pompé dans les mêmes conditions que l’atome envisagé dans l’expérience réelle

et plongé dans un champ statique H0 + Hf. L’évolution de la composante "basse fréquence"
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du moment cinétique réel s’effectue suivant un mouvement identique 
(*) 

(voir équation

(V,C,8)). On peut donc, comme dans le cas d’un champ de radiofréquence polarisé linéai-

rement, décrire sans aucun calcul n’importe quelle expérience sur l’atome habillé en

champ statique faible, en la ramenant à l’expérience classique correspondante effectuée

sur un atome libre en présence du champ équivalent Hf. On justifie ainsi de façon pré-
cise l’interprétation qualitative que nous avons donnée au § I-D-3-c des résonances

de croisement et d’anticroisement de niveaux apparaissant au voisinage du champ stati-

que nul en présence d’un champ de radiofréquence tournant.

2) Circulation de cohérence entre les deux niveaux hyperfins de l’état

fondamental d’un atome alcalin habillé par un champ de radiofré-

quence tournant

Les deux niveaux hyperfins F1 et F’1 de l’état fondamental d’un

atome alcalin, pour lesquels gF1 
= 

-gF’1 (cf. équation (V,B,31)), sont soumis, en pré-

sence d’un champ de radiofréquence tournant, à des champs équivalents opposés

Hf = 

gF1 03BCBH12 203C9 ez et H’f = gF’1 03BCBH12 203C9 ez. Les fréquences de Larmor définies dans ces

deux niveaux, 03C90(F1) = -gF103BCBHf et 03C90(F’1) = -gF’103BCBH’f sont donc égales en présence des
champs Hf et H’f alors qu’elles sont opposées lorsque l’atome se trouve plongé dans un

champ réel. Supposons à présent que les atomes étudiés subissent entre eux des collisions

d’échange de spin (collisions entre atomes de même espèce) qui ont pour effet de coupler

les orientations dans les deux niveaux hyperfins : la cohérence Zeeman qui ne peut se

transférer d’un niveau à l’autre dans un vrai champ H0 (en raison du désaccord de fré-

quence) pourra par contre circuler de façon résonnante entre les deux niveaux habillés

dont les fréquences de Larmor sont égales en grandeur et en signe. Le moment transver-

sal passant d’un niveau à l’autre au cours d’une collision aura dans ces conditions la

possibilité de revenir en phase dans le niveau initial à la collision suivante, ce qui

se traduira globalement par un allongement très net du temps de vie de la cohérence

Zeeman dans la vapeur atomique par rapport à celui que l’on observe en présence d’un

vrai champ statique. Nous allons étudier cet effet en comparant de façon détaillée

(*) 
Il apparaît également dans le mouvement du spin atomique des modulations "rapides"
aux fréquences harmoniques de 03C9, analogues à celles que nous avons signalées dans
le cas d’un champ de radiofréquence linéaire. Il est possible de les calculer à

partir de la formule générale (III,C,14) reliant les composantes de &#x3C; J &#x3E; à celles

de « J »
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l’échange de spin dans un champ réel H0 (§ V-C-2-a) et celui que l’on observe en

présence des champs Hf et H’f (§ V-C-2-b).

a) Rappels sur les collisions d’échange entre atomes alcalins
libres identigues

Nous étudions ici les collisions d’échange entre alcalins de

même espèce, et non plus entre deux alcalins différents comme au § V-B. On peut obtenir

simplement les équations décrivant l’échange entre les deux niveaux hyperfins F1 et F’1

en remplaçant formellement l’alcalin (2) par l’alcalin (1) dans les équations (V,B,32).

En explicitant les coefficients de couplage 039303B1i03B1j (voir Appendice V), on peut écrire

ces équations pour les orientations &#x3C; F1S &#x3E; et &#x3C; F’1 S &#x3E; des deux niveaux hyper-
fins sous la forme :

Dans (V,C,15), T11 représente le temps moyen d’échange, proportionnel au nombre N1

d’atomes présents dans la cellule; 03BD1 et 03BD’1 sont des coefficients numériques, calculés

en Appendice V, dépendant de la taille du spin nucléaire de l’alcalin.

Dans un champ H0 orienté le long de Oz, il faut compléter (V,C,15)

par le terme d’évolution propre de chaque niveau. On obtient pour les composantes
&#x3C; F1Sq &#x3E; et &#x3C; F’11Sq &#x3E; du moment cinétique les équations :

avec 03C90(F1) = -03C90(F’1).
La résolution de ces équations conduit à des résultats très diffé-

rents suivant que l’on s’intéresse aux composantes longitudinales (q = 0) ou transver-

sales (q = ±1) de l’orientation.

Dans le premier cas, &#x3C; F1Sz &#x3E; et &#x3C; F’1Sz &#x3E; subissent une évolution

couplée décrite par les équations (V,C,16) dans lesquelles on fait q = 0. Cette évolu-

tion s’effectue avec deux constantes d’amortissement, obtenues comme valeurs propres de
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la matrice de relaxation :

Ces deux valeurs propres sont manifestement zéro et - (03BD1+03BD’1) T11 : il apparaît ainsi

une constante de temps infinie dans l’évolution des orientations longitudinales couplées

par les collisions d’échange. Ce résultat peut d’ailleurs s’établir d’une autre façon

si l’on remarque, en retranchant les deux équations (V,C,15) l’une de l’autre, que la

différence des orientations longitudinales dans les deux niveaux est une constante du

mouvement : en d’autres termes, cette différence évolue sous l’effet de l’échange de

spin avec une constante de temps infinie. Cette propriété est d’ailleurs bien

connue (61) (*) : elle signifie que les collisions d’échange à elles seules ne peuvent

détruire complètement une orientation électronique longitudinale introduite initiale-

ment dans le système. Ce résultat traduit simplement le fait que le moment longitudinal,

qui reste immobile dans chaque niveau entre deux collisions, peut circuler facilement

entre les deux niveaux et ne se perd pas complètement au cours des collisions successi-

ves.

Il n’en est pas de même pour le moment transversal (q ~ 0) qui est,

quant à lui, définitivement perdu pour le système atomique lorsqu’il passe d’un niveau

à l’autre et qui subit donc un amortissement très efficace sous l’effet des collisions

d’échange : il suffit, pour s’en rendre compte, de considérer à nouveau les équations

(V,C,16) pour q ~ 0. Ces équations décrivent à présent le couplage entre deux "oscilla-

teurs" de fréquences propres opposées. L’approximation séculaire permet alors de les

découpler et d’écrire pour chacun d’eux une équation d’évolution séparée :

(*) 
On peut retrouver simplement ce résultat si l’on remarque que l’on a &#x3C; F1Sz &#x3E; =

gF1 
&#x3C; F1 &#x3E;z et &#x3C; F’1Sz &#x3E; = 

gF’1 
&#x3C; F’1 &#x3E;z = -gF1 &#x3C; F’1 &#x3E;z (théorème de WIGNER-ECKART).

La différence des orientations électroniques longitudinales dans les deux niveaux
est donc proportionnelle à la composante sur Oz du moment cinétique total. Fz est

une constante du mouvement, ce qui explique pourquoi la constante de temps de

relaxation correspondante est infinie.
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Ces équations décrivent l’amortissement du moment transversal dans chacun des niveaux

avec une constante de temps unique 03BD1 T11 ou 03BD’1 T11 différente de zéro. Cette constante de

temps est d’autant plus courte que le temps d’échange T11 est plus petit, c’est-à-dire

encore que la pression de la vapeur atomique est plus importante.

b) Transfert d’orientation entre les deux niveaux hyperfins

d’un atome alcalin habillé par un champ de radiofréquence
tournant

Nous supposerons dans tout ce qui suit le champ statique réel

H0 nul. Nous appellerons « F1Sq » et « F’1Sq » les composantes réduites de

l’orientation "fictive" dans les deux niveaux hyperfins. On montre alors (cf. Appendice

IV) que les équations de transfert (V,C,16) deviennent, pour ces composantes :

avec

On note sur les équations (V,C,18) une première différence par rapport à (V,C,16) : les

coefficients de transfert "non diagonaux" entre niveaux différents sont réduits par un

facteur R(1)qq(03B81-03B8’1). Ce facteur dépend de la différence des angles 03B81 et 03B8’1 qui carac-

térisent le couplage entre l’atome et la radiofréquence dans les deux niveaux et qui

sont définis par les relations :

(on notera l’analogie entre ce facteur et celui qui, dans le cas d’un champ de radiofré-

quence polarisé linéairement, réduit l’efficacité du transfert entre deux niveaux habil-

lés de facteurs de Landé différents. Voir équation (V,B,24)).
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A la limite des couplages faibles entre l’atome et la radiofréquence, on a d’ailleurs

03B81 ~ 03B8’1 ~ O et on peut remplacer dans (V,C,18) ce facteur de réduction par l’unité.

La seule différence qui subsiste alors entre (V,C,18) et (V,C,16) provient du fait

que les fréquences propres des orientations transversales dans les deux niveaux sont à

présent égales et non plus opposées. Pour étudier l’évolution des cohérences Zeeman, il

n’est plus possible de faire une approximation séculaire pour découpler les deux orien-

tations.

Afin d’étudier l’évolution couplée des deux cohérences (q ~ 0), nous

avons intérêt à nous placer dans le "référentiel tournant" commun aux deux orientations

transversales fictives en effectuant la transformation suivante :

Dans ce référentiel, l’évolution propre dans les champs équivalents Hf et H’f est

éliminée des équations (V,C,18) et nous sommes ramenés à des équations couplées formel-

lement identiques à celles de l’orientation longitudinale sur l’atome libre :

Il apparaît donc dans le mouvement des orientations transversales de l’atome habillé

une constante de temps infinie qui traduit l’existence d’une circulation de cohérence

importante entre les deux niveaux. Dans une expérience réelle, l’orientation atomique

est soumise à d’autres processus de relaxation que les collisions d’échange (collisions

sur les parois de la cellule contenant la vapeur atomique par exemple). Ces processus

vont contribuer à détruire l’orientation dans le système, dont la constante de temps

longue ne peut physiquement rester infinie. On peut rendre compte phénoménologiquement

de ces processus en ajoutant aux équations (V,C,20) un terme de relaxation diagonal et

isotrope introduisant dans chacun des niveaux une largeur supplémentaire 1/T1. Les deux

nouvelles constantes d’amortissement de l’orientation atomique transversale deviennent

alors 1/T1 et 03BD1 + 03BD’1 T11 + 1 T1. La constante de temps "longue" de la relaxation n’est
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alors plus infinie, mais égale précisément à T1. Elle se trouve donc déterminée par

tous les processus de relaxation, à l’exclusion de l’échange de spin et est donc en

particulier indépendante de la pression de vapeur alcaline dans la cellule.

Supposons-nous placés dans des conditions expérimentales telles

que le temps d’échange T11 soit très court devant T1 et comparons la relaxation trans-

versale de l’orientation atomique en présence d’un champ H0 réel et des champs équiva-

lents Hf et H’f : dans le premier cas, la relaxation transversale de.l’atome libre

est nettement dominée par les collisions d’échange (équation (V,C,17)); dans le second

cas au contraire, nous venons de voir que l’échange n’intervient pas dans la relaxa-

tion (tout au moins après que la contribution de la constante de temps courte se soit

amortie) et la constante de temps "longue" T1 est beaucoup plus grande que T11 : on

observera donc un allongement très net du temps moyen de relaxation transversale qui

passe d’une valeur de l’ordre de T11 à T1. Nous avons vérifié cet effet en détail en

étudiant la précession transitoire de l’orientation transversale sur une vapeur de 87Rb

(chapitre X).

On notera, pour finir, l’analogie de l’effet étudié ici avec celui

que nous avons décrit au § V-B : dans les deux cas, une circulation de cohérence entre

deux niveaux atomiques de facteur de Landé différents est obtenue grâce à l’interaction

avec un champ de radiofréquence habillant. Dans le premier cas cependant (§ V-B), cette

circulation de cohérence était mise en évidence par un transfert d’orientation d’un ni-

veau à l’autre sur deux variétés atomiques différentes, alors qu’ici elle se manifeste

expérimentalement par un allongement sensible de la durée de vie de la cohérence Zeeman

dans une vapeur contenant une seule espèce d’atomes.

Indiquons, pour finir, que les propriétés magnétiques en champ

statique faible d’un atome en interaction avec un champ de radiofréquence peuvent se

manifester par d’autres effets que ceux que nous avons décrits dans ce chapitre. Nous

aurons notamment l’occasion d’étudier, au cours des chapitres suivants, les modifica-

tions apportées par le couplage avec le champ habillant au spectre Zeeman (§ VI-B)

et à la relaxation magnétique (chapitre VII) d’un système atomique.



201

C H A P I T R E VI

ABSORPTION ET DIFFUSION D’UN DEUXIEME CHAMP ELECTROMAGNETIQUE

PAR L’ATOME HABILLE

INTRODUCTION

Le couplage simultané d’un système atomique avec deux (ou plu-

sieurs) champs électromagnétiques est un problème très général (par exemple en Optique
non Linéaire), qui a fait l’objet de multiples études dans des formalismes variés,

l’intérêt s’étant particulièrement porté sur ce domaine de la physique depuis l’avène-

ment des lasers : c’est ainsi qu’ont été étudiéesles transitions à plusieurs quanta

impliquant plusieurs types de photons (78), les différents effets Raman ordinaire,
stimulé ou inverse , la conversion de fréquence , l’amplification paramétrique

(79, 80, 81). La plupart des théories qui rendent compte de ces phénomènes reposent sur
le calcul des polarisabilités ou susceptibilités non linéaires effectué aux différents

ordres des champs qui perturbent le système atomique. Lorsque l’intensité de ces champs

devient très importante, il faut tenir compte de leur action à des ordres de plus en

plus élevés et la théorie classique des perturbations devient très vite inadéquate.
Le formalisme de l’atome habillé nous conduit à aborder le problème

d’une façon différente en considérant que le champ d’intensité la plus faible (champ
"sonde" S) est absorbé ou diffusé par le système global constitué par l’atome en inter-

action avec les photons du champ le plus intense 
(*) 

(champ habillant). Ce point de vue

nous permet de décrire d’emblée et à tous les ordres, de façon simple et synthétique

grâce aux diagrammes d’énergie de l’atome habillé, tous les effets non linéaires induits

par le champ intense. Ûn supposera par contre ici que le champ sonde perturbe à lui seul

très peu le système atomique et ses effets seront considérés uniquement à l’ordre le

plus bas auquel ils se manifestent.

Nous commencerons par étudier de façon générale le spectre d’absorp-
tion de ce champ "sonde" par l’atome habillé (§ VI-A). Comme nous l’avons déjà signalé

(*) 
Le champ intense est dans cette étude un champ de radiofréquence. Cette restriction
n’est cependant pas fondamentale et le formalisme développé ici s’applique aussi
bien au cas où il s’agit par exemple du champ d’une onde laser monochromatique
(voir référence (82)).
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(au § I-E- 1 ) les différentes transitions apparaissant dans ce spectre correspondent

simplement aux fréquences de Bohr de l’hamiltonien H. Ces transitions sont associées
à différents effets bien connus (absorption simultanée de plusieurs quanta, effet Raman

inverse, effet Autler-Townes, ...) dont nous donnerons une interprétation simple dans

notre formalisme ainsi qu’un calcul valable quelle que soit l’amplitude du champ intense.

Nous étudierons ensuite plus particulièrement le spectre d’absorption Zeeman de l’atome

habillé en champ statique faible (§ VI-B). Cette étude nous permettra de mettre en évi-

dence à l’aide du champ "sonde" la modification du facteur de Landé atomique (dans le

cas du couplage avec un champ de radiofréquence polarisé linéairement) ou encore l’effet

Zeeman atomique dans les champs statiques équivalents à un champ de radiofréquence tour-

nant. Nous abordons enfin au § VI-C le problème important de la diffusion du champ sonde

par l’atome habillé. Ici encore, le simple examen des niveaux d’énergie de H permet
de comprendre et de calculer un certain nombre d’effets importants dont certains ont

déjà été signalés au chapitre I (double résonance, effet Franken de l’atome habillé,

conversion de fréquence sur le champ sonde, etc.). Afin de bien dégager le lien qui
existe entre l’approche perturbative signalée plus haut et le point de vue synthétique
de l’atome habillé adopté ici, nous commencerons par décrire ces effets à l’aide de

diagrammes de Feynman "visualisant" aux ordres les plus bas du couplage avec la radio-

fréquence les processus élémentaires d’absorption et d’émission des deux types de pho-
tons par le système atomique. Nous serons alors à même de donner,dans ce point de vue

perturbatif, une nouvelle interprétation intéressante des diverses résonances de diffu-

sion décrites au § I-E- 1 . Nous montrerons pour finir comment, en resommant formelle-

ment les diagrammes aux différents ordres, on effectue le raccord entre la théorie per-

turbative et celle de l’atome habillé. Nous mettrons ainsi clairement en évidence les

avantages de ce dernier formalisme qui résume sous une forme compacte tous les processus

d’interaction avec le champ de radiofréquence.

VI-A. ETUDE GENERALE DU SPECTRE D’ABSORPTION DE L’ATOME HABILLE

1) Introduction. Position du problème

Nous nous proposons,dans ce paragraphe, d’étudier les caractéris-

tiques des différentes raies d’absorption observables lorsqu’on envoie sur l’atome

habillé par un champ de radiofréquence une onde sonde monochromatique. L’hamiltonien
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d’interaction avec cette onde sera, pour l’instant, traité classiquement et décrit

par une équation analogue à (I,A,21) :

dans laquelle h1 représente l’amplitude de l’onde sonde de pulsation 03A9, e sa polari-
sation et M l’opérateur dipolaire responsable de la transition (*).

Soient 03B1J et 03B1’J’ deux niveaux atomiques couplés entre eux par le

champ "sonde". Nous appellerons 03A90 = E03B1-E03B1, la fréquence de Bohr séparant en champ nul
ces deux niveaux et nous supposerons (cf. § I-E- 1 ) que seul le champ "sonde" peut les

coupler entre eux, le champ de radiofréquence habillant agissant uniquement à l’inté-

rieur de chacun des niveaux (sa fréquence w est très petite devant 03A90 si bien que l’on

peut totalement négliger le couplage éventuel à plusieurs quanta induit par ce champ

entre 03B1J et 03B1’J’). Nous appellerons, comme au chapitre V, 03C9o03B1 et 03C9o03B1, la séparation
des sous-niveaux dans les différentes multiplicités des deux niveaux habillés en

présence d’un champ statique H0 donné. Ces quantités dépendent du rapport gyromagnétique
de chacun des niveaux. Enfin, nous attribuerons à chacun des états propres de l’atome

habillé une largeur 0393 indépendante du niveau considéré et de l’intensité du champ habil-

lant (nous avons vu au chapitre II qu’une telle situation correspond au cas où l’atome

est soumis à un processus de relaxation isotrope avec une seule constante de temps 1/0393).

Supposons que, par un procédé de pompage quelconque, on soit capa-

ble de réaliser entre les deux niveaux |a &#x3E; = |03B1’J’,m’,n’ &#x3E; et |b &#x3E; = |03B1J,m,n &#x3E; une

différence de populations 0394Pa b = 03C103B1(h) a - 03C1b(h) b et que l’on irradie le système avec

un champ "sonde"(S) de fréquence 03A9 variable : la puissance absorbée sur ce champ pré-

sentera alors une variation résonnante à la fréquence de la transition entre les deux

niveaux |a &#x3E; et |b &#x3E;. A la limite où l’intensité du champ "sonde" est très faible,

le signal d’absorption SA détecté sur ce champ est donné par un calcul classique de la
théorie des perturbations dépendant du temps :

(*) Nous adoptons, dans les paragraphes VI-A et VI-B,des notations (h1 et M) générale-
ment réservées aux transitions dipolaires magnétiques. En effet, les champs "sonde"
que nous avons utilisés pour nos expériences sont des champs magnétiques d’hyper-
fréquence à l’aide desquels il est aisé d’effectuer une excitation monochromatique
du système atomique (voir Note page 26’-concernant la difficulté de réaliser une
telle excitation dans le domaine optique).
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La résonance observéea donc une intensité proportionnelle au carré de l’amplitude du

champ "sonde", à la différence des populations induites entre les deux niveaux par le

pompage et au carré de l’élément de matrice dipolaire magnétique entre ces niveaux.

Quant à la largeur de la résonance, elle est déterminée uniquement par la largeur na-

turelle 0393 et ne dépend en particulier pas du tout de l’amplitude du champ habillant.

La formule (VI,A,2) peut s’appliquer également au cas où les

deux niveaux (03B1J) et (03B1’J’) sont confondus (on a alors simplement 03A90 = 0). L’étude

d’une telle situation a d’ailleurs été abordée au chapitre précédent (§ V-A-4-c) où

nous avons décrit la résonance magnétique en champ tournant d’un atome habillé par un

champ de radiofréquence linéaire. Nous avons notamment montré que la perturbation

apportée aux niveaux d’énergie atomiques par le champ de radiofréquence modifiait la

position de la raie de résonance magnétique ordinaire observée sur le champ "sonde"

et faisait apparaître une raie extraordinaire dans le champ magnétique statique opposé.
Nous avons d’autre part signalé (remarque page 166) qu’il devait apparaître également
d’autres raies d’absorption du champ "sonde" correspondant à des transitions entre

multiplicités différentes de l’atome habillé. Tous ces résultats sont implicitement

contenus dans la formule (VI,A,2) et des effets analogues (modification des caracté-

ristiques des transitions observables en absence de radiofréquence et apparition de

nouvelles transitions) se produisent lorsque les deux niveaux 03B1J et 03B1’J’ sont distincts.

Nous allons à présent étudier ces effets de façon générale en les rattachant aux phé-
nomènes bien connus d’optique non linéaire signalés plus haut qui impliquent l’absorp-

tion d’un photon du champ "sonde" et l’interaction simultanée de l’atome avec un ou

plusieurs photons du champ habillant. Nous nous limiterons, pour fixer les idées, au

cas où les transitions s’effectuent entre deux niveaux différents (03A90~ 0); nous suppo-

serons également, comme nous l’avons déjà fait au § I-E-1, que le couplage avec le

champ habillant est négligeable dans le niveau inférieur 03B1’J’ de la transition. Cette

dernière hypothèse, tout en simplifiant notre étude, nous permettra de mettre en évi-

dence clairement l’ensemble des phénomènes qui se retrouvent dans le cas général d’une

transition entre deux niveaux atomiques quelconques (voir § VI-B).

Nous commencerons par envisager les différents types de transi-

tions observables loin d’un anticroisement de niveaux de l’atome habillé (§ VI-A-2),

ce qui nous permettra de bien comprendre le double rôle joué dans ces processus par

les photons du champ habillant (§ VI-A-3). Nous aborderons ensuite l’étude du spectre
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d’absorption au voisinage des anticroisements de niveaux de l’atome habillé et donnerons

une interprétation et un calcul simples de la démultiplication des raies d’absorption
(effet AUTLER-TOWNES) que l’on observe alors (§ VI-A-4). Nous établirons enfin une

règle de somme générale satisfaite par les intensités des raies d’absorption sur le

champ"sonde" (§ VI-A-5); cette règle nous permettra de montrer que l’absorption d’une

raie large par l’atome habillé est la même que si l’atome était libre et ne dépend pas
des caractéristiques de la radiofréquence; nous donnerons une justification physique
de ce résultat.

2) Les différents types de transitions observables loin d’un

anticroisement

Reprenons l’exemple d’un niveau excité de spin J = 1/2 (cf. § I-E-1).

Nous avons vu que le niveau fondamental (03B1’J’) ne peut avoir un spin nul (car la transi-

tion 0 ~ 1/2 est interdite; voir Note page 65); nous supposerons qu’il a également un

spin J’ = 1/2, mais un rapport gyromagnétique beaucoup plus faible que celui de l’état

excité. La figure 27-a rappelle, dans ces conditions, le diagramme Zeeman de l’atome

libre dans un champ H0. Si le champ "sonde" (S) a une polarisation circulaire droite

(que nous noterons 03C3(S)+ pour distinguer les notations relatives aux polarisations du

champ "sonde" et du champ habillant), on observera une raie d’absorption (flèche en

traits pleins sur la figure 27-a) à la fréquence 03A9 = 03A90 + 03C9o03B1 2 , correspondant à une

transition 0394m = +1 entre les niveaux |03B1’J’,- &#x3E; et |03B1J,+ &#x3E;. Au contraire, si (S) a une

polarisation circulaire gauche (03C3- (S)), la raie d’absorption (flèche en pointillé sur

la figure 27-a; fréquence 03A9 = 03A90 - 03C9o03B1 2) correspond à une transition 0394m = -1 entre les

niveaux |03B1’J’,+ &#x3E; et |03B1J,- &#x3E;. Supposons à présent que l’atome soit couplé à un champ

de radiofréquence habillant, que nous envisageons pour l’instant polarisé en 03C3+. Les
niveaux d’énergie de l’atome habillé (figure 27-b) se déterminent alors très aisément :

dans l’état fondamental (où le couplage est nul), ce sont simplement les états

|03B1’J’,±,n &#x3E;; dans l’état excité, ce sont des branches d’hyperboles correspondant aux

anticroisements de niveaux dans le champ tel que 03C9o03B1 = 03C9.

Reprenant les conventions commodes de la figure 10, nous représen-

terons en traits pleins les niveaux |03B1J,-,n+1 &#x3E; et |03B1J,+,n &#x3E; issus de l’anticroisement

auquel participe l’état non perturbé |03B1J,+,n &#x3E; et en traits pointillés les niveaux

|03B1J,-,n &#x3E; et |03B1J,+,n-1 &#x3E; qui correspondent à l’anticroisement où est impliqué l’état

|03B1J,-,n &#x3E;. Pour décrire le spectre d’absorption observé, il nous faut déterminer
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les éléments de matrice de HI entre les différents niveaux d’énergie de H
représentés sur la figure 27. HI étant un opérateur purement atomique, ne peut

coupler entre eux dans la base "non perturbée" que des états contenant un même nombre

n de photons de radiofréquence. Il s’ensuit qu’en polarisation 03C3+(S), le niveau
|03B1’J’,-,n &#x3E; n’est couplé qu’aux deux niveaux en traits pleins (qui seuls contiennent

l’état |03B1J,+,n &#x3E;) tandis qu’en polarisation 03C3-(S) , |03B1’J’,+,n &#x3E; n’est relié qu’aux
deux niveaux en pointillé (qui seuls contiennent l’état |03B1J,-,n &#x3E;). De façon plus

précise, si l’on appelle I+ et I- les intensités des raies 03C3+(S) et 03C3-(S) de l’atome

libre, il résulte clairement de l’expression (I,C,5) des états propres de H que les

deux raies de l’atome habillé en polarisation 03C3+(S) auront des intensités I+ cos203B8n 2
(transition |03B1’J’,-,n &#x3E; ~ |03B1J,+,n &#x3E; représentée par la flèche n° 1 sur la figure 27-b)

et I+ sin203B8n 2 (transition |03B1’J’,-,n &#x3E; ~ |03B1J,-,n+1 &#x3E; , flèche n° 2); par contre, les

deux raies en polarisation 03C3-(S) auront des intensités I- cos203B8n 2 (transition

|03B1’J’,+,n &#x3E; ~ |03B1J,-,n &#x3E;, flèche n° 3) et I- sin203B8n 2 (transition |03B1’J’,+,n &#x3E; ~

|03B1J,+,n-1 &#x3E; , flèche n° 4). Ainsi, chacune des raies 03C3+(S) et 03C3-(S) de l’atome libre

se dédouble pour donner naissance à deux raies dont la somme des intensités reste

constante (sin203B8n 2 + cos203B8n 2 = 1) et égale à celle de la raie observée sur l’atome

libre dans les mêmes conditions.

Nous allons décrire ces raies plus en détail en supposant, pour

commencer, que 03C9 (tout en restant petit devant 03A90) est suffisamment grand devant 03C9o03B1
pour qu’on soit loin de la condition de résonance magnétique dans l’état excité

(03C9o03B1  03C9).

a) Absorption simple d’un photon du champ "sonde"
L’une des deux raies polarisées en 03C3+(S) (flèche n° 1) est

associée,lorsque 03C91 tend vers zéro,à une transition entre les niveaux non perturbés

|03B1’J’,-,n &#x3E; et |03B1J,+,n &#x3E; et s’identifie alors à la raie d’absorption normale de l’atome

libre (03B8n ~ 0, cos203B8n 2 ~ 1). Cette transition correspond donc à l’absorption simple

d’un photon du champ "sonde", le nombre de photons de radiofréquence restant inchangé

à l’issue du processus. Le couplage avec la radiofréquence a pour résultat de déplacer

légèrement la fréquence d’absorption (de la quantité du second ordre en 03C91/03C9 qui sépare
le niveau perturbé de son asymptote) et de diminuer légèrement (par un facteur

cos203B8n 2) l’intensité de la résonance. De même, l’une des deux raies 03C3-(S) (flèche n° 3)

correspond à l’absorption simple d’un photon "sonde" s’accompagnant d’une modification
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radiative sous l’effet du champ habillant de l’intensité et de la position de la réso-

nance. Plus nouvelles et plus intéressantes sont les deux autres raies du spectre que

nous allons maintenant décrire.

b) Absorption simultanée d’un photon du champ "sonde" et d’un

photon habillant
Considérons la deuxième raie 03C3-(S) (flèche n° 4 sur la figure

27-b). La transition correspondante relie |03B1’J’,+,n &#x3E; à un niveau qui, en couplage faible,

est voisin de l’état non perturbé |03B1J,+,n-1 &#x3E;. Ainsi l’absorption du photon "sonde"

s’accompagne de l’absorption simultanée par l’atome d’un photon de radiofréquence (dont

le nombre passe de n à n-1). La transition atomique est alors induite par un champ "sonde"

dont la fréquence 03A9 est voisine de la fréquence de Bohr atomique 03A90 + 03C9o03B1 2 diminuée de

03C9 :

Le moment angulaire est conservé au cours du processus : l’atome absorbant un photon

03C3-(S) du champ "sonde" et un photon 03C3+ du champ habillant, effectue une transition

0394m = 0. Nous avons schématisé sur la figure 27-c cette transition dans le diagramme

d’énergie de l’atome libre en symbolisant explicitement les processus d’absorption du

photon "sonde" (en pointillés) et du photon radiofréquence (ligne ondulée). 

Remarquons que la probabilité de cette transition (en sin203B8n 2)
est proportionnelle, à bas niveau de radiofréquence, à l’intensité 03C912 du champ habillant

(tout comme elle est, d’après (VI,A,2),proportionnelle à l’intensité h12 du champ "sonde")

ce qui est bien caractéristique d’une transition à deux quanta appartenant à deux modes

différents du champ électromagnétique. Enfin, la position de la raie est déplacée d’une

quantité du deuxième ordre en 03C91/03C9 par rapport à la position extrapolée à intensité nulle

de la radiofréquence qui est donnée par la relation (VI,A,3).

c) Absorotion d’un photon du champ "sonde" et émission induite

simultanée d’un photon habillant : effet Raman inverse
Considérons enfin la dernière raie 03C3+(S) du spectre de la figure

27-b (flèche n° 2). La transition correspondante relie |03B1’J’,-,n &#x3E; au niveau qui en cou-

plage 03C91 faible est très peu différent de l’état non perturbé |03B1J,-,n+1 &#x3E; : l’absorption

du photon sonde s’accompagne donc sur cette transition de l’émission induite simultanée

d’un photon de radiofréquence habillant (dont le nombre passe de n à n+1). Nous avons

représenté sur la figure 27-c la même transition dans le diagramme d’énergie de l’atome

libre : le photon du champ "sonde" absorbé (traits pleins) a une fréquence voisine de
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w

la somme de la fréquence de Bohr atomique 03A90 - o03B1 2 et de la fréquence w du photon de

radiofréquence (ligne ondulée) :

D’autre part, la transition correspond à 0394m = 0 puisque l’atome a absorbé un photon

"sonde" circulaire droit, puis réémis un photon radiofréquence également circulaire

droit au cours de ce processus. L’absorption que l’on observe dans ces conditions sur

le champ "sonde" s’apparente à un effet Raman inverse, dans lequel le champ habillant

joue le rôle généralement imparti à une onde laser. On remarquera qu’ici encore, l’in-

tensité de l’effet (en sin203B8n 2) est pour 03C91 petit proportiohnelle à l’intensité du

champ de radiofréquence. On note également un déplacement de la transition du deuxième

ordre en 03C91/03C9, qui est analogue à ceux qu’a décrits JAVAN dans la théorie de l’effet

Raman (83).

Remarque importante :
Les transitions que nous décrivons ici s’effectuent entre états

propres de l’atome habillé pour lesquels m et n ne sont pas de bons nombres quantiques.

Aussi, lorsque dans ce chapitre nous parlons de transitions de 0394m ou de 0394n donnés, nous

voulons dire implicitement qu’il s’agit de transitions qui ne correspondent à des va-

riations bien définies 0394m du moment cinétique atomique ou 0394n du nombre de photons qu’à
la limite où l’intensité de la radiofréquence est très faible.

3) Le double rôle joué par les photons du champ habillant

Dans les processus que nous venons de décrire, les photons du champ

de radiofréquence sont amenés à jouer deux rôles très différents : d’une part, ils peu-

vent être absorbés et réémis virtuellement par le système atomique, ce qui a pour effet

d’en perturber les niveaux d’énergie et de modifier les fréquences d’absorption et les

forces d’oscillateur des transitions induites sur le champ "sonde"; d’autre part, ils

peuvent être absorbés ou émis réellement par l’atome en même temps que celui-ci absorbe

un photon du champ "sonde", ce qui conduit à l’apparition de nouvelles raies dans le

spectre d’absorption. La conservation de l’énergie et du moment angulaire du système

global "atome + champ habillant + champ sonde" doit être assurée au cours de ces tran-

sitions. Dans l’exemple étudié plus haut, le nombre de nouvelles raies apparaissant
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dans le spectre est limité en raison des règles de sélection très simples satisfaites

par le couplage V lorsque la radiofréquence est polarisée en 03C3+ (cf. § I-B-3-b); dans

le cas d’un champ habillant de polarisation quelconque, les raies nouvelles apparais-

sant dans le spectre sont en général beaucoup plus nombreuses et correspondent à des

processus d’absorption ou d’effet Raman pouvant impliquer plus d’un photon du champ

habillant (cf. § VI-B).

La séparation que nous venons de faire entre les deux types d’ef-

fets produits par le champ habillant n’a de sens que tant que les niveaux d’énergie de
l’atome habillé sont suffisamment proches des états propres non perturbés de H0 .
Il faut donc en particulier que l’on soit loin d’un anticroisement de niveaux de H.
En un tel point, l’attribution d’un processus déterminé (absorption simple ou multiple,

effet Raman inverse, ...) à chacune des transitions observables perd sa signification
comme nous allons à présent le montrer en étudiant les caractéristiques de l’effet

AUTLER-TOWNES.

4) Absorption du champ "sonde" au voisinage d’un anticroisement :

effet AUTLER-TOWNES (13)

Etudions ce que devient le spectre décrit au § VI-A-2 lorsque le

champ statique H0 tend vers la valeur correspondant à la résonance magnétique dans le

niveau 03B1J (03C9o03B1 = 03C9). Intéressons-nous par exemple aux deux raies 03C3+(S) : loin de l’an-
ticroisement (figure 28-a; 03C9o03B1  03C9) la raie d’absorption normale est la plus intense

(cos203B8n 2 ~ 1) et la raie Raman inverse est très faible. La séparation des deux raies

(voisine de w - w o03B1 si 03C9o03B1  03C9) diminue au fur et à mesure que le champ magnétique se

rapproche de la valeur correspondant à 03C9o03B1 
= w tandis que l’intensité de la raie

d’absorption normale décroît et que celle de la raie Raman augmente. Au point d’anti-

croisement (03B8n = -03C0/4), les deux raies sont d’intensités égales et constituent un dou-

blet centré autour de 03A9 = 03A90 + 03C9/2 dont la séparation est égale à la "force" 03C91 de

l’anticroisement (fig.28-b). Nous retrouvons l’effet AUTLER-TOWNES bien connu : une transition

entre deux niveaux atomiques se trouve dédoublée si l’un des deux niveaux de la transi-

tion est impliqué sous l’effet d’un deuxième champ (ici la radiofréquence) dans une

autre transition avec un troisième niveau. Les deux raies du doublet sont résolues si

la transition de radiofréquence est saturée (03C91 &#x3E; 0393) et elles sont d’autant plus écar-

tées que 03C91 est plus grand. Les deux raies obtenues apparaissent clairement comme les
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limites de l’absorption normale et de l’effet Raman inverse lorsque le champ de radio-

fréquence devient résonnant. Il n’est cependant plus possible de séparer ces deux pro-

cessus l’un de l’autre, dans la mesure où les deux états propres de l’atome habillé dans

le niveau 03B1J sont de superpositions linéaires en proportions égales de deux niveaux con-

tenant n et n+1 photons. Si 03C9o03B1 devient supérieur à 03C9, la séparation des deux processus

redevient possible : c’est la raie associée à la plus grande fréquence qui correspond à

présent à l’absorption normale et qui a la plus grande intensité (figure 28-c).

Dans le cas d’une polarisation quelconque de la radiofréquence, un

effet AUTLER-TOWNES analogue peut être associé à tous les anticroisements d’ordre supé-

rieur 03C9o03B1 
= pw. Enfin, pour un spin J &#x3E; 1/2, l’effet se manifeste non plus par un dé-

doublement, mais par une démultiplication des raies d’absorption sur le champ "sonde"

(il peut y avoir jusqu’à 2J+1 transitions équidistantes au point d’anticroisement).

Le formalisme de l’atome habillé permet ainsi de décrire en termes extrêmement simples

un effet dont l’interprétation dans le formalisme classique du champ de radiofréquence

peut paraître moins évidente.

5) Règle de somme sur le spectre d’absorption de l’atome habillé

La règle de somme vérifiée par les probabilités de transitions in-

duites par le champ sonde dans le cas particulier étudié aux paragraphes précédents

(sin2 03B8n 2 + cos2 03B8n 2 = 1) se généralise aisément pour des polarisationsquelconques des

deux champs électromagnétiques. La somme E(I) des intensités des diverses raies du

spectre d’absorption s’écrit en effet d’après (VI,A,2) :

Exprimons la relation de fermeture pour le niveau 03B1J dans les deux bases des états per-

turbés de H et non perturbés de H0 . On obtient l’identité :

A partir de (VI,A,6) et de la relation analogue valable pour le niveau 03B1’J’, on déduit

aisément la règle de somme :



Fig. 28
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qui montre que 03A3(I) est indépendante du niveau de radiofréquence et est identique à la

somme des intensités des diverses raies du spectre d’absorption de l’atome libre pour

la même polarisation du champ "sonde".

L’interprétation physique de ce résultat est très claire : supposons

qu’au lieu d’exciter le spectre d’absorption monochromatique de l’atome habillé, on exci-

te celui-ci avec un champ "sonde" de polarisation e donnée et de largeur spectrale infi-

nie (spectre blanc). L’absorption totale sur ce champ "sonde" est alors proportionnelle
à la somme des intensités de toutes les raies d’absorption monochromatiques calculées

plus haut : la relation (VI,A,7) exprime simplement que cette absorption est identique

pour l’atome nu et pour l’atome habillé. Ce résultat n’est pas étonnant : les trains

d’onde correspondant à une raie infiniment large passent en effet en un temps infini-

ment court sur l’atome, de sorte que celui-ci n’a pas le temps de se coupler à la radio-

fréquence. En fait, une analyse plus précise (38) permet de montrer qu’il n’est pas in-

dispensable que la raie excitatrice soit infiniment large et qu’il suffit que sa lar-

geur 0394 soit grande devant 03C91 pour que l’absorption sur le champ "sonde" soit insensi-

ble au couplage avec la radiofréquence.

Nous avons déjà montré (§ II-C-2-a) que la préparation d’un état

atomique excité par un pompage optique en raie large ne dépend pas du couplage de l’ato-

me avec la radiofréquence. Nous venons d’établir en quelque sorte une propriété récipro-

que qui montre que l’absorption totale du faisceau de pompage n’est, elle non plus, pas

affectée par la présence du champ habillant.

VI-B. SPECTRE ZEEMAN D’UN ATOME HABILLE EN CHAMP STATIQUE FAIBLE

Nous allons décrire dans ce paragraphe le spectre d’absorption

d’un atome interagissant, en champ Ho faible, avec un champ de radiofréquence pola-

risé linéairement ( § V-B-1, 2 et 3) ou circulairement (§ V-B-4). Le deuxième champ

électromagnétique sert alors à explorer les diagrammes de niveaux d’énergie de l’atome

habillé décrits en détail au chapitre précédent : dans le cas où la radiofréquence a

une polarisation linéaire, le changement du facteur de Landé des niveaux se traduit

par une modification du spectre Zeeman dont les différentes raies se rapprochent les
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unes des autres; si le champ de radiofréquence est tournant, on observera en champ

statique nul l’effet Zeeman produit par les champs statiques équivalents associés à

la radiofréquence; cet effet se distinguera de l’effet Zeeman ordinaire observé dans

un vrai champ statique du fait que les champs équivalents vus par les deux niveaux im-

pliqués dans la transition peuvent être différents. Dans tous les cas, on observera

également dans le spectre un ensemble de raies latérales, centrées autour des fréquen-

ces 03A9 = 03A90 + p03C9, correspondant aux processus d’absorption à plusieurs quanta ou

d’effet Raman inverses décrits au paragraphe précédent.

Nous avons choisi de décrire de façon détaillée le spectre des

transitions induites par un champ hyperfréquence entre les deux niveaux hyperfins de

l’état fondamental du 87Rb habillé. C’est en effet par l’étude de ce spectre que la

théorie a été vérifiée expérimentalement (cf. chapitre XI). Les transitions correspon-

dantes (F’ = 2~ F’= 1) s’effectuent entre deux niveaux de rapports gyromagnétiques

opposés simultanément couplés à la radiofréquence. Avant d’aborder cette étude, nous

commencerons par la description qualitative d’une situation plus simple, correspondant

à une transition J = 0 ~ J = 1 (transitions hyperfines de l’état fondamental de l’hy-

drogène par exemple).

1) Effet Zeeman normal de l’atome habillé par un champ de radio-

fréquence linéaire (transition J = 0 ~ J = 1)

Le spectre de raies obtenu dans le cas d’une transition J = 0 ~

J = 1 a été calculé en détail par ailleurs (38). Nous nous contenterons de le décrire

ici sommairement en donnant une interprétation physique des différentes transitions

observables.
Le spectre d’absorption de l’atome libre dans un champ Ho est

décomposé en trois raies dont l’écartement est égal à 03C90 (fréquence de Larmor du niveau

J =1) et la polarisation respectivement 03C3+(S) , 03C0(S) et 03C3-(S) par rapport à H0 : c’est
le triplet Zeeman normal. En présence d’un champ de radiofréquence linéaire et perpen-

diculaire à H0 , la pente des sous-niveaux Zeeman au voisinage du champ nul diminue

ainsi que la séparation des raies du triplet. En même temps, des bandes latérales ap-

paraissent dans le spectre, associées aux transitions entre l’état |J = 0,n &#x3E; et les

niveaux habillés |1,m; n’ &#x3E; correspondant à des valeurs n’ différentes de n dans le

niveau excité. Envisageons successivement plusieurs cas de polarisation du champ "sonde"

a) pour un champ 03C3+(S), la raie d’absorption située en 03A9 =

03A90 + 03C90 pour l’atome libre (figure 29-a) se rapproche de la fréquence centrale 03A90 au
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fur et à mesure que la fréquence de Larmor 03C90 = 03C90 J0(03C91 03C9) de l’état excité diminue

(figure 29-a’). En même temps, apparait une nouvelle raie d’absorption à la fréquence

symétrique 03A9 = 03A90 -03C90. La transition correspondante (0394m = -1; 0394n = 0) peut en effet

s’effectuer par absorption d’un photon 03C3+(S) du champ "sonde" accompagnée de l’émission

d’une composante 03C3+ et de l’absorption d’une composante 03C3- du champ de radiofréquence
(la variation du moment angulaire du champ de radiofréquence est donc égale à -2 unités

lors d’une telle transition). Nous retrouvons ici la possibilité de réaliser, à l’aide d’un

champ "sonde" purement circulaire droit, une transition 0394m = -1, la conservation du

moment angulaire total étant assurée par les photons du champ habillant (cf. § V-A-4-c).
Au doublet que nous venons de décrire vient s’ajouter une infinité de bandes latérales

centrées autour des fréquences 03A90 + p03C9 (p ~ 0);voir figure 29-a’). Sur les bandes laté-

rales de p impair, on observe une seule raie 0394m = 0; sur les bandes latérales de p

pair, deux raies 0394m = ±1 d’égales intensités séparées de 203C90. Cette alternance de
singlets et de doublets symétriques par rapport à la fréquence centrale 03A90 s’explique

encore par la conservation du moment cinétique global : la transition sur une bande

latérale paire peut être décrite comme un processus d’absorption d’un photon 03C3+(S) du

champ "sonde" suivie d’un nombre pair de processus d’absorption ou d’émission de photons

de radiofréquence 03C3. Le moment cinétique de l’atome subit donc globalement un changement

0394m impair qui ne peut être que 0394m = ±1 (puisque J = 1 dans l’état excité). Au contrai-

re, sur une bande latérale impaire, le nombre de processus d’absorption ou d’émission

de photons de radiofréquence est impair et le moment globalement transféré à l’atome

est nécessairemen pair, c’est-à-dire dans le cas présent (J = 1) nul : 0394m = 0 .

b) pour un champ "sonde" 03C0(S), toutes les conclusions précédentes
sont inversées : la raie d’absorption 0394m = 0 de l’atome libre (figure 29-b) est rempla-

cée par une série de "singlets" 0394m = 0 sur la bande centrale et les bandes latérales

paires et une série de "doublets" 0394m = ±1 sur les bandes latérales impaires (figure

29-b’).

c) pour un champ "sonde" 03C3-(S), on obtient un spectre analogue

à celui qu’on observe en 03C3+(S), à cela près que les intensités des deux raies de la

bande centrale sont échangées. La figure 29-c’ représente enfin le spectre observé dans

le cas d’un champ "sonde" en polarisation linéaire 03C3(S) dont le direction est parallèle

à celle du champ habillant. On montre alors que sur toutes les bandes latérales, les

amplitudes de transition associées aux deux composantes 03C3+(S) et 03C3-(S) selon lesquelles

on peut décomposer le champ 03C3(S) ont des facteurs de phase opposés si bien que les

raies correspondantes disparaissent par interférence dans le spectre. Ce spectre présen-
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te alors le même aspect qu’en absence de champ habillant (figure 29-c) et tout se passe

finalement dans ce cas comme si le seul effet du champ de radiofréquence était de modi-

fier le facteur de Landé de l’atome (remarquons que la disparition des bandes latérales

observée ici est "accidentelle" dans la mesure où celles-ci réapparaissent à nouveau

dans le spectre si la polarisation 03C3(S) perpendiculaire à H0 n’est plus parallèle à la

direction du champ de radiofréquence).

Ayant ainsi décrit pour quelques cas particuliers de polarisation
le spectre observé dans le cas simple d’une transition J = 0 ~ J = 1, nous allons

aborder maintenant l’étude d’une transition J ~ J’ quelconque.

2) Calcul de l’intensité des raies Zeeman d’un atome habillé par un

champ de radiofréquence linéaire dans le cas d’une transition
J ~ J’ quelconque

a) Notations. Dispositions relatives des champs
L’atome est à présent couplé au champ de radiofréquence dans

les deux niveaux impliqués par la transition. Nous nous proposons de calculer dans ce

cas les probabilités de transition observées pour n’importe quelles polarisations du

champ habillant et du champ "sonde". Nous supposerons toujours la radiofréquence le

long de Oz; le champ statique, dans le plan xOz,est aligné dans une direction faisant

un angle 03C8 (0  03C8  03C0 2) avec Oz (figure 30-a). Aux niveaux 03B1J et 03B1’J’ sont associés

deux champs fictifs H’o03B1 et H’o03B1, qui se déduisent de H0 par deux affinités d’axe Oz

et de rapports respectivement égaux à J0[g03B103BCBH1 03C9] et J0 [g03B1’03BCBH1 03C9] . Ces champs
fictifs font donc avec Oz des angles 03C8’03B1 et 03C8’03B1’ (compris entre - 03C0 2 et 03C0 2 ) définis
par les relations :

Enfin, le champ "sonde"a une polarisation e que l’on peut décomposer suivant les trois

polarisations principales rapportées à la direction Oz du champ habillant. On a donc :



Fig .30
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Les polarisations des deux champs électromagnétiques sont ainsi entièrement définies

par la donnée de l’angle 03C8 (qui définit la polarisation du champ habillant) et celle du 

vecteur e (qui fixe la polarisation du champ "sonde" par rapport à celle du champ habil-

lant). Nous repérerons donc une disposition de champs donnés par le couple de paramètres

(03C8,e). Nous envisagerons dans la suite quatre cas particuliers : la figure 30-b repré-
sente le cas où le champ habillant et le champ "sonde" sont parallèles au champ statique

(03C8 = 0; e = ez); nous définirons la configuration correspondante par la notation (03C0; 03C0(S)).
La figure 30-c correspond à une configuration (03C8 = 0; e = ex) qui sera notée (03C0; 03C3(S) ).

La figure 30-d (03C8 = 03C0 2; e = ez) représente la configuration (03C3;03C3(S)) et enfin la figure
30-e (03C8 = 03C0 2; e = ex) se rapporte à la disposition (03C3;03C0(S)).

Afin de calculer les amplitudes des transitions induites par le

champ "sonde" dans chacune de ces situations, il nous faut commencer par déterminer

l’expression des états propres de l’atome habillé dans les deux niveaux.

b) Calcul des états propres de l’atome habillé
Si H0 est parallèle à Oz (polarisation 03C0; 03C8 = 0), les états pro-

pres de l’atome habillé s’écrivent simplement (cf. équations (III,A, 6) et (III,A,7)) :

Dans ces expressions 03BB et 03BB’ sont les facteurs de couplage de chacun des niveaux avec la

radiofréquence, respectivement égaux à -03B303B103BC = -g03B103BCB03BC et -03B303B1’03BC 
= 

-g03B1’03BCB03BC (cf. § I-B-3-a).

Si H0 fait l’angle 03C8 avec Oz, les niveaux d’énergie s’obtiennent en

diagonalisant l’hamiltonien Zeeman fictif de chacun des niveaux dans le champ H’o03B1 ou

H’o03B1’. Cette diagonalisation revient à effectuer sur les états propres définis par

(VI,B,3) une "rotation fictive" d’axe Oy et d’angle 03C8’
03B1 

ou 03C8’03B1, . Les états propres
s’écrivent donc :
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c) Calcul des amplitudes de transition entre les deux niveaux
Si le champ habillant a une polarisation 03C0 (03C8 = 0), les éléments

de matrice de Mq se déduisent immédiatement des équations (VI,B,3) :

Le premier élément de matrice au second membre de (VI,B,5) est donné par une relation

analogue à (III,A,8) (voir Appendice III, équation (App.III,8)) :

(On a en effet, d’après l’équation (I,B,15) 203BB ~n = -g03B103BCBH1 et 203BB’ n = -g03B1’03BCBH1).
Quant à l’élément de matrice atomique de Mq, il obéit à la règle de sélection

m1 
= m’1 - q. On a donc finalement :

Pour un champ habillant de polarisation quelconque (03C8 ~ 0), les éléments de matrice

de Mq se déduisent immédiatement de l’expression précédente et des développements
(VI,B,4) des états propres de l’atome habillé :

(on rappelle que les éléments de matrice de R sont réels ce qui permet d’écrire R(J’)*m’1m’=
A R(j’)mim’ partir de cette expression, on calcule simplement l’élément de matrice de la transi-

tion induite par le champ "sonde" entre les états |03B1J,m,n &#x3E;03C8 et |03B1’J’,m’,n’ &#x3E;03C8 ; cet

élément ne dépend pas séparément de n et de n’, mais n’est fonction que de la différence
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n’-n = r. Nous l’appellerons t(r)m’m (03C8,e). Il s’obtient en sommant sur q les amplitudes
de transition associées aux diverses composantes de la polarisation du champ "sonde" :

Les expressions (VI,B,7) et (VI,B,8) permettent de calculer très simplement les inten-

sités des différentes raies observées sur le spectre d’absorption de l’atome habillé

pour n’importe quelle transition J ~ J’ et des polarisations absolument quelconques de

la radiofréquence et du champ "sonde". Nous allons maintenant étudier le cas particulier

des transitions hyperfines des atomes alcalins.

3) Application aux alcalins : spectre Zeeman hyperfin d’atomes de
87Rb habillés par un champ de radiofréquence linéaire

a) Rappel sur le spectre Zeeman hyperfin de l’atome de 87Rb libre
Les transitions hyperfines entre les deux niveaux F = 2 et

F’ = 1 sont induites par un champ oscillant couplé au dipôle magnétique de l’atome. Le

dipôle est proportionnel au spin électronique S de l’état fondamental (on néglige le

magnétisme nucléaire) et est donné par la relation :

(le facteur de Landé électronique de l’état fondamental est, comme celui de l’électron

Les libre, égal à 2) éléments de matrice de S entre les deux niveaux hyperfins sont rappelés sur la
figure 31-a (éléments de matrice de Sz correspondant à une polarisation 03C0(S) du champ

"sonde") et sur la figure 31-b (éléments de matrice de Sx correspondant à une polarisa-

tion 03C3(S)).
Les figures 31-a’ et 31-b’ reorésentent les transitions correspon-

dant à ces deux types de polarisation. Les facteurs de Landé étant égaux en valeur ab-

solue, mais de signes opposés dans les deux niveaux hyperfins, on observe dans le pre-
mier cas (figure 31-a’) trois raies 0394mF = 0 équidistantes centrées respectivement en

03A9 = 03A90 - 03C90 (transition m’ = -1 ~ m = -1), 03A9 = 03A90 (transition 0 ~ 0), 03A9 = 03A90 + 03C90 (tran-

sition 1 ~ 1). En polarisation 03C3(S) (figure 31-b’), on observe quatre raies 0394mF = ±1

équidistantes : les deux raies extrêmes (fréquence 03A9 = 03A90 ± 303C9) sont simples et corres-

pondent respectivement aux transitions 1 ~ 2 et -1 ~ -2; les deux raies médianes

(03A9 = 03A90 ± 03C9) sont doubles et correspondent l’une aux deux transitions confondues 0 ~ 1

et 1 ~ 0, l’autre aux deux transitions 0 ~ -1 et -1 ~ 0. Du fait de l’existence d’une
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structure Zeeman dans chacun des deux niveaux hyperfins, le spectre de 87Rb est donc,

comme celui de tous les alcalins en général, plus compliqué que celui de l’hydrogène.

Nous allons a présent décrire l’effet sur ce spectre du couplage

de l’atome avec un champ de radiofréquence.

b) Calcul des probabilités de transition hyperfines pour 87Rbhabillé

Pour effectuer ce calcul, il suffit d’utiliser les expressions

(VI,B,7) et (VI,B,8) en y faisant J = 2, J’ = 1 et en remarquant que l’on a g03B1 
= 

-g03B1’ .
Il résulte alors des relations (VI,B,1) que l’on a 03C8’03B1 = 03C8’03B1, (J0 est une fonction

paire). On pose d’autre part -g03B1 03BCB H1 = 03C91 et l’on met finalement (VI,B,7) sous la

forme :

L’amplitude de la transition s’obtient en reportant cette expression dans (VI,6,8).

Le calcul de cette amplitude ne présente aucune difficulté (les éléments de matrice

R(1) et R(2) sont tabulés en Appendice III). Nous donnons en Appendice VI l’expression

des éléments de matrice de transition t(r)m’m (03C0,03C0(S)), t(r)m’m (03C0,03C3(S)), t(r)m’m (03C3,03C3(S))
et t(r)m’m (03C3,03C0(S)), correspondant aux quatre cas de polarisation représentés sur les
figures 30-b,c,d et e. Nous vérifions en détail,dans la partie expérimentale de ce

travail (chapitre XI), la dépendance de ces amplitudes de transition en fonction de

03C91/03C9. Nous nous limiterons ici à une description qualitative du spectre telle qu’elle

résulte de ces calculs.

c) Description du spectre observé pour un champ habiliant en
polarisation 03C3

Si le champ habillant est perpendiculaire au champ statique

(03C8 = 03C0 2), le facteur de Landé est modifié simultanément et de façon identique dans les

deux niveaux hyperfins. Cette modification se traduit par une réduction de la sépara-

tion des diverses raies Zeeman qui se rapprochent les unes des autres sur la bande

d’absorption centrale et viennent se confondre pour les diverses annulations des deux

facteurs de Landé.



Fig. 31



Fig. 32
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La figure 32-a représente précisément les transitions observables

sur cette bande centrale (transitions F’,n~ F,n) pour un champ "sonde" parallèle au

champ habillant (configuration 03C3,03C3(S)). Aux six transitions 0394mF= ±1 déjà observables sur
l’atome libre (figure 31-b’) et représentées en traits renforcés viennent s’ajouter

deux transitions 0394mF= ±3 (en traits fins) qui sont interdites sur l’atome libre :

l’atome peut par exemple gagner trois unités de moment angulaire sans changer le nombre

total de photons de radiofréquence (transition -1,n ~ 2,n) en absorbant d’abord un

photon du champ "sonde" (qui a une amplitude de probabilité d’être 03C3+(S)), puis un
photon du champ habillant (qui a également une certaine amplitude de probabilité d’être

03C3+) et en réémettant enfin, par l’intermédiaire de sa composante 03C3-, un second photon

de radiofréquence. Les fréquences de ces nouvelles transitions 0394mF= ±3 sont confondues
avec celles des raies médianes 0394mF= ±1, si bien que le spectre de l’atome habillé a, sur

la bande centrale, le même aspect que celui de l’atome libre (figure 31-b’) (à la réduc-

tion de l’écartement des raies près). L’étude de l’intensité des raies permet cependant,

comme nous le montrerons au chapitre XI, de mettre expérimentalement en évidence dans

le spectre la contribution des nouvelles transitions 0394mF= ±3.
La figure 32-b représente le spectre observable dans les mêmes con-

ditions (03C3,03C3(S)) sur la première bande latérale : le nombre total de photons absorbés

ou émis par l’atome est alors pair (un photon du champ "sonde" et un nombre impair de

photons radiofréquence), si bien que les transitions observables correspondent à un

0394mF pair, égal à 0 ou ±2. Le spectre, constitué alors de trois raies équidistantes,

est analogue à celui qu’on observe sur l’atome libre en polarisation 03C0(S) (figure 31-a’).

La séparation des raies, égale à 203C90 , dépend toujours du facteur de Landé de l’atome
habillé et s’annule notamment avec celui-ci. Un spectre analogue apparaît sur toutes

les bandes latérales impaires.

Enfin, la figure 32-c montre les transitions observables sur la

deuxième bande latérale (et en général sur toutes les bandes latérales paires) : le

nombre total de photons impliqués est alors impair (un photon du champ "sonde" et un

nombre pair de photons du champ habillant) et les transitions correspondent à

0394mF = ±1 ou ±3 : on a, comme sur la bande centrale, un spectre de quatre raies équi-

distantes (remarquons que, contrairement au cas du spectre hyperfin de l’hydrogène dé-

crit au § VI-B-1, on n’a pas pour cette configuration 03C3,03C3(S) d’annulation des intensités

des raies observées sur les bandes latérales).

Toutes les conclusions précédentes sont inversées si le champ

"sonde" a une polarisation 03C0(S) (configuration 03C3,03C0(S)) : le spectre est constitué alter-
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nativement d’un triplet sur la bande centrale et les bandes latérales paires et d’un

quadruplet sur les bandes latérales impaires. La séparation des raies dans ces triplets
et quadruplets est toujours proportionnelle à J0(03C91 03C9).

d) Description du spectre observé pour un champ habillant en

polarisation 03C0
Le facteur de Landé des deux niveaux hyperfins n’est pas modifié

pour cette polarisation de la radiofréquence. En conséquence, la séparation des raies

observables sur les bandes centrales et latérales est, à présent, indépendante de l’am-

plitude de la radiofréquence et correspond à la fréquence de Larmor 03C90 de l’atome libre.

D’autre part, chaque photon de radiofréquence ayant un moment angulaire nul le long de

H0, l’interaction avec le champ habillant ne peut changer m : dans le cas où le champ

"sonde" a une polarisation 03C0(S) (configuration 03C0,03C0(S)), les seules transitions observées,
tant sur la bande centrale que sur les bandes latérales, correspondent à 0394mF = 0; si le

champ "sonde" est polarisé en 03C3(S) (configuration 03C0,03C3(S)), toutes les transitions ont
au contraire un 0394mF = ±1.

Il se trouve d’autre part que la probabilité de la transition

m = 0 ~ m’ = 0, observée avec un champ "sonde"03C0(S), est nulle sur toutes les bandes la-

térales et est sur la bande centrale indépendante du niveau de la radiofréquence (voir

en Appendice VI l’expression des amplitudesde transition t00(r)(03C0,03C0(S))). Ce résultat
se comprend aisément : les niveaux atomiques de mF 

= 0 ont en effet un moment magnétique
nul le long de Oz et ne sont en fait pas couplés au champ de radiofréquence en polari-

sation 03C0 (cf. équations (III,A,6) et (III,A,7) dans lesquelles on fait m = 0); il est

normal, dans ces conditions, que la probabilité de la transition induite entre ces

niveaux à la fréquence 03A9 = 03A90 soit indépendante du couplage avec le champ habillant;

d’autre part, l’atome ne pouvant ni absorber ni émettre de photon de radiofréquence

dans l’un ou l’autre de ces niveaux, nous comprenons qu’aucune transition On ~ On’

ne puisse être observée pour n’ différent de n.

On déduit aisément des considérations précédentes que l’on doit ob-

server, pour une configuration de champs (03C0,03C0(S)),un triplet sur la bande centrale et
seulement des doublets constitués chacun de deux raies +1,n ~ +1,n’ et -1,n ~ -1,n’

sur chacune des bandes latérales (les deux raies de chaque doublet étant séparées de

403C90). Pour une configuration de champ (03C0,03C3(S)), on observera par contre une série de

quadruplets 0394mF= ±1 sur la bande centrale et sur toutes les bandes latérales. Nous

avons finalement résumé, sur la figure 33, l’aspect des spectres obtenus pour les quatre

configurations du champ habillant et du champ "sonde" étudieus : tous les spectres pos-





Fig.34
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sèdent une infinité de raies (dont les intensités vérifient la règle de somme (VI,A,7)

indépendante du niveau de la radiofréquence) et sont symétriques par rapport à la fré-

quence centrale 03A9 = 03A90.

4) Spectre Zeeman hyperfin en champ statique nul d’un atome alca-
lin habillé par un champ de radiofréquence tournant

Nous avons vu que les champs statiques équivalents Hf et H’f asso-

ciés à un champ de radiofréquence tournant sont opposés dans les deux niveaux hyperfins
de l’état fondamental d’un atome alcalin (§ V-C-2). Il s’ensuit que l’ordre de succes-

sion des sous-niveaux Zeeman qui est inversé pour F et F’ lorsque l’atome est plongé
dans un vrai champ magnétique (figure 31) redevient le même dans les deux niveaux hyper-

fins en présence des champs fictifs Hf et H’f . Nous avons vu que ce résultat a des

conséquences importantes sur la relaxation transversale de l’orientation atomique

(§ V-C-2 ) . Il est également à l’origine d’une modification profonde du spectre Zeeman

hyperfin de l’atome : intéressons-nous tout d’abord à la bande centrale de ce spectre :

si le champ "sonde" est parallèle à la direction commune de Hf et H’f (polarisation
03C0(S) par rapport aux champs statiques équivalents; voir figure 34-a), on observera trois
transitions 0394mF = 0 confondues à la même fréquence : le spectre est alors constitué d’

une seule raie au lieu de trois comme sur l’atome libre en présence d’un vrai champ H0

(figure 31-a’). Au contraire, si le champ "sonde" est perpendiculaire à la direction de

Hf et H’f (polarisation 03C3(S) par rapport aux champs statiques équivalents; voir figure

35-a), on observera sur la bande centrale six transitions 0394mF = ±1 groupées trois par
trois : au lieu d’obtenir le quadruplet caractéristique de l’effet Zeeman ordinaire

(figure 31-b’), on observe un simple doublet. Ainsi, sur la bande d’absorption centrale,

le spectre d’un alcalin est beaucoup plus simple en présence des champs Hf et H’f
qu’en présence d’un vrai champ statique et s’apparente tout à fait au spectre Zeeman

normal de l’atome d’hydrogène libre décrit au § VI-B-1. A ce spectre s’ajoutent cepen-

dant des raies latérales correspondant à des transitions entre multiplicités de l’atome

habillé associées à des valeurs différentes de n. En polarisation 03C0(S), les transitions
correspondantes sont représentées sur les figures 34-b,c et d : sur la première bande

latérale (n-n’ = +1), l’atome absorbe un photon 03C0(S) et réémet un photon 03C3+ du champ
habillant : les trois transitions permises ont un 0394mF = -1 et sont confondues à la fré-

quence 03A90 + 03C9 - 03C90. Sur la deuxième bande latérale, la variation du moment angulaire

atomique est 0394mF = -2 (absorption d’un photon 03C0(S) et émission de 2 photons 03C3+ du champ
de radiofréquence) : il ne reste que deux transitions confondues à la fréquence
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03A90 + 2w - 203C90. Enfin, sur la troisième bande, il ne reste plus qu’une transition

0394mF = -3 à la fréquence 03A90 + 3w - 303C90. Trois raies latérales symétriques par rapport à

la fréquence 03A90 (non représentées sur la figure), correspondant à 0394mF = +1, +2 et +3,

apparaissent aux fréquences 03A90 - 03C9 +03C90, 03A90 - 2w + 203C90 et 03A90 - 3w + 303C90. Ce sont les

seules raies observables. Ici encore, la polarisation circulaire du champ habillant

limite le nombre de transitions permises.

Les figures 35-b,c,d et e décrivent enfin les bandes latérales

dans le cas d’un champ "sonde" en polarisation 03C3(S). Il est facile de montrer que l’on
observe alors quatre bandes de part et d’autre de la bande centrale (seules les bandes

de fréquence supérieure à 03A90 sont représentées sur la figure). Les deux premières sont

constituées de doublets et les deux dernières d’une seule raie chacune. Le calcul des

intensités de toutes ces raies ne présente aucune difficulté connaissant les états

propresde l’atome habillé par le champ tournant. On pourra le trouver dans la réfé-

rence (52).

En conclusion, l’étude du spectre d’absorption de l’atome habillé

en champ statique faible ou nul illustre de façon très claire le double rôle joué par

les photons de radiofréquence : absorbés ou réémis réellement par le système atomique

en même temps que celui-ci absorbe un photon du champ"sonde", les photons de radiofré-

quence font apparaître de nouvelles transitions dans le spectre (bandes latérales) :

absorbés ou réémis virtuellement, ils renormalisent les niveaux d’énergie atomiques,
ce qui entraîne une modification du spectre Zeeman observé sur la bande centrale et

sur les bandes latérales (modification de l’écartement des raies ou levée de leur dé-

générescence suivant la polarisation du champ habillant).

VI-C. DIFFUSION DE LUMIERE PAR L’ATOME HABILLE 
(*)

1) Introduction. Position du problème

Nous nous proposons d’étudier dans ce paragraphe la diffusion du

champ "sonde" par l’atome habillé. Nous nous limiterons au cas où ce champ est de na-

ture optique, car les sections efficaces de diffusion sont négligeables dans le domaine

(*) 
voir également référence (37)



Fig.35
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hyperfréquence étudié plus haut. De plus, comme nous l’avons déjà signalé (remarque
de la page 28), la largeur spectrale des sources utilisées dans le domaine optique et

l’effet Doppler rendent en général l’étude de la diffusion de la lumière beaucoup plus
intéressante que celle de son absorption. Comparons en effet les expériences d’absorption
et de diffusion optique effectuées sur l’atome habillé : supposons qu’une onde lumineuse

(vecteur d’onde k, polarisation e03BB, fréquence 03A9k = ck) arrive sur un atome interagissant
avec un champ de radiofréquence contenant n photons (figure 36-a). Cette onde est suscep-
tible, en se couplant au dipôle électrique D de l’atome, d’induire des transitions entre

le niveau fondamental |f &#x3E; de durée de vie infinie (que nous supposerons ici diamagné-
tique) et un niveau excité |e &#x3E; de spin J (sous-niveaux Zeeman |em &#x3E;), d’énergie 03A90
dont la largeur naturelle 0393 a pour origine l’émission spontanée. Les photons incidents

ont donc une certaine probabilité d’être absorbés par le système atomique. Cette proba-

bilité est proportionnelle à une section efficace totale d’absorption lumineuse ST
qui présente des variations résonnantes aux différentes fréquences de Bohr de l’atome

habillé et qui est donnée au voisinage d’une de ces fréquences par une formule analogue
à (VI,A,2) :

(on passe de (VI,A,2) à (VI,C,1) en remplaçant M par D et 0393 par 0393 2 puisque seul le

niveau excité possède à présent une largeur naturelle).

Une fois le photon incident absorbé, l’atome porté dans l’état

excité revient à l’état fondamental en émettant un photon de fluorescence k’ e03BB, après
avoir éventuellement absorbé ou émis dans l’état excité un ou plusieurs photons de

radiofréquence (figure 36-b). Suivant que l’on mesure le nombre total de photons

transmis sur le faisceau limineux à l’aide du détecteur n°1, nu que l’on s’intéresse au

contraire aux photons k’ e03BB, réémis dans une direction, avec un état de polarisation
et éventuellement une énergie déterminés (détecteur n°2), on réalise une expérience

d’absorption ou de diffusion.

Tant que le champ sonde est monochromatique, ces deux types d’ex-

périences peuvent fournir des renseignements analogues sur l’atome habillé; l’absorp-

tion et la diffusion présentent notamment l’une et l’autre des variations résonnantes

lorsque 03A9k correspond à une des fréquences de Bohr de l’hamiltonien H.
Par contre, si l’excitation se fait en raie large, ce qui est,

comme nous l’avons déjà signalé, généralement le cas dans le domaine optique (cf. note
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page 26), les caractéristiques de l’absorption et de la diffusion deviennent très dif-

férents. Il faut en effet dans ces conditions intégrer les diverses sections efficaces

monochromatiques sur la forme de raie (*). Nous savons déjà que lors d’une telle inté-
gration, toutes les informations relatives au couplage avec la radiofréquence dispa-
raissent sur la section efficace totale d’absorption (cf. § VI-A-5). Par contre, nous

avons montré au § I-E-2 que la lumière totale diffusée dans une direction et avec un

état de polarisation donnés présente des variations résonnantes lorsqu’on balaie le

champ H0 au voisinage des points de croisement et d’anticroisement introduits dans

l’état excité par le couplage avec la radiofréquence. L’origine physique de cette diffé-

rence essentielle entre l’absorption at la diffusion se comprend aisément : alors que

l’absorption totale se fait sur des paquets d’onde transmis qui n’ont interagi avec

l’atome qu’un temps 1/0394 extrêmement court, les paquets d’onde diffusés latéralement

le sont un temps 1/0393 après l’excitation de l’atome (0394 »0393) et le couplage entre l’atome

et la radiofréquence a eu alors le temps de s’effectuer dès lors que la condition

03C91&#x3E; 0393 est remplie.

L’avantage des méthodes de diffusion sur celles de l’absorption

pour l’étude des propriétés de l’atome habillé étant ainsi mis en évidence, il nous

paraît intéressant de reprendre l’étude de la diffusion dans un point de vue différent

de celui que nous avons adopté au § I-E-2 : nous avons en effet, dans ce paragraphe,

donné une interprétation détaillée de la diffusion en raie large par l’atome habillé

en rattachant directement les signaux détectés aux valeurs moyennes des grandeurs ato-

miques de l’état excité. Le point de vue que nous avons alors adopté revenait en fait

à traiter phénoménologiquement l’absorption et la diffusion optique qui étaient consi-

dérées comme de simples méthodes de préparation et de détection du système atomique.
Nous nous proposons à présent de décrire directement ce qui se passe sur le champ opti-

que au cours de la diffusion en précisant le rôle respectif des deux types de photons.

Dans ce but, nous serons amenés à développer l’amplitude de diffusion en puissances du

couplage avec les deux champs et nous associerons à tout terme de ce développement un

diagramme de Feynman "visualisant" l’histoire complète du système au cours de chaque
processus (§ VI-C-2).

(*) 
On peut se ramener dans tous les cas à l’étude d’atomes immobiles excités par une
raie de largeur 0394 dont le profil est donné par le produit de convolution de la
forme de raie excitatrice et du profil de la raie d’absorption.
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Nous commencerons par décrire les différentes résonances de diffu-

sion au moyen des diagrammes de Feynman qui permettent d’en rendre compte à l’ordre le

plus bas. Nous pourrons ainsi justifier la dénomination de "double résonance" donnée en

général aux résonances d’anticroisement de l’atome habillé (§ VI-C-3) et nous verrons

que les résonances de cohérence de type Franken résultent en fait de l’interférence

entre deux diagrammes de Feynman distincts (§ VI-C-4). Nous montrerons enfin comment on

peut rendre compte des différents effets radiatifs (élargissements, déplacements, satu-

ration des résonances) en effectuant une resommation des diagrammes de Feynman à tous

les ordres du couplage entre l’atome et la radiofréquence (§ VI-C-5). Partis d’une ap-

proche perturbative, qui permet de dégager en terme de processus élémentaires la signi-
fication des diverses résonances, nous aboutirons ainsi de nouveau au point de vue de

l’atome habillé qui consiste à considérer que les photons optiques sont diffusés par

le système global "atome + champ de radiofréquence".

2) Description de la diffusion optique par les diagrammes de Feynman

a) Description guantique du champ optique et de son interaction

avec le système atomique
A tout mode optique de vecteur d’onde k et de polarisation e03BB,

nous associons un photon k 03BB &#x3E; d’énergie 03A9k , état propre de l’hamiltonien optique :

et sont les opérateurs de création et d’annihilation d’un photon dans le mode

Comme dans la référence (46), le faisceau lumineux sera constitué

par un mélange statistique de photon |k 03BB &#x3E; dont la répartition en énergie est donnée par

une fonction u(03A9k) centrée autour d’une valeur 03A9k de largeur 0394 (voir figure 2).

Le nombre de photons dans chacun des modes du champ optique est supposé très petit

(pratiquement égal à un au maximum), ce qui constitue une grande différence avec le

champ de radiofréquence qui condense, comme nous l’avons vu (§ I-B-2 - c ) un très

grand nombre de photons dans un seul mode. Il en résulte que l’émission spontanée de

photons optiques l’emporte largement sur l’émission stimulée que nous pouvons totale-

ment négliger (c’est le contraire en ce qui concerne les photons de radiofréquence).



226

L’interaction dipolaire électrique HI entre le système atomique
et le champ optique n’agit pas sur les variables de radiofréquence et ne couple entre

eux que les états |f,n,k 03BB &#x3E; et |em,n &#x3E; correspondant au même nombre n :

avec :

b) Expression de la section efficace de diffusion Sk03BB ~ k’03BB’
La section efficace de diffusion d’un photon optique, et par

suite les divers signaux mesurés, se calculent à partir de la matrice S de la théorie

des collisions (42) ou, ce qui revient au même, de la matrice de transition T définie

par :

I étant la matrice unité,

Ei et Ed les énergies des états initial |f,n,k 03BB &#x3E; et final |f,n’,k’ 03BB’ &#x3E; de la

diffusion. On peut montrer d’autre part (42) que T est donnée par la relation :

où 03B5 est un infiniment petit réel positif que l’on fait tendre vers zéro à la fin des

calculs et où HT représente l’hamiltonien total du système "atome + champ optique et

de radiofréquence" :

H0 est, dans la somme (VI,C,6), l’hamiltonien du système atomique et du champ de

radiofréquence en absence de couplage. Appelant Pe le projecteur dans l’état atomique

excité, nous pouvons écrire :

Supposons que le champ de radiofréquence est incohérent et représenté par un état |n &#x3E;.

La probabilité par unité de temps Wf,n,k03BB ~ f,n’,k’03BB’ 
de la transition |f,n,k03BB &#x3E; ~

|f,n’,k’03BB’ &#x3E; s’écrit, en supposant différentes les directions de k et de k’ :
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Si nous ne détectons pas dans l’état final les photons de radiofréquence et si nous

n’analysons pas l’énergie des photons optiques diffusés mais seulement leur direction

et leur état de polarisation, nous devons sommer la probabilité de transition sur tous

les états finaux correspondant à des nombres n’ de photons de radiofréquence différents

et à des énergies 03A9k, différentes.D’autre part, il nous faudra pondérer la probabilité
de diffusion par le profil u(03A9k) de la raie excitatrice. Finalement, la section efficace

de diffusion dans la direction k’ avec la polarisation e03BB, s’écrira :

Le calcul de la section efficace se ramène ainsi à celui de la

matrice de transition T que nous allons étudier à présent plus en détail.

c) Développement de la matrice de transition en séris de per-

turbation
T se présente, d’après (VI,C,5), comme le produit de trois ter-

mes décrivant successivement de droite à gauche :

03B1) l’absorption du photon incident et l’excitation optique de l’atome (HI)
03B2) l’évolution de l’atome dans l’état excité sous l’effet simultané des couplages V et

HI avec le champ de radiofréquence et le champ optique (1 Ei - HT + i03B5)
03B3) la retombée de l’atome dans l’état fondamental et l’émission du photon diffusé (HI)
(nous négligerons dans toute la suite le processus antirésonnant qui correspond à

l’émission du photon diffusé |k’03BB’ &#x3E; précédant l’absorption du photon incident |k 03BB &#x3E; ).

Le couplage HI avec le champ optique dans l’état excité est

responsable des effets radiatifs bien connus : largeur naturelle 0393 et "self-énergie" 0394E

du niveau excité. La théorie de l’émission spontanée (42) montre qu’on tient compte de

ces effets en introduisant à la place de HI au dénominateur de T dans (VI,C,5) le ter-

me complexe 0394E - i 0393 2. (On admet que le couplage de l’atome avec la radiofréquence ne

modifie pas le processus d’émission spontanée; cf. § II-C-2-b). On a donc :

en introduisant le propagateur :
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est nul dans l’état excité puisque

avec
le photon incident a été absorbé)

(La self-énergie 0394E est réintégrée dans

Le propagateur G(z) peut se développer en puissances de V :

avec

On obtient finalement, en reportant (VI,C,12) dans (VI,C,10), le développement en

série de perturbations de la matrice de transition :

Le terme général de ce développement est associé à l’ensemble des processus de diffu-

sion au cours desquels l’atome interagit q fois avec le champ de radiofréquence entre

l’instant où il absorbe le photon incident et celui où il émet le photon diffusé. Chacun

de ces processus peut être "visualisé", comme nous le montrons maintenant, par un diagram-

me analogue à ceux que nous avons introduits au chapitre I pour décrire le couplage de

l’atome avec le seul champ de radiofréquence.

d) Les diagrammes de Feynman (84)

L’élément de matrice de T associé au terme le plus général du

développement (VI,C,14) peut s’écrire en introduisant des relations de fermeture dans

l’état excité :

A chacun des termes de cette sommation, lu de droite à gauche, peut être associé un

diagramme de Feynman décrivant de bas en haut le processus de diffusion correspondant;

on représente l’état fondamental |f &#x3E; par une ligne pointillée, chaque état excité



229

|em &#x3E; intermédiaire par un trait plein, les photons optiques par des lignes brisées,

les photons de radiofréquence par des lignes ondulées. Réciproquement, chaque diagramme

correspond de façon univoque à un terme algébrique du développement (VI,C,15). Tout ver-

tex (intersection entre une ligne atomique et une ligne de photon) étant associé à un

élément de matrice de V (vertex rond) ou HI (vertex carré) et tout état intermédiaire

entre deux vertex à l’élément de matrice diagonal correspondant du "propagateur" Go.

Donnons quelques exemples : le diagramme (D1) ci-dessous représente la diffusion d’un

photon optique (k 03BB ~ k’03BB’) avec excitation intermédiaire de l’atome dans l’état |em &#x3E;.

Il est associé à l’amplitude de transition suivante :

L’énergie 03A9k de l’état initial doit être égale à celle, Qk’ , de l’état final de la
diffusion (la conservation de l’énergie est traduite par la fonction 03B4 de l’expression

(VI,C,4)). Par contre, l’énergie de l’état intermédiaire 03A90 + m03C90 peut être différente

de 03A9k = 03A9k’ , pourvu que le temps de séjour 03C4 dans cet état soit suffisamment court

(03C4  1 03A9k-03A90-m03C90). Suivant que 03A90 + m03C90 est égal ou non à 03A9k (à la largeur naturelle 0393

dueniveau excité près), la transition intermédiaire est réelle ou virtuelle.

Le dénominateur d’énergie dans (VI,C,16) montre que l’amplitude de diffusion est

d’autant plus importante que la durée de la transition intermédiaire est plus longue,
cette amplitude passant par un maximum résonnant lorsque la transition intermédiaire
devient réelle.
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Le diagramme (D2) possède quatre états intermédiaires et représente
la diffusion d’un photon |k 03BB &#x3E; par un atome qui absorbe deux, puis réémet un photon de

radiofréquence dans l’état excité, la conservation de l’énergie à l’issue de la diffu-

sion s’écrivant dans ce cas :

Un tel processus décrit donc une diffusion du champ "sonde" avec conversion de fréquence.
L’amplitude de transition qui lui est associée peut être calculée très facilement. Son

expression -qui comporte quatre dénominateurs d’énergie- est cependant très lourde :

on comprend ainsi la grande simplification introduite ici par les diagrammes de Feynman
dont l’écriture est finalement très commode et qui "visualisent" de façon particulièrement
concrète les processus physiques impliqués dans la diffusion.

Dans ces diagrammes, les énergies des états intermédiaires de la

diffusion sont les énergies propres de l’hamiltonien "non perturbé" H0 dans le niveau

excité. La variation de ces énergies en fonction du champ magnétique est donnée par la

figure 5 pour un spin J = 1/2, par la figure 14 pour un spin J = 1 : dans un champ Ho

donné, il ne peut y avoir de transition intermédiaire réelle que si l’énergie 03A9k + n03C9
de l’état initial |f,n,k03BB &#x3E; coincide avec l’une des valeurs propres de H0 dans ce champ.
Il en résulte qu’en général un état intermédiaire seulement pourra être résonnant, sauf

au voisinage des croisements de niveaux de H0 où il peut y avoir transition réelle

vers plusieurs niveaux distincts "non perturbés" de même énergie; ceci conduit à l’exis-

tence de processus résonnants que nous nous proposons d’étudier maintenant à l’ordre le

plus bas où ils se manifestent.

3) Interprétation diagrammatique de la double résonance

Supposons ici, pour simplifier, J = 1/2 et notons |e+ &#x3E; et |e- &#x3E;

les deux sous-niveaux de l’état excité. Envisageons tout d’abord des photons optiques

incidents et diffusés ayant un état de polarisation circulaire respectivement 03C3-(S)
et 03C3+(S); il s’agit donc de polarisations non cohérentes, chacune d’entre elles ne per-

mettant d’exciter ou de détecter qu’un seul sous-niveau de l’état excité :
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Il en résulte qu’en absence de radiofréquence, l’amplitude de dif-
fusion k 03C3- (S) ~ k’ 03C3+(S) est nulle.

Les diagrammes (D3) et (D4) montrent comment l’interaction de

l’état excité avec un champ de radiofréquence peut rendre cette amplitude non nulle et

lui donner un caractère résonnant pour certaines valeurs de 03C90.

Dans (D3), l’atome est excité dans |e- , n &#x3E; par absorption d’un

photon optique k 03C3-(S); puis il absorbe un photon de radiofréquence et passe dans l’état
|e+ , n-1 &#x3E; à partir duquel a lieu l’émission d’un photon optique k’ 03C3+(S). Nous suppo-
serons le champ de radiofréquence tournant circulaire droit par rapport à H0(03C3+) ou
linéaire et perpendiculaire à H0(03C3 ). Dans les 2 cas, le couplage V entre les 2 états

intermédiaires |e- , n &#x3E; et |e+ , n-1 &#x3E; est possible (cf. § I-B-3-b). L’amplitude de

diffusion correspondant à D3 sera importante, si les deux transitions intermédiaires

sont réelles, c’est-à-dire si (condition de double résonance) :

(résonance optique)

(résonance magnétique)

Dans (D4), l’atome subit une transition vers l’état |e- , n &#x3E;

puis trois transitions successives de radiofréquence qui le conduisent à l’état |e+ ,n-3&#x3E;

avant de réémettre le photon optique diffusé. Nous avons alors quatre états intermédiai-

res de diffusion. Si 03A9k = 03A90 - 03C90 2 (à 0393 près), l’énergie est conservée pour le premier
état intermédiaire. Si 03C90 = 3w, elle l’est également pour le quatrième état intermédiaire.

Les deuxième et troisième états intermédiaires ont alors une énergie nécessairement dif-
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férente de l’énergie initiale : nous avons, dans l’état excité, une transition réelle

à trois quanta qui s’effectue par l’intermédiaire de deux transitions virtuelles. Il

est facile de voir que (D4) n’existe pas pour la polarisation 03C3+ du champ de radiofré-

quence. En effet, le couplage entre les deuxième et troisième états intermédiaires

|e+ , n-1 &#x3E; et |e- , n-2 &#x3E; est alors nul. Par contre (D4) existe pour la polarisation 03C3.

On peut imaginer aisément des diagrammes faisant intervenir plus
de 3 quanta de radiofréquence et correspondant à des processus de double résonance,

c’est-à-dire impliquant :

a) une "résonance optique" qui se produit lorsque l’énergie est

conservée à l’absorption du photon incident;

b) une"résonance magnétique" qui se produit lorsque l’énergie est

conservée à l’issue des transitions de radiofréquence avant l’émission du photon optique
diffusé. Les diagrammes de diffusion correspondants comportent deux états intermédiaires

simultanément résonnants, condition qui ne peut être remplie qu’en un point de croisement

de deux niveaux de H0 . D’autre part, il faut évidemment que ces deux niveaux de H0
qui se croisent soient couplés par V puisqu’ils figurent sur le même diagramme : en

d’autres termes, la condition de double résonance correspond nécessairement à un anti-

croisement de niveaux de 1’ "hamiltonien perturbé" H = H0 + V.

Nous venons de décrire à l’ordre le plus bas les processus de dif-

fusion résonnants associés aux anticroisements dans le cas d’une excitation monochroma-

tique. Il est facile de voir que ces processus conduisent à un effet résonnant important

dans le cas d’une excitation en raie large : pour calculer la section efficace de dif-

fusion, il faut en effet élever au carré la contribution de chacun des diagrammes du

type (D3) ou (D4) et sommer les probabilités de transition obtenues conformément à

(VI,C,9). Il existera toujours dans le profil de la raie excitatrice un photon satis-

faisant à la condition de résonance optique (VI,C,17-a).

On voit cependant que la condition de résonance magnétique (équ.

(VI,C,17-b) pour une transition à un quantum)ne sera réalisée qu’aux points d’anticroi-

sements de l’hamiltonien H , ce qui explique l’existence d’une variation rapide de
la section efficace de la diffusion lorsqu’on balaie le champ magnétique autour de

ces points.
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4) Interprétation diagrammatique de l’effet Franken de l’atome
habillé

Supposons maintenant que les photons optiques incidents (diffusés)

ont une polarisation cohérente e03BB(e03BB,) qui permet d’exciter (de détecter) l’atome dans

chacun des deux sous-niveaux Zeeman de l’état excité. Nous avons alors

En l’absence de radiofréquence, le processus de diffusion |k 03BB &#x3E; ~ |k’03BB’ &#x3E; peut mainte-

nant s’effectuer par l’intermédiaire de chacun des deux états |e+ &#x3E; et |e- &#x3E;. Aux deux

diagrammes D5-03B1 et D5-03B2 qui partent du même état initial pour aboutir au même état fi-

nal en passant par 2 états intermédiaires différents sont associées deux amplitudes de

diffusion, A+ et A- qu’il faut ajouter pour obtenir l’amplitude de diffusion totale

La probabilité de transition wk 03BB ~ k’03BB’ s’écrit alors :

A+ n’est important que si la transition intermédiaire correspondante est réelle,

c’est-à-dire si :
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De même, A- n’est important que si :

Le terme d’interférence de Wk 03BB ~ k’03BB’ est maximum lorsque A+ et A- sont simultanément

résonnants, c’est-à-dire si :

On se trouve alors au voisinage du croisement des deux niveaux en champ nul (effet

HANLE (44) dont nous donnons ici une interprétation diagrammatique différente de celle

du § I-A-3-c).

Dès que 03C90 &#x3E; 0393, les effets d’interférence précédents disparaissent.

Cependant, sous l’effet du couplage avec la radiofréquence, de nouveaux effets d’inter-

férence peuvent apparaître. Supposons le champ de radiofréquence polarisé en 03C3, la dif-

fusion |k 03BB &#x3E; ~|k’03BB’ &#x3E; peut s’effectuer par les deux chemins (D6-03B1) et (D6-03B2) qui ne
sont "ouverts" tous les deux que si les deux polarisations e03BB et e03BB’ sont cohérentes.

A ces deux chemins qui correspondent au même état initial |f,n,k 03BB &#x3E; et au même état

final |f,n,k’ 03BB’ &#x3E; correspondent deux amplitudes de diffusion Aa et Ab qui vont inter-

férer. La transition vers l’état |e+ , n-1 &#x3E;,marqué par une flèche sur (D6-03B1) sera
réelle si :
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De même, la transition vers l’état |e- , n+1 &#x3E; marqué par une flèche sur (D6-03B2) sera
réelle si :

Les deux amplitudes de diffusion Aa et Ab seront donc simultanément importantes si :

Le terme d’interférence entre Aa et Ab est donc résonnant au point de croisement pair

I2n-1 de la figure 5. On peut imaginer aisément des paires de diagrammes d’ordre plus
élevé donnant naissance à des termes d’interférence résonnants pour 03C90 = 2p03C9 (cf. dia-

grammes (D7-03B1) et (D7-03B2) où p = 2). (On vérifiera toutefois aisément que de tels dia-

grammes nécessitent une polarisation linéaire 03C3 du champ de radiofréquence alors que

(D6-03B1)et (D6-03B2) existent également avec une polarisation 03C3+).

La condition de résonance 03C90 = 2p03C9 est indépendante de la fréquence des photons optiques
et montre que la variation résonnante de la section efficace de diffusion lorsqu’on

balaie le champ magnétique subsiste en excitation par une raie large : nous donnons ainsi

une nouvelle interprétation des résonances de cohérence associées aux croisements de ni-

veaux 03C90 = 2p03C9 de l’atome habillé dans l’état excité : ces résonances sont liées à des

interférences entre deux diagrammes comportant chacun un état intermédiaire résonnant

et décrivant l’absorption réelle d’un photon optique et d’un ou plusieurs photons de

radiofréquence (on voit en effet sur les diagrammes (D6) et (D7) que l’état intermédiai-

re résonnant n’est pas celui qui suit immédiatement l’absorption du photon optique inci-

dent). Les deux états intermédiaires simultanément résonnants ne sont connectés à aucun
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ordre par V et ne peuvent donc apparaître que sur 2 diagrammes différents. Les deux

chemins qui interfèrent ne sont alors simultanément ouverts que si les polarisations
des photons optiques incidents et diffusés sont cohérentes (*). Il est possible de gé-
néraliser l’interprétation précédente aux autres polarisations de la radiofréquence

susceptibles de faire apparaître des résonances de cohérence dans l’état excité. Notons

la différence fondamentale avec la double résonance étudiée plus haut où les deux états

résonnants figuraient sur le même diagramme et où il n’était pas nécessaire de faire

appel à une interférence entre deux diagrammes distincts.

Remarque :

Nous envisageons dans ce paragraphe la diffusion d’un champ optique
par un atome en interaction avec un champ de radiofréquence incohérent contenant un nom-
bre bien défini de photons dans l’état initial de la diffusion. Nous ne pouvons donc
décrire diagrammatiquement que les signaux statiques associés aux diverses résonances
de l’atome habillé. Il est possible de rendre compte également des signaux modulés en

envisageant l’interaction de l’atome diffuseur avec un champ cohérent dans un état de
GLAUBER (voir Appendice IV de la référence (37)) : les signaux modulés résultent de

l’interférence entre des diagrammes de Feynman dont les états initiaux sont associés

à des nombres de photons habillants différents et qui possèdent une relation de phase
bien définie du fait de la cohérence de la radiofréquence. Cette cohérence se retrouve

après la diffusion dans le champ optique : les deux états finaux contiennent le même

nombre de photons de radiofréquence, mais correspondent à des photons optiques dont la

fréquence diffère par un multiple de 03C9 et qui ont une relation de phase entre eux. En

d’autres termes, l’onde optique diffusée par le système est constituée par une super-

position cohérente d’ondes monochromatiques présentant des battements qui sont res-

ponsables des modulations des signaux de détection. L’interférence entre les diagram-
mes permet également de rendre compte des résonances apparaissant sur ces modulations

au voisinage des croisements de niveaux de l’hamiltonien H0.

(*) 
Nous nous limitons ici à l’étude de croisements de niveaux de première espèce de
l’atome habillé. Il est facile de voir alors que le premier (dernier) état inter-
médiaire de diffusion doit être différent sur les deux diagrammes (donc que les
polarisations e03BB et e03BB, doivent être cohérentes), car il est impossible d’atteindre,
à partir d’un même état, par des transitions de radiofréquence, les deux niveaux
résonnants qui ne peuvent, pour un tel croisement, être reliés entre eux à aucun
ordre par V.



237

5) Interprétation diagrammatique des différents effets radiatifs

observés sur la lumière diffusée. Retour au point de vue de
l’atome habillé

Dans ce qui précède, nous avons décrit les différents phénomènes

observés à l’ordre le plus bas où ils apparaissent. Lorsque l’intensité du champ de

radiofréquence augmente, nous devons tenir compte des processus d’interaction avec la

radiofréquence à un ordre de plus en plus élevé; en d’autres termes, nous devons re-

sommer les contributions de tous les termes du développement (VI,C,14) de la matrice

de transition. Nous nous proposons à présent de montrer comment on peut, en effectuant

cette resommation, rendre compte des différents effets radiatifs apparaissant sur les

signaux résonnants.

De façon plus précise, nous allons montrer qu’on peut resommer à

tous les ordres les effets (importants) des transitions réelles et tenir compte des

effets de transitions virtuelles (qui sont beaucoup moins importants) à l’ordre le plus

bas où ils se manifestent. En procédant ainsi, nous retrouverons, à partir de ce nouveau

point de vue perturbatif,tous les résultats que nous avons établis dans les chapitres

précédents à partir de l’étude directe des caractéristiques des croisements et anti-

croisements apparaissant dans le diagramme d’énergie du système global "atome + champ

de radiofréquence". Cette resommation partielle de la série infinie de diagrammes nous

permettra également de justifier la dénomination "atome habillé" que nous utilisons

dans ce travail en "visualisant" l’image d’un atome entouré d’un "nuage" de photons de

radiofréquence avec lesquels il interagit constamment.

a) Resommation des diagrammes
On voit, d’après (VI,C,14), qu’entre l’absorption du photon

optique incident et l’émission du photon diffusé, l’atome peut subir 0, 1, 2, ... q, ..

interactions avec la radiofrequence. L’amplitude &#x3C; f,n’,K’03BB’|T|f,n,k 03BB &#x3E; s’obtient en

sommant les contributions de tous ces processus.

Fixons l’énergie du photon optique incident. Nous avons remarqué

que cette énergie ne peut coïncider qu’avec celle d’un petit nombre d’états intermé-

diaires de diffusion : par exemple, dans le cas d’un spin J = 1/2, nou s avons au plus

deux états résonnants a et b aux points de croisement de H0 (cf. figure 5). Ce sont

évidemment ces états qui apportent dans chaque diagramme la contribution la plus impor-

tante à l’amplitude de transition. On a donc intérêt à distinguer ces niveaux de tous

les autres dans la resommation. Dans ce but, nous introduisons les projecteurs P et Q,

projetant respectivement dans et hors de la multiplicité des niveaux intermédiaires
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résonnants et nous allons établir une nouvelle expression de T qui particularise ces

états résonnants.

Nous représenterons la diffusion la plus générale par la série de

diagrammes (D8) dans lesquels nous avons indiqué en pointillé les niveaux initial et

final i et d de la diffusion |f,n,k 03BB &#x3E; et |f,n’,k’03BB’ &#x3E; , en traits pleins les propa-

gateurs des niveaux intermédiaires résonnants r ; les figures ovales décrivent une dif-

fusion soit directe, soit indirecte par l’intermédiaire de niveaux non résonnants,
entre les états qu’elles relient.

Ainsi,le premier terme de (D8) ne comporte aucun niveau résonnant,

les termes suivants contiennent successivement 1, 2, ... , p ..., états intermédiaires

où l’énergie est conservée. Nous avons donc effectué un réarrangement des termes du

développement (VI,C,14) dans lequel nous avons regroupé ensemble tous les processus
où le système subit un nombre donné de transitions intermédiaires réelles.

A chaque partie des diagrammes (D8) correspond une expression al-

gébrique bien définie : aux propagateurs des niveaux résonnants (traits pleins) corres-

pondent les éléments de matrice de P G0 P; à chacune des figures ovales (vertex géné-
ralisé) est associée une série de termes décrivant une diffusion directe ou indirecte

via 0, 1, 2, ... q, ... niveaux tous non résonnants :

W est mis pour HI ou V suivant que l’on a, à l’extrémité de la chaîne correspondante,

l’état initial ou final i ou d ou un état résonnant r. La présence du projecteur Q as-

sure que l’on ne passe jamais par un niveau résonnant.
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(VI,C,19) se resomme formellement pour donner :

avec :

Le développement de K en puissance de V porté dans (VI,C,20) redonne bien en effet

(VI,C.19). En factorisant la partie centrale des diagrammes comprise entre la première
et la dernière apparition d’un niveau résonnant au cours de la diffusion, nous pouvons

mettre (D8) sous la forme (D9 ).

Dans le premier terme de (D9 ), l’ovale relie i et d. Il faut donc, dans (VI,C,20),

remplacer W par HI et l’on a :

(en effet, HI ne peut connecter i et d).

Les deux ovales qui figurent à l’extérieur de la parenthèse de

(D9) relient i ou d et un état résonnant. On a donc, d’après (VI,C,20) :

en posant
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De même, toujours d’après (VI,C,20) :

en posant F’ = 1 + K V (VI,C,26)

Enfin, tous les ovales figurant à l’intérieur de la parenthèse de (D9 ) relient 2

états résonnants de sorte que l’expression algébrique correspondante est (VI,C,20) où

l’on remplace tous les W par V, c’est-à-dire encore :

Il s’ensuit que l’expression algébrique correspondant à la parenthèse de (D9) s’écrit :

expression qui se resomme pour donner

ce qui, d’ailleurs, n’est autre que la projection P G P du propagateur "perturbé"

G(z) = 1 z - H0 - V dans la multiplicité des états résonnants. En effet, on peut

manifestement développer P G(z) P en puissance de V comme dans (VI,C,12) et regrouper

les termes en particularisant les états résonnants comme cela est fait dans la paren-

thèse de (D9) (on remarque que l’on retrouve ainsi diagrammatiquement l’expression de

P G(z) P donnée en Appendice II).

Finalement, l’expression algébrique de T associée à (D9) et obte-
nue en particularisant les états résonnants s’écrit, à partir de (VI,C,22), (VI,C,23),

(VI,C,25) et (VI,C,28) :

où K, F, F’, R sont donnés par (VI,C,21), (VI,C,24), (VI,C,26) et (VI,C,27).
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Nous avons donné de (VI,C,29) une démonstration diagrammatique
On peut en donner une démonstration purement algébrique, qui a l’avantage d’être plus
rapide, mais l’inconvénient d’être moins physique (cf. Appendice II de la référence (37)).

b) Approximations sur la formule resommée
Le développement en série de l’opérateur K et celui des opéra-

teurs F, F’ et R qui s’expriment à l’aide de K sont très rapidement convergents tant que
les éléments de matr ice de V sont très petits devant 03C9, car aucun de leurs dénominateurs

d’énergie n’est résonnant. Il en résulte que l’on peut remplacer, dans l’expression
(VI,C,29) de T, les éléments de matrice de ces opérateurs par leur expression à l’ordre

le plus bas où ils sont non nuls.

D’autre part, ces opérateurs sont en toute rigueur des fonctions
de la variable z = Ei + i0393 2 , mais ce sont en fait des fonctions très lentement variables

au voisinage d’un croisement de niveaux de H0, car aucun des dénominateurs d’énergie
ne peut diverger; on peut donc négliger cette variation ainsi que le terme i 0393 2 et rem-
placer z par la valeur fixe E de l’énergie au point de croisement des niveaux. On appel-
lera donc K, F, F’ et R l’expression à l’ordre le plus bas, pour la valeur z = E, des

opérateurs K, F, F’ et R et on remplacera l’expression rigoureuse par l’expression ap-

prochée :

Remarquons bien qu’une telle approximation est nettement meilleure que celle que l’on

fait en calculant T à un certain ordre de perturbation en V selon (VI,C,14). On obtient

en effet T en remplaçant dans (D8) chacune des figures ovales par son expression à

l’ordre le plus bas (avec z = E) représentée dans (D10) par un rectangle. Ce faisant,
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on resomme cependant une série infinie de diagrammes qui font intervenir à tous les

ordres les niveaux résonnants. On conçoit aisément qu’en traitant ainsi de façon complète
l’effet prépondérant de toutes les transitions réelles et à l’ordre le plus bas les ef-

fets très faibles des transitions virtuelles, on fait une approximation très raisonnable.

c) Règle de calcul de l’amplitude de transition resommées
L’amplitude de transition &#x3C; f,n’,k’03BB’|T|f,n,k 03BB &#x3E; calculée à

partir de (VI,C,30) est une somme d’un certain nombre d’amplitudes partielles qui corres-

pondent aux différents éléments de matrice de P G P = P z - H0 - P R P à l’intérieur de

la multiplicité des niveaux résonnants (r, r’ ...).

(VI,C,30) s’écrit en effet :

La règle suivante permet de calculer les différents termes de (VI,C,31) à partir de

diagrammes à l’ordre le plus bas.

03B1.) On commence par déterminer tous les diagrammes à l’ordre le plus bas reliant

|f,n,k 03BB &#x3E; à |f,n’,k’03BB’ &#x3E; et contenant soit aucun, soit un, soit deux états inter-

médiaires résonnants différents.

03B2.) On conserve tel quel le diagramme non résonnant, ce qui donne le 1er terme de

(VI,C,31).

03B3.) Dans chacun des autres diagrammes, on garde les propagateurs des chaînes extrêmes

non résonnantes; pour le diagramme contenant 1 seul état intermédiaire résonnant r,

on remplace la partie centrale (propagateur &#x3C; r|G0|r &#x3E; de l’état r) par l’élément

diagonal de G, &#x3C; r|G|r &#x3E; (on obtient ainsi tous les éléments du 2e membre de

(VI,C,31) correspondant à r = r’); pour le diagramme contenant 2 états intermédiai-

res résonnants différents r, r’, on remplace la partie centrale ou "chaîne"

&#x3C; r|G0 P R P G0|r’ &#x3E; reliant r et r’ par &#x3C; r|G|r’ &#x3E; (ce qui donne tous les autres

termes de (VI,C,31) : en d’autres termes, nous effectuons sur les diagrammes à

l’ordre le plus bas une renormalisation du propagateur de la partie résonnante à

l’aide des éléments de matrice de P G P.

d) Resommation des diagrammes et retour au point de vue de

l’atome habillé
Nous allons illustrer les règles de renormalisation que nous

venons d’établir par deux exemples relatifs à un spin J = 1/2 et correspondant au cas

où les deux niveaux résonnants |a &#x3E; et |b &#x3E; sont associés soit à un croisement, soit

à un anticroisement de niveaux de l’hamiltonien H.
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Dans le premier cas, les deux états |a &#x3E; et |b &#x3E; ne sont couplés à

aucun ordre par V. L’opérateur P G P est diagonal et un diagramme ne peut passer que par
l’un des deux niveaux résonnants à la fois. Celui qui passe par le niveau |a &#x3E;, à l’or-

dre le plus bas, correspond à l’amplitude :

La règle de resommation du § VI-C-5-c revient à remplacer par l’élément

de matrice diagonal L’amplitude devient :

L’examen de cette expression nous montre que A’a représente simplement l’amplitude de

diffusion de l’onde optique correspondant à un passage intermédiaire du système dans le

niveau |a &#x3E; de l’atome habillé, état propre de l’hamiltonien perturbé H = H0 + V

se déduisant continûment de l’état |a &#x3E; par branchement du couplage V. En effet, l’éner-

gie Ea + Raa apparaissant au dénominateur de (VI,C,33) n’est autre que celle de l’état

|a&#x3E; au voisinage du croisement de niveaux et les vecteurs ket et bra F’|a &#x3E; et &#x3C; a|F
représentent simplement les développements classiques de la théorie des perturbations

du ket |a &#x3E; et du bra &#x3C; a| (ces développements sont arrêtés à l’ordre le plus bas per-

mettant à HI de coupler |a &#x3E; aux états initial et final de la diffusion). En d’au-

tres termes, on obtiendrait la même amplitude de diffusion en exprimant la matrice

T = HI1 z - H HT directement sur la base des états propres de H. Ainsi la resomma-

tion des diagrammes à tous les ordres revient à effectuer une description de la diffu-

sion à l’aide des états propres de l’atome habillé au lieu de la décrire dans la base

découplée des états propres de H0 .
Montrons que l’on obtient le même résultat aux points d’anticroi-

sement du diagramme d’énergie : les niveaux |a &#x3E; et |b &#x3E; qui se croisent sont alors cou-

plés par V. L’opérateur P G P a des éléments de matrice non diagonaux : en inversant
z - H0 - P R P (qui est, dans ce cas simple, une matrice 2 x 2), on obtient sans

difficulté :
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Il existe dans ce cas des diagrammes passant successivement par les deux niveaux réson-

nants b et a, le diagramme à l’ordre le plus bas correspondant à l’amplitude de transi-

tion :

La règle de resommation du § VI-C-5-c conduit à remplacer la partie résonnante entre

crochets de (VI,C,35) par Gab(z). On obtient alors :

Dans cette amplitude de transition, le dénominateur d’énergie résonnant possède deux

zéros :

qui ne sont autres (au terme d’amortissement i 0393 2 près) que les deux valeurs propres de

H correspondant à l’anticroisement des deux niveaux non perturbés |a &#x3E; et |b &#x3E; (cf.

équation (I,A,16)). On voit donc apparaître ici encore dans l’amplitude de transition

des résonances correspondant aux énergies propres de l’atome habillé.

La resommation à tous les ordres des processus de diffusion revient

donc, dans tous les cas, à considérer que la diffusion des photons optiques est effec-

tuée non par l’atome nu, mais par l’atome habillé. Tous les signaux détectés, calculés

à partir des expressions resommées (VI,C,33) et (VI,C,36) présenteront donc les carac-

téristiques (déplacement, élargissements, saturations) établies auxchapitres I, II et

IV dans le formalisme de l’atome habillé.

On notera, pour finir, la grande analogie existant entre le problè-

me traité ici et les phénomènes de diffusion en électrodynamique quantique ou en physi-

que des solides (problèmes à N corps) pour lesquels la resommation des processus élé-

mentaires aux différents ordres du couplage conduit à introduire la notion de quasi-
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particules ou de particules habillées. Les quasi-particules sont considérées physique-

ment comme des particules nues environnées par un nuage de photons ou de phonons vir-

tuels qui modifient leurs propriétés physiques. Dans le cas présent, c’est le système

atomique environné du nuage de photons de radiofréquence avec lesquels il interagit

qui joue le rôle de quasi-particule . C’est la raison pour laquelle nous avons choisi

d’appeler "atome habillé" un tel système.



247

C H A P I T R E VII

LA RELAXATION DE L’ATOME HABILLE PAR DES CHAMPS DE RADIOFREQUENCE INTENSES

INTRODUCTION

Tout au long des chapitres précédents, nous avons envisagé la rela-

xation de l’atome habillé dans le cas où l’inégalité 03C91 Tc « 1 se trouve réalisée : l’in-

teraction avec la radiofréquence ne peut alors se manifester pendant le temps de corré-

lation de la perturbation responsable de la relaxation et le couplage entre l’atome et

le réseau n’est pas modifié par la présence du champ habillant. Cependant, l’interaction

entre les atomes et la radiofréquence, en changeant les fréquences d’évolution propres

du système peut modifier l’efficacité du couplage induit par la relaxation entre les dif-

férentes populations et cohérences Zeeman du système de spins et affecter profondément

l’évolution des observables soumises au processus de relaxation. Nous avons décrit en

détail ces effets dans le cas des collisions d’échange de spin et insisté sur le fait que

les modifications apportées à l’évolution du système étaient dues au recouplage de l’ato-

me avec la radiofréquence entre deux collisions d’échange successives et non pas à une

altération du processus d’échange lui-même sous l’effet de l’interaction avec le champ

de radiofréquence.

Nous nous proposons, dans ce chapitre, de nous affranchir de la

condition 03C91 03C4o « 1 et d’étudier dans le formalisme de l’atome habillé les modifications

apportées au processus de relaxation atomique par la présence d’un champ de radiofré-

quence qui peut être très intense. En d’autres termes, nous allons étudier les effets

liés au couplage de l’atome avec le champ habillant pendant le temps de collision lui-même.

Le problème de la relaxation de spins en présence d’un champ de

radiofréquence intense a déjà été étudié en détail dans un formalisme traitant classique-

ment ce champ (23)(64). L’énergie du système atomique dépend alors explicitement du temps.

Pour étudier la relaxation, il faut déterminer la transformation canonique qui permet

d’éliminer la variation "rapide" de la matrice densité atomique sous l’effet du coupla-

ge avec le champ de radiofréquence de façon à isoler l’évolution "lente" liée aux pro-

cessus de relaxation eux-mêmes. Toute la difficulté du calcul de la relaxation réside

dans la détermination explicite de cette transformation canonique qui décrit en quelque
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sorte le passage dans un référentiel tournant généralisé. Dans le formalisme quantique

adopté ici, l’hamiltonien du système est d’emblée indépendant du temps et la relaxation

se calcule exactement comme celle d’un atome libre dont les niveaux d’énergie seraient
ceux de l’atome habillé. Les deux points de vue classique et quantique sont naturelle-

ment équivalents dans la mesure où, comme nous l’avons montré au chapitre III, la con-

naissance du diagramme d’énergie de l’atome habillé équivaut précisément à déterminer

la transformation qui décrit le passage au référentiel tournant généralisé de la théorie

classique. Cependant, le point de vue quantique présente des avantages conceptuels cer-

tains sur la description classique : il permet d’une part d’analyser simplement le méca-

nisme de la relaxation en terme de transitions entre les niveaux d’énergie de l’atome

habillé ce qui donne, sans effectuer aucun calcul, une idée qualitative très précise sur

les principales caractéristiques des effets observés en présence du champ de radiofréquen-

ce ; d’autre part, le point de vue de l’atome habillé permet de décrire la relaxation en

terme de processus élémentaires impliquant l’interaction simultanée de l’atome avec le

réseau et avec des photons de radiofréquence absorbés ou réémis réellement ou virtuelle-

ment ... Ces images donnent aux différents phénomènes observés une signification physi-

que plus claire que celle qui résulte simplement du calcul algébrique de la théorie

classique.

En pratique, pour réaliser facilement la condition 03C91 03C4c 
&#x3E; 1, il

est commode d’étudier des processus de relaxation dont le temps de corrélation est très

long. C’est le cas par exemple de la relaxation produite par des inhomogénéités magnéti-

ques dans une cellule contenant une vapeur atomique sous faible pression (03C4c ~ 10-3 à

10-4 sec., comme nous le montrerons plus loin). Nous étudierons dans ce chapitre ce type

de relaxation qui présente le double avantage de se prêter aisément à un traitement théo-

rique et à des vérifications expérimentales. Nous remarquerons cependant qu’en décrivant

classiquement la perturbation agissant sur les spins, nous obtiendrons toujours une tem-

pérature infinie pour le système atomique à l’état de régime permanent : un tel modèle

ne nous permet donc pas de décrire les équations de Boltzmann de l’atome habillé pour

une température finie quelconque. Pour établir ces équations, il faudrait, comme nous

l’avons indiqué au chapitre II, traiter quantiquement les degrés de liberté du réseau

responsable de la relaxation. Ce traitement ne présente aucune difficulté conceptuelle

nouvelle, mais alourdirait considérablement notre étude. Nous nous contenterons donc ici

d’une description classique de la perturbation "relaxante", correspondant à une tempéra-

ture infinie du système (ce qui est d’ailleurs une très bonne approximation pour les

systèmes physiques étudiés dans ce travail : kTR est en effet toujours très grand devant

toutes les énergies impliquées).
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Enfin, au lieu de traiter formellement la relaxation de l’atome

habillé dans le cas général d’une polarisation quelconque de la radiofréquence, nous

choisirons une polarisation particulière conduisant à des calculs entièrement solubles,

ce qui nous permettra de mettre clairement en évidence des processus de relaxation qui

se généralisent ensuite aisément à un champ de radiofréquence quelconque. Nous savons

que seuls les deux types de polarisations 03C3+ et 03C0 se prêtent à des calculs simples. Le

cas de la relaxation en présence d’un champ tournant intense a déjà fait l’objet d’étu-

des détaillées tant théoriques (64) qu’expérimentales (85). Rappelons simplement que
les temps de relaxation des diverses composantes de l’orientation définies dans le réfé-

rentiel tournant peuvent être fortement modifiés par rapport à ceux que l’on observe

sur l’atome libre. On constate en particulier,si le champ de radiofréquence est intense

et résonnant, un net allongement du temps de relaxation de l’orientation transversale

dans le référentiel tournant. Tous ces effets se calculent aisément dans notre formalisme

quantique. Nous n’en reprendrons cependant pas l’étude ici et nous décrirons plutôt la

relaxation en présence d’un champ de radiofréquence linéaire en polarisation 03C0 qui pos-

sède également des caractéristiques intéressantes : en particulier, on s’attend à ce

que le couplage avec un tel champ habillant entraîne une réduction du moment magnétique

du système de spins (cf. § V-A) dont la sensibilité aux perturbations magnétiques doit

subir une atténuation produisant un allongement des temps de relaxation de diverses

grandeurs atomiques . De façon plus précise, ces temps de relaxation qui dépendent

du facteur de Landé de l’atome habillé proportionnel à J0(03C91 03C9) doivent présenter des va-

riations oscillantes en fonction de l’amplitude 03C91 de la radiofréquence, la relaxation

magnétique devant notamment s’annuler pour toutes les valeurs de 03C91/03C9 correspondant à

des zéros de la fonction de Bessel J0(03C91 03C9). Nous verrons qu’un tel phénomène peut effec-

tivement être observé en champ statique faible si la fréquence w du champ habillant est

suffisamment élevée. Nous mettrons également en évidence d’autres propriétés intéressan-

tes de la relaxation en présence du champ habillant.

Le plan du chapitre sera le suivant : nous commencerons par rappe-

ler brièvement (§ VII-A) les principales caractéristiques de la relaxation d’un atome

libre sous l’effet d’inhomogénéités magnétiques. Nous montrerons ensuite (§ VII-B)

comment on peut simplement généraliser les résultats relatifs à l’atome libre pour dé-

crire les différents processus de relaxation observables sur l’atome habillé. Nous étu-

dierons enfin (§ VII-C) les différentes modifications apportées à la relaxation atomi-

que par la présence du champ habillant en fonction de l’amplitude et de la fréquence

de ce champ.
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VII-A. RAPPELS SUR LA RELAXATION MAGNETIQUE D’UN ATOME LIBRE 
(*)

1) Les deux mécanismes de relaxation possibles

Considérons des atomes enfermés dans une cellule et plongés dans

un champ statique H0 aligné le long de Oz auquel s’ajoute un champ magnétique inhomo-

gène ; du fait de leur mouvement d’agitation thermique, ces atomes voient un champ h(t)
fonction aléatoire du temps et sont donc soumis à une perturbation magnétique qui est

à l’origine de deux phénomènes de relaxation bien distincts : d’une part, les compo-

santes du champ inhomogène transversales par rapport au champ statique induisent des tran-

sitions entre les sous-niveaux Zeeman du système de spins; d’autre part, si les fré-

quences de Bohr atomiques dépendent du champ magnétique, elles ne sont plus identiques

pour tous les spins mais présentent un étalement dû à la variation de la composante

longitudinale du champ inhomogène dans la cellule. Cette dispersion de fréquences pro-

pres se trouvera en général considérablement atténuée du fait du mouvement des atomes

(rétrécissement par le mouvement). Un étalement résiduel de fréquences peut cependant

subsister et entraîner, même pour les spins qui n’ont pas effectué de transition, une

disparition de la cohérence Zeeman. Le terme de relaxation correspondant est qualifié

d’adiabatique. Nous le négligerons dans la suite de cette étude : nous nous intéresse-

rons en effet en général à des cohérences atomiques entre niveaux indépendants du

champ (transitions 0 - 0); d’autre part, dans la situation expérimentale où nous nous

placerons pour vérifier les effets théoriques prévus dans ce chapitre (cf. chapitre XI),

les inhomogénéités de champ seront produites perpendiculairement au champ statique de

façon à annuler le terme adiabatique et à favoriser dans la relaxation les processus

destransitions réelles dont nous allons préciser maintenant les principales caractéris-

ques.

2) Probabilités de transitions induites par la relaxation entre

les niveaux atomiques

A l’intérieur d’un niveau atomique (03B1J) de rapport gyromagnétique

03B303B1, la partie transversale de la perturbation magnétique est égale à

(*) 
On trouvera une étude détaillée de la relaxation due à des inhomogénéités magnéti-
ques dans la référence (86).
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la probabilité de transition induite par unité de temps

entre deux niveaux tels que 0394m = ±1, séparés par l’énergie 03C90, est proportionnelle au

carré de l’élément de matrice de 03B303B1J± entre ces niveaux et à la densité spectrale

f(03C90) de la perturbation magnétique, transformée de Fourier de la fonction de corréla-

tion g(03C4) associée aux composantes transversales du champ aléatoire h(t). De façon

plus précise, en appelant Wm±1,m cette probabilité, nous aurons (*) :

en définissant la densité spectrale par la relation :

et la fonction de corrélation g(03C4) par la formule :

La barre de l’expression précédente indique qu’il s’agit d’une valeur moyenne de

fonction aléatoire du temps t; cette valeur moyenne ne dépend donc bien que de T

(fonction aléatoire stationnaire).

La probabilité totale 039303B1Jm par unité de temps pour qu’un atome

situé dans le niveau |03B1Jm &#x3E; quitte ce niveau sous l’influence de la relaxation (quan-

tité que nous appellerons, pour simplifier, la "largeur" du niveau) s’écrit évidemment :

c’est-à-dire encore, compte tenu de (VII,A,1) :

en définissant la constante AJm par la relation :

(*) 
Tous les résultats énoncés dans ce paragraphe ne sont valables que si la condition

de"collision faible"03B303B1|h(t)|03C4c « 1 est satisfaite pour la perturbation magnétique.
Nous le supposerons dans toute la suite de cette étude.
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Ainsi, la description de la relaxation repose entièrement sur la connaissance des quan-

tités f(03C90) et g(03C4). Elles dépendent de façon compliquée de la géométrie de la cellule,

de la distribution des vitesses atomiques et de la carte du champ inhomogène. Nous ad-

mettrons que ce sont des fonctions monotones décroissantes de 03C90 et de 03C4. Nous remarque-

rons également que le temps moyen séparant deux collisions sur les parois de la cellule

se présente comme un temps de corrélation pour la perturbation magnétique puisque le

mouvement des atomes est modifié de façon brusque et aléatoire à chaque choc sur les

parois. 03C4c , qui représente la largeur de g(03C4) est donc de l’ordre du temps moyen de

vol libre dans la cellule (10-3 à 10-4 sec. pour les vitesses thermiques des atomes
étudiés et les dimensions de quelques cms des cellules utilisées dans les expériences).
Il s’agit d’un temps de corrélation particulièrement long pour un processus de relaxa-

tion. La densité spectrale f(03C90) décroît donc très vite avec 03C90 au-delà d’une fréquence

de l’ordre de 1/03C4c relativement faible (103 à 104 Hz). Ainsi, le système n’est sensible

aux transitions réelles induites par les inhomogénéités magnétiques que si le champ

statique est très petit; en champ "fort" tel que 03C90 03C4c » 1, la fréquence Zeeman ato-

mique se situe en effet en dehors du spectre de la perturbation magnétique et la rela-

xation devient négligeable.

3) Largeur des raies atomiques

Envisageons une transition atomique induite par un champ "sonde"

entre deux niveaux |03B1Jm &#x3E; et |03B1’J’m’ &#x3E;. Supposons qu’il s’agisse d’une transition simple

(dont la fréquence ne coïncide avec celle d’aucune autre transition dans le système ato-

mique) et que l’on puisse négliger le terme de relaxation adiabatique de la cohérence

atomique entre les deux niveaux impliqués dans la transition. On peut alors montrer que

la largeur de la raie de résonance correspondante est égale à la somme des "largeurs" de
ces deux niveaux. C’est le cas par exemple de la transition hyperfine indépendante du

champ d’un atome alcalin F,mF = 0 ~ F’,mF’ = 0. La perturbation magnétique induit

alors des transitions Zeeman à l’intérieur de chacun des niveaux hyperfins F et F’ qui

subissent la relaxation indépendamment l’un de l’autre (on peut en effet négliger les

transitions induites entre les deux niveaux hyperfins par le champ inhomogène, car
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Sommant les largeurs des deux niveaux qui bordent la transition,

on obtient, compte tenu de (VII,A,5), l’expression suivante pour la largeur L de la ré-

sonance correspondante :

(on a en effet 03B3F2 = 03B3F’2 car 03B3F et 03B3F’ sont opposés; d’autre part, la densité spectrale

prend la même valeur dans les deux niveaux car c’est une fonction paire de 03C90). L’étude

de la largeur de raie nous fournit ainsi un moyen expérimental commode pour mesurer la

somme des largeurs desniveaux mF 
= 0

VII-B. DESCRIPTION GENERALE DE LA RELAXATION MAGNETIQUE D’UN ATOME HABILLE PAR UN CHAMP

DE RADIOFREQUENCE EN POLARISATION 03C0

1) Les différents processus de relaxation en présence du champ de

radiofréquence

Supposons à présent que les atomes interagissent avec un champ de

radiofréquence linéaire parallèle à H0 (figure 37-a). Les niveaux d’énergie |03B1J,m,n &#x3E;

de l’atome habillé sont alors donnés par la relation (III,A,6). Les éléments de matrice

des composantes 03B303B1J± et 03B303B1Jz de la perturbation magnétique entre deux états |03B1J,m,n &#x3E;

et |03B1J,m’,n’ &#x3E; s’obtiennent immédiatement à partir des expressions (III,B,32) :

L’équation (VII,B,1-b) montre que, comme pour l’atome libre, seule la partie transver-

sale du champ inhomogène peut induire des transitions entre niveaux différents. L’équa-

tion (VII,B,1-a) exprime que la relaxation de l’atome habillé peut s’effectuer suivant

plusieurs processus distincts suivant que la perturbation magnétique induit des transi-

tions 0394m = ±1 à l’intérieur d’une seule multiplicité (n = n’) ou entre deux multiplicités

différentes (n’ ~ n).
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Nous avons , sur la figure 37-b, représenté par des flèches les

divers processus responsables de la relaxation du niveau m = 0. Les transitions représen-
tées par les flèches n° 1 ne changent pas la valeur de n; en d’autres termes, à la limi-

te où l’intensité de la radiofréquence est très faible, le nombre de photons du champ

habillant n’est pas modifié au cours du processus que nous qualifierons de "processus

de relaxation simple" de l’atome habillé. L’intensité de la transition correspondante

dépend cependant de la renormalisation des niveaux d’énergie sous l’effet du couplage
avec la radiofréquence. En ce sens, on peut dire que le processus de relaxation simple

est affecté par des émissions et absorptions virtuelles de photons de radiofréquence

par le système atomique. Nous décrirons cet effet en détail plus loin (cf. § VII-C-2-a-03B1).

Dans le cas où la relaxation induit des transitions entre multipli-

cités différentes (flèches n° 2 et 3 sur la figure 37-b), le nombre de photons de radio-

fréquence est modifié à l’issue du processus; il s’agit donc de mécanismes de relaxation

dans lesquels l’interaction avec le réseau s’accompagne de l’absorption ou de l’émission

induite réelles simultanées d’un ou plusieurs photons du champ habillant (un photon seu-

lement dans le cas des transitions indiquées sur la figure). Afin de bien comprendre ces

processus d’absorption ou d’émission de radiofréquence, nous avons, sur la figure 37-c,

représenté les mêmes transitions dans le diagramme d’énergie de l’atome libre : les

flèches 1’ décrivent simplement les transitions directes induites par la relaxation entre

les niveaux atomiques. Les flèches 2’ indiquent les processus de relaxation qui s’accom-

pagnent de l’émission stimulée d’un photon de radiofréquence (ligne ondulée) et les flè-

ches 3’ les processus au cours desquels un photon est absorbé. Les mécanismes que nous

venons de décrire sont très généraux et se produisent naturellement quelle que soit la

polarisation de la radiofréquence. Dans le cas particulier qui nous intéresse ici, nous

sommes cependant en mesure de les calculer exactement : en effet, la probabilité par

unité de temps Wm±1,n’,mn de la transition entre les deux niveaux |03B1J m±1,n’ &#x3E; et

| 03B1J m,n &#x3E; est proportionnelle au carré de l’élément de matrice de la perturbation entre

ces niveaux ainsi qu’à la densité spectrale de la perturbation à la fréquence

~03C90 + (n-n’)03C9 de la transition :

2) Largeur des niveaux de l’atome habillé

La probabilité totale de transition à partir du niveau |03B1Jm,n &#x3E;

s’obtient en sommant les probabilités (VII,B,2) sur tous les états finaux de transition



Fig.37
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possibles. On obtient ainsi la "largeur" 039303B1Jmn de ce niveau :

f étant une fonction paire, on peut dans f [-03C90+(n-n’)03C9] changer le signe de l’argu-
ment -03C90+(n-n’)03C9. On peut également effectuer le changement d’indice n’-n = r et rempla-

cer les sommations sur n’ par des sommations sur r variant de -~ à +~ :

Enfin, on ne modifie pas la deuxième sommation de (VII,B,4) en y changeant formellement

r en -r : J 2(03C91) reste alors inchangé et on transforme f(03C90-r03C9) en f(03C90+r03C9). Ce dernier
r w

terme se met alors en facteur dans l’expression de 039303B1Jmn qui, compte tenu de (VII,A,6),

se met finalement sous la forme (*) :

Ainsi, la probabilité totale qu’a le système de quitter le niveau |03B1Jmn &#x3E; sous l’effet

de la relaxation se présente comme une somme de contributions correspondant aux proces-

sus où l’atome interagit avec le réseau sans absorber ni réémettre réellement aucun pho-

ton (r = 0) ainsi qu’à ceux où il absorbe ou réémet réellement un ou plusieurs photons

en même temps qu’il subit la relaxation (r ~ 0). Nous verrons plus loin (§ VII-D) com-

ment on peut observer isolément dans la relaxation les contributions de ces différents

termes.

Notons également que l’expression (VII,B,5) de la largeur du niveau

|03B1Jmn &#x3E; dépend de m, 03C90, 03C91 et 03C9 mais non explicitement de n (n est contenu cependant

(*) On supposera toujours la "largeur" des niveaux très petite devant la fréquence 03C9

(voir note, page 59 ): 039303B1Jmn  03C9 .
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implicitement dans la quantité 03C91 = 203BB n. La variation de 03C91 étant très lente avec n

(voir § I-C-1 ), la largeur 039303B1Jmn est donc indépendante de n dans un domaine très

étendu de variation du nombre de photons).

Remarque :

La formule (VII,B,5) décrit la "largeur" d’un niveau atomique habillé.
Il peut être intéressant de déterminer également celle d’un niveau |03B1Jm &#x3E; du système
atomique seul. Or il se trouve que,pour cette polarisation du champ habillant, l’état

|03B1Jmn &#x3E;est égal au produit tensoriel de l’état atomique |03B1Jm &#x3E; par un état de radiofré-

quence |nm &#x3E; (cf. équation (III,A,6)). Seule la partie atomique du système subissant la

relaxation, il est, dans ces conditions, évident que les "largeurs" du niveau habillé
|03B1Jmn &#x3E; et du niveau atomique seul |03B1Jm &#x3E; doivent être identiques : 039303B1Jm est donc éga-
lement donné en présence du champ habillant par la formule (VII,B,5).

3) Largeur des raies de résonance de l’atome habillé

Envisageons les transitions induites par un deuxième champ "sonde"

entre les niveaux d’énergie de l’atome habillé. Comme pour l’atome libre, dans le cas

d’une transition simple, la largeur de raie sera la somme des largeurs des deux niveaux

impliqués dans la transition. En particulier, la largeur L de la raie de résonance hyper-
fine |F,mF = 0,n &#x3E; ~ |F’,mF’ = 0,n &#x3E; d’un atome alcalin habillé sera donnée par la formule :

qui remplace l’expression (VII,A,7) relative au même alcalin libre.

Remarque : 
La probabilité de transition entre les deux niveaux hyperfins mF=0

est indépendante du couplage de l’atome avec le champ habillant (cf. § V-B-3-d)
car ces deux niveaux n’interagissent pas avec la radiofréquence en polarisation 03C0. En

d’autres termes, en absence de champ magnétique inhomogène, le système atomique au cours
de la transition 0 ~ 0 ne "verrait" pas le champ de radiofréquence habillant; le cou-

plage avec ce champ ne se manifeste qu’en raison de l’existence de la relaxation magnéti-

que qui induit des transitions entre chacun des niveaux mF=0 et des niveaux mF=±1 qui
sont, quant à eux, "renormalisés" par les photons de radiofréquence. Ainsi, les modifi-
cations subies par la résonance 0 ~ 0 en présence de la radiofréquence (variation de sa
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largeur donnée par (VII,B,6) et de son intensité) ne peuvent être dues qu’aux modifica-
tions des processus de relaxation eux-même sous l’effet du couplage de l’atome avec le

champ habillant.

VII-C. INFLUENCE DE L’AMPLITUDE ET DE LA FREQUENCE DU CHAMP HABILLANT SUR LA RELAXATION

MAGNETIQUE

La formule (VII,B,5) est valable quellesque soient l’amplitude et la

fréquence du champ abillant. Suivant les valeurs prises par ces deux paramètres, la re-

laxation de l’atome habillé peut, comme nous le montrons maintenant, présenter des as-

pects très différents.

1) Etude de la relaxation magnétique en fonction de l’amplitude du

champ habillant

Si l’intensité du champ de radiofréquence est nulle (03C91=0), seul

le terme r = 0 subsiste dans la sommation [VII,B,5) (Jr(0)=03B4r0) et la largeur du ni-

veau |03B1Jmn &#x3E; de l’atome habillé se réduit naturellement à celle du niveau |03B1Jm &#x3E; de

l’atome libre, donnée par (VII,A,5).

Dès que 03C91 devient différent de zéro, les contributions des pro-

cessus impliquant des absorptions ou émissions de photons (r ~ 0) apparaissent dans

l’expression (VII,B,5) de la largeur 039303B1Jmn tandis que le terme de relaxation directe

(r=0) diminue. Cependant, il est facile de voir que la modification globale de la largeur

des différents niveaux de l’atome hahillé reste négligeable tant que la condition

03C91 03C4c 1 est remplie; en effet, il résulte des propriétés bien connues des fonctions

de Bessel que les coefficients Jr2(03C91 03C9) deviennent très petits dès que leur ordre r
est très supérieur à l’argument 03C91/03C9 de la fonction, c’est-à-dire encore si r03C9 est

beaucoup plus grand que 03C91; en conséquence, seuls sont importants les termes de la

sommation (VII,B,5) pour lesquels l’argument 03C90 + r03C9 de la densité spectrale diffère de

03C90 d’une quantité au plus de l’ordre de 03C91. Si 03C91 03C4c « 1, l’écart de cet argument par

rapport à 03C90 est donc négligeable devant la largeur 1/03C4c de la densité spectrale et on
peut,dans les termes prépondérants de la somme, remplacer f(03C90+r03C9) par f(03C90). Cette der-

nière quantité se factorise alors et la sommation sur r dans (VII,B,5) se réduit à une
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relation de fermeture classique sur les fonctions de Bessel :  J r2(03C91 03C9) = 1. L’équation

(VII,B,5) s’identifie dans ce cas à (VII,A,5) et tout se passe comme s’il n’y avait pas
de champ de radiofréquence. En d’autres termes, tant que la condition 03C91 03C4c « 1 est
remplie, la réduction sous l’effet du champ habillant du processus de relaxation direct

r = 0 est compensée presque exactement par l’apparition de mécanismes indirects à un ou

plusieurs photons.

Pour observer une modification notable de la relaxation magnétique
en présence du champ habillant, il faut donc que ce champ soit suffisamment intense pour

que la condition

soit remplie. Ce résultat montre bien que la radiofréquence doit pouvoir interagir avec

le système atomique pendant le temps de corrélation de la perturbation magnétique et que
nous observons alors un phénomène lié à une modification intrinsèque des processus de

relaxation sous l’effet du couplage avec les photons de radiofréquence.

Nous allons à présent étudier ces modifications plus en détail en

fonction de la fréquence du champ habillant.

2) Etude de la relaxation magnétique en fonction de la fréquence du

champ habillant

Si la condition 03C9 03C4c 1 est réalisée, le champ vu par l’atome du-

rant son temps de vol libre dans la cellule est un champ pratiquement statique figé à

une valeur dépendant de la phase de la radiofréquence à cet instant : nous verrons que

la relaxation suit alors adiabatiquement les variations du champ magnétique total

H0 + H1cos03C9t. Au contraire, si l’on a 03C9 03C4c » 1, plusieurs périodes du champ de radio-

fréquence sont contenues dans l’intervalle de temps 03C4c et le système de spins est en
quelque sorte "sensible" au caractère oscillant du champ habillant pendant le temps de

corrélation 03C4c. La relaxation ne peut plus "suivre" adiabatiquement les variations de

la radiofréquence et des effets intéressants et nouveaux deviennent alors observables.

Ainsi, la quantité 1/03C4c joue dans le problème un rôle capital non seulement vis-à-vis

de 03C91 mais aussi vis-à-vis de 03C9. Nous allons envisager à présent les deux situations

que nous venons d’évoquer.
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a) La relaxation magnétigue en présence d’un champ habillant de

fréguence élevée (03C9 03C4c 1)

w étant dans ce cas très supérieur à la largeur 1/03C4c du profil
spectral de la perturbation magnétique, une seule des quantités 03C90 + r03C9 peut se trouver

dans ce profil et il en résulte qu’un terme au plus de la sommation (VII,B,5) contribue

de façon importante à la relaxation. Deux cas sont à considérer suivant la grandeur du

champ statique H0 :

03B1) Champ statique faible : réduction de la relaxation magnétique due à la modification

du facteur de Landé atomique

Nous avons représenté sur la figure 38-a les variations de la "largeur"

039303B1Jm du niveau |03B1Jm &#x3E; de l’atome libre en fonction du champ statique Ho (cette variation

décrit simplement celle de f(03C90) étudiée au § VII-A). Si la condition de champ faible

03C90 03C4c 1 est satisfaite (rétrécissement extrême), on se trouve pratiquement au maximum

de la courbe et la relaxation magnétique de l’atome libre est importante. On a alors en

effet f(03C90) ~ f(0] et la largeur 039303B1Jm s’écrit :

En présence du champ habillant, la largeur des niveaux est donnée par l’expression

(VII,B,5) dans laquelle on peut négliger 03C90 dans les arguments des différentes distri-

butions spectrales :

w étant très supérieur à 1/03C4c , le seul terme non négligeable de cette somme correspond

à r = 0 et l’on peut écrire finalement :

Tout se passe donc dans ce cas comme si la relaxation de l’atome habillé était la même

que celle d’un atome libre de rapport gyromagnétique 03B303B1J0(03C91 03C9). En effet, bien que le

facteur de Landé ne soit pas modifié pour le champ H0 parallèle à la radiofréquence

(l’écart Zeeman des niveaux de l’atome habillé reste égal à 03C90), ce facteur se trouve

réduit par J0(03C91 03C9) pour les composantes de la perturbation h(t) perpendiculaires à H1
qui sont dans ce cas précisément responsables de la relaxation : il en résulte une réduc-
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tion en J02(03C91 03C9) de la largeur d’origine magnétique des niveaux d’énergie atomiques.
Cette largeur est représentée en fonction de 03C91 par la courbe de la figure 38-b : c’est

une fonction oscillante de l’amplitude du champ habillant. En particulier, pour toutes

les valeurs 03C91 = 2,4 03C9; 03C91 = 5,6 03C9 etc. annulant la fonction de Bessel J0(03C91 03C9), le sys-

tème atomique devient insensible aux inhomogénéités magnétiques.
Insistons bien sur le point suivant : pour que la variation du fac-

teur de Landé atomique se manifeste directement sur la sensibilité du système aux pertur-
bations magnétiques, il faut que le processus de relaxation directe que nous venons de

décrire ne soit pas masqué par les processus indirects r ~ 0 à un ou plusieurs photons

de radiofréquence et il est donc indispensable que la condition 03C9 03C4c  1 soit remplie.
Ce résultat se comprend d’ailleurs aisément : supposons par exemple que le champ habil-

lant ait une fréquence très inférieure à 1/03C4c et que le rapport 03C91/03C9 corresponde à la
première annulation du facteur de Landé de l’atome habillé. 03C91 qui est de l’ordre de

03C9 est alors lui-même très inférieur à 1/03C4c. Il est donc évident que l’annulation du fac-
teur de Landé ne peut, dans ces conditions, se traduire par une réduction de la relaxa-

tion magnétique qui, dans le cas 03C91 03C4c  1 , doit rester insensible à l’interaction

avec le champ habillant (cf. § VII-C-1).

03B2) Champ statique fort : mise en évidence des processus de relaxation impliquant l’ab-

sorption ou l’émission de photons de radiofréquence

Plaçons-nous dans un champ statique tel que 03C90 03C4c » 1. Dans ce

domaine de champ fort, le couplage avec la radiofréquence ne se traduit plus simplement

par une réduction du facteur de Landé atomique et nous allons voir que, loin d’être

diminuée par la présence de la radiofréquence, la relaxation peut à présent être forte-

ment augmentée. Sur l’atome libre la relaxation magnétique est, en effet, très faible

car on a f(03C90) ~ 0 (cf. figure 38-a). Cependant, si la fréquence 03C9 du champ habillant

est telle que la condition :

est remplie pour une transition |03B1Jmn &#x3E; ~ |03B1Jm±1,n±r &#x3E; donnée (le champ statique est

alors voisin d’un point de croisement 03C90 =-r03C9 de niveaux de l’atome habillé), la densité

spectrale associée au processus de relaxation correspondant devient importante et l’on a :



Fig - 38
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L’effet de la relaxation qui était négligeable sur l’atome libre peut, dans ce cas,

devenir important sur l’atome habillé : alors que la relaxation magnétique à elle seule

ne pouvait induire de transition entre les niveaux atomiques trop séparés les uns des

autres, l’absorption ou l’émission induite de r photons permet en effet de ramener la

fréquence de la transition induite par le couplage avec le champ inhomogène dans le pro-

fil spectral de la perturbation magnétique. Il est ainsi possible de mettre en évidence

séparément, en faisant varier la fréquence w ou l’amplitude 03C90 du champ statique de façon

à satisfaire (VII,C,4) pour différentes valeurs de r, des processus de relaxation à un

ou plusieurs quanta d’un ordre r quelconque qui se manifestent au voisinage des différents

croisements 03C90 = rw de l’atome habillé. L’intensité de chacun de ces processus varie

comme la fonction de Bessel J r2(03C91 03C9) et subit les oscillations caractéristiques de cette

fonction lorsqu’on varie l’intensité de la radiofréquence.

b) La relaxation magnétique en présence d’un champ habillant

basse fréquence

Si, partant du domaine haute fréquence 03C9 03C4c » 1, on diminue
petit à petit la fréquence du champ oscillant, on constate sans peine sur la formule

(VII,B,5) que le nombre de processus de r différents qui contribuent à la largeur des

niveaux va augmenter progressivement : par exemple, en champ statique faible (03C9003C4c1),
lorsque w 03C4c deviendra de l’ordre de l’unité, il va apparaître en plus du terme en J02
décrit au paragraphe précédent des termes en J12, J22, etc.. Le nombre de fonctions de

Bessel augmentant, les oscillations en fonction de 03C91/03C9 de la largeur des niveaux vont

peu à peu s’atténuer puis disparaître complètement : la figure 38-c représente par

exemple la largeur des niveaux en fonction de 03C91 pour 03C9 03C4c = 1. Les oscillations ne

sont alors pratiquement plus perceptibles ...

On passe ainsi en diminuant la fréquence de façon continue d’une

situation où l’atome voit pendant le temps de corrélation un champ véritablement oscil-

lant, à une situation où il se trouve couplé pendant le temps 03C4c avec un champ quasi-

statique H0 + H1cos03C9t dont l’amplitude change sur des intervalles de temps caractéristi-
ques très longs devant 03C4c. On s’attend alors à ce que les populations des niveaux atomi-

ques |03B1Jm &#x3E; relaxent à chaque instant avec une constante de temps dépendant de l’ampli-

tude instantanée du champ, le temps de relaxation suivant adiabatiquement les variations

de cette amplitude. La "largeur" des niveaux atomiques devra donc être la moyenne sur une

période de la "largeur" définie dans le champ instantané; on peut donc écrire, d’après

ces considérations intuitives :
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Ce raisonnement classique ne permet a priori de déterminer que la

largeur des différents niveaux du système atomique seul et non pas celle des états pro-

pres de l’atome habillé. Cependant, d’après la remarque de la page 256 , on a 039303B1Jmn =
039303B1Jm et la largeur des niveaux de l’atome habillé doit également être donnée, à la limite

des faibles fréquences, par l’expression (VII,C,6) (*). Il est facile de voir que cette
expression ne dépend plus de 03C9 et qu’elle redonne bien, pour 03C91 = 0, l’expression (VII,A,5)

de la largeur du niveau 03B1Jm dans le champ H0. D’autre part, au voisinage du champ stati-

que nul (03C90 03C4c « 1), on peut dans (VII,C,6) négliger 03C90 et l’on voit alors immédiatement

que 039303B1Jmn est une fonction monotone décroissante de 03C91 dont l’allure est très voisine de

celle de f(03C90). Nous avons représenté cette fonction sur la figure 38-d. Nous constatons

en particulier que le caractère oscillant de la largeur des niveaux en fonction de 03C91

a bien complètement disparu.

Il est facile de retrouver quantiquement tous les résultats que nous

venons d’établir à partir d’une description classique du champ habillant. Il nous suffit

en effet de montrer que la formule (VII,C,6) est un cas particulier, à la limite des

faibles fréquences, de la formule générale (VII,B,5), valable quel que soit w. Il est

commode dans ce but de donner de cette dernière équation une formulation équivalente à

partir de laquelle il sera plus facile d’envisager la limite 03C9 03C4c ~ 0 : revenant à la

fonction de corrélation g(03C4), l’équation (VII,B,5) peut s’écrire, compte tenu de (VII,A,2) :

soit encore :

(*) 
On notera que le raisonnement conduisant à l’expression (VII,C,6) suppose, bien

entendu, que le temps caractéristique d’évolution de la population des niveaux sous
l’effet de la relaxation est très long devant la période du champ de radiofréquence,
c’est-à-dire encore que la condition 039303B1Jmn &#x3C; 03C9 est remplie (voir note, page 255 ).
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Nous allons exprimer sous une forme différente l’expression entre accolades sous le

signe somme dans l’équation (VII,C,7). On sait en effet que les fonctions de Bessel

J (03C91 03C9) peuvent être définies comme les composantes de Fourier de la fonction périodique
-i 03C91 03C9 sin 03C903C4

e

Si l’on effectue le produit de convolution de e 
-i03C91 03C9 sin 03C903C4 

avec elle-même, on obtiendra

une nouvelle fonction périodique de 03C4 , dont les composantes de Fourier seront les

carrés des coefficients J r(03C91 03C9) et dont le développement ne sera finalement autre que

l’expression entre accolades dans (VII,C,7) ; de façon plus précise, on a, compte

tenu de (VII,C,8) :

Reportant (VII,C,9) dans (VII,C,7), on met finalement la largeur 039303B1Jmn sous la forme :

Jusqu’à présent, nous n’avons effectué aucune approximation et l’expression (VII,C,10)

est strictement équivalente à (VII,8,5). Précisons ce que devient cette expression si

03C9 03C4c « 1 : la fonction g(03C4) sous le signe somme dans (VII,C,10) a une largeur de

l’ordre de T ; en conséquence l’intégration sur 03C4 effectuée de -~ à +~ porte en fait

sur des valeurs de 03C4 au plus de l’ordre de quelques 03C4c. 03C903C4 peut donc, de même que 03C9 03C4c ,
être considéré comme une quantité petite devant l’unité. On peut alors,dans l’argument

de l’exponentielle,effectuer un développement limite en 03C903C4 et écrire :

devient alors :
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On reconnaît dans l’intégrale sur 03C4 de l’équation (VII,C,11) l’expression de la densité

spectrale prise pour la valeur 03C90 + 03C91 cos 03C903C4’. En remplaçant cette intégrale par

f(03C90 + 03C91 cos 03C903C4’ ) , on retrouve bien l’expression (VII,C,6) dont nous avons donc jus-

tifié la forme à partir de l’équation générale (VII,B,5) en établissant le raccord

entre les différents domaines de fréquence du champ habillant. Nous avons ainsi pu dé-

crire, dans le formalisme de l’atome habillé, l’ensemble des propriétés de la relaxa-

tion d’un système de spins en présence d’un champ de radiofréquence intense en polarisa-
tion 03C0. Ce formalisme nous a permis de rendre compte aussi bien du comportement du sys-

tème à haute fréquence, dans un domaine où il est possible de parler de 1’ "interaction"

de l’atome avec un champ oscillant pendant le temps de corrélation de la perturbation,

qu’à basse fréquence dans un domaine où le système de spins suit adiabatiquement les va-

riations du champ. L’ensemble des propriétés de la relaxation est contenu dans les équa-

tions (VII,B,5) ou (VII,C,10) qui sont strictement équivalentes. Remarquons que c’est la

seconde de ces équations que l’on aurait obtenu si l’on s’était livré à un calcul clas-

sique de la relaxation en présence de la radiofréquence. L’équation (VII,B,5), obtenue

directement à partir du calcul quantique, est cependant plus simple dans la mesure où

elle met bien en évidence les termes correspondant aux divers processus physiques élé-

mentaires qui contribuent à la relaxation.

Nous décrirons au chapitre XI les expériences qui nous ont permis

de vérifier la théorie présentée ici. Elles ont consisté à mesurer la largeur de la

raie 0 ~ 0 de résonance hyperfine du 87Rb habillé (formule (VII,B,6)). L’étude de

cette résonance est, comme nous l’avons vu (2ème remarque, page 256 ), particulièrement bien

adaptée à la mise en évidence des processus de relaxation de l’atome habillé puisqu’au

cours de la transition 0 ~ 0, le couplage avec la radiofréquence ne peut modifier que

l’effet de la perturbation magnétique responsable de la relaxation et non pas la proba-

bilité de la transition elle-même.
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C H A P I T R E V I I I

INTRODUCTION A L’ ETUDE EXPERIMENTALE

VIII-A. GENERALITES

Un certain nombre de conditions expérimentales doivent être néces-

sairement remplies si l’on veut vérifier les principaux effets prévus dans les chapi-
tres précédents :

- Il est tout d’abord indispensable de disposer de techniques expé-
rimentales permettant la préparation et la détection de grandeurs transversales dans le

système atomique. Le pompage doit d’autre part pouvoir s’effectuer en champ statique

faible, voire même nul.

- Il faut également être capable de réaliser un champ de radiofré-

quence d’intensité relative très grande : il ne suffit pas en effet que ce champ puisse

saturer la résonance magnétique dans le niveau étudié (03C91 &#x3E; 0393); il faut également, pour
observer la plupart des effets liés aux transitions virtuelles,que l’amplitude rapportée
à la fréquence du champ, 03C91/03C9, puisse prendre des valeurs de l’ordre de l’unité ou

plus (03C91 ~ 03C9).
- Enfin, les différents effets prévus par la théorie sont extrême-

ment sensibles à la polarisation de la radiofréquence. Envisageons par exemple le cas

d’un champ habillant en polarisation 03C0; en principe le diagramme d’énergie d’un spin 1/2

habillé doit alors présenter une infinité de croisements de niveaux 03C90 = p03C9 (voir figure

7-a). En fait, si la radiofréquence possède une composante parasite perpendiculaire au

champ statique H0, tous ces croisements deviennent des anticroisements. Il suffit que

l’amplitude 03C9’1 de la composante parasite soit de l’ordre de la largeur 0393 du niveau

pour que ces anticroisements soient détectables et que les propriétés physiques du sys-

tème soient donc nettement modifiées. Un défaut de polarisation très faible en valeur

relative est suffisant si l’amplitude du champ habillant est grande (03C9’1 03C9 ~ 0393 03C91  1). On

conçoit donc qu’un réglage précis de la polarisation de la radiofréquence soit en géné-

ral nécessaire.

La discussion précédente nous permet clairement de comprendre les

raisons pour lesquelles la plupart des effets décrits dans ce travail ne sont en général

pas observés dans des expériences classiques de résonance magnétique électronique ou

nucléaire : seul un pompage longitudinal du système de spins en champ statique fort
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est alors en général possible (l’orientation dépendant souvent, dans ces expériences,
du facteur de Boltzmann). D’autre part, en raison de la fréquence relativement élevée

des champs de radiofréquence communément utilisés, le rapport 03C91/03C9 est en général très

petit devant l’unité et les effets de transitions virtuelles de radiofréquence restent

d’habitude très faibles. Enfin, on ne dispose pas dans de telles expériences de métho-

des simples pour contrôler avec précision la polarisation de la radiofréquence.
Au contraire, toutes les conditions énoncées plus haut se trouvent

réunies de façon idéale lorsqu’on utilise les techniques du pompage optique de l’état

fondamental d’atomes paramagnétiques en phase vapeur. Nous savons alors que l’on dispose,

en variant la polarisation, l’orientation ou la fréquence des faisceaux de pompage et

de détection,d’une méthode extrêmement souple et commode pour préparer ou détecter une

observable atomique donnée du niveau étudié, dans un champ magnétique statique d’ampli-
tude quelconque. D’autre part, l’utilisation decellules de résonance contenant une va-

peur à faible pression, dont les parois sont recouvertes éventuellement d’un enduit

protecteur permet d’obtenir des temps de relaxation atomiques extrêmement longs et

l’utilisation de champs habillants de très basse fréquence devient alors possible.

Pour de tels champs, il est très facile, avec des amplitudes modérées de la radiofré-

quence, de réaliser la condition 03C91/03C9 ~ 1. Enfin, l’existence d’une grande variété de

signaux de détection optiques sensibles à la fois au champ statique et aux champs oscil-

lants appliqués aux atomes rend possible un contrôle précis de la polarisation de la

radiofréquence.

Les expériences que nous avons réalisées ont porté sur deux types

d’atomes différents : un certain nombre d’effets ont été vérifiés sur l’état fondamen-

tal 61S0 des isotopes impairs du mercure dont le paramagnétisme est d’origine nucléaire

(199Hg pour lequel I = 1/2; 201Hg de I = 3/2). D’autres phénomènes ont été étudiés sur

l’état fondamental nS1 d’atomes alcalins dont le paramagnétisme est électronique et
2

qui possèdent, comme nous l’avons déjà signalé, du fait de leur spin nucléaire, une

structure hyperfine dans cet état (87Rb I = 3/2; 133Cs I = 7/2).

La sensibilité magnétique des atomes étudiés est très différente

dans ces deux types d’expérience : alors que le magnétisme nucléaire des isotopes im-

pairs du mercure correspond à des rapports gyromagnétiques de l’ordre du KHz par Gauss

(760 Hz/G pour 199Hg; 280 Hz/G pour 201Hg), celui des atomes alcalins, d’un ordre mille
fois supérieur, avoisine le MHz par Gauss (700 KHz/G pour 87Rb; 350 KHz/G pour 133Cs).

Il se trouve cependant que les temps de relaxation de l’orientation atomique sont, pour

ces différentes espèces, comparables et dans les meilleures conditions (voir plus loin)

voisins de la seconde. Il en résulte que la largeur mesurée en champ magnétique des
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raies atomiques, 0394H0 = 20393/03B3, est de l’ordre du milligauss pour le mercure, du microgauss
seulement pour les alcalins. Il est bien clair, dans ces conditions, que les signaux dé-

tectés seront, surtout dans ce dernier cas, extrêmement sensibles aux différents bruits

magnétiques (fluctuations du champ terrestre, champs parasites du laboratoire ...) dont

l’amplitude est généralement de l’ordre du milligauss. Il est indispensable d’atténuer

dans des proportions considérables toutes ces perturbations magnétiques dont les effets

masqueraient complètement les phénomènes liés au couplage avec le champ habillant. Nous

avons donc placé le montage expérimental dans un blindage magnétique qui constitue

l’élément original d’un dispositif de pompage optique par ailleurs classique. Avant

d’aborder aux chapitres suivants la description des différentes expériences que nous

avons réalisées à l’aide de ce dispositif, nous allons donner une description rapide
de ses différentes parties et rappeler brièvement les diverses techniques expérimentales

que nous avons utilisées.

VIII-B. DESCRIPTION GENERALE DU MONTAGE ET DES TECHNIQUES EXPERIMENTALES

1) Le pompage et la détection optiques

a) Les cellules de résonance et les temps de relaxation atomiques
Dans le cas des expériences de pompage optique du mercure (87),

les cellules sont des cubes de quartz de quelques cms de côté contenant soit de la va-

peur saturante de mercure, soit de la vapeur sèche dont la pression dépend de la tempé-
rature à laquelle la cellule a été scellée. La relaxation des atomes est due à leurs

chocs sur les parois. Les temps de relaxation, de l’ordre de la seconde lorsque la

cellule est à la température ordinaire peuvent être encore allongés (jusqu’à quelques

secondes) si les parois sont chauffées à une température d’environ 200°C.

Pour le pompage des atomes alcalins (77), les cellules de résonance, en pyrex, ont

une forme sphérique. Leur diamètre varie de trois à six cm suivant les expériences.
Elles contiennent de la vapeur saturante d’atomes alcalins dont la pression varie dans

des proportions considérables en fonction de la température de la cellule. Il n’y a pas
de gaz tampon. A la température ordinaire, lorsque les collisions d’échange de spin

peuvent être négligées, la relaxation est encore dominée par les chocs sur les parois

de la cellule qui sont enduites de paraffine deutérée, ce qui allonge considérablement

les temps de relaxation des diverses observables. Celui de l’orientation atomique est

typiquement de l’ordre de la seconde.
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b) Les principales caractéristiques du pompage et de la
détection optiques

Le pompage s’effectue sur la transition 61S0 - 63P1 du mercure

(2.537Å) ou sur les transitions nS12 ~ nP12 et nS12 ~ nP32 des alcalins (raies D1 et

D2; 7.947 et 7.800A pour Rb). L’optique est donc très différente pour les deux types

d’expériences réalisées les unes dans l’ultraviolet, les autres dans le proche infra-

rouge : alors que pour le mercure, des lentilles et des cellules en quartz sont indis-

pensables, on peut se contenter pour les alcalins de lentilles de Fresnel en plexiglass
et utiliser des cannes ou des fibres de verre pour canaliser la lumière à la manière des

fontaines lumineuses. Les détecteurs utilisés (photomultiplicateurs RCA 1P28 pour le

mercure, ou RCA 7102 pour les alcalins) sont également différents suivant le type d’ex-

périence envisagé.
Les faisceaux de pompage et de détection sont produits par des lam-

pes à décharge sans électrodes, excitées par magnétron. Ces lampes contiennent des iso-

topes de mercure ou d’alcalins, identiques ou non suivant les cas à l’isotope contenu

dans la cellule de résonance. En jouant sur les diverses coincidences de raie (entre

les isotopes du mercure (87) ou encore entre les isotopes 85Rb et 87Rb du rubidium), il
est possible d’obtenir des faisceaux de lumière résonnante ou non résonnante pour les

atomes étudiés, permettant de réaliser des types de pompage ou de détection très va-

riés (46,89).Rappelons qu’un faisceau résonnant permet, s’il est polarisé circulaire-

ment,de préparer de l’orientation atomique dans sa direction de propagation. S’il n’est

pas polarisé (ou polarisé linéairement), il introduit (si J &#x3E; 1/2) une composante de

l’alignement longitudinale (T02) par rapport à sa direction de propagation (ou par rap-

port à celle de sa polarisation linéaire).

L’intensité de la lumière transmise sur le faisceau pompant est

proportionnelle à la valeur stationnaire dans la vapeur atomique de la composante de

l’orientation ou de l’alignement introduite par le pompage.

On peut également utiliser, pour mesurer les diverses observables

atomiques, un faisceau détecteur distinct du faisceau de pompage : si ce faisceau est

résonnant et si le détecteur est précédé d’un analyseur circulaire, on mesure la com-

posante de l’orientation parallèle au faisceau. Cette même observable peut également

être détectée à l’aide d’un faisceau non résonnant, à condition que la cellule soit

placée entre un polariseur et un analyseur linéaire à 45° l’un de l’autre : on mesure

alors la rotation Faraday du plan de polarisation optique proportionnelle à la compo-

sante de l’orientation le long du faisceau (90)(91)(92). Enfin, la détection de l’ali-

gnement peut s’effectuer à l’aide d’un faisceau résonnant sans analyseur (on détecte
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alors la composante longitudinale de l’alignement dans la direction du faisceau) ou

muni d’un analyseur linéaire (on détecte la composante T02 rapportée à la direction

du vecteur de polarisation). Remarquons cependant que la détection optique de l’aligne-
ment est pratiquement impossible, ou tout au moins très difficile, sur les atomes al-

calins comme le Rb dont la structure hyperfine n’est pas résolue dans l’état excité (72).
Le seul élément que nous ayons étudié et qui se prête à une étude expérimentale simple
de l’alignement est donc 201Hg (I = 3/2).

Notons enfin que les faisceaux de pompage et de détection peuvent

perturber de façon appréciable les niveaux d’énergie atomiques (46) : un faisceau réson-
nant confère, en arrachant les atomes à l’état fondamental, une largeur d’origine opti-

que à cet état; un faisceau non résonnant peut induire des déplacements de niveaux

atomiques. On minimisera ces effets en limitant l’intensité de la lumière de pompage

ou de détection.

2) Le blindage magnétique et le réglage du champ statique

Les champs magnétiques appliqués aux atomes sont produits par des

dispositifs de bobines de Helmholtz au centre desquels se trouve la cellule de résonan-

ce. L’ensemble de la cellule et des bobines est protégé des perturbations extérieures

par un blindage magnétique.
Nous avons en fait utilisé deux blindages, d’efficacités différen-

tes, suivant qu’il s’agissait de pomper optiquement le mercure (cas dans lequel une

atténuation "moyenne" de l’ordre d’un facteur 100 des bruits magnétiques était ample-
ment, suffisante) ou les atomes alcalins (une atténuation beaucoup plus importante

est alors nécessaire). Le blindage utilisé pour les expériences relatives au mercure

ayant déjà été décrit par ailleurs (63), nous nous limiterons ici à une étude du blin-

dage de naute performance utilisé pour les alcalins : nous l’avons schématisé avec

l’ensemble du montage expérimental sur la figure 39 : le blindage qui protège la cel-

lule de résonance et les bobines de Helmholtz génératrices des champs magnétiques ne

contient ni les lampes des faisceaux de pompage et de détection, ni les photomultipli-

cateurs. Il se compose de cinq enceintes cylindriques concentriques de mu-métal de

2 mm d’épaisseur (longueur du cylindre intérieur 1m; diamètre 50 cm; une seule enceinte

a été schématisée sur la figure). Chaque cylindre est fermé à ses deux extrémités par

des couvercles de mu-métal de même épaisseur percés de fenêtres permettant aux faisceaux

de pompage et de détection de pénétrer dans le blindage. Les faisceaux traversent la
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cellule de résonance soit parallèlement à l’axe du blindage (F1) soit perpendiculaire-

ment à cet axe (F2). Dans ce dernier cas, la lumière issue de la lampe L2 est réflé-

chie dans la bonne direction par un miroir M intérieur au blindage ( voir fig. 39 ).

Le facteur de blindage des perturbations magnétiques dans la direc-

tion perpendiculaire à l’axe des cylindres est supérieur à 105 (104 seulement pour une

perturbation parallèle à cet axe), ce qui permet dans des conditions favorables (jours

fériés ou nuit) de réduire le bruit magnétique dans le blindage au-dessous de 10-9 G

(nous indiquons plus loin comment on mesure ce bruit).

La démagnétisation que l’on doit réaliser en principe après chaque
"accident magnétique" survenu au blindage (variation brutale du champ auquel il a été

soumis, ouverture et fermeture des extrémités, etc.) est assurée par un conducteur

unique en cuivre, le traversant de part en part, susceptible de débiter plusieurs

centaines d’ampères de courant alternatif. On assure la démagnétisation en augmentant

puis en diminuant progressivement l’intensité du courant, ce qui fait parcourir au

mu-métal un très grand nombre de cycles d’hystérésis dont l’amplitude est d’abord

croissante, puis décroissante.

Le champ résiduel à l’intérieur du blindage dépend précisément des

conditions de la démagnétisation. Lorsque celle-ci a été soignée, ce champ peut être

de l’ordre du 03BCG seulement. Sa direction est arbitraire et varie également d’une déma-

gnétisation à l’autre.

Le blindage réduit aussi considérablement les inhomogénéités magné-

tiques sur le volume de la cellule de résonance (de l’ordre de 100 cm3). Cellec ci sont

dans le laboratoire de l’ordre du milligauss et sont réduites au-dessous du 03BCG dans le

blindage.

Notons enfin qu’il est indispensable d’exclure du blindage tous

les matériaux susceptibles d’être magnétiques et de créer des champs et surtout des

gradients de champ sur le volume de la cellule : les photomultiplicateurs (dont les

dynodes sont en nickel), les circuits électroniques (dont les capots de transistor

sont magnétiques) et en général tous les matériaux pouvant comporter des impuretés ma-

gnétiques (laiton, etc.).

La cellule étant ainsi soustraite à la majeure partie du champ

terrestre et aux différentes causes de perturbation et d’élargissement des niveaux

d’énergie atomiques, il s’agit de lui appliquer un champ statique H0 d’amplitude et

de direction bien définies. Pour cela, on commence par compenser le champ résiduel de

l’ordre du 03BCG à l’aide d’un jeu de bobines de Helmholtz permettant de créer des champs

dans les trois directions de l’espace. Cette compensation s’effectue en étudiant les
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signaux de croisement de niveaux atomiques en champ nul, suivant une procédure expli-

quée en détail dans la thèse de 3e cycle de N. POLONSKY (47). Une fois le champ rési-

duel compensé, on peut créer,à l’aide d’un second jeu de bobines de Helmholtz, un champ

statique de direction quelconque. Ce champ ne doit pas être trop important (inférieur

à quelques dizaines de milligauss), afin de ne pas saturer le blindage. Il est étalonné

par la mesure de la position des raies de résonance magnétique obtenues à l’aide d’un

champ oscillant de fréquence variable. Son homogénéité au niveau de la cellule de ré-

sonance est de l’ordre de 10-3 : ainsi, dès que le champ dépasse le milligauss, l’inho-

mogénéité due aux bobines l’emporte sur l’inhomogénéité résiduelle intrinsèque au blin-

dage. De toutes façons, les gradients de champ statique restent très faibles et sont

moyennés par le mouvement des atomes dans la cellule, si bien qu’ils ne constituent pas
une cause d’élargissement des raies atomiques.

3) Le réglage des champs de radiofréquence

Ils sont également produits par des bobines de Helmholtz. Ces bobi-

nes sont alimentées par un générateur T.B.F. délivrant un courant dont la fréquence

peut varier suivant les expériences de quelques dizaines à quelques milliers de cycles

par seconde. Ce courant est amplifié suffisamment pour que l’intensité relative 03C91/03C9

du champ de radiofréquence puisse atteindre des valeurs de l’ordre de quelques unités.

Avec les rapports gyromagnétiques signalés plus haut, les amplitudes correspondantes

sont, pour un champ de 1 KHz, de l’ordre du gauss pour les isotopes du mercure, du

milligauss seulement pour les alcalins. Le calibrage du champ s’effectue par la mesure

des fréquences de nutation des transitoires de résonance magnétique.
Un réglage précis de la polarisation du champ est, comme nous

l’avons signalé plus haut, indispensable : si l’on veut réaliser une polarisation

linéaire, on ne peut se contenter du champ produit par une seule paire de bobines de

Helmholtz : en effet, des courants de Foucault parasites, induits dans les différents

éléments métalliques du montage créent une distorsion du champ de radiofréquence au

niveau de la cellule de résonance. On peut réduire ces effets en évitant l’utilisation

de pièces de métal dans le montage, constitué principalement d’éléments en plexiglass.

On ne peut cependant les éliminer totalement,des courants induits importants subsistant

dans le blindage magnétique ou dans les différentes bobines du montage qui s’influen-

cent mutuellement : le champ de radiofréquence résultant est généralement elliptique.
Pour supprimer cette ellipticité, typiquement de l’ordre de quelques pour cents, on

crée de petits champs de compensation de même fréquence, d’amplitude et de phase con-
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venables à l’aide d’enroulements prévus à cet effet sur des bobines de Helmholtz

d’axe perpendiculaire à celui des bobines créant le champ principal. Le réglage
de ces compensations repose sur le fait qu’en présence d’un champ de radiofréquence

elliptique et non plus linéaire, la dégénérescence des niveaux d’énergie de l’atome

habillé en champ nul est levée (cf § I-D-3) et la résonance d’effet Hanle subit en

conséquence des modifications importantes (déplacement ou élargissement). L’étude de

cette résonance permet, suivant une technique décrite par ailleurs (48), de régler
avec précision la linéarité du champ habillant

L’étude de certains effets (§ V-C) nécessite l’utilisation d’un

champ de radiofréquence tournant. Ce champ est alors produit par deux paires de bobi-

nes à angle droit alimentées par des courants en quadrature. Le réglage précis du

champ tournant s’effectue en optimisant le signal de résonance magnétique observé dans

le champ Ho = -03C9/03B303B1 et en annulant la résonance qui apparaît dans le champ opposé.

REMARQUE :

Le réglage du champ tournant est plus délicat sur le Rb que sur

le mercure. En effet, les facteurs de Landé des deux niveaux hyperfins étant sensible-
ment opposés, il apparaît, même en champ purement 03C3+ , deux résonances magnétiques au

voisinage des champs 03C90 = +w et 03C90 = -w associées respectivement à chacun des deux

niveaux hyperfins. Il semble donc que l’on ne puisse se servir de la résonance 03C90 = -03C9

pour annuler la composante 03C3- et régler le champ en polarisation 03C3+. En fait, les fac-
teurs de Landé des deux niveaux ne sont pas rigoureusement opposés et diffèrent d’en-

viron 3.5 10 si l’on tient compte du magnétisme nucléaire. Ainsi les résonances des

deux niveaux apparaissent dans des champs légèrement différents en valeur absolue;
la résonance magnétique induite par la composante 03C3+ du champ dans le niveau hyperfin

inférieur et celle qui est induite par la composante 03C3- dans le niveau supérieur sont

complètement séparées si la fréquence du champ est suffisante pour que la condition
0393/03C9 &#x3C;3.5 10-3 soit réalisée. Il suffit d’effectuer l’expérience à une fréquence de

1.500 Hz pour qu’il en soit ainsi et qu’on puisse facilement régler le caractère

circulaire du champ.

4) Conclusion : "performances" du dispositif expérimental

Le montage que nous venons de décrire nous a permis, en controlant

parfaitement les caractéristiques de tous les champs appliqués au système de spin et

en réduisant considérablement toutes les causes d’élargissement ou de perturbation des
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raies atomiques d’obtenir sur les atomes alcalins des signaux de résonance dont la

largeur en champ magnétique correspond à la valeur limite de l’ordre du 03BCG indiquée

plus haut : la courbe expérimentale de la figure 40-a représente le signal de croise-

ment de niveaux observé sur 87Rb lorsqu’on balaie H0 autour de zéro. Le pompage est

effectué perpendiculairement à H0; on détecte la composante de l’orientation parallèle
au pompage en mesurant directement la lumière absorbée sur le faisceau pompant qui

joue ainsi également le rôle de faisceau de détection.

La courbe en dispersion de la figure 40-b représente le signal de

résonance paramétrique observé dans les mêmes conditions expérimentales lorsqu’on

ajoute parallèlement à H0 un champ de radiofréquence linéaire H1cos03C9t (effet Hanle

de l’atome habillé). On observe alors sur le faisceau de pompage la composante modulée

à la fréquence du champ (voir formule (V,A,30) dans laquelle on fait r = 1). On détec-

te cette modulation grâce à une amplification sélective et une détection synchrone

(on notera la nette amélioration du rapport signal/bruit par rapport à la résonance

de la figure 40-a détectée sur un signal statique).

Les raies de résonance que nous venons de décrire sont à notre

connaissance les plus fines qui aient été obtenues dans l’état fondamental d’atomes

alcalins. Elles nous ont permis, en marge du travail principal décrit dans ce mémoire,

de mettre au point un magnétomètre extrêmement sensible (93)(94), permettant prati-
quement de détecter autour du champ nul des champs magnétiques de l’ordre de 10-9 G

Cette sensibilité correspond en effet à la largeur de la raie de résonance détectée

(de l’ordre de 10-6 G) divisée par son rapport signal/bruit (de l’ordre de 3.103 dans

les conditions expérimentales optimales; voir figure 40-b). Il nous a été possible de

mesurer à l’aide de ce magnétomètre des champs magnétiques extrêmement faibles tels

que ceux que produisent des spins nucléaires de 3He orientés sous faible pression en

phase gazeuse (95). C’est également à l’aide de ce magnétomètre que nous avons pu
etudier avec précision les caractéristiques du blindage magnétique lui-même (ordre

de grandeur du bruit et du champ résiduel).

Le montage relatif au pompage optique du mercure permettrait de

détecter de façon analogue des champs magnétiques qui, quoique d’un ordre mille fois

supérieur, restent relativement très faibles (10-6 G).

On conçoit aisément qu’avec une détection aussi sensible, il nous

ait été possible de mettre clairement en évidence, comme nous le montrons aux chapitres

suivants, des effets de "renormalisation" du système atomique par des champs habillants

dont l’amplitude absolue est finalement très faible (de l’ordre du milligauss seulement

pour les alcalins).
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Nous décrirons, au chapitre IX, les expériences réalisées sur les

isotopes impairs du mercure qui illustrent l’ensemble des propriétés physiques d’un

niveau atomique couplé indépendamment des autres à un champ de radiofréquence : nous

y étudierons expérimentalement les divers types de résonance de l’atome habillé ainsi

que les propriétés magnétiques de cet atome en champ statique faible. Les deux der-

niers chapitres seront consacrés à la description des expériences qui mettent en jeu

plusieurs niveaux d’énergie simultanément habillés par le champ de radiofréquence :

collisions d’échange entre atomes alcalins habillés, différents ou identiques (chapi-

tre X) et spectre hyperfin d’atomes 87Rb habillés (étude expérimentale de la

position des résonances, de leur intensité et de leur largeur, chapitre XI).



Fig 40
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C H A P I T R E I X

ETUDE EXPERIMENTALE DES PROPRIETES PHYSIQUES DES ISOTOPES

IMPAIRS DU MERCURE HABILLES PAR UN CHAMP DE RADIOFREQUENCE

Les expériences décrites dans ce chapitre ont été réalisées dans le

cadre de thèses de troisième cycle qui ont, au Laboratoire de l’E.N.S., précédé ce tra-

vail (thèses de 3e cycle de N. POLONSKY (47) et de l’auteur (22)) ont été effectuées
dans le même temps (thèses de 3e cycle de C. LANDRÉ (48) et de M. LE DOURNEUF (52)).

Ces expériences ont été réalisées dans l’état fondamental des isotopes impairs du mer-

cure. Elles sont très simples dans leur principe et mettent clairement en évidence les

principales propriétés physiques de l’atome habillé que nous avons étudiées dans la par-

tie théorique de ce travail. Il nous a donc paru utile de les rappeler ici, quitte à

n’en donner qu’une description rapide et à renvoyer le lecteur,pour plus de précisions,
aux nombreuses publications qui s’y rapportent. Ce chapitre comprendra deux parties :

nous commencerons par une étude expérimentale des divers types de signaux résonnants

observés sur l’atome habillé (résonances d’anticroisement et de croisement de niveaux;

résonances en pompage modulé) (§ IX-A); puis nous décrirons l’ensemble des expériences

qui nous ont permis d’étudier les propriétés magnétiques de l’atome habillé en champ

statique faible (§ IX-B).

IX-A. ETUDE EXPERIMENTALE DES DIVERS TYPES DE RESONANCES DE L’ATOME HABILLE

Nous avons représenté sur la figure 41, pour diverses polarisations

du champ habillant, les schémas des dispositifs expérimentaux permettant de détecter

n’importe quel type de résonance observable sur l’atome habillé : en orientation, sur

199Hg, un faisceau lumineux F, polarisé circulairement, réalise un pompage longitudinal

(figure 41-a,b et c) ou transversal (figure 41-d,e,f) suivant que l’on cherche à détec-

ter les résonances d’anticroisement (§ IX-A-1) ou les résonances de cohérence (§ IX-A-2).

En alignement, sur 201Hg, on utilisera simplement un faisceau de lumière polarisé li-

néairement (figure 41-g) pour exciter les deux types de résonance (§ IX-A-3). Enfin, en

faisant passer le faisceau successivement à travers un polariseur tournant à la fréquen-
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ce 03A9/2 et une lame quart d’onde (figure 41-h), on obtiendra un pompage modulé en po-

larisation à la fréquence 03A9, alternativement 03C3+ et 03C3- , à l’aide duquel on pourra ex-

plorer le diagramme d’énergie de l’atome habillé (§ IX-A-4).

Dans tous les cas, les résonances pourront être détectées sur la lu-

mière transmise par le faisceau pompant qui comporte en général des composantes stati-

ques et modulées; on pourra également détecter l’intensité totale de la lumière de fluo-

rescence réémise par l’état excité dans une direction donnée, qui est simplement reliée

aux observables de l’état fondamental (pour 199Hg pompé sur la composante hyperfine
F = 1/2 de l’état excité, la lumière de fluorescence est strictement proportionnelle à

la lumière absorbée par les atomes sur le faisceau de pompage (46)).

1) Résonances d’anticroisement de l’atome habillé en orientation

a) Transitions à plusieurs guanta observées sur 199Hg
La résonance la plus simple, citée pour mémoire, est la résonance

magnétique ordinaire en champ tournant correspondant au dispositif de la figure 41-a.

En présence d’un champ de radiofréquence linéaire en polarisation 03C3 (figure 41-b), on

observe,en plus de cette résonance, le spectre complet des transitions à plusieurs

quanta reproduit sur la figure 42. Chacune des courbes expérimentales, qui représente

les variations de la lumière de fluorescence réémise par la cellule, correspond à une

valeur différente de l’intensité de la radiofréquence H1, repérée par le voltage V1 aux

bornes des bobines de radiofréquence. On constate que pour les valeurs les plus faibles

de cette intensité, la seule résonance visible est la résonance 03C90 = w. Lorsqu’on aug-

mente H1, cette résonance s’élargit et subit un déplacement de Bloch-Siegert vers les

faibles valeurs de H0 alors qu’il apparaît une nouvelle résonance pour 03C90 = 303C9 ...

Pour des valeurs croissantes de l’intensité de la radiofréquence, on constate l’appari-

tion successive de toutes les résonances du spectre impair 03C90 = (2p+1)03C9 qui subissent

des élargissements et des déplacements radiatifs importants. Toutes les caractéristiques

de ces résonances sont bien conformes aux prévisions théoriques résumées dans la for-

mule (I,D,3). Nous ne signalons ici ces résonances bien connues que pour opposer

leurs propriétés à celles des résonances de cohérence décrites plus loin (§ IX-A-2).

b) Résonance Raman en champ nul (50)(52)

Plus nouvelle et plus intéressante est la résonance d’anticroi-

sement apparaissant en champ nul dans le cas où la radiofréquence tourne dans le plan

du champ statique (figure 41-c). Nous avons montré (§ I-D-3) que cette résonance peut

s’interpréter comme un effet Raman impliquant l’absorption et l’émission induite

simultanée d’un photon de radiofréquence par l’atome.



Fig. 41



Fig. 42



277

La figure 43-a représente un réseau de courbes de résonances obser-

vées en champ nul pour des valeurs croissantes de l’intensité du champ tournant (le si-

gnal est détecté sur la lumière de fluorescence LF). La largeur L (en Hz) de cette ré-

sonance, qui est associée à un anticroisement du deuxième ordre, doit être donnée par

la relation suivante (cf. § I-D-1) :

avec (force de l’anti-
croisement en champ
nul)

Nous avons reporté sur la figure 43-b le carré de la largeur en fonction de (03C91 03C9)4.
Conformément aux prévisions théoriques, on trouve une droite dont l’ordonnée à l’origine

dépend de la largeur naturelle du niveau atomique.

Pour une étude complète des diverses propriétés de cette résonance

en champ nul, on se reportera aux références (50)(52).

2) Résonances de cohérence de l’atome habillé observées en orien-

tation

Si, dans les expériences précédentes, on tourne d’un angle 03C0/2

le faisceau lumineux, on obtient un pompage purement transversal qui n’introduit plus

aucune différence de population entre les sous-niveaux atomiques +1/2 et -1/2. Quelle

que soit la polarisation de la radiofréquence, les résonances d’anticroisement ne sont

dans ces conditions plus détectables. Les diverses résonances de cohérence, correspon-

dant aux polarisations 03C3+ , 03C0 et 03C3 du champ habillant sont alors seules observables

sur les modulations de la lumière transmise par le faisceau pompant.

a) Champ de radiofréquence en polarisation 03C3+ (53)(52) (disposi-
tif expérimental de la figure 41-d)

On ne détecte alors. comme nous l’avons montré au § IV-C-1, que

les deux résonances qui, à faible niveau de radiofréquence, tendent vers 03C90 = 0 et

03C90 = 203C9. La détection transversale réalisée sur le faisceau de pompage ne permet d’ob-

server qu’un signal statique et un signal modulé à 203C9. La figure 44-a présente l’en-

semble des deux résonances détectées sur la modulation 203C9 pour des amplitudes crois-

santes de la radiofréquence. On constate que les deux résonances, d’intensités égales,
se rapprochent l’une de l’autre, puis viennent se confondre et disparaître pour 03C91 = 03C9.

La position des résonances en fonction de 03C91/03C9 a été reportée sur la figure 44-b. Les

points sont expérimentaux. La courbe qui représente un demi-cercle correspond à la

formule théorique (III,A,14) :
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Enfin, sur la figure 44-c, nous avons reporté l’intensité des résonances en fonction de

03C91/03C9 telles qu’on la déduit de la formule théorique (IV,C,5) (courbe en traits pleins);
les points expérimentaux correspondent aux résultats des mesures. On constate dans tous

les cas un excellent accord entre la théorie et l’expérience.

REMARQUE :

Les résonances de la figure 44-a ne subissent un élargissement nota-
ble que lorsqu’elles se sont déjà considérablement déplacées. Cet élargissement, lié à

la variation de la pente des niveaux de l’atome habillé est d’une nature totalement dif-

férente de celui des résonances d’anticroisement qui subissent, comme le montre la fi-
gure 42, une déformation beaucoup plus nette et rapide lorsque l’intensité de la radio-

fréquence augmente (cf. discussion du § I-D-3-d).

b) Champ de radiofréquence en polarisation 03C0 (47)
On observe à l’aide du dispositif schématisé sur la figure 41-e

les résonances de cohérence de l’atome habillé connues sous le nom de résonances para-

métriques. D’après les résultats du § IV-C-2, toutes les modulations de la lumière

absorbée sur le faisceau de pompage doivent subir des variations résonnantes au voisi-

nage de tous les champs 03C90 = s03C9 (voir formule (IV,C,7)). Nous avons représenté sur

les figures 45-a et 45-b deux signaux en quadrature correspondant à la résonance 03C90 = 03C9

détectés sur la modulation 03C9. Conformément à (IV,C,7), ces deux signaux ont bien la

forme de courbes d’absorption et de dispersion de Lorentz. Sur la figure 45-c a été

reportée l’intensité des signaux en fonction de 03C91 /03C9 pour la résonance 03C90 = 03C9 et

diverses modulations détectées. Les courbes théoriques de la figure correspondent aux

produits des fonctions de Bessel J (03C91 03C9) Js±s’ (03C9103C9) de la formule (IV,C,7) avec s = 1

et s’ = 1, 3 et 5, les points sont expérimentaux : on constate que l’accord entre l’ex-

périence et la théorie est satisfaisant. Enfin, il a été vérifié que les résonances ne

subissent aucun déplacement ni élargissement avec l’intensité de la radiofréquence :

les points expérimentaux de la figure 45-d représentent en effet la largeur mesurée des

raies qui est bien indépendante de 03C91/03C9. (Notons que si H1 était perpendiculaire à H0,
la largeur de ces courbes de résonance serait de l’ordre de 03C91/203C0, soit, pour la valeur

maximum de 03C91 indiquée sur la figure 45-d, 4000 Hz au lieu de 5 Hz environ !).
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REMARQUE :

Rappelons que la figure 40-b représente une résonance paramétrique
s = 0, s’ = 1 de même nature observée non sur 199Hg, mais sur 87Rb. La différence essen-
tielle avec les résonances décrites précédemment réside dans la largeur de cette raie,
environ mille fois plus fine : c’est, comme nous l’avons déjà indiqué, la détection

de cette résonance en champ nul qui nous a permis de mettre au point un magnétomètre
extrêmement sensible.

c) Champ de radiofréquence en polarisation 03C3 (figure 41-f)

Si le champ habillant est en polarisation 03C3, on doit détecter sur

le faisceau pompant des signaux formant un spectre pair de résonances, complémentaires
du spectre impair de transitions à plusieurs quanta observé en pompage longitudinal
avec la même polarisation de la radiofréquence (cf. figure 42). Comme on détecte sur

le faisceau pompant une composante transversale de l’orientation, on n’observera dans

le signal, d’après les résultats du § IV-C-3, que des modulations aux harmoniques pairs
de la radiofréquence. Les diverses résonances doivent subir, sans élargissement notable

à faible niveau de radiofréquence, des déplacements radiatifs en 03C912 vers les champs
faibles : la figure 46-a représente la résonance 03C90 = 2w détectée sur la modulation 203C9

pour des valeurs croissantes de l’amplitude de la radiofréquence repérées par le vol-

tage V1 aux bornes des bobines de radiofréquence. On constate que les sommets des di-

verses résonances sont alignés : en effet, déplacements et intensités de la résonance,

tous deux en 03C912 (voir formule (IV,C,11) dans laquelle on fait p = 1 et s’ = 2) sont

alors proportionnels. La figure 46-b représente la résonance 03C90 = 4w détectée sur la

modulation 403C9. Les sommets des résonances correspondant à des valeurs différentes de 03C91

se placent à présent sur une parabole, l’intensité en 03C914 des signaux variant comme le
carré de leur déplacement (voir formule (IV,C,11) dans laquelle on prend p = 2 et s’ = 4).

Toutes les propriétés de ces résonances ont été étudiées en détail

par ailleurs (22) et sont conformes aux prévisions théoriques du § IV-C-3.

REMARQUE :

La résonance en champ nul (p = 0) qui apparaît pour cette polarisa-
tion de la radiofréquence possède des caractéristiques intéressantes et sera étudiée

plus loin (effet Hanle de l’atome habillé; § IX-B-1-c).
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3) Les résonances de l’atome habillé en alignement (201Hg) (21)(22)

Le schéma du dispositif expérimental est représenté sur la figure

41-g. Le faisceau de pompage se propage dans une direction perpendiculaire au champ sta-

tique et est polarisé linéairement dans une direction e03BB faisant un angle 03B2 avec celle
de H0. Il introduit donc dans la vapeur atomique une composante T02 de l’alignement par

rapport à la direction e03BB. Cette composante se projette en général sur toutes les com-

posantes Tq2 de l’alignement rapportées à la direction de H0, si bien que, sauf pour

certaines valeurs particulières de 03B2 (notamment 03B2 = 0), le pompage possède à la fois un

caractère longitudinal et transversal. On obtiendra donc en général un spectre constitué

de la superposition des résonances d’anticroisement et des résonances de cohérence de

l’atome habillé : la figure 47 représente le spectre détecté sur la modulation 2w, le

signal étant constitué par les variations de l’intensité lumineuse transmise par la

cellule. Le champ de radiofréquence est en polarisation 03C3, parallèle au faisceau de

pompage (03C8 = 03C0/2 sur la figure 41-g). L’intensité du champ de radiofréquence est rela-

tivement élevée (03C91 03C9 = 0.78); enfin l’angle 03B2 vaut 35 °. On observe une résonance d’an-

ticroisement 03C90 = 03C9 très élargie sur le profil de laquelle on distingue deux résonances

beaucoup plus fines au voisinage des champs demi-entiers 03C90 = 03C9/2 et 03C90 = 3w/2. On voit

également apparaître une résonance de "croisement pair" au voisinage du champ 03C90 = 203C9.

On notera les déplacements radiatifs des résonances par rapport aux positions extrapo-

lées par des flèches à 03C91 = 0. On remarquera également l’aspect très différent (largeur,

intensité) des résonances d’anticroisement et de croisement qui apparaissent simultané-

ment surla figure 47 (cf. discussion du § I-D-3-d). Toutes les propriétés (largeurs,

déplacement, intensité) des résonances observées en alignement avec un champ habillant

en polarisation 03C3 ont été étudiées en détail dans la référence (22) et sont conformes

aux prévisions théoriques du § IV-D.

REMARQUE :

Comme nous l’avons montré au chapitre IV, certaines des résonances

de cohérence de l’atome habillé peuvent, en alignement, être détectées en pompage pure-
ment longitudinal (résonances de croisements de niveaux de 2e espèce). C’est en parti-

culier le cas des résonances du spectre demi-entier dans le cas où le champ de radio-

fréquence fait un angle 03C8 différent de 0 et 03C0/2 avec H0. Ces résonances ont été récem-
ment observées dans ces conditions au laboratoire, les expériences correspondantes de-

vant faire l’objet d’une publication prochaine (thèse de 3e cycle de G. GRYNBERG) : on

a montré notamment que même pour un angle 03B2 = 0 entre e03BB et H0 (pompage purement lon-

gitudinal), il subsiste au voisinage du champ 03C90 = 3w/2 une résonance dont les proprié-
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tés sont intermédiaires entre celles des résonances de croisements et d’anticroisements

de niveaux ordinaires : elle s’observe en effet dans les conditions où l’on n’excite que
des différences de population atomiques dans le système; elle possède par contre toutes
les propriétés (largeurs, intensités) des résonances de cohérence (voir remarque de la

page 138).

4) Les résonances en pompage modulé : exploration du diagramme

d’énergie de l’atome habillé (33)(48)

Les expériences en pompage continu décrites plus haut nous ont four-

ni des renseignements sur certains points particuliers du diagramme d’énergie de

l’atome habillé (croisements et anticroisements). Il est possible, par une expérience
en pompage transversal modulé, de déterminer ce diagramme dans sa totalité. Le principe
de l’expérience a été indiqué au § II-D-2 : le pompage modulé introduit dans la vapeur

atomique des observables oscillant à la fréquence de modulation 03A9/203C0, qui subissent des

variations résonnantes lorsque cette fréquence correspond à une fréquence de Bohr de

l’atome habillé.

Nous nous sommes limités au cas du pompage de 199Hg pour un champ
de radiofréquence en polarisation 03C3. Le schéma du montage est représenté sur la figure
41-h. Les signaux, détectés sur la lumière transmise ou de fluorescence, présentent une

composante modulée à 203A9 203C0. En effet, l’aimantation transversale parallèle au faisceau pos-
sède une composante à la fréquence 03A9/203C0; la polarisation du faisceau oscillant à la

même fréquence, il est facile de voir que le signal de détection proportionnel à l’ai-

mantation transversale induite dans la vapeur et qui dépend également du sens de polari-
sation (03C3+ ou 03C3-) du faisceau sera modulé à 203A9/203C0.

L’expérience est réalisée de la façon suivante : on fixe l’intensité

du couplage 03C91/03C9 et le champ statique H0 à des valeurs connues et on détermine la fré-

quence 03A9/203C0 de résonance en balayant lentement en fréquence le polariseur tournant; une

détection synchrone dont le gain ne varie pas avec la fréquence détecte, à chaque instant,
la modulation 203A9/203C0 de la lumière de fluorescence émise par la cellule.

En général, le pompage modulé induit de la cohérence Zeeman entre

plusieurs couples de niveaux de l’atome habillé, si bien que plusieurs résonances sont

observables à des fréquences différentes, pour une valeur donnée de 03C91/03C9 et 03C90. Pour

déterminer sans ambiguité le diagramme d’énergie de l’atome habillé, il est nécessaire

d’identifier les couples de niveaux auxquels correspond chaque résonance. La méthode

utilisée dans ce but est décrite en détail dans la référence (48). Contentons-nous
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d’indiquer qu’il suffit de suivre par continuité, en augmentant progressivement 03C91/03C9,
une résonance identifiée sans ambiguité pour une valeur faible du couplage. Les points

des figures 48-a et b, donnant E+ n (03C90, 03C91 03C9), correspondent aux résultats expérimentaux

obtenus pour différents niveaux d’énergie de l’atome habillé appartenant à des multipli-

cités associées à des nombres de photons de plus en plus élevés (pour des raisons d’en-

combrement, nous avons superposé sur la figure 48 les niveaux correspondant aux diffé-

rentes valeurs de 03C91/03C9, et par suite à des valeurs de n extrêmement différentes).

Les courbes sont théoriques et correspondent au calcul numérique des niveaux évoqué au

§ I-C-4. On voit que l’accord entre l’expérience et les prévisions théoriques est excel-

lent et que nous avons pu ainsi explorer dans de grandes limites le diagramme d’énergie
de l’atome habillé, donnant à ce concept une base expérimentale très solide. On notera

en particulier sur la figure 48 la diminution puis l’annulation et l’inversion de la

pente des niveaux d’énergie au voisinage du champ nul, que nous avons étudiées en détail

dans la partie théorique de ce travail et dont nous allons décrire à présent les manifes-

tations expérimentales en étudiant les propriétés magnétiques de l’atome habillé en

champ faible.

IX-B. ETUDE EXPERIMENTALE DES PROPRIETES MAGNETIQUES DE L’ATOME HABILLE EN CHAMP STATIQUE

FAIBLE

Les expériences ont été effectuées sur 199Hg. Nous décrirons succes-
sivement celles qui ont été réalisées en présence d’un champ habillant linéaire (§ IX-B-1)

puis tournant (§ IX-B-2).

1) Champ de radiofréquence linéaire : modification du facteur de

Landé de l’atome habillé

a) Etude expérimentale de la fréquence de Larmor et du tenseur

de Landé de l’atome habillé (30)

Il s’agit d’étudier la variation de la fréquence de Larmor des

atomes en fonction de l’amplitude du champ de radiofréquence et de l’angle 03C8 entre le

champ magnétique statique H0 et le champ habillant. Nous avons utilisé une méthode de

transitoire, l’expérience étant réalisée à l’aide du dispositif schématisé sur la

figure 49-a : les atomes sont orientés optiquement en champ statique nul par un fais-
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ceau pompant dans la direction Oz du champ habillant (ou perpendiculairement à cette

direction le long de Oy); puis on introduit brusquement H0 dans une direction faisant

un angle 03C8 avec Oz; les atomes se mettent à précesser et cette précession se traduit

par une modulation à la fréquence de Larmor de la lumière transmise ou de la lumière

de fluorescence émise par la cellule de résonance le long de Ox. Le pulse de champ H0

est produit en introduisant brusquement dans des bobines d’axe Oz et Ox des courants

iz et ix dont le rapport est déterminé par un pont diviseur. La mesure de ces courants

et l’étalonnage des bobines permettent de connaître H0 et 03C8. Ho étant fixé en module,

on répète l’expérience pour diverses valeurs de 03C8 et 03C91/03C9. On mesure à chaque fois la

fréquence de la transitoire obtenue.

Les figures 49-b représentent ces transitoires pour 03C8 = 03C0/2 et pour
des valeurs croissantes du rapport 03C91/03C9. Le pompage s’effectue le long de Oz et on dé-

tecte &#x3C; Jz &#x3E; en mesurant l’intensité totale de la lumière de fluorescence réémise par

la cellule le long de Ox. On constate que la fréquence de précession diminue au fur

et à mesure que l’intensité du champ habillant augmente, s’annule puis augmente à

nouveau : nous avons reporté sur la figure 49-c les fréquences de Larmor correspondant

aux enregistrements 49-b en fonction de 03C91/03C9 (en rapportant ces fréquences à la fré-

quence de Larmor de l’atome libre dans le même champ H0); on constate bien que le fac-

teur de Landé atomique pour un champ H0 perpendiculaire à H1 varie comme la fonction

de Bessel J0(03C91 03C9) représentée par la courbe en traits pleins de la figure. Nous avons pu

observer ainsi plusieurs annulations de la fréquence de Larmor de l’atome habillé,

correspondant aux zéros successifs de la fonction J0(03C91 03C9).
Des transitoires analogues ont été obtenues pour diverses valeurs

de 03C8, différentes de 03C0/2. Pour 20° &#x3C; 03C8 &#x3C; 90°, on pompe comme pour 03C8 = 03C0/2 dans la di-

rection de Oz. Mais pour 03C8 petit (03C8 &#x3C; 20°), H0 serait presque parallèle au pompage et

au cours de la précession &#x3C; Jz &#x3E; varierait très peu . Il devient alors nécessaire de

pomper dans une autre direction, Oy par exemple. L’efficacité du pompage, qui devient

perpendiculaire au champ habillant, est alors réduite par un facteur J0(03C91 03C9) (cf.

§ V-C-4-a). D’autre part, l’observable détectée &#x3C; Jy &#x3E; étant transversale par rapport

à H1, comporte à présent des composantes modulées aux harmoniques de 03C9 (cf. équ. (V,A,27))

Afin de ne détecter que la composante basse fréquence du signal, on dispose à la sortie

du photomultiplicateur un filtre passe-bas. L’efficacité de la détection est alors ré-

duite, comme le pompage, par le facteur J0(03C91 03C9). La sensibilité des mesures effectuée

diminue donc considérablement pour les valeurs de 03C91/03C9 voisines des zéros de J0(03C91 03C9).
Quoiqu’il en soit, la détermination des fréquences de précession permet, connaissant Ho

et 03C8, d’obtenir expérimentalement le facteur de Landé g03C8 correspondant à la valeur 03C91 03C9
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du couplage avec la radiofréquence. Les résultats des mesures sont présentés sur la

figure 49-d. L’angle polaire 03C8 représente l’angle de H0 avec le champ habillant. La

longueur du rayon vecteur est proportionnelle au facteur de Landé dans cette direction.

Les courbes sont théoriques, tracées pour diverses valeurs de 03C91/03C9 à partir de la

formule (V,A,9) :

Les points sont expérimentaux. On peut constater que l’accord est excellent.

b) Etude expérimentale de la précession de Larmor de l’atome
habillé (30)

Le but de cette expérience est de mettre en évidence l’elliptici-

té du mouvement basse fréquence des spins quand ils précessent autour d’un champ perpen-

diculaire au champ habillant (voir § V-A-3). L’expérience est schématisée sur la figure
50-a. Les atomes sont orientés le long de la direction Oz du champ de radiofréquence

par le faisceau de pompage. On applique brusquement un champ magnétique H0 dans la

direction Ox et on suit la précession des spins dans le plan zOy. &#x3C; Jz &#x3E; est détecté

au moyen de la lumière de fluorescence recueillie par le photomultiplicateur PM1 dans
la direction Ox, &#x3C; Jy &#x3E; au moyen de l’absorption d’un faisceau croisé de détection.

En envoyant les deux signaux de détection sur un traceur XY, on reconstitue la préces-
sion des spins. L’enregistreur ne permet, en raison de son inertie, de détecter que

la composante "lente" du mouvement des spins et élimine automatiquement les modula-

tions haute fréquence présentes dans le mouvement de &#x3C; Jy &#x3E;. Afin que le signal basse

fréquence restant ne soit pas lui-même déformé, nous nous sommes limités à des fré-

quences de Larmor inférieures à 10 Hz. Enfin, pour minimiser la perturbation apportée

par le faisceau croisé de détection et augmenter le rapport signal/bruit, on a modulé

sa polarisation entre 03C3+ et 03C3- à une fréquence 03A9/203C0 grande devant les temps de relaxa-

tion et de précession des atomes. Le dichroisme de la vapeur le long de Oy, proportion-

nel à &#x3C; Jy &#x3E; , se traduit par une modulation à la fréquence 03A9/203C0 de la lumière du

faisceau croisé transmise par la cellule. Une détection en phase de cette modulation

donne un signal proportionnel à &#x3C; J y &#x3E;.
L’expérience proprement dite a été réalisée ainsi : faisant d’abord

03C91/03C9 = 0, nous avons réglé l’amplification sur les deux voies de l’enregistreur de fa-

çon à obtenir sur l’enregistrement un mouvement circulaire. En fait, par suite de la

relaxation, l’extrémité de &#x3C; J &#x3E; décrit non pas un cercle, mais une spirale logarithmi-

que (1ère courbe de la figure 50-b; en abscisse &#x3C; Jy &#x3E;, en ordonnée &#x3C; Jz &#x3E;). On établit

ensuite le couplage avec la radiofréquence (03C91 03C9 ~ 0) et on réalise la même expérience
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pour diverses valeurs de 03C91/03C9 (courbes suivantes sur la figure 50-b; les valeurs cor-

respondantes de J0(03C91 03C9) sont reportées sur la courbe de la figure 50-c). On constate le

phénomènes suivants :
- La précession des spins devient elliptique. L’ellipticité est

d’autant plus marquée que J0(03C91 03C9) est plus petit : à la limite J0 = 0, l’ellipse devient

un segment de droite. Le rapport mesuré des axes de l’ellipse est conforme aux prévi-
sions théoriques (égal à J0(03C91 03C9)).

- Lorsque J0 décroît, le nombre de tours réalisés par &#x3C; J &#x3E; pendant
le temps de relaxation décroît : ceci signifie que la vitesse de précession diminue

(les trois enregistrements faits pour 03C91/03C9 = 2,3 ; 2,4; 2,5 ont été réalisés avec un

pulse de champ H0 vingt fois plus fort que pour les autres. En effet, sans cette précau-
tion, on ne verrait aucune précession, la fréquence de Larmor 03C90 J0(03C91 03C9) devenant très

inférieure à la largeur des niveaux).
- Enfin, le sens de rotation sur l’ellipse ne change pas lorsqu’on

traverse un zéro de la fonction de Bessel. Ce résultat est conforme aux prévisions

théoriques du § V-A-3.

Les deux expériences que nous venons de décrire (§ IX-B-1-a et b)

nous ont permis de mettre en évidence les modifications de la fréquence et de la forme

de la précession de Larmor de l’atome habillé en régime transitoire. Nous allons à pré-
sent décrire deux nouvelles expériences qui traduisent les mêmes modifications sur les

signaux détectés en régime stationnaire.
c) Effet Hanle de l’atome habillé (29)
On reprend l’expérience du § IX-B-1-a, mais au lieu d’appliquer

le champ H0 en pulse, on balaie ce champ lentement autour de zéro et on détecte les

variations de la lumière de fluorescence, LF, réémise par la cellule : c’est l’effet

Hanle de l’atome habillé dont le principe a été exposé en détail au § V-A-4-b. Le dis-

positif expérimental est le même que celui de la figure 49-a : nous avons choisi un

angle 03C8 = 03C0/2 entre le champ statique et le champ habillant et un pompage parallèle à

la direction de la radiofréquence pour que son efficacité soit maximale. Les variations

de la lumière de fluorescence sont, dans ces conditions, proportionnelles à celles de

&#x3C; Jz &#x3E; et l’efficacité de la détection sur le signal statique est également maximale. Ce signal est donné

par la formule (V,A,32) :
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La figure 51-a représente deux réseaux de courbes expérimentales

correspondant à des valeurs croissantes de 03C91/03C9. Ces courbes sont bien conformes à la

théorie : ce sont des Lorentziennes d’amplitude constante, mais de largeur 0394H0 inverse-

ment proportionnelle au facteur de Landé de l’atome habillé : nous avons reporté sur

la figure 51-b l’inverse de la largeur en fonction de 03C91/03C9 (en prenant la largeur de

l’effet Hanle de l’atome libre pour unité) : les points se placent avec une bonne pré-
cision sur la courbe théorique représentant les variations de la fonction de Bessel

J0(03C91 03C9) .
REMARQUE :

Nous venons de décrire l’effet Hanle de l’atome habillé observé en
orientation sur 199Hg. Le même effet a récemment été observé en alignement Sur 201Hg.
Il possède, comme nous l’avons montré au § V-A-4-d, la caractéristique intéressante de

pouvoir être détecté en pompage longitudinal. Les résultats des expériences correspon-
dants seront prochainement publiés (thèse de 3e cycle de G. GRYNBERG).

d) Résonance magnétique de l’atome habillé (30)
Il s’agit d’effectuer,à l’aide d’un second champ de radiofré-

quence "sonde" polarisé circulairement, d’amplitude H1 et de fréquence 03A9/203C0, la

résonance magnétique de l’atome habillé par le champ de radiofréquence linéaire . Le

principe de l’expérience a été décrit au § V-A-4-c : on doit observer un déplacement

de la résonance magnétique ordinaire qui apparaît à présent dans un champ tel que

03C90 = 03A9 J0, et l’apparition d’une résonance "extraordinaire" dans le champ opposé
03C90 = - 03A9 J0 , liée à l’ellipticité de la précession de Larmor de l’atome habillé.

Les détails du montage expérimental sont précisés sur la figure

52-a. Rappelons la disposition des divers champs magnétiques (cf. figure 23-g) : le

champ habillant H1cos03C9t aligné le long de Oz est perpendiculaire au champ Ho balayé

dans la direction Oy. Le champ sonde "tournant" est réalisé à l’aide de deux paires

de bobines d’axes parallèles à Oz et Ox. Sa fréquence est très inférieure à celle du

champ habillant. Le faisceau pompant se propage le long de Oy (pompage longitudinal).

Un faisceau croisé de détection, parallèle à la direction Oz du champ habillant, permet

d’observer l’aimantation transversale qui apparaît à la fréquence 03A9/203C0 du champ sonde

lorsqu’on passe à résonance.

Les résultats expérimentaux sont présentés sur la figure 52-b (pour

chacune des résonances, on a indiqué la sensibilité de la détection utilisée). La pro-

cédure expérimentale est la suivante : on commence par étudier la résonance magnétique
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en l’absence de champ habillant (03C91 03C9 = 0). Seule la résonance 03C90 = 03A9 doit apparaître
dans ces conditions si le champ sonde est bien purement circulaire droit : c’est d’ail-

leurs en annulant la résonance 03C90 = -03A9 que l’on règle avec précision sa polarisation :
on observe alors les signaux de la ligne inférieure de la figure 52-b. Puis l’on intro-

duit le champ habillant pour des valeurs croissantes du rapport 03C91/03C9 (deuxième et troi-

xième ligne de la figure 52-b). On constate alors les faits suivants :

- La résonance ordinaire est déplacée vers les champs forts et est

bien centrée en 03C90 = 03A9 J0 .
- Il apparaît comme prévu une résonance dans le champ 03C90 = -03A9 J0.
L’évolution de ces deux résonances lorsqu’on varie 03C91/03C9 est confor-

me aux prévisions de la théorie établie au § V-A-4-c. La résonance ordinaire est in-

duite par la composante circulaire droite H1 (1+J0) / 2 du champ de radiofréquence

fictif elliptique associé au champ sonde tournant. H1 est fixe, juste assez intense

pour saturer la résonance de l’atome nu. Lorsqu’on augmente 03C91/03C9, on constate une di-

minution de l’intensité de la résonance ordinaire liée à la décroissance de 1+J0 2
(en fait, la décroissance du signal est due également à la diminution en J0 de l’effi-

cacité du pompage, perpendiculaire à la direction du champ habillant). Au contraire,

l’intensité de la résonance extraordinaire, induite par la composante circulaire gauche

H1 (1-J0)/2 du même champ de radiofréquence fictif croit rapidement avec 03C91/03C9 jusqu’à

atteindre une intensité voisine de celle de la résonance ordinaire.

REMARQUE :

Il est possible, en modifiant la polarisation du champ sonde,
d’observer d’autres types de résonance magnétique sur l’atome habillé par un champ de

radiofréquence linéaire en champ statique faible. En particulier, si le champ sonde

est linéaire et parallèle au champ H0 (polarisation 03C0(S)), on peut observer les réso-
nances paramétriques de l’atome habillé. Ces résonances ont été décrites en détail

par ailleurs (96) (48).

2) Champ habillant polarisé circulairement : mise en évidence expé-

rimentale du champ Hf équivalent à un champ de radiofréquence
tournant (53)

Il s’agit de vérifier expérimentalement qu’en champ statique faible,

l’effet d’un champ de radiofréquence tournant sur un spin est équivalent à celui d’un

champ statique , perpendiculaire au plan de la radiofréquence, dont l’ampli-
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tude est donnée en grandeur et en signe par la relation (V,C,6) :

En fait, le point de vue du champ équivalent permet d’interpréter, à l’aide d’images

simples, certains des résultats expérimentaux établis aux § IX-A-1-b et IX-A-2-a.

a) Précession de Larmor dans le champ équivalent
La résonance magnétique centrée en champ nul et induite par un

champ tournant dans le plan de H0 traduit la variation lorsqu’on balaie H0 de la direc-

tion du champ total H0 + Hf "vu" par les spins (cf. § I-D-3-c). On peut compléter l’ex-

périence de résonance en régime stationnaire décrite au § IX-A-1-b par une expérience
de transitoire qui met mieux en évidence le concept de champ équivalent : le montage

expérimental est toujours schématisé par la figure 41-c. Au lieu d’appliquer le champ
tournant de façon permanente sur la cellule de résonance, on l’introduit en pulse,
le champ statique H0 étant nul; on détecte alors sur la lumière de fluorescence la

précession des spins dans le champ équivalent, qui n’est autre que le phénomène de nu-

tation de RABI associé à la résonance en champ nul. Nous avons notamment vérifié expé-

rimentalement la validité de l’expression (V,C,6) du champ équivalent en mesurant,en

fonction de 03C91, la fréquence de précession des spins dans Hf; cette fréquence est bien
proportionnelle à 03C912, tant que l’amplitude du champ habillant n’est pas trop grande
(il faut que l’on ait 03C91 &#x3C; 03C9 pour que la formule (V,C,6) soit valable; voir § V-C-1).

Nous avons également vérifié que le sens de la précession change avec le sens de rota-

tion du champ de radiofréquence (si 03C9 ~ -w, Hf ~ -Hf). Nous avons procédé de la façon
suivante : les spins étant orientés dans la direction Oz par le pompage optique, un

pulse de champ statique les amène dans la direction Ox en un temps très court devant

leur temps de relaxation. Le champ habillant dans le plan xOz est alors brusquement in-

troduit : les figures 53-a et b montrent la précession des spins dans le champ équiva-
lent Hf, observée sur la lumière transmise, pour deux sens de rotation opposés du champ

tournant; on observe bien une inversion du sens de la précession d’une expérience à

l’autre.

b) Déplacement de la résonance Hanle dans le champ éguivalent
La résonance de croisement de niveaux apparaissant au voisinage

du champ nul pour un champ de radiofréquence en polarisation 03C3+ ( c f. § IX-A-2-a et

dispositif expérimental de la figure 41-d) correspond au cas où le champ réel H0 est

balayé parallèlement au champ équivalent Hf. Nous avons montré, sur la figure 44-a,

que cette résonance, qui apparaît en particulier sur la modulation 203C9, subit un dépla-
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cement important lorsque l’intensité de la radiofréquence augmente (figure 44-b).

Au lieu d’étudier cette résonance sur un signal modulé (qui s’annule

avec l’intensité de la radiofréquence), on peut la détecter sur un signal statique :
elle apparaît alors simplement comme l’effet Hanle de l’atome libre déplacé par la

présence du champ équivalent Hf : nous avons, sur la figure 53-c, représenté cette ré-

sonance (observée sur la lumière de fluorescence LF) pour des valeurs croissantes de
03C91/03C9, donc de l’amplitude du champ Hf : tout se passe bien comme si l’on observait la

résonance de croisement des niveaux d’un atome libre en présence d’un champ statique

(parallèle au champ balayé H0) dont l’amplitude augmente d’une courbe à l’autre (on obser-

ve en fait également une diminution de l’intensité de la résonance et un élargissement
de celle-ci lorsque l’amplitude 03C91 de la radiofréquence n’est plus très faible devant 03C9 ;

l’image du champ équivalent Hf cesse alors d’être valable; cf. § V-C-1).

Sur la figure 53-d, nous avons enfin,pour mémoire, reporté (points

expérimentaux) le déplacement 03B4 (rapporté à 03C9) de la résonance en fonction de 03C91/03C9;

les points se placent évidemment sur un arc de cercle (courbe 03B2) qui constitue la moi-

tié 03C90 &#x3C; w de la courbe théorique de la figure 44-b; si le couplage avec le champ ha-

billant est faible (03C91 03C9 &#x3C;&#x3C; 1), le déplacement varie bien comme 03C912 203C9 (courbe 03B1 qui re-

présente convenablement les variations expérimentales du champ équivalent Hf).
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C H A P I T R E X

ETUDE EXPERIMENTALE DES COLLISIONS D’ECHANGE DE SPINS

ENTRE ATOMES ALCALINS HABILLES

Nous nous proposons de vérifier expérimentalement que le transfert

de cohérence entre deux niveaux atomiques peut être considérablement modifié si ces ni-

veaux interagissent avec un champ de radiofréquence de polarisation et d’amplitude con-

venables.

Les expériences ont été réalisées dans l’état fondamental d’atomes

alcalins, le transfert de cohérence étant dû aux collisions d’échange de spin entre

deux variétés atomiques différentes (87Rb et 133Cs) ou entre atomes identiques (colli-

sions 87Rb-87Rb), Dans le premier cas (§ X-A), nous étudierons le transfert résonnant

d’orientation transversale entre le césium et le rubidium habillés par un champ de

radiofréquence polarisé linéairement; ce transfert résonnant a lieu lorsque le champ

habillant a une amplitude correspondant à l’égalisation de fréquences de Larmor des

deux espèces atomiques (cf. § V-B). Dans le second cas, (§ X-B), nous décrirons la

circulation de cohérence apparaissant entre les deux niveaux hyperfins du rubidium

lorsque cet atome interagit avec un champ de radiofréquence polarisé circulairement

dont l’action est équivalente à celle de deux champs statiques opposés Hf et H’f agis-

sant dans chacun des niveaux; nous mettrons notamment en évidence l’allongement sensi-

ble du temps de relaxation de l’orientation transversale prévu par la théorie (cf.§V-C).

X-A. ETUDE EXPERIMENTALE DU TRANSFERT DE COHERENCE ENTRE 133Cs ET 87Rb HABILLES PAR UN

CHAMP DE RADIOFREQUENCE POLARISE LINEAIREMENT

Pour réaliser l’expérience d’échange de cohérence entre atomes ha-

billés, il faut pouvoir préparer à un instant initial t = 0 une orientation transver-

sale sur les atomes de césium uniquement (alcalin 2); puis, introduisant brusquement un

champ habillant d’amplitude convenable, il faut pouvoir mesurer la cohérence transférée

par collisions d’échange à partir du césium en détectant sélectivement l’orientation

transversale des atomes de rubidium (alcalin 1). La procédure expérimentale est donc assez

délicate et nécessite une succession d’opérations destinées à agir séparément sur les

deux espèces atomiques différentes. Nous commencerons par décrire les différentes étapes
de l’expérience au § X-A-1, puis nous analyserons ses résultats et les comparerons aux
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prévisions théoriques au § X-A-2.

1) Principe de l’expérience et description générale du dispositif
utilisé 

- Le montage expérimental est schématisé sur la figure 54-a : une

cellule de 6 cm de diamètre, dont les parois sont enduites de paraffine deutérée, con-

tient le mélange d’atomes de 87Rb et 133Cs. La densité du Césium est environ dix fois

plus élevée que celle du rubidium. La température de la cellule est régulée grâce à

un courant d’air chaud à environ 45°C; à cette température, les collisions d’échange

l’emportent largement sur toutes les autres causes de relaxation : en effet le temps

d’échange Rb-Cs, T12, de l’ordre de 0,005 sec est beaucoup plus court que les temps de

relaxation sur les parois des deux variétés atomiques (de l’ordre de 0,2 sec. dans la

cellule utilisée).

- Un faisceau lumineux F1 polarisé circulairement, produit par une

lampe à Cs, pompe les atomes de Cs dans la direction Oy du champ statique H0 (la dispo-

sition des champs dans le trièdre Oxyz est la même que celle du § V-B). Par collision

d’échange, les atomes de rubidium acquièrent automatiquement une orientation dans la

même direction. Afin que seuls les atomes de Cs soient orientés, un champ de radiofré-

quence résonnant pour les atomes de rubidium, hRb(t), est appliqué perpendiculairement
à H0; ce champ (non représenté sur la figure 54-a) désoriente le rubidium sans affec-

ter directement les atomes de Cs. Son intensité est suffisamment grande pour qu’il

n’introduise pas une orientation transversale appréciable sur le rubidium (la résonance

est saturée).

- Dans la première phase de l’expérience, on réalise ainsi une

orientation longitudinale (par rapport à H0) sur les atomes de césium uniquement. Cette

orientation se trouve répartie entre les deux niveaux hyperfins de cet alcalin; elle

résulte de l’effet compétitif du pompage optique et des divers processus de relaxation

(principalement dus aux collisions Cs-Cs puisque le Cs est beaucoup plus abondant que

le Rb); on montre en Appendice V que les orientations électroniques stationnaires obte-

nues dans ces conditions à la limite des faibles pompages ont des sens opposés dans les

deux sous-niveaux hyperfins et obéissent à la relation :

(on rappelle qu’avec les notations du § V-6-3, les indices 03B12 et 03B14 représentent res-

pectivement les niveaux hyperfins supérieurs et inférieurs de l’alcalin 2).
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- A l’instant t = 0, le champ de radiofréquence hRb(t) est suppri-
mé, le faisceau de pompage est coupé par un obturateur puis, immédiatement après, un

pulse de radiofréquence hCs(t), résonnant pour le césium et de durée convenable est ap-
pliqué aux atomes afin de transformer l’orientation longitudinale présente sur le Cs

le long de Oy en une orientation transversale par rapport à H0 (pulse 03C0/2). La succes-

sion des opérations correspondantes est schématisée sur la figure 54-b. Le champ hCs(t)
est appliqué le long de Ox, dans la direction perpendiculaire au plan de la figure 54-a.

Comme il s’agit d’un champ linéaire, résultant de la superposition de deux champs tour-

nants en sens inverse dans le plan xOz, il se trouve résonnant pour les deux niveaux

hyperfins du Cs à la fois (de facteurs de Landé opposés) dont les orientations devien-

nent ainsi simultanément transversales. La phase du champ hCs(t) est réglée de façon à
ce qu’à l’issue du pulse les orientations des deux niveaux soient alignées le long de

Oz. Il est facile de montrer par de simples arguments de symétrie que ces orientations,

dont les signes sont opposés le long de Oy avant le pulse, pointent à l’issue de celui-

ci dans le même sens le long de Oz. On a ainsi préparé juste après le pulse des compo-
santes transversales de l’orientation sur le Cs (alcalin 2) seulement, qui obéissent à

la relation :

l’alcalin (1) ne possédant, quant à lui, à l’instant t=0 aucune orientation (ni longi-

tudinale, ni transversale).

Afin d’étudier comment l’orientation du Cs se transfère au rubidium,

on utilise un faisceau non résonnant de lumière F2, produit par une lampe à 85Rb filtrée

par une cellule à 87Rb, qui permet de détecter par rotation Faraday de son plan de pola-
risation, le moment transversal du 87Rb dans la direction Oz (rappelons que la cellule

doit alors être placée entre un polariseur, P, et un analyseur, A, linéaires à 45°

l’un de l’autre). Le signal détecté par cette méthode est en fait une combinaison liné-

aire des orientations &#x3C; (03B11)Sz &#x3E; et &#x3C; (03B13)Sz &#x3E; des deux niveaux hyperfins du Rb; les

coefficients de cette combinaison linéaire dépendent de la composition spectrale de la

lumière du faisceau F2. Compte tenu du profil spectral de la lampe à 85Rb utilisée et
du décalage isotopique des transitions hyperfines de 85Rb et 87Rb, on peut montrer que
la détection de l’orientation &#x3C; (03B11)Sz &#x3E; du niveau de F maximum sur le Rb est environ

deux fois plus efficace que celle de l’autre niveau. De plus, les orientations des deux

niveaux sont détectées avec des signes différents, si bien que l’on peut mettre le si-

gnal sous la forme :
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Remarquons enfin que le faisceau non résonnant de détection utilisé n’est pas une cause

de relaxation pour les spins de Rb (ni, a fortiori, pour le Cs). Il peut donc rester

présent pendant toute l’expérience.

Afin de bien mettre en évidence le rôle du champ habillant dans le

transfert de cohérence entre les deux alcalins, on commence par réaliser une expérience
"témoin" sans introduire ce champ : l’orientation transversale créée à l’instant t=0

sur le Cs va se mettre à précesser autour de H0 à sa fréquence de Larmor propre
(350 KHz/Gauss) et va décroître sous l’effet des divers processus de relaxation (colli-

sions parois et échange de spin ; le faisceau de pompage F1 étant supprimé dans cette

phase de l’expérience, il n’y a pas de relaxation d’origine optique). La fréquence de

Larmor du Rb (700 KHz/Gauss) étant différente de celle du Cs, il n’y aura pas de trans-

fert de cohérence appréciable en l’absence de champ habillant et l’on s’attend à ne

détecter aucun signal sur le faisceau détecteur F2; (voir figure 54-c). C’est bien ce

que l’on constate expérimentalement; cette expérience permet d’ailleurs de vérifier

qu’aucune cohérence n’est introduite accidentellement sur le rubidium avant l’instant

t = 0.

Reprenons à présent la même expérience, mais juste après le pulse

hCs(t), appliquons brusquement le long de Oz un champ habillant H1cos03C9t dont l’amplitu-

de correspond à celle d’un des points A, B, C ou A’, B’, C’ de croisement des fonctions

de Bessel de la figure 24 (voir la séquence des opérations sur la figure 54-d). Il ap-

paraît alors des composantes à la même fréquence dans les précessions de Larmor des

deux espèces atomiques et l’on s’attend à observer un signal oscillant à la fréquence

commune des deux atomes habillés (voir figure 54-e). Si l’amplitude du champ habillant

ne correspond pas exactement à l’abscisse de l’un des points A,B,C,A’,B’,C’, on obser-

vera une modulation résultant du battement des orientations transversales de fréquences

légèrement différentessur les deux atomes.

L’expérience telle que nous venons de la décrire permet de contrôler

et de déterminer les paramètres nécessaires au calcul théorique du signal observé : ain-

si, comme on connaît les valeurs initiales (X,A,2) des orientations présentes sur le

Cs, on peut reporter ces valeurs dans l’équation (V,B,37) et calculer numériquement

l’expression (X,A,3) du signal détecté. On est donc capable de comparer de façon pré-

cise la théorie et l’expérience comme le montre l’analyse suivante des résultats expé-

rimentaux.
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2) Analyse des résultats expérimentaux

a) Forme générale du signal détecté
Les figures 55-a à 55-g représentent les enregistrements à

l’oscilloscope du courant photoélectrique provenant du photomultiplicateur qui reçoit
la lumière du faisceau F2. Les différentes photographies correspondent à diverses va-

leurs de l’amplitude du champ habillant H1 proches de la valeur H1A du 1er point de

croisement A des fonctions de Bessel de la figure 24 (les valeurs de H pour chacun des

enregistrements sont indiquées par des flèches sur la figure 55-h qui représente un

agrandissement du point de croisement A). L’amplitude du champ statique Ho utilisé dans

cette expérience est de 3,35 mG (les fréquences propres du Rb et du Cs en absence de

champ habillant sont respectivement de 2350 et 1175 Hz). Le champ habillant possède une

fréquence 03C9/203C0 = 6400 Hz bien supérieure aux fréquences de précessions atomiques dans

le champ Ho . On observe sur la figure 55 les phénomènes expérimentaux suivants :
- A résonance (figure 55-d),le signal présente les variations caractéristiques schéma-

tisées sur la figure 54-e et décrites en détail au § V-B : il commence par croître,
à partir de l’instant où le champ habillant est introduit,sous l’effet du transfert

résonnant de moment transversal entre les deux espèces atomiques, puis il finit par

décroître sous l’effet des divers processus de relaxation.

- Hors de résonance, on observe des battements dans le signal dont la fréquence augmente
avec le désaccord de fréquence des précessions de Larmor des atomes habillés.

- On constate également que l’amplitude du signal de transfert présente une variation

résonnante lorsque le désaccord de fréquences 03C9O03B11 -03C9O03B12 passe par zéro.

- Enfin la durée de vie de la cohérence transférée sur le Rb est d’autant plus longue

que l’on est plus proche de la condition de résonance.

Tous ces résultats sont en parfait accord avec les prévisions théo-

riques du § V-B. La forme des courbes correspond à celles que prévoit la résolution

numérique des équations (V,B,37). Cette résolution conduit, comme nous l’avons déjà

signalé (§ V-B-3-c) à des résultats très proches de ceux que donne la théorie simple

au § v-B-1 qui ne tient compte que du couplage résonnant de deux niveaux. On remarque

en effet une grande similitude entre les courbes expérimentales 55-d à 55-g correspon-

dant à des désaccords de fréquence croissants et les courbes théoriques des figures

26-a à 26-d correspondant au modèle simple à deux niveaux. Cette similitude se comprend

d’ailleurs très bien, si l’on remarque que dans la situation expérimentale où nous

nous trouvons, le niveau hyperfin supérieur du Cs est plus orienté que l’autre à l’ins-

tant t = 0 (équation (X,A,2)) et que le transfert par collision d’échange couple surtout

l’orientation du Cs à celle du niveau hyperfin de F maximum sur le Rb (cf. Appendice V).

Ainsi, en première approximation tout au moins, on peut considérer que seuls intervien-
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nent les deux niveaux de F maximum sur les deux alcalins, ce qui explique finalement

l’analogie entre les courbes théoriques des figures 55 et les courbes expérimentales
de la figure 26.

Après cette description qualitative du phénomène, nous allons pas-
ser à une vérification expérimentale plus quantitative de la théorie.

b) Etude du battement dans le signal de transfert
Nous avons, sur la figure 55-i, reporté la fréquence de batte-

ment mesurée sur les différents enregistrements en fonction de la différence des fré-

quences de Larmor des deux atomes habillés au voisinage du point A (la détermination

de ces fréquences de Larmor est immédiate puisque l’on connaît la valeur du champ Ho

et l’amplitude du champ H1 qui permet de calculer le facteur de Landé des deux atomes

habillés pour chaque enregistrement). On constate que la fréquence de battement 203A9

correspond exactement au désaccord des fréquences propres des deux niveaux. L’égalité

entre 203A9 et 03C9O03B11 - 03C9O03B12 provient du fait que la densité du Cs est beaucoup plus grande

que celle du Rb si bien que la "réaction" de l’orientation du Rb sur le Cs est négli-

geable. Si ce n’était pas le cas, la correspondance entre 203A9 et 03C9O03B11 - 03C9O03B12 serait

plus compliquée et impliquerait les différentes constantes de couplage
entre les niveaux (voir formule (V,B,15-a) et figure 25-a).

c) Etude comparée des diverses résonances de transfert
Si l’on augmente l’amplitude du champ habillant au delà de la

valeur correspondant à l’enregistrement 55-g, le signal de transfert continue à dimi-

nuer, puis devient inobservable. Il réapparaît ensuite lorsque l’amplitude du champ

habillant approche de la valeur H1A’ correspondant au point de croisement A’ des fonc-

tions de Bessel de la figure 24, passe par un maximum résonnant pour H1 = H1A’ , puis
diminue à nouveau en présentant des battements au voisinage de cette valeur et ainsi

de suite. Nous avons ainsi pu mettre en évidence successivement les 6 premières réso-

nances dans le transfert correspondant aux points AA’BB’C’C. L’allure du signal pour

chacune de ces résonances est identique à celle que nous avons décrite plus haut pour

la résonance A. Les signaux diffèrent cependant par leur intensité maximale ainsi que

par leur fréquence d’oscillation qui doit correspondre à la valeur commune de préces-

sion de Larmor des deux espèces atomiques aux différents points de croisement.

Sur la figure 56-a, nous avons associé à chacune des résonances

un point expérimental dont l’abscisse correspond à la valeur du champ habillant H1 à

résonance et l’ordonnée à la fréquence des oscillations résonnantes. On constate que

ces points coïncident de façon satisfaisante avec les points d’intersection des courbes

théoriques représentant les variations des fréquences de Larmor des atomes habillés.
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Sur la figure 56-b, nous avons enfin reporté les intensités relati-

ves des divers signaux résonnants (rapportées à l’intensité de la résonance A prise
comme unité). Les barres correspondent aux résultats des mesures expérimentales et les

rectangles verticaux aux intensités théoriques telles qu’elles résultent de la résolu-

tion des équations de transfert (V,B,37). Ici encore, l’accord entre l’expérience et

la théorie est satisfaisant et constitue une vérification de la validité des équations
décrivant le transfert par collision d’échange entre les atomes alcalins habillés.

X-B. ETUDE EXPERIMENTALE DE LA RELAXATION TRANSVERSALE D’ATOMES DE 87Rb HABILLES PAR

UN CHAMP DE RADIOFREQUENCE TOURNANT

Il s’agit de montrer expérimentalement que, pour une forte pression

de la vapeur alcaline, le temps de relaxation de l’orientation transversale est beau-

coup plus long en présence des champs équivalents Hf et H’f associés à un champ de ra-

diofréquence tournant qu’il ne l’est dans un champ réel H0 de même amplitude.

Rappelons que ce résultat est dû au fait que les fréquences de

Larmor des deux niveaux hyperfins du Rb, qui sont opposées en présence d’un vrai champ

statique, deviennent égales en grandeur et en signe dans leschampséquivalents Hf et H’f,
ce qui rend possible une circulation de cohérence entre les deux niveaux.

De façon plus précise, nous appellerons T2(H0) le temps de relaxa-

tion transversale dans le champ H0 du niveau hyperfin supérieur du 87Rb et T2(Hf, H’f)
la constante de temps longue de la relaxation transversale dans le champ tournant.

Conformément aux résultats du § V-C, nous devons vérifier que 1/T2(H0) est inversement

proportionnel au temps de collisions d’échange Rb-Rb, T11, alors que 1/T2(Hf,H’f) doit
en être indépendant et n’être pratiquement déterminé que par les collisions sur les

parois de la cellule.

1) Description de l’expérience

Le montage expérimental est représenté sur les figures 57-a et b :

la cellule contenant les atomes de 87Rb est plongée soit dans un champ réel Ho aligné
le long de Oz (figure 57-a), soit dans un champ de radiofréquence tournant dans le

plan x0y (figure 57-b), équivalent à deux champs opposés alignés le long de Oz :



298

(l’intensité du champ tournant est réglée de façon que l’amplitude des champs équiva-
lents soit identique à celle du champ H0).

Le Rb est pompé optiquement dans la direction Oz (pompage longitu-

dinal) par un faisceau résonnant F1 polarisé circulairement. Il acquiert donc, dans

chacun des niveaux hyperfins de son état fondamental une orientation longitudinale.

A faible pompage, celle du niveau hyperfin supérieur est cinq fois plus grande que

celle de l’autre niveau, les deux orientations ayant de plus des signes opposés

(voir Appendice V) :

- A l’instant t = 0, le faisceau F1 est obturé et un pulse 03C0/2 est appliqué aux atomes

de façon à transférer leur orientation dans la direction 0x. On crée ainsi une orien-

tation transversale principalement dans le niveau hyperfin supérieur du Rb.
L’évolution de cette orientation est détectée par le faisceau non

résonnant F2 suivant la méthode décrite au paragraphe précédent. Cette détection étant

deux fois plus sensible à l’orientation du niveau de F maximum (cf. équation (X,A,3),

laquelle est par ailleurs, comme nous venons de le voir, beaucoup plus importante que

celle de l’autre niveau, on peut finalement considérer que dans cette expérience on

détecte pratiquement l’orientation du niveau hyperfin supérieur uniquement. On étudie

l’évolution de l’orientation de ce niveau successivement en présence du champ H0 et

des champs fictifs Hf et H’f et on compare le signal transitoire détecté à l’oscillo -

scope dans ces deux expériences en mesurant les constantes de temps T2(H0) et T2(Hf,H’f).

2) Résultats de l’expérience

Les figures 57-c et 57-d montrent les enregistrements représentant

la précession du moment transversal dans le niveau hyperfin supérieur du 87Rb pour les

deux expériences schématisées par les figures 57-a et 57-b. La température de la cel-

lule est égale à 45°C. On constate immédiatement, conformément aux prévisions théori-

ques, un net allongement du temps de relaxation de l’orientation transversale lorsqu’

on passe du montage 57-a au montage 57-b.



Fig.57
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Nous avons recommencé la même expérience pour diverses valeurs de

la température TR de la cellule (donc du nombre d’atomes présents) et nous avons mesuré

pour chacune des températures les constantes de temps T2(H0) et T2(Hf, H’f). Nous avons
reporté sur la figure 57-e l’inverse de ces constantes de temps en fonction du para-

mètre p300 TR. p représente la pression de la vapeur saturante du rubidium que l’on

peut déterminer à partir de TR à l’aide de tables (97). La pression étant proportion-
nelle au nombre N1 d’atomes présents dans la cellule et 1/ TR à la vitesse relative

moyenne des atomes v, la quantité p300 TR est en fait proportionnelle à la constante

d’échange de spin 1 T11 = N103C3ev. On constate sur la figure 57-e que 1 T2(H0) varie bien
comme 1 T11 alors que 1 T2(Hf,H’f) reste sensiblement indépendant de la température et

garde une valeur de l’ordre de 4 à 5 Hz correspondant à l’inverse du temps de relaxa-

tion sur les parois de la cellule. On vérifie ainsi l’ensemble des résultats théori-

ques établis au § V-C-2.
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C H A P I T R E X I

LES RESONANCES HYPERFINES OBSERVABLES SUR DES ATOMES 87Rb

HABILLES PAR UN CHAMP DE RADIOFREQUENCE

Ce chapitre est consacré à l’étude expérimentale des transitions

hyperfines d’atomes de 87Rb interagissant avec un champ de radiofréquence. Nous commen-

cerons par donner une description générale du montage expérimental et discuterons les

principales caractéristiques des résonances hyperfines observables sur l’atome libre
(§ XI-A). Puis nous étudierons le spectre hyperfin d’atomes 87Rb habillés par un champ
de radiofréquence polarisé linéairement (§ XI-B). Nous mettrons notamment en évidence

la réduction de l’écartement Zeeman des raies lorsque le champ habillant est perpendi-
culaire au champ statique et nous vérifierons la dépendance de l’intensité des diverses

raies en fonction de 03C91/03C9 tant sur la bande centrale que sur les premières bandes la-

térales. Au § XI-C, nous décrirons l’effet d’inhomogénéités magnétiques sur la largeur
de la raie 0 ~ 0 d’atomes de 87Rb habillés par un champ de radiofréquence en polarisa-
tion 03C0. Nous vérifierons à cette occasion les principaux effets prévus théoriquement
au chapitre VII (notamment la réduction de la sensibilité du système aux champs magné-

tiques perturbateurs lorsqu’on diminue,grâce au couplage avec le champ habillant, le

moment magnétique de l’atome). Enfin, nous décrirons au § XI-D les principales caracté-

ristiques du spectre hyperfin en présence d’un champ de radiofréquence tournant (étude

du diagramme Zeeman en présence des champs équivalents opposés Hf et H’f dans les deux

niveaux hyperfins).

XI-A. DESCRIPTION GENERALE DU MONTAGE EXPERIMENTAL ET PRINCIPALES CARACTERISTIQUES DES

RESONANCES HYPERFINES OBSERVEES

Le montage expérimental utilisé pour l’étude des transitions hyper-
fines du rubidium est classique (98). Nous l’avons schématisé sur la figure 58-a : il

se constitue essentiellement d’un appareillage hyperfréquence destiné à produire le

champ induisant les transitions hyperfines à la fréquence 6834,683 MHz du 87Rb et d’un

dispositif de pompage optique permettant de réaliser une différence de populations hy-

perfines dans l’état fondamental et de détecter les modifications de population pro-

duites à résonance par le champ hyperfréquence.
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1) La réalisation du champ hyperfréquence

Il est produit à partir d’un oscillateur à quartz de fréquence

4.996113 MHz, stabilisé en température par un thermostat (oscillateur PHS 108A de la

C.S.F.). Une chaîne multiplicatrice de fréquence permet d’obtenir, à partir de cet

oscillateur, la fréquence de résonance hyperfine du 87Rb : un premier étage multipli-

cateur à transistor multiplie la fréquence initiale par un facteur 12; le champ ainsi

obtenu à 60 MHz est amplifié avant d’attaquer une diode "Snap-off" (Hewlett-Packard)

qui fournit un très grand nombre d’harmoniques à des fréquences multiples de 60 MHz.

L’harmonique 114 qui correspond à la fréquence de résonance du Rb est isolé des autres

à l’aide d’une cavité résonnante accordée. Un atténuateur hyperfréquence assure ensuite

le réglage de l’amplitude du champ qui sera envoyé sur les atomes. Un ondemètre de type

Hewlett-Packard (modèle J 532A) permet de contrôler grossièrement la fréquence de ce

champ et de vérifier notamment qu’il oscille sur le bon harmonique de la fréquence ini-

tiale. Enfin, le signal ainsi produit est envoyé sur un cornet hyperfréquence à l’aide

duquel on réalise une onde progressive irradiant la cellule de résonance. Cette onde

est polarisée linéairement, ses champs électriques et magnétiques étant respectivement

parallèles au petit et au grand côté de la section rectangulaire du cornet (voir figure

58-a).

La puissance d’hyperfréquence disponible, de l’ordre du mWatt, est

très largement suffisante pour saturer les transitions hyperfines du Rb (une atténua-

tion du champ de l’ordre de 25 à 30 db est nécessaire si l’on veut éviter un élargisse-

ment radiatif des résonances). La stabilité en fréquence du champ doit être très bonne

car, comme nous le verrons plus loin, la largeur des raies atomiques est très faible.

Une stabilité de l’ordre du Hz sur quelques secondes à la fréquence finale est indis-

pensable. Cela correspond à une stabilité relative de l’ordre de 10-10 pour le pilote

à quartz à l’origine de la chaîne, qui est largement assurée par le constructeur.

La fréquence 03A9/203C0 du champ hyperfréquence est mesurée à l’aide d’un

convertisseur de fréquence suivi d’un compteur de fréquence Hewlett-Packard. La fré-

quence de l’oscillateur à quartz peut être réglée sur une plage de quelques Hz en appli-

quant une tension extérieure sur une Varicap en série avec le quartz de l’oscillateur.

En attaquant cette Varicap à l’aide d’un signal en dent de scie ayant une période d’en-

viron 1.000 sec et produit par un générateur TBF, on réalise un balayage très lent de

l’hyperfréquence sur une plage de quelques KHz autour de la fréquence 03A90/203C0 de la

transition 0 ~ 0 du 87Rb.



Fig.58
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2) Le pompage hyperfin du 87Rb (98)

Le faisceau de pompage est produit par une lampe à 87Rb. La compo-
sante D2 de la lumière résonnante est isolée à l’aide d’un filtre interférentiel. Le

faisceau traverse ensuite une cellule à 85Rb portée à une température de l’ordre de
80 °C qui réabsorbe la composante hyperfine correspondant au niveau hyperfin supérieur
de l’état fondamental du 87Rb. La lumière transmise par le filtre à 85Rb pompe donc

plus efficacement le niveau hyperfin inférieur des atomes contenus dans la cellule de

résonance et on réalise ainsi une inversion des populations des deux niveaux hyperfins.

Le faisceau F n’est pas polarisé. En plus de la différence de po-

pulation globale entre les niveaux hyperfins, il crée également dans chacun de ces ni-

veaux un alignement longitudinal dans sa direction de propagation qui se traduit par
une inégalité des populations des sous-niveaux de |mF| différents. Il faut tenir compte

de cet alignement pour calculer avec précision les intensités des différentes raies du

spectre Zeeman hyperfin.

3) La détection des résonances hyperfines

La cellule placée dans un champ magnétique H0 et pompée optique-
ment par le faisceau F est irradiée par le champ hyperfréquence décrit plus haut.

Lorsque 03A9/203C0 correspond à l’une des fréquences des transitions hyperfines dans H0 ,
la différence de populations induite par le pompage entre les niveaux hyperfins est

modifiée, ce qui se traduit par une variation de l’intensité de la lumière transmise

par la cellule de résonance. On détecte cette lumière à l’aide d’un photomultiplicateur.
Afin d’augmenter le rapport signal/bruit de la détection, on "hache" l’hyperfréquence
à l’aide d’un interrupteur hf commandé par un générateur T.B.F.; on réalise ainsi des

"créneaux" d’hyperfréquence à une fréquence de répétition très basse (2 Hz). La pério-

de des créneaux doit en effet être très longue devant les diverses constantes de temps

de relaxation atomique afin que les atomes puissent "suivre" les variations du champ

hyperfréquence sans que les signaux ne soient déformés par la technique de détection

employée. Les signaux optiques, modulés à la fréquence des créneaux, sont analysés
à l’aide d’une détection synchrone dont la référence est alimentée par le signal
T.B.F. commandant l’interrupteur hf (voir figure 58-a); la sortie de cette détection

synchrone est envoyée à la voie Y d’un enregistreur tandis que sa voie X est reliée

à la sortie du générateur T.B.F. commandant le balayage en fréquence du pilote à quartz.
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On obtient ainsi directement l’enregistrement du spectre hyperfin du 87Rb avec un

excellent rapport signal/bruit : la figure 58-b représente le signal obtenu lorsque le

champ hyperfréquence est en polarisation 03C3(S) (H0 et h1 perpendiculaires); on observe

bien les quatre raies de résonance équidistantes 0394mF = ±1 prévues par la théorie

(figure 31-b’). Avant de décrire ce que devient ce spectre en présence d’un champ habil-

lant, nous allons donner quelques précisions sur la largeur des résonances observées.

4) La largeur des résonances hyperfines détectées

A la limite où l’intensité du faisceau de pompage et du champ hf

est suffisamment faible, la largeur des résonances reste liée à deux causes de natures

très différentes : elle dépend d’une part du temps de relaxation de la cohérence hyper-

fine entre les niveaux concernés par la transition; d’autre part, elle peut être affec-

tée par l’effet Doppler dû au déplacement des atomes dans la cellule de résonance.

Nous avons utilisé, comme pour les expériences décrites au chapi-

tre précédent, des cellules contenant uniquement la vapeur alcaline, sans gaz tampon.

On peut montrer que dans de telles conditions, l’élargissement Doppler est "rétréci

par le mouvement" à condition que le diamètre d de la cellule soit inférieur à la lon-

gueur d’onde 03BB = 203C0c 03A9 ~ 5 cm du champ hyperfréquence (86); plus précisément, le profil

d’une raie atomique doit présenter un "socle" ayant la largeur Doppler (de l’ordre de

10 KHz) auquel vient s’ajouter un "pic" central non élargi par effet Doppler. L’inten-

sité du pic central rapportée à celle du "socle" est d’autant plus grande que le rap-

port d/03BB est plus petit. Nous avons donc,pour nos expériences, été amenés à utiliser

de petites cellules de 3 cm de diamètre seulement, au lieu des cellules de 6 cm des

expériences décrites au chapitre X. Pour de telles cellules, le "socle" est très

faible et l’on peut considérer que l’effet Doppler est pratiquement supprimé.

Seule subsiste alors la largeur intrinsèque de la résonance due

à la relaxation de la cohérence hyperfine atomique sur les parois de la cellule. La
(77)

théorie de la relaxation sur des parois paraffinées prévoit des largeurs de raie extra-

polées à intensité d’hyperfréquence nulle de l’ordre de quelques Hz seulement;

des raies aussi fines n’ont pu être obtenues expérimentalement : la figure 58-b montre

que les largeurs de raies observées sont typiquement de l’ordre de 60 Hz. Compte tenu

des diverses causes d’élargissement connues (largeur liée à l’excitation optique ou

à la saturation du champ hf), on arrive à des largeurs extrapolées de l’ordre de 40 à

50 Hz, bien supérieures aux valeurs attendues. Il semble donc qu’un mécanisme de re-
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laxation d’une origine inconnue affecte la cohérence hyperfine du Rb dans nos expé-

riences. Quoiqu’il en soit, les largeurs des raies que nous avons obtenues restent,

dans l’absolu , très faibles et ne peuvent s’observer qu’en raison des précautions

particulières que nous avons prises pour éviter l’effet des perturbations magnétiques
de toutes sortes (blindage magnétique). Les raies sont en particulier suffisamment fines

pour permettre la réalisation de l’ensemble des expériences prévues sur l’atome habillé.

XI-B. LE SPECTRE HYPERFIN D’ATOMES DE 87Rb HABILLES PAR UN CHAMP DE RADIOFREQUENCE

LINEAIRE

Irradions à présent la cellule de résonance simultanément avec le

champ hf décrit au paragraphe précédent et un champ radiofréquence H1cos03C9t polarisé
linéairement dont la fréquence w, typiquement de l’ordre de quelques KHz, est très

faible devant 03A90 tout en étant très supérieure à la fréquence de Larmor 03C90 des atomes.

Nous nous proposons de vérifier expérimentalement les principaux effets théoriques

prévus au § VI-B : modification de la position des résonances hyperfines sous l’effet

du couplage avec le champ habillant, variation des probabilités de transitionshyper-

fines, apparition de nouvelles résonances sur des bandes latérales, etc.

1) Etude du spectre sur la bande d’absorption centrale

a) Réduction de l’effet Zeeman pour un champ habillant en
polarisation 03C3

Supposons tout d’abord que le champ habillant soit en polarisa-

tion 03C3 (perpendiculaire à H0) : on doit alors observer une réduction de l’écartement
Zeeman des raies atomiques liée à la diminution simultanée du facteur de Landé dans

les deux niveaux hyperfins (voir § VI-B-3-c) : nous avons, sur la figure 59, représenté

le spectre observé dans le cas où le champ hyperfréquence h1cos03A9t est parallèle au

champ habillant (voir le dispositif expérimental sur la figure 59-a): l’enregistrement

59-b est relatif au spectre de l’atome libre; il est identique à celui de la figure

58-b; nous appellerons s0 = 203C90 l’écartement de deux raies consécutives de ce spectre.

Les enregistrements des figures 59-c, d, e, f, g correspondent à des amplitudes crois-

santes du champ habillant, le champ statique H0 étant maintenu constant : on constate
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bien que l’écartement s = 203C90 des raies devient inférieur à s0, les différentes résonan-

ces se rapprochant les unes des autres et venant se confondre pour la valeur de 03C91/03C9

correspondant à la première annulation du facteur de Landé de l’atome habillé (figure 59-f).

Les raies se séparent ensuite à nouveau lorsque le facteur de Landé change de signe, etc.

Sur la figure 60, nous avons reporté les points expérimentaux corres-

pondant aux valeurs du rapport s/s0 déduit de ces enregistrements. On constate que les

points coïncident bien avec la courbe théorique représentant les variations de

J0(03B3H1/03C9). (Sur cette figure, les triangles correspondent aux valeurs de s/s0 mesurées

d’après une expérience analogue réalisée sur les transitions hyperfines de l’hydrogène

par C. AUDOIN et J.P. SCHERMANN (31) : les points expérimentaux relatifs à 87Rb et à 1H

tombent bien sur la même courbe théorique.)

Nous avons recommencé la même expérience dans le cas où, le champ

habillant étant toujours en polarisation 03C3, le champ hyperfréquence est parallèle à H0
(polarisation 03C3,03C0(S)). On observe alors sur la bande centrale un spectre de trois raies

équidistantes dont l’écartement varie encore comme J0(03B3H1/03C9).
Par contre, nous avons vérifié que lorsque le champ habillant est

en polarisation 03C0, l’écartement des raies du spectre demeure indépendant du couplage
avec le champ habillant (le facteur de Landé n’est alors pas modifié; cf. § V-A-2).

b) Intensité des raies sur la bande d’absorption centrale
La théorie de l’atome habillé prévoit non seulement une modifica-

tion éventuelle de la séparation des raies atomiques, mais aussi une altération de leur

intensité due à la "renormalisation" des états propres sous l’effet du couplage avec le

champ habillant. Cette altération apparaît clairement sur la figure 59 où l’on voit les

intensités des diverses raies se modifier lorsque 03C91/03C9 augmente. Nous avons cherché, en

mesurant les intensités de ces raies, à vérifier la dépendance vis-à-vis de 03C91/03C9 des

probabilités de transition données pour l’atome habillé par les tableaux de l’Appendice

VI.

Nous devons remarquer que l’intensité des résonances dépend non seu-

lement de ces probabilités de transition, mais aussi des différences de populations in-

duites par le pompage optique entre les différents niveaux atomiques habillés. Or, ce

pompage dépend lui-même du couplage avec le champ habillant, à moins que le faisceau F

ne soit parallèle à ce champ (voir par exemple l’équation (V,A,34) relative au pompage

en alignement sur l’atome habillé). Nous avons donc toujours réalisé un pompage paral-

lèle à H1cos03C9t de façon à bien mettre en évidence un effet lié à la variation des pro-

babilités de transitionsatomiques, à l’exclusion de tout effet dû à la modification

du pompage.



Fig.59
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Les expériences ont été réalisées de la façon suivante : fixant

l’hyperfréquence à un niveau tel que la résonance hyperfine étudiée n’est pas saturée,

on détermine l’intensité de cette résonance en l’absence de champ habillant; on me-

sure ensuite l’intensité de la même résonance en présence du champ de radiofréquence

pour des amplitudes croissantes de ce champ; on effectue ensuite le rapport entre

l’intensité de la raie en présence et en absence du champ habillant et on obtient ainsi

une quantité I sans dimension que nous appellerons l’intensité relative de la résonance

de l’atome habillé; on compare enfin les variations théoriques et expérimentales de cette

intensité relative. L’expérience est réalisée sur chacune des résonances apparaissant

dans le spectre pour les quatre cas de configuration de champs (03C0,03C0(S)), (03C0,03C3(S)),
(03C3,03C3(S)) et (03C3,03C0(S)).
03B1) Configuration (03C0,03C0(S))

Le champ habillant et le champ "sonde" sont alors parallèles au champ

H0 (figure 61-a). Le spectre est constitué d’une raie centrale 0 ~ 0 (appelée 03B1 sur la

figure) et de deux raies 1 ~ 1 (appelée 03B2) et -1 ~ -1 d’égales intensités. Nous avons,

sur les figures 61-b et c, reporté les intensités relatives I03B1 et I03B2 de ces raies en
présence d’un champ habillant d’amplitude croissante. I03B1 et I03B2 doivent être respective-

ment proportionnelles aux probabilités de transition |03B1 t(0)00 (03C0,03C0(S)|2 et

|t(0)11(03C0,03C0(S))|2 = |t(0)-1,-1(03C0,03C0(S))|2 du tableau n° 1 de l’Appendice VI : on vérifie bien

que l’intensité de la raie 0 ~ 0 (figure 61-b) est indépendante du couplage avec le

champ habillant, comme le prévoit la théorie (voir § VI-B-3-d); par contre, l’intensité

I03B2 de la raie 1 ~ 1 varie conformément à la théorie comme la fonction J02(2 03C91 03C9) repré-
sentée en traits pleins sur la figure 61-c.

03B2) Configuration (03C0,03C3(S))
On tourne à présent le champ sonde de 03C0/2 de façon à le rendre per-

pendiculaire à H0 (figure 62-a). Le spectre est alors constitué de quatre raies, symé-

triques deux à deux par rapport à la fréquence 03A9 = 03A90. La raie 03B1 correspond aux deux

transitions 0 ~ 1 et 1 ~ 0. L’intensité I de la résonance de l’atome habillé (tou-

jours rapportée à celle de la résonance correspondante de l’atome libre) doit à présent

être une combinaison linéaire

des probabilités de transitions déduites du tableau n° 2 de l’Appendice VI. Or il se

trouve que ces probabilités de transition varient toutes deux comme J02(03C91 03C9). L’intensité
relative I03B1 de la résonance doit donc être précisément égale à J02(03C91 03C9). C’est bien ce
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qu’on vérifie sur la figure 62-b où les points sont expérimentaux et la courbe théorique.

La raie 03B2 correspond, quant à elle, à la transition simple 1 ~ 2.

Son intensité relative doit être proportionnelle à |t(0)12(03C0,03C3(S))|2, c’est-à-dire, d’après

le tableau n° 2 de l’Appendice VI, égale à J02 (3 03C91 03C9). La figure 62-c représente les va-

riations théoriques (courbes en traits pleins) et expérimentales de I03B2 : l’accord entre
la théorie et l’expérience est encore satisfaisant.

03B3) Configuration (03C3,03C3(S))
Revenons au cas où le champ habillant et le champ "sonde" sont paral-

lèles entre eux et perpendiculaires à H0 (figure 63-a). Les deux raies médianes du spec-

tre correspondent à présent à la somme de trois contributions (voir § VI-B-3-c) : par

exemple à la raie 03B1 sont associées les transitions -1 ~ 2, 0 ~ 1 et 1 ~ 0. Il est

facile de voir sur le tableau n° 3 de l’Appendice VI que chacune des probabilités de

transition correspondantes a une dépendance différente en 03C91/03C9 : on a

L’intensité relative I03B1 de la raie va, dans ces conditions, être

une fonction compliquée de 03C91/03C9 constituée par une combinaison linéaire des trois pro-

babilités de transitions précédentes

Les coefficients 03B1-1,2, 03B101 et 03B110 qui interviennent dans l’expression de I03B1 dépendent

des poids respectifs des trois transitions, c’est-à-dire des différences de populations

induites par le pompage entre les niveaux concernés. Nous avons, sur la figure 63-b,

reporté les valeurs expérimentales de I03B1 et dessiné, en traits pleins, la courbe théo-

rique correspondante en ajustant les paramètres 03B1-1,2, 03B101 et 03B110 à l’aide de deux

points (en plus du point 03C91 03C9 = 0).
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Compte tenu des imprécisions que comporte une telle méthode, l’accord

entre l’expérience et la théorie est satisfaisant.

Afin de bien mettre en évidence l’apparition de la transition -1 ~ 2

interdite sur l’atome libre (voir § VI-B-3-c), nous avons également essayé d’ajuster
les points expérimentaux à l’aide des deux seuls paramètres 03B101 et 03B110 en faisant

03B1-1,2 = 0, c’est-à-dire en négligeant la contribution de la transition 0394m = 3. La courbe

en pointillé de la figure 63-b, ajustée avec les points 03C91 03C9 = 0 et 03C91 03C9 = 3 diffère très

appréciablement de la courbe en traits pleins et ne traduit plus correctement les va-

riations expérimentales de I03B1 : en particulier, le maximum de I03B1 observé au voisinage

de 03C91 03C9 = 2 peut être attribué à l’existence de la transition "interdite" 0394m = 3 dont la

probabilité est alors très importante.

Enfin, la raie extrême 03B2 du spectre de la figure 63-a est simple et

son intensité I03B2 doit être proportionnelle à la probabilité de transition |t12(0)(03C3,03C3(S))|2
C’est bien ce que montre la figure 63-c sur laquelle les points sont expérimentaux et

la courbe théorique.

03B4) Configuration (03C3,03C0(S))
Le spectre est, dans ce cas, constitué de trois raies : la raie

centrale 03B1 est triple et l’on peut écrire I03B1 comme une combinaison linéaire de

|t(0)-1,1(03C3,03C0(S))|2, |t00(0)(03C3,03C0(S))|2 et |t(0)1,-1(03C3,03C0(S))|2. La figure 64-b représente les
variations expérimentales et théoriques de I03B1, la courbe théorique en traits pleins
étant ajustée à l’aide d’un seul point en plus du point 03C91/03C9 = 0 (on a en effet

t-1,1(0)(03C3,03C0(S)) = = t(0)1,-1(03C3,03C0(S)) d’après le tableau n° 4 de l’Appendice VI et I03B1 ne dépend

donc finalement que de deux paramètres ajustables).

Enfin, la raie latérale 03B2 a une intensité relative I03B2 qui se présen-

te comme une combinaison linéaire de |t02(0){03C3,03C0(S))|2 et |t11(0)(03C3,03C0(S))|2. Sur la figure
64-c ont été représentés les points expérimentaux et la courbe théorique ajustée à

l’aide d’un seul point (en plus de l’origine) Ici encore, l’accord entre l’experience

et la théorie est satisfaisant.

Remarques :
Terminons cette étude de l’intensité des raies sur la bande d’absor-

ption centrale par les remarques suivantes :

i) pour construire les courbes théoriques des figures 63 et 64, nous avons toujours sup-

posé que les diverses transitions éventuellement confondues ajoutaient simplement leurs

contributions au signal résonnant. Ce résultat n’est pas rigoureux et l’on sait bien
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que dans le cas où plusieurs cohérences hyperfines sont excitées à la même fréquence,
ces cohérences peuvent être couplées entre elles et les résonances correspondantes "in-

teragir mutuellement", ce qui conduit à une intensité globale du signal résonnant dif-
férente de la somme des intensités associées à chaque transition. Nous avons, pour

simplifier notre étude, négligé un tel effet. La coïncidence, généralement satisfaisante,
entre les points expérimentaux et les courbes théoriques constatée sur les figures 63
et 64 montre que cet effet doit d’ailleurs être très faible; il permettrait peut-être
d’expliquer cependant certains petits désaccords systématiques entre les résultats

théoriques et expérimentaux observés sur ces figures.
ii) Signalons enfin une autre cause possible d’écart systématique entre l’expérience
et la théorie : lorsque le champ de radiofréquence habillant devient intense, les

inhomogénéités de ce champ peuvent devenir appréciables et constituer une cause de re-
laxation non négligeable des niveaux d’énergie de l’atome habillé (voir remarque,

page 314 ). Il en résulte un élargissement parasite des raies de l’atome habillé,

dépendant de l’amplitude de la radiofréquence; cet élargissement peut affecter l’inten-
sité des raies pour des valeurs élevées de 03C91/03C9. Afin de minimiser un tel effet, nous

avons utilisé dans nos expériences des champs habillants de fréquence assez basse

(03C9/203C0 = 2700 Hz) pour que la condition 03C91 03C9 &#x3E; 1 puisse être réalisée avec des intensités

relativement faibles de radiofréquence; les inhomogénéités du champ restent alors peu
importantes et l’élargissement parasite des raies est, dans ces conditions, négligeable.

2) Etude du spectre sur les bandes latérales

Nous avons également étudié le spectre de l’atome habillé apparais-

sant sur les deux premières bandes latérales, autour des fréquences 03A9 = 03A90 - rw (avec

r = ±1, ±2). Rappelons que ce spectre est associé soit à des transitions à plusieurs

quanta impliquant l’absorption d’un photon du champ sonde et de r photons du champ

habillant (r &#x3E; 0), soit à des transitions Raman associées à l’absorption d’un photon du

champ sonde et à l’émission induite simultanée de r photons habillants (r &#x3C; 0) (cf.

§ VI-B-3).

a) Position des raies observables sur les bandes latérales pour
les diverses configurations de champs

Sur la figure 65 ont été reportés les enregistrements des deux

bandes latérales centrées autour des fréquences 03A9 = 03A90 - 03C9 et 03A9 = 03A90 - 203C9 pour les

quatre configurations de champ étudiées. Conformément aux prévisions théoriques résumées

sur la figure 33, on observe des doublets dans le cas de la configuration (03C0,03C0(S)), des
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quadruplets dans le cas de la configuration (03C0,03C3(S)); pour une polarisation (03C3,03C3(S)),
on a un triplet sur la première bande latérale et un quadruplet sur la seconde, ces

conclusions sont inversées pour la configuration (03C3,03C0(S)).
Rappelons que tous ces résultats s’interprétent simplement en terme

de conservation du moment cinétique global du système "atome + champ habillant + champ

sonde" (cf. § VI,B,3).

b) Intensités des résonances sur les bandes latérales
Nous avons également étudié expérimentalement la dépendance en

03C91/03C9 des probabilités de transitions relatives aux deux premières bandes latérales,

dans le cas d’un champ habillant en polarisation 03C0 : sur les figures 66-b et c et 67-b

et c, ont été reportées les différentes intensités des résonances correspondant aux

transitions représentées sur les figures 66-a et 67-a. Il n’est plus possible de rap-

porter ces intensités à celles des mêmes résonances relatives à l’atome libre, pour

lequel les probabilités de transition correspondantes sont évidemment nulles; aussi la

hauteur des résonances est-elle mesurée en unités arbitraires. Les courbes en traits

pleins représentent les variations théoriques des intensités en fonction de 03C91/03C9

(telles qu’on peut les déduire des tableaux 1 et 2 de l’Appendice VI). Ces courbes

théoriques sont ajustées à l’aide d’un seul point expérimental. On constate que l’accord

entre l’expérience et la théorie est encore très satisfaisant. Ainsi, en mesurant la

position et l’intensité des résonances hyperfines du 87Rb en interaction avec un champ
de radiofréquence linéaire, nous avons pu effectuer une vérification détaillée de la

théorie de l’atome habillé : l’étude du spectre sur la bande centrale nous a permis de

tester les résultats théoriques relatifs à la "renormalisation" des énergies et des

fonctions d’onde du système atomique sous l’effet du couplage avec le champ habillant;

l’étude des bandes latérales a permis une vérification expérimentale précise des pro-

priétés des transitions à plusieurs quanta impliquant deux types de photons ou encore

ae l’effet Raman inverse dont le formalisme de l’atome habillé permet de rendre compte

à tous les ordres du couplage avec le champ habillant ...

XI-C. RELAXATION MAGNETIQUE D’ATOMES DE 87Rb HABILLES. LARGEUR DE LA RAIE HYPERFINE 0~0

Nous avons vu, au chapitre VII, que la relaxation induite entre les

niveaux d’énergie atomiques par le mouvement des atomes dans un champ magnétique inho-

mogène peut être considérablement modifiée si l’atome est couplé à un champ de radio-
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fréquence linéaire parallèle au champ statique. Nous avons montré en particulier que la

largeur L de la résonance hyperfine 0 ~ 0(dont la fréquence est indépendante du champ

magnétique statique) s’écrit, en présence du champ habillant (équation (VII,B,6)) :

Nous nous proposons de vérifier ici les prévisions théoriques contenues dans cette équa-
tion et de montrer en particulier qu’en champ statique faible (03C90 03C4c « 1) et à fréquence
élevée (03C9 03C4c » 1), l’effet du couplage avec le champ habillant revient simplement à ré-

duire le moment magnétique atomique dans les deux niveaux hyperfins et donc à diminuer

la largeur de raie due aux inhomogénéités perturbatrices (§ XI-C-1); nous montrerons

également que si la fréquence du champ est plus petite (03C9 c ~ 1), la réduction du pro-

cessus de relaxation directe se trouve partiellement compensée par l’apparition de pro-

cessus de relaxation indirects impliquant l’absorption et l’émission réelle de photons
de radiofréquence par l’atome (§ XI-C-2); nous mettrons enfin en évidence ces processus

indirects dans le cas où le champ statique est élevé (03C90 T c » 1; § XI-C-3).
Les inhomogénéités de champ sont produites dans nos expériences par

deux fils conducteurs parcourus dans le même sens par un courant continu; ces fils sont

parallèles à la direction commune de H0 et de H1; ils créent donc un gradient de champ

magnétique dans le plan perpendiculaire à H0. Les composantes du champ inhomogène indui-
sent, dans ces conditions, des transitions réelles entre les sous-niveaux Zeeman atomi-

ques et le terme adiabatique de la relaxation magnétique est négligeable (puisque les

composantes du gradient le long de H0 sont nulles).

Afin de déterminer la densité spectrale f(03C90) qui intervient dans

l’expression (VII,B,6) de L, nous avons, dans une expérience préliminaire, étudié la

largeur de la raie 0 ~ 0 de l’atome libre : fixant le gradient de champ à une valeur

donnée (de l’ordre de 0.2 mG/cm), nous avons mesuré la largeur L de cette raie en fonc-

tion de l’amplitude du champ statique. Nous avons ainsi obtenu la forme exacte de la

fonction f (03C90) schématisée sur la figure 38-a. En particulier, nous avons déterminé

dans notre cellule de résonance le temps de corrélation de la perturbation magnétique

et trouvé :

(la valeur correspondante de 03C4c est bien de l’ordre du temps de vol des atomes d’une

paroi à l’autre de la cellule).
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Nous avons ensuite recommencé la même expérience en présence d’un

champ habillant, comme nous le décrivons maintenant en détail.

1) Champ statique faible : réduction de la largeur due aux inhomo-

généités magnétiques en présence d’un champ habillant haute

fréquence (03C9 03C4c » 1)

Fixons le champ statique H0 à une valeur telle que 03C90 = 960 Hz

suffisamment faible pour que la condition

soit remplie et suffisamment grande pour que la raie hyperfine 0 ~ 0 soit bien séparée
des deux raies 1 ~ 1 et -1 ~ -1 apparaissant aux fréquences 03A9 = 03A90 ± 203C90. Dans ces

conditions, la relaxation magnétique de l’atome libre est importante : la figure 68-a

représente la raie 0 ~ 0 observée en présence d’un gradient de champ d’environ

0.2 mG/cm : la résonance est considérablement élargie et son intensité est très faible.

Ajoutons alors parallèlement à H0 et à h1cos03A9t un champ habillant H1cos03C9t dont la fré-
quence 03C9/203C0 = 7500 Hz est nettement supérieure à 1/03C4c . La fréquence du champ habillant
est alors suffisamment grande pour que les processus de relaxation indirects entre mul-

tiplicités différentes de l’atome habillé (r ~ 0 dans l’équation (VII,B,6)) soient né-

gligeables ; la relaxation est alors dominée par les transitions directes (r = 0) indui-

tes par le champ perturbateur à l’intérieur de chaque multiplicité de l’atome habillé

(flèches n° 1 sur la figure 37); l’élargissement dû aux inhomogénéités de champ doit,

dans ces conditions, être proportionnel à J02(03C91 03C9); nous avons également interprété cet

effet au § VII-C-2-a-03B1 en remarquant que les atomes voient, dans ces conditions, pendant

le temps 03C4s , un champ habillant véritablement oscillant dont le rôle principal est de

réduire par un facteur J0(03C91 03C9) le rapport gyromagnétique des niveaux pour la perturba-
tion magnétique transversale.

Afin de vérifier ce phénomène, nous avons fixé l’intensité du champ

habillant à une valeur telle que la condition J0(03C91 03C9) = 0 soit remplie : la figure 68-b

montre l’enregistrement de la raie 0 ~ 0 observée dans ces conditions : on constate

un affinement très net de la résonance qui s’accompagne d’une augmentation de son in-

tensité. Nous avons vu (remarque de la page 256 ) que cet effet ne peut être dû qu’à

la modification du processus de relaxation et non à la variation de la probabilité de

la transition atomique qui doit, dans ces conditions, être indépendante de 03C91/03C9 (voir

figure 61-b).
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Nous avons étudié systématiquement la largeur L de la raie de
l’atome habillé en procédant de la façon suivante:pour chaque valeur de 03C91/03C9 , nous

avons mesuré la largeur de la raie en l’absence, puis en présence du gradient de champ
fixé à une valeur donnée. Nous avons reporté sur la courbe (a) de la figure 69 la dif-

férence 0394L des largeurs ainsi obtenues en fonction de 03C91/03C9 : on constate que l’élargis-
sement lié aux inhomogénéités varie bien comme la fonction J02(03C91 03C9) (x). En particulier cet
élargissement qui est d’environ 200 Hz sur l’atome libre est pratiquement supprimé

pour 03C91/03C9 = 2.4.

Remarque :
Il est indispensable dans cette expérience de mesurer la différence

0394L des largeurs en présence et en absence de gradients de champ en effectuant ces deux
mesures lorsque l’atome est plongé dans le champ habillant H1cos03C9t. Il paraîtrait a

priori plus simple de mesurer une fois pour toute la largeur L relative à l’atome libre
en l’absence de gradient de champ et de soustraire cette largeur aux diverses largeurs
obtenues en présence d’un gradient de champ donné sur l’atome habillé pour des valeurs
croissantes de 03C91/03C9. Une telle expérience ne permettrait cependant pas de mesurer uni-

quement l’effet du champ inhomogène extérieur appliqué aux atomes : les champs habillants

utilisés, dont la fréquence est élevée, sont en effet très intenses (03C91 ~ 03C9 ~ 10 KHz);
ils présentent donc une certaine inhomogénéité qui se traduit par l’existence de compo-
santes du champ oscillant transversales à la direction de H0; ces composantes sont
elles-mêmes une cause de relaxation pour la population des niveaux de mF = 0; ainsi,
même en l’absence de gradient de champ extérieur, le champ habillant produit un élargis-
sement parasite des raies qui dépend de 03C91. La deuxième technique de mesure que nous
venons de proposer conduirait à déterminer la somme des largeurs liées au champ inhomo-

gène extérieur et aux inhomogénéités du champ habillant. La méthode que nous avons ef-
fectivement adoptée élimine cet élargissement parasite et permet de mesurer uniquement
l’élargissement dû au champ inhomogène.

(*) En fait, nous avons représenté en traits pleins sur la courbe 69-a les variations
exactes de 0394L pour la valeur choisie des paramètres 03C90 et 03C9 telles qu’on les déduit
de la formule (VII,B,6); l’élargissement ne passe pas rigoureusement par zéro lorsque
J0(03C91/03C9) s’annule (03C91/03C9 = 2.4), car il existe alors une contribution résiduelle des
processus de relaxation indirects en J12, J22 etc... Cet effet est cependant très
faible et l’on peut dire que dès que 03C903C4c &#x3E; 2, le terme en J02(03C91/03C9) l’emporte large-
ment sur tous les autres dans l’expression (VII,B,6) donnant la largeur des niveaux.
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2) Champ statique faible : réduction de la largeur due aux inhomo-

généités magnétiques en présence d’un champ habillant de moyenne
ou basse fréquence (w c ~ 1)

Nous avons recommencé l’expérience décrite au paragraphe précédent

pour des fréquences plus faibles du champ habillant, le champ statique étant toujours

suffisamment faible pour que la condition 03C90 03C4c &#x3C; 1 soit remplie.

Les différentes multiplicités de l’atome habillé se rapprochent alors

les unes des autres et les termes de relaxation indirects entre multiplicités différen-

tes deviennent de plus en plus importants (voir § VII-C-2-b). Ces termes, qui décrivent

des processus de relaxation impliquant l’absorption ou l’émission réelles de photons de

radiofréquence par l’atome qui interagit avec le champ perturbateur (voir flèches n° 2’

et 3’ sur la figure 37-c),viennent s’ajouter au terme de relaxation direct décrit plus
haut. Il en résulte, comme nous l’avons décrit au chapitre VII, une modification pro-

gressive de la forme de la courbe donnant les variations de L en fonction de 03C91/03C9
(voir figures 38-b, c et d).

Nous avons étudié cette modification expérimentalement en reportant

sur les courbes 69-b, c et d les élargissements 0394L en fonction de 03C91/03C9 pour diverses

valeurs de la fréquence correspondant à 03C903C4c = 1; 03C903C4c = 0,5; 03C903C4c = 0,25. Les carrés

triangles et barres verticales représentent les résultats des mesures; les courbes en

traits pleins sont théoriques, tracées à partir de la formule (VII,B,6) (nous connais-

sons en effet, d’après l’expérience préliminaire décrite plus haut sur l’atome libre,

la valeur de la fonction f(03C90) et nous pouvons, pour chaque valeur de w,déterminer

les coefficients f(03C90+r03C9) qui interviennent dans l’expression (VII,B,6)). On constate

un bon accord entre l’expérience et la théorie; il apparaît en particulier très clai-

rement que dès que 03C903C4c n’est plus grand devant l’unité, l’élargissement dû aux inhomo-

généités de champ n’est plus décrit par la fonction J02(03C91 03C9). Le caractère oscillant

de la largeur en fonction de 03C91/03C9 disparaît progressivement au fur et à mesure que les

contributions des processus en J12, J22 etc.. deviennent plus importants. Tous ces ré-

sultats ont été étudiés théoriquement en détail au § VII-C.

3) Champ statique fort : mise en évidence des processus de relaxation

indirects impliquant l’absorption ou l’émission réelle de photons

de radiofréquence

Revenons à un champ habillant de fréquence élevée :
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et fixons le champ statique à une valeur telle que la condition

soit remplie. H0 est alors voisin de la valeur correspondant au croisement 03C90 = 03C9 de

deux sous-niveaux Zeeman de l’atome habillé appartenant à des multiplicités adjacentes.
Dans ces conditions, nous avons montré au § VII-C-2-a-03B2 que la relaxation de l’atome

habillé est dominée par le terme en J12(03C91 03C9) de l’expression (VII,B,6). Le terme (en

J02(03C91 03C9)) de relaxation directe à l’intérieur d’une multiplicité de l’atome habillé

est en effet très faible car les différents sous-niveaux Zeeman sont séparés les uns

des autres d’une quantité supérieure à 1/03C4c ; par contre, le terme associé à l’absorp-

tion ou l’émission simultanée d’un photon du champ habillant pendant le processus de

relaxation, qui correspond aux transitions induites par le champ inhomogène entre les

2 niveaux appartenant aux deux multiplicités voisines, est alors important car ces 2

niveaux sont très proches pour 03C90 ~ w (voir figure 37). C’est ce terme qui domine la

relaxation. Nous avons vérifié cet effet en mesurant en fonction de 03C91/03C9 l’élargisse-
ment 0394L de la raie 0 ~ 0 en présence d’inhomogénéités magnétiques : les valeurs expé-

rimentales de 0394L sont reportées sur la figure 70. La courbe théorique correspond aux

variations de la fonction J12(03C91 03C9) (corrigée par la contribution résiduelle du terme en

J02(03C91 03C9) qui subsiste encore dans la relaxation).

Les barres expérimentales coïncident de façon satisfaisante avec

la courbe théorique. On constate notamment que l’élargissement, très faible sur l’atome

libre (03B3H1 03C9 = 0) devient important pour la valeur 03B3H1 03C9 = 2 correspondant au premier maxi-
mum de la fonction J1(03C91 03C9).

Nous avons, en conclusion, pu apporter une vérification expérimen-

tale complète de tous les résultats établis au chapitre VII concernant la relaxation

magnétique de l’atome habillé.

XI-D. LE SPECTRE HYPERFIN D’ATOMES 87Rb HABILLES PAR UN CHAMP DE RADIOFREQUENCE TOURNANT

Nous avons enfin étudié le spectre hyperfin d’atomes 87Rb en champ

statique nul et en présence d’un champ habillant polarisé circulairement auquel sont

associés deux champs équivalents opposés, Hf et H’f , agissant dans chacun des deux
niveaux hyperfins. Nous avons vérifié l’ensemble des prévisions théoriques concernant
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l’aspect du spectre observé tant sur la bande centrale que sur les bandes d’absorption

latérales.

1) Etude du spectre sur la bande d’absorption centrale

Le spectre doit, sur la bande centrale, présenter le même aspect

que celui de l’atome d’hydrogène et être très différent de celui du 87Rb dans un vrai

champ statique (voir § VI-B-4) . Rappelons que ce résultat provient simplement de ce

que l’ordre de succession des sous-niveaux Zeeman dans les deux niveaux hyperfins est

modifié lorsqu’on remplace le champ réel H0 par des champs fictifs Hf et H’f : alors
que cet ordre de succession est opposé dans les deux niveaux lorsque l’atome est plongé
dans un champ statique réel (figure 31), il devient au contraire le même dans les deux

niveaux hyperfins (figures 34-a et 35-a) en présence des champs équivalents Hf et H’f.
De là provient la simplification du spectre que nous allons maintenant décrire.

a) Champ hyperfréquence en polarisation 03C0(S)
En présence d’un champ statique H0 parallèle au champ hyperfré-

quence, le spectre est constitué de trois raies équidistantes 0394mF = 0, comme le montre

l’enregistrement de la figure 71-a. Supprimons le champ H0 et remplaçons-le par un

champ tournant tel que les champs fictifs soient parallèles au champ hyperfréquence et

d’amplitude comparable au champ H0 : on n’observe plus, sur l’enregistrement de la

figure 71-b qu’une seule raie centrée en 03A9 = 03A90 correspondant aux trois transitions

0 ~ 0, 1 ~ 1 et -1 ~ -1 confondues à la même fréquence. Ce résultat est bien conforme

aux prévisions théoriques (cf. figure 34-a).

b) Champ hyperfréquence en polarisation 03C3(S)
Dans un champ magnétique réel H0 , perpendiculaire au champ

hyperfréquence, le spectre est constitué de quatre raies équidistantes 0394mF = ±1
comme le montre l’enregistrement de la figure 72-a. Le cnamp H0 étant supprimé et

remplacé par les champs équivalents Hf et H’f orientés dans la même direction, le spec-

tre hyperfin précédent est remplacé simplement par deux raies (figure 72-b) associées

respectivement aux transitions 0394mF = +1 et 0394mF = -1. On retrouve ici encore le résultat

théorique du § VI-B-4 (voir figure 35-a).

2) Etude du spectre sur les bandes latérales

Les figures 73 représentent enfin le spectre observé sur les bandes

latérales en présence du champ tournant dans le cas d’un champ hyperfréquence en polari-
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sation 03C0(S) (figure 73-a) ou 03C3(S) (figure 73-b). Seules les bandes latérales de fré-

quence inférieure à la fréquence centrale 03A90 de la transition hyperfine sont représen-
tées sur les enregistrements (des bandes latérales symétriques apparaissent pour des

fréquences supérieures à 03A90). Conformément aux prévisions théoriques (voir figures 34-b,c

d,et 35-b,c, d et e). on observe, dans le premier cas,trois bandes latérales constituées d’une

seule raie chacune et, dans le second cas, quatre bandes latérales, les deux premières
étant des doublets et les deux dernières ne comportant qu’une seule raie 

(x) 
(la raie

correspondant à la 4e bande latérale du spectre de la figure 73-b a été enregistrée

avec une amplitude plus grande du champ sonde car son intensité est beaucoup plus faible).

En conclusion, les diverses expériences décrites dans ce chapitre

montrent que l’on peut, en couplant un atome alcalin à un champ de radiofréquence non

résonnant, altérer considérablement son spectre de transitions hyperfines; d’une part,

il est possible de modifier les propriétés des résonances existant sur l’atome libre,

d’autre part on peut faire apparaître dans le spectre de nombreuses transitions nouvel-

les. Diverses applications de ces effets peuvent être envisagées pour les horloges

atomiques ou les masers. En particulier, la suppression de la dépendance magnétique de

toutes les raies atomiques en présence d’un champ de radiofréquence linéaire d’ampli-

tude convenable peut présenter un intérêt; la possibilité de réaliser un maser de fré-

quence accordable, oscillant sur une bande latérale du spectre hyperfin d’un atome inter-

agissant avec un champ habillant de fréquence variable peut également être envisagée.

(x) 
La position des différentes raies sur chacune des bandes latérales est précisée sur
la figure 73. On remarque, par exemple, que ces_raies apparaissent en polarisation
03C0(S) aux fréquences 03A90-03C9-03C90, 03A90-203C9-203C90, 03A90-303C9-303C90 alors que la théorie du § VI-B-4
prévoit que les raies doivent se situer autour des fréquences 03A90-03C9+03C90, 03A90-203C9+203C90
et 03A90-303C9+303C90. Cette différence entre la théorie et l’expérience provient simplement
de ce que la théorie correspond à un champ tournant 03C3+ , alors que les enregistre-
ments de la figure 73 ont été effectués en présence d’un champ habillant en polari-
sation 03C3-.



Fig.72



Fig. 73
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C O N C L U S I O N

Nous avons décrit, dans ce travail, en adoptant un formalisme en-

tièrement quantique, les propriétés physiques d’un système atomique interagissant avec

des photons de radiofréquence (atome habillé).

Nous avons montré que ce point de vue conduit à des interprétations

simples de l’ensemble des phénomènes de la Spectroscopie Hertzienne. En particulier,

nous avons pu décrire les divers types de résonance magnétique d’une façon claire et

synthétique qui met bien en lumière le rôle des photons de radiofréquence dans les pro-

cessus impliqués et qui permet de dégager simplement les propriétés de ces résonances

et les différences qui existent entre elles.

Nous avons également montré que le point de vue de l’atome habillé,

qui revient à considérer que l’atome est entouré par un nuage de photons de radiofré-

quence avec lesquels il interagit constamment, permet de prévoir que les énergies ato-

miques sont modifiées par le couplage avec la radiofréquence et de calculer simplement

ces modifications; celles-ci peuvent se traduire par un changement important du facteur

de Landé si l’atome est couplé à un champ de radiofréquence de polarisation linéaire,

par une levée de la dégénérescence Zeeman en champ statique nul si l’atome est habillé

par un champ tournant. Ces effets ont des conséquences importantes sur les propriétés

physiques de l’atome habillé en champ statique faible. C’est ainsi que nous avons pu

prévoir théoriquement et vérifier expérimentalement que l’effet Hanle, l’effet Zeeman,

la précession de Larmor de l’atome sont profondément modifiés par le couplage avec un

champ de radiofréquence non résonnant; nous avons également mis en évidence des effets

intéressants de circulation de cohérence entre des niveaux atomiques dont les fréquen-

ces de Larmor sont égalisées par le couplage avec le champ habillant.

Le formalisme de l’atome habillé s’est montré aussi particulièrement
bien adapté à l’étude de l’interaction simultanée d’un système atomique avec plusieurs

champs électromagnétiques. En considérant que c’est l’atome habillé par l’un des champs

qui absorbe ou diffuse les autres, nous avons pu resommer d’emblée à tous les ordres

les processus d’interaction du système atomique avec le champ habillant et rendre

compte de façon très simple d’effets dont le calcul dans le formalisme classique ap-

paraît plus compliqué. C’est ainsi que nous avons notamment étudié l’effet Raman

inverse et les transitions à plusieurs quanta impliquant deux types de photons différents

en traitant ces effets à tous les ordres du couplage avec le champ habillant ...
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Diverses expériences ont été effectuées pour vérifier les prévisions théoriques dans

ce domaine (étude de la résonance magnétique et du spectre Zeeman hyperfin d’atomes

habillés).

Nous nous sommes,contentés, dans ce travail, d’une description à

l’ordre le plus bas de l’interaction avec l’un des deux champs électromagnétiques. Si

ce champ est lui-même intense, une telle description devient insuffisante; il est

alors possible de considérer que ce deuxième champ "habille" à son tour le système

constitué par l’atome en interaction avec le premier champ ... Ce point de vue a été

adopté avec succès dans diverses publications (96 )(99 ) pour décrire le couplage d’un

système atomique avec plusieurs champs dont les intensités sont comparables et simulta-

nément importantes. En particulier, J. DUPONT-ROC a étudié en détail le problème de

l’interaction en champ statique faible d’un spin atomique avec deux champs oscillants

de fréquences différentes (99, 110)Il a pu calculer l’ensemble des signaux résonnants

statiques et modulés observables lorsque le champ statique est balayé autour de zéro.

L’exploitation de ces signaux a permis de perfectionner le magnétomètre extrêmement

sensible dont nous avons signalé l’existence dans ce travail et de mettre au point un

dispositif permettant la mesure simultanée des trois composantes du champ magnétique
avec une sensibilité de l’ordre de 10-8 à 10-9 G.

De nombreuses autres applications du formalisme de l’atome habillé

peuvent être envisagées : le champ habillant peut, par exemple, être un champ optique

et non plus un champ de radiofréquence; le point de vue adopté dans ce travail permet

alors de rendre compte de façon simple et originale de différents effets classiques

en Optique non Linéaire ( 82). Des phénomènes nouveaux de modification des propriétés
de la matière dans des champs électriques très intenses tels ceux que produisent les

lasers de très grande puissance actuellement disponibles pourraient également être

étudiés dans le formalisme de l’atome habillé. Enfin, ce point de vue peut être étendu

au cas où les photons du champ électromagnétique sont remplacés par des phonons, qui

dans un solide peuvent être couplés aux spins atomiques de centres paramagnétiques.
Sur un plan plus pratique, certains des effets étudiés dans ce

travail tels la modification du facteur de Landé atomique sous l’effet du couplage

avec un champ non résonnant, ou encore l’apparition de bandes latérales dans le spectre

Zeeman hyperfin d’atomes alcalins, peuvent,comme nous l’avons déjà signalé,trouver une

application pour le perfectionnement des horloges atomiques ou des masers.



A P P E N D I C E I

RAPPELS SUR LA THEORIE QUANTIQUE DU RAYONNEMENT 

1) L’opérateur champ magnétique

Dans la théorie quantique du champ électromagnétique, le potentiel

vecteur A(r) peut se décomposer suivant les modes quantifiés dans une cavité de volume

L3 conformément à l’expression :

Dans cette expression, a~k03BB et ak03BB sont les opérateurs de création et d’annihilation

d’un photon de vecteur d’onde k, d’énergie03C9k =ck, de polarisation 03B5k03BB. L’opérateur
champ magnétique s’écrit alors :

Nous n’envisageons dans ce travail que le cas où un seul mode du champ est rempli; nous

appellerons a~ et a ses opérateurs de création et d’annihilation, w = ck sa pulsation

et 03B5 = 03B5k03BB ^ k | k | sa polarisation. En ne conservant que ce mode, nous obtenons à partir

de (App.I,2) :

(afin d’éliminer la constante imaginaire i, nous avons changé de phase en posant

r = r0 + p avec kr0 = 03C0/2).

Comme les dimensions atomiques sont beaucoup plus petites que la longueur d’onde du

champ de radiofréquence, on peut faire l’approximation dipolaire et poser eikp = 1.

On obtient alors :

(x) (pour obtenir des formules homogènes, on réintroduit dans cet Appendice la constante
de Planck  qui a été supprimée dans tous les calculs de ce travail).



2

expression dans laquelle 03BC est une constante -donnée par(App.I,3)- ayant les dimensions

d’un champ magnétique, qui mesure en quelque sorte le champ magnétique d’un photon.
En fait, le champ magnétique de radiofréquence effectivement réali-

sé dans une expérience physique n’est pas une onde plane. On ne peut utiliser une véri-

table cavité pour les très basses fréquences (de l’ordre du KHz) que nous envisagerons

et qui sont en fait produites par des bobines de Helmholtz dont les dimensions (quelques

dizaines de cm) sont très petites devant la longueur d’onde (plusieurs milliers de km)

de la radiation employée. Cependant, si les atomes sont confinés dans une région petite

devant les dimensions des bobines où l’amplitude et la polarisation du champ sont cons-

tantes, tout se passe comme s’ils voyaient une onde plane et le champ quantique peut

être décrit par l’équation (I,B,6). Si les atomes peuvent se déplacer sur une distance

grande devant les dimensions des bobines (comme c’est le cas dans une expérience de jet

par exemple), une description plus réaliste du champ est nécessaire; on peut l’obtenir

en décomposant le champ électromagnétique non plus en ondes planes, mais sur un ensemble

complet de modes comprenant en particulier le mode effectivement réalisé par les bobines

de Helmholtz. En ne conservant que ce mode, on peut montrer que l’opérateur champ magné-

tique s’écrit à présent :

a~ et a étant maintenant les opérateurs de création et d’annihilation d’un photon dans le

mode envisagé, 03BC(r) une fonction scalaire et réelle de r décrivant l’amplitude du champ

magnétique d’un photon dans le mode et 03B5(r) un champ de vecteurs décrivant la dépendance

spatiale de la polarisation du champ.

2) Evaluation de 03BC(r)

Il est possible de déterminer l’amplitude 03BC(r) du champ magnétique

associé à un photon en évaluant l’énergie Wn de n photons du champ de radiofréquence :

on peut, pour obtenir cette énergie, intégrer sur l’espace la densité d’énergie du champ,

laquelle est proportionnelle à la valeur moyenne du carré du champ dans l’état n; on a

ainsi :
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(le facteur 2 devant la première intégrale provient de ce que l’énergie magnétique ne

représente que la moitié de l’énergie totale emmagasinée dans le champ). On obtient

finalement :

En égalant cette quantité à l’énergie (n + 1 2)03C9 des n photons, il vient :

Soit en introduisant la valeur moyenne 03BC du champ magnétique d’un photon et en appelant

v0 le volume pratiquement offert au champ (de l’ordre du volume compris entre les bobines) :

Pour une valeur v0 = 104 cm3 et une fréquence 03C9/203C0 de 1 KHz, on trouve 03BC = 6.10-14 G.
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A P P E N D I C E II

RAPPELS SUR LA THEORIE DES PERTURBATIONS DES NIVEAUX DEGENERES :

METHODE DE LA RESOLVANTE

Cet appendice regroupe un certain nombre de résultats utiles aux

chapitres I et III de ce travail, relatifs à la théorie des perturbations de niveaux

dégénérés ou quasi-dégénérés. Nous commencerons par rappeler la méthode de la résolvante

qui permet de traiter le problème de façon simple et élégante et qui est exposée dans de

nombreuses références (42)(101) (paragraphe 1). Puis nous appliquerons cette méthode aux

calculs effectifs des déplacements de croisements et d’anticroisements de niveaux d’éner-

gie de l’atome habillé qui sont responsables des déplacements radiatifs de type Bloch-

Siegert des résonances (paragraphe 2). Nous vérifierons enfin que le couplage entre les

niveaux en un point de croisement de 2e espèce s’annule bien par un effet d’interférence

destructrice entre amplitudes de transitions différentes (paragraphe 3).

1) Rappels sur la méthode de la résolvante

On appelle résolvante de l’hamiltonien H = H0 + V l’opérateur

G(z) défini dans le plan complexe par la relation :

Cet opérateur possède la propriété intéressante d’admettre pour pôles les énergies pro-

pres de l’hamiltonien H. Pour calculer les niveaux d’énergie de H au voisinage d’un
point de croisement de niveaux de H0, on a intérêt à calculer la projection PG(z)P

de la résolvante dans la multiplicité des niveaux qui se croisent (on appellera P le

projecteur sur ces niveaux, Q = 1-P le projecteur complémentaire). On montre aisément

que l’on peut mettre cette projection sous la forme (101)(102) :

dans laquelle l’effet du couplage avec tous les autres niveaux est résumé dans l’opéra-

teur de "déplacement" :
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qui peut se développer en puissances de V sous la forme :

Les énergies propres de H , pôles de G(z), sont donc les zéros de l’équation implicite :

Au voisinage du croisement de niveaux, les énergies perturbées sont suffisamment voi-

sines des énergies non perturbées pour que l’on puisse considérer P R(z) P comme une

quantité petite et lentement variable que l’on peut raisonnablement approcher par son ex-

pression PRP à l’ordre le plus bas, prises pour la valeur E commune de l’énergie des ni-

veaux dégénérés. (App.II,5) se ramène alors à l’équation séculaire d’un hamiltonien

effectif H rapporté à la multiplicité des niveaux qui se croisent :

Dans le cas où le croisement concerne seulement deux niveaux a et b, on a :

Raa et Rab s’obtiennent en gardant les termes à l’ordre le plus bas non nuls dans

(App.11,4) et sont donnés au chapitre I par les expressions (I,A,14) et (I,A,15). nn

voit que, suivant que Rab est nul ou non, les niveaux d’énergie de l’hamiltonien

continueront à se croiser (en un point éventuellement déplacé de la quantité Raa - Rbb)
ou formeront un anticroisement.

2) Calcul des déplacements des croisements et anticroisements de l’hamiltonien H de
l’atome habillé pour un champ en polarisation 03C3

Dans le cas d’un spin J = 1/2 et d’un champ de radiofréquence en

polarisation 03C3, le déplacement de la résonance 03C90 = p03C9 (transitions à plusieurs quanta
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si p est impair, résonances de cohérence si p est pair) est donné par le calcul de la

quantité du second ordre Raa(E) - Rbb(E) avec :

Nous avons :

et de même :

d’où :

Le nombre de photons n est très grand devant p et on peut écrire :

On obtient finalement le déplacement :

(en remplaçant À par son expression (I,B,15)), ce qui permet d’écrire le déplacement

de la résonance sous la forme -03B4p 03C912 03C9 avec :
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Le calcul précédent ne s’applique pas au cas p = 1. Pour déterminer le déplacement de

la résonance 03C90 = 03C9, il faut reprendre le calcul de Raa et Rbb avec |a &#x3E; = |-,n &#x3E; et

|b &#x3E; = |+,n-1 &#x3E;. La présence du projecteur Q dans le développement de R fait que Raa et

Rbb n’ont plus qu’un seul terme :

On trouve de même

avec

On retrouve le déplacement Bloch-Siegert classique de la résonance magnétique en pré-

sence d’un champ de radiofréquence linéaire.

3) Croisements de niveaux de 2e espèce et interférence destructive entre amplitudes de

transition

a) Croisement de niveaux en chame nul. Spin J = 1/2
Nous allons calculer les contributions des 4 diagrammes de la

page 61 dans le cas d’un champ de polarisation circulaire cohérente (tournant dans le

plan zOy) et d’un champ de polarisation linéaire (faisant un angle 03C8 avec Oz). Dans

le premier cas, la polarisation s’écrit :

et le couplage entre l’atome et la radiofréquence se met sous la forme :

Dans le second cas, nous avons une polarisation

et le couplage V devient :
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Les formules (App.II,14) et (App.II,15) mettent clairement en évidence les composantes

03C0, 03C3+ et 03C3- selon lesquelles peuvent être décomposées ces deux polarisations cohérentes.

Les amplitudes de transition associées à chacun des diagrammes de la page 61 peuvent

s’écrire :

en appelant |b &#x3E; et |a &#x3E; les états initial et final |+,n &#x3E; et |-,n &#x3E; et |c &#x3E; l’état

intermédiaire qui peut être l’un des quatre états |±,n+1 &#x3E; et |±,n-1 &#x3E;. Ces amplitudes

sont données par le tableau ci-dessous pour les deux polarisations correspondant aux

formules (App.II,14) et (App.II,15).

Il apparaît ainsi clairement que les quatre processus du 2e ordre ajoutent leurs con-

tributions dans le cas du champ tournant, alors qu’ils se compensent deux à deux pour

donner un résultat nul si le champ est linéaire.

b) Croisement de niveaux en champ non nul. Spin J &#x3E; 1/2
Nous allons calculer les contributions des 2 diagrammes de la page

108 dans le cas d’un champ de polarisation quelconque pour le croisement de niveaux

03C90 = 303C9 2. On a immédiatement, en posant |b &#x3E; = |-,1,n+3 &#x3E; et |a &#x3E; = |+1,n &#x3E; et en rem-

plaçant dans les dénominateurs d’énergie 03C90 par 303C9 2
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Soit encore en remplaçant V par son expression générale (I,B,14) :

Les deux termes dans le crochet de (App.II,17) prennent des valeurs opposées quelle

que soit la polarisation 03B5 car on a toujours :

On a donc bien en ce point de croisement Rab = 0.
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A P P E N D I C E III

LES NIVEAUX D’ENERGIE DE L’ATOME HABILLE DANS LES CAS SOLUBLES

1) Champ de radiofréquence linéaire en polarisation 03C0

La diagonalisation de l’hamiltonien

H = 03C9a~a + 03C90 Jz + 03BBJz(a + a~)

a été effectué dans les références (47) ou (38). Rappelons-la brièvement : H commu-

tant avec Jz , on peut le décomposer en 2J+1 hamiltoniens H m agissant chacun à l’in-

térieur d’un sous-espace d’états de m donné. On peut écrire :

Introduisons l’opérateur unitaire de "déplacement" :

dont l’action sur les opérateurs a et a~ est donnée par les relations :

On peut alors écrire :

On en déduit immédiatement le spectre de H
m

et ses états propres :
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avec

Le produit scalaire des états |nm &#x3E; est calculé dans les appendices des références (47).
On y montre que pour des valeurs de n et n’ suffisamment grandes, on a :

ce qui permet d’écrire le produit &#x3C; 
nm |n’m’ &#x3E; sous la forme :

On peut enfin, dans (App.III,5), totalement négliger le terme en m203BB2 03C9. On a en effet,

d’après (I,B,15) :

ce qui est une quantité totalement inobservable étant donné le très grand nombre n de

photons contenus dans le champ de radiofréquence. On écrira donc :

2) Champ de radiofréquence tournant en polarisation 03C3+

L’hamiltonien H s’écrit dans ce cas (cf. équation (I,B,17)) :

V ne couple alors entre eux que les niveaux du système global tel que m+n = cte. La
diagonalisation de H se ramène donc à celle de la perturbation V dans la multipli-

cité des (2J+1) niveaux de H
0 

qui se croisent dans le champ 03C90 
= 03C9 (traits pointil-

lés sur la figure ci-après correspondant au cas J = 1) :
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Nous noterons de façon générale |m,n-m &#x3E; (-J  m  J) ces (2J+1) niveaux. Dans cette

multiplicité, l’hamiltonien H se met sous la forme :

où I est la matrice unité définie dans la multiplicité. H-n03C9I s’exprime formellement
comme l’hamiltonien d’interaction magnétique d’un spin J avec un champ statique h0 de

composantes - 03C90-03C9 03B3 le long de Oz et - 203BB n 03B3 = - 03C91 03B3 le long de Ox (on négligera m devant

n et on posera 03BB n-m ~ 03BB n). Pour diagonaliser l’hamiltonien H-n03C9I, il faut donc

lui faire subir la "rotation" qui amène l’axe Oz du champ H0 dans la direction de h0.
Cette "rotation" s’effectue autour de l’axe Oy et son angle 03B8 obéit à la relation sui-

vante qui le définit à 03C0 près :

Appelons |m,n-m &#x3E;03B8 l’état déduit de |m,n-m &#x3E; dans cette "rotation" :

|m,n-m &#x3E;03B8 est un état propre de l’atome habillé. Si l’on prend pour 03B8 la détermination

comprise entre -03C0 et 0 :

il est facile de voir que cet état est le niveau |m,n-m &#x3E; de la multiplicité En-m .
En effet, en champ nul (03C90= 0) et en couplage faible (03C91 03C9 « 1), tg 03B8 tend vers zéro
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par valeurs négatives; l’angle 03B8, en raison de la détermination que nous avons choisie,

tend également vers zéro (alors qu’il tendrait vers 03C0 si nous avions imposé la condi-

tion 0  03B8 &#x3C; 03C0) et Rm(J)m(03B8) tend vers 03B4m’m. L’équation (App.III,12) se met alors sous

la forme :

ce qui montre bien que l’état |m,n-m &#x3E;03B8 est, par définition, l’état |m,n-m &#x3E; puisqu’il

tend,en champ statique faible et à la limite où le couplage s’annule,vers l’état non

perturbé |m,n-m &#x3E;.

(App.III,12) s’écrit pour le niveau |m n &#x3E; = |m,n &#x3E;03B8 sous la forme :

Quant aux valeurs propres de la matrice H-n03C9I, elles sont égales aux énergies propres

d’un spin J plongé dans le champ h0 dont la valeur absolue |h0| est égale à

- 1 03B3 (03C90-03C9)2+03C912 (si 03B3 est négatif). Le niveau |m,n-m &#x3E;03B8 correspond à un état de moment
cinétique m par rapport à l’axe de quantification OZ qui se déduit de la direction Oz

de H0 par la rotation de l’angle 03B8 autour de Oy (voir figure ci-après). Comme 03B8 est

négatif, la direction de OZ est opposée à celle de h0 (- 03C91 03B3 est positif ainsi que l’an-
gle de h0 avec Oz); l’état m par rapport à OZ est donc un état -m par rapport à la di-

rection de h0. Son’énergie magnétique" est égale à -03B3(-m)|h0|= -m (03C90-03C9)2+03C912.
L’énergie Em,n-m du niveau |m,n-m &#x3E; vaut donc n03C9-m (03C90-03C9)2+03C912 et finalement, en effec-
tuant la translation en énergie qui permet de passer de la multiplicité En-m à En ,
on obtient :

avec

On trouverait le même résultat pour 03C90 en supposant 03B3 positif ; l’énergie magnétique

dans une multiplicité de l’atome habillé est donc dans tous les cas donnée par (III,A,12).
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Remarque :

On notera l’analogie entre la technique que nous venons d’employer
pour diagonaliser H et la méthode classique de passage dans le référentiel tournant.
Le champ h0 introduit ici n’est autre, en effet, que le champ effectif vu par les spins
dans le référentiel tournant à la fréquence 03C9 autour de l’axe Oz (voir référence (23)).

Donnons, pour finir, la valeur des éléments de matrice R(J)m’m (03B8)

qui interviennent dans l’équation (III,A,11) dans le cas d’un spin J = 1 et

J = 2 (ces éléments de matrice interviennent explicitement dans l’expression des signaux

résonnants détectés en orientation et en alignement sur un atome habillé par un champ

de radiofréquence tournant (Voir chapitre IV); ils sont également utiles au calcul des

amplitudes de transition induites par un champ hyperfréquence sur les atomes alcalins

habillés (voir chapitre V)).
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Pour un spin J = 2, on a

Tous les autres éléments de matrice se déduisent des précédents en appliquant les

relations :

et
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A P P E N D I C E IV

LES OPERATEURS TENSORIELS FICTIFS DE L’ATOME HABILLE

L’objet de cet Appendice est d’étudier un certain nombre de proprié-

tés des opérateurs tensoriels fictifs nn’Fkq. Nous commencerons par donner une démons-
tration de la formule (III,B,36) qui relie ces opérateurs aux projections nn’Tkq des opé-
rateurs tensoriels atomiques dans les multiplicités de l’atome habillé. Nous étudierons

ensuite quelques propriétés des coefficients de couplage opératoriels (r)Akqq, qui inter-
viennent dans cette formule. Puis nous établirons l’équation pilote satisfaite par les

opérateurs tensoriels fictifs dans le cas où le terme de relaxation peut prendre une

forme générale quelconque. Nous étudierons enfin plus particulièrement les équations

décrivant le transfert d’excitation entre niveaux atomiques différents lorsque l’atome

est habillé par un champ de radiofréquence polarisé linéairement ou circulairement en

champ statique faible (ces équations sont utiles aux § V-B et V-C).

1) Relation entre les opérateurs tensoriels fictifs de l’atome habillé et les opéra-

teurs tensoriels atomiques

a) Notations préliminaires
En raison du très grand nombre de photons contenus dans le champ

et de leur faible dispersion autour de la valeur N, nous pouvons écrire :

et de façon générale (tant que p « N) :

Ces approximations reviennent à négliger le commutateur [a,a~] des opérateurs de créa-
tion et d’annihilation devant les éléments de matrice en N de a et a~ et à considérer
ces opérateurs comme des grandeurs classiques qui commutent entre elles. On est alors
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amené à définir des opérateurs b et b~ agissant sur les variables du champ par les

relations :

Les opérateurs de création et d’annihilation ainsi normés sont pratiquement inverses

l’un de l’autre lorsqu’ils agissent sur des états du champ dont le nombre moyen de

photons est voisin de N. Nous écrirons donc :

et nous poserons :

On déduit alors immédiatement des formules (App.IV,1 à 5) la relation valable quel que

soit s entier positif, négatif ou nul :

L’action des opérateurs b et b~ sur l’état propre |m n &#x3E; de l’atome habillé conduit de

même à la relation :

En effet, l’opérateur b (ou b~) abaisse (ou élève) d’une unité le nombre de photons

contenus dans chacun des états propres de H0 sur lesauels se décompose |m,n &#x3E;

ce qui revient, étant donnée l’invariance des niveaux d’énergie par translation du nom-

bre de photons, à passer d’un niveau de l’atome habillé au niveau correspondant d’une

multiplicité voisine.

D’autre part, appelons P le projecteur sur l’ensemble des états
propres |m,n &#x3E; de H0 de n donné :

Le projecteur Pn sur la multiplicité E n de l’atome habillé s’écrit alors, compte

tenu de (III,A,1) :

et les équations (App.IV,6) et (App.IV,7) entraînent les relations :
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Compte tenu de cette dernière relation, on a évidemment :

Introduisons enfin l’ensemble d’opérateurs

qui agissent entre deux sous-espaces d’états propres de l’hamiltonien non perturbé H0
correspondant à des nombres de photons n et n-r donnés. Ces opérateurs, qui possèdent

par construction entre ces états les éléments de matrice standard d’un opérateur tenso-

riel Tkq , jouent pour la base non perturbée le rôle des opérateurs nn’ Ekq dans la base
des états propres de l’atome habillé. On a en effet :

et, compte tenu de (III,A,1), on passe du premier ensemble d’opérateurs au second à

l’aide de la transformation unitaire UA suivant la relation qui nous sera utile par la

suite :

b) Décompositions de nn’Tkq sur les nn’Ekq
Compte tenu de (App.IV,9), on a :

Etudions plus en détail l’opérateur :
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UA~ est l’opérateur unitaire associé à la transformation adiabatique inverse de celle

que nous avons décrite au § III-A. Appelons T la durée de cette transformation. L’hamil-

tonien du système passe entre les instants 0 et T de

à

en prenant des valeurs intermédiaires H(t) correspondant à des paramètres 03C90 (t) et

03BB(t) (0 &#x3C; t &#x3C; T). Nous écrirons donc :

et

La variation de l’opérateur Tkq(t) entre les instants t et t+dt s’écrit par ailleurs
(point de vue de Heisenberg) :

Elle est proportionnelle au commutateur de Tkq(t) avec l’hamiltonien "instantané" H(t).
Etant donné la forme dipolaire magnétique de cet hamiltonien qui reste toujours linéaire
par rapport aux composantes de J, ce commutateur ne peut changer l’ordre tensoriel de

l’opérateur atomique Tk- initial : séparons T en intervalles de temps infinitésimaux dT;

entre les instants 0 et dT, la variation de Tkq , égale à i [H(0), Tkq ~ IRF] dt fait
intervenir le commutateur de Tkq avec les opérateurs Jz et J (a03B5 + a~03B5*) et se décom-

pose manifestement sur les opérateurs a Tkq, et a~ Tkq, ; entre les instants dT et 2dT,

la variation de Tkq qui va dépendre du commutateur de Tkq(dT) avec H (dT) va faire ap-

paraître de nouveaux termes en (a~)2 Tkq" , a2Tkq" , aa~ Tkq" , etc. Finalement Tkq se dé-

veloppera à l’issue de la transformation adiabatique à l’instant T sur des opérateurs

de la forme (a~)03B1 a03B2(a~)03B3 ... Tkq", ... On pourra toujours regrouper les opérateurs de

création et d’annihilation entre eux et compte tenu de (App.IV,3), les remplacer dans

chaque terme par l’opérateur (b~)r avec r = 03B1-03B2+03B3 ... On écrira donc Tkq sous la forme

générale :
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Reportant cette expression dans (App-IV,15) et compte tenu de (App.IV,14), on obtient

finalement l’expression (III,B,36) annoncée :

Les coefficients de couplage (r)Akqq’ dépendent de relations de commutation opératoriel-
les valables quelle que soit la taille effective du spin considéré et sont donc indé-

pendants de J; ils sont évidemment en général fonction de 03C90, 03C91 et w (voir équations
(III,B,37) et (III,B,38)). On calcule de même la projection Pn Tkq ~ bs Pn-r

(n,n-r Tkq correspond au cas s = 0) en remarquant que l’on peut écrire, compte tenu de

(App.IV,11) :

On en déduit donc à partir de (III,B,36) et (App.IV,12) :

2) Propriétés des coefficients de couplage (r)Akqq’

a) Relation de conjugaison complexe

L’équation conjuguée de (III,B,36) s’écrit, compte tenu de (III,B,9)

et (III,B,23) :

Comme on a d’autre part

on en déduit :
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b) Relations d’orthogonalité

Calculons la trace de l’opérateur bs dans la multiplicité

Etant donnée l’invariance par translation des niveaux d’énergie de l’atome habillé, on

peut dans l’expression précédente remplacer la sommation sur n1 à n fixé par une som-

mation sur n à ni fixé : la sommation sur m et n fait alors apparaître le produit sca-

laire &#x3C; m1 + q’ - q, ni + s | m1,n1 &#x3E; = 03B4q’q 03B4
s o 

.

La dernière sommation sur mi revient à prendre la trace dans l’espace ( 03B1J) du produit

Tkq Tk’~q et fait apparaître un symbole 03B4kk’. On obtient finalement :

soit encore :

On peut, dans cette dernière expression, remplacer les projections Pn bs Tkq Pn-r
et Pn-r Tk’~q’ ~ IRF Pn par leurs développements tirés de (App.IV,16) et (III,B,36).

On obtient alors :

Soit, compte tenu de (III,B,22) :

On démontrerait de même la relation symétrique :
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c) Les coefficients de couplage dans le cas d’un cham de radio-

fréquence linéaire en polarisation 03C3

Les équations (III,B,37) et (III,B,38) donnent l’expression des

coefficients (r)Akqq, dans les deux cas solubles d’un champ habillant en polarisation 03C0

ou 03C3+. Dans le cas général, ces coefficients peuvent être obtenus à partir de la

formule (III,B,39) :

qui ne peut se calculer que par approximations.

Nous allons établir ici quelques propriétés générales auxquelles
satisfont les coefficients de couplage pour une radiofréquence linéaire en polarisation
03C3. Ces propriétés sont utiles pour la description des principales caractéristiques des

résonances de cohérence observées dans ce cas de polarisation (voir § IV-C-3).

Les règles de sélection satisfaites par les éléments de matrice de

V pour cette polarisation de la radiofréquence montrent (§ I-B-3-b) que le niveau

|m,n &#x3E; ne se décompose que sur les états non perturbés |m1,n1 &#x3E; tels que les diffé-

rences des nombres quantiques |m-m1| et |n-n1| soient de mêmes parités. Le coefficient

(r)Akqq’ , proportionnel, d’après (III,B,39), à &#x3C; m,n |Tkq|m-q’,n-r &#x3E; ne sera non nul que

s’il existe dans les développements de |m,n &#x3E; et |m-q’,n-r &#x3E; deux états |m1,n1 &#x3E; et

|m1-q,n1 &#x3E; couplés entre eux par l’opérateur atomique Tkq. Il faut pour cela que |m-m1|
et |n-n1| d’une part, |m-m1-q-q’| et |n-n1-r| d’autre part soient de mêmes parités.
Cette double condition impose alors à |q-q’| et r d’être également de même parité. On

en déduit donc finalement que (r)Akqq’ n’est différent de zéro que si |q-q’+r| est pair.

En particulier, les coefficients de la forme (r)A1q,±1 ne sont différents de zéro que

si q et r sont de parités opposées (voir § IV-C-3-b). Supposons cette condition remplie

et précisons l’ordre de grandeur de ces coefficients au voisinage d’un croisement de

niveaux 03C90 = 2p03C9 du diagramme d’énergie d’un spin 1/2 habillé par un champ de radiofré-

quence en polarisation 03C3. D’après (III,B,39), les coefficients (r)A1q,±1 sont proportion-

nels à un élément de matrice de T 1q entre deux niveaux du spin 1/2 habillé de pentes op-

posées et appartenant à deux multiplicités distantes de rw. Au point de croisement

03C90 = 2pw, et à l’ordre zéro en 03C91/03C9 , ces deux niveaux diffèrent de 2p-r photons (ce

sont par exemple les niveaux non perturbés |+,n &#x3E; et |-,n+2p-r &#x3E; reliés par une flèche

sur le diagramme ci-après . L’élément de matrice de T1q entre les niveaux "perturbés"
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apparaît donc à un ordre minimum |2p-r| , correspondant au nombre de transitions vir-

tuelles nécessaires pour ramener dans les deux niveaux une certaine proportion d’états

contenant le même nombre de photons (voir § I-D-2-b). Ainsi, finalement, le coefficient

(r)A1q,±1 , qui n’est différent de zéro que si q+r est impair, est au voisinage du croi-

sement de niveaux 03C90 = 2p03C9, une quantité d’un ordre minimum |2p-r| en 03C91/03C9 (voir

§ IV-C-3-c).

3) L’équation pilote des

a) Le terme d’évolution propre

Il s’écrit :

soit, en remplaçant H par son expression (III,B,19) et en tenant compte des relations

de commutation (III,B,21) :

ou dans la représentation d’interaction définie par (III,C,4) :
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b) Le terme de pompage

Il s’obtient en prenant la trace du produit de nn’Gkq par
le terme source (II,C,6) de l’équation pilote de l’atome habillé :

Compte tenu de la décomposition tensorielle (III,C,3) de 03BBatp, on peut mettre ce terme
sous la forme :

Afin d’évaluer l’opérateur Pn" 03C1RF ~ Iat Pn qui figure dans cette dernière expression,
nous allons calculer l’élément de matrice &#x3C; m" n"|03C1RF ~ Iat| m n &#x3E;. Compte tenu de la

décomposition (II,B,3) de 03C1RF(t), on peut écrire :

r étant très petit devant la largeur de la distribution photonique, on peut écrire

cp c*p-r ~ |cp|2 = P (p). D’autre part, on peut remplacer le produit scalaire

&#x3C; m’,p-r|m n &#x3E; par &#x3C; m’,p|m,n+r &#x3E; (invariance par translation des propriétés du dia-

gramme d’énergie), si bien que l’on met (App.IV,23) sous la forme :

La sommation sur p dans cette dernière expression porte sur un petit nombre effectif

de valeurs de p voisin de n" et n+r; on peut donc négliger la variation de P (p) dans

cette sommation et mettre en facteur P (n) ~ P (n+r) ~ P (n"). La somme sur m’ 

et p se réduit alors à une relation de fermeture qui fait apparaître le produit sca-

laire &#x3C; m"n"|m,n+r &#x3E; = 03B4mm" 03B4n",n+r . On obtient enfin:
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relation qui montre que les éléments de la matrice densité du champ de radiofréquence

sont les mêmes dans la base découplée |m,n &#x3E; que dans la base des états de l’atome

habillé.

Compte tenu de (App.IV,25) et de (III,B,36), nous pouvons donner

de l’opérateur entre accolades dans (App.IV,21) l’expression suivante :

ce qui permet de mettre le terme de pompage sous la forme :

On peut, dans cette expression, remplacer n’nk’q" par (-1)q" nn’Gk’~-q" .On applique

alors la relation d’orthogonalité des opérateurs tensoriels fictifs (équation (III,B,22))

qui remplace la trace par 03B4kk, 03B4q, -q". La sommation sur k’ et q" disparaît alors dans

(App-IV,27) qui devient :

Compte tenu des relations de conjugaison

et

Le terme de pompage s’écrit enfin :
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soit encore en représentation d’interaction et en posant n"-n’ = s :

On trouve ainsi le terme source de l’équation (III,C,5). Le calcul présenté ici est

une généralisation au cas d’une polarisation quelconque de la radiofréquence de celui

effectué par C. LANDRÉ dans sa thèse de 3e cycle (48) dans le cas d’un champ oscillant

parallèle à H0. On retrouve d’ailleurs le résultat relatif à ce cas particulier en rem-

plaçant dans (App.IV,28) (s)Ak*q’q par son expression tirée de (III,B,37).

c) Le terme d’amortissement

Nous envisageons le type d’amortissement le plus général possible

couplant éventuellement entre eux des niveaux atomiques (03B1J) et (03B1’J’) différents ou

des ordres tensoriels distincts. Nous supposerons cependant la séparation des niveaux

atomiques suffisamment grande devant les fréquences de Bohr à l’intérieur de chaque ni-

veau pour pouvoir négliger par approximation séculaire le couplage éventuel entre les

cohérences "Zeeman" à l’intérieur d’un niveau et les cohérences "haute fréquence" entre

niveaux différents. Nous nous intéresserons uniquement à l’évolution des populations

et cohérences Zeeman et nous écrirons la matrice densité atomique 03C1at sous la forme

déduite de (III,B,13) en négligeant les termes "non diagonaux" JJ’03B103B1’Tkq, :

avec

L’amortissement des différentes grandeurs tensorielles sera donné pour l’atome libre

par les équations couplées :



27

Les coefficients vérifient la relation de conjugaison complexe obtenue en

considérant l’équation conjuguée de (App.IV,30) et en utilisant (III,B,9) :

Nous supposerons que le champ de radiofréquence agit séparément sur chaque niveau (03B1J)

et nous appellerons JJ03B103B1Gkq les opérateurs tensoriels fictifs définis dans chacun de

ces niveaux. Nous nous proposons d’établir l’équation d’amortissement de ces opérateurs

correspondant à (App.IV,30). Commençons par préciser certaines notations : bien qu’ils

soient indépendants du spin J, les coefficients de couplage (r)Akqq, dépendent finale-
ment du niveau par son rapport gyromagnétique. Nous les noterons donc (r)Akqq,(03B1) et

nous écrirons :

Nous appellerons enfin Pn03B1J le projecteur sur la multiplicité n de l’atome habillé
dans le niveau (03B1J).

D’après (II,C,3), l’équation d’amortissement de la matrice densité

p 
h 

de l’atome habillé peut s’écrire :

Soit, compte tenu de (App.IV,29), (App.IV,30) et (III,B,14) :

On obtient alors :
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Compte tenu de (App.IV,26), on peut dans cette dernière expression écrire :

n’n

L’opérateur JJ 03B103B1 C
k’q"’ apparaissant dans (App.IV,34) peut être remplacé par

(-1)q"’ 03B103B1Gk’~-q"’. Si l’on reporte alors (App.IV,34) dans (App.IV,33) et si on ef-

fectue l’opération de trace, on fait apparaître les symboles de Kronecker

03B4kk’ 03B4q,-q "’ qui éliminent les sommations sur k’ et q"’ et on obtient :

Passons enfin en représentation d’interaction et appliquons les relations de conjugaison

(III,B,15), (App-IV,17) et (App.IV,31). On trouve alors sans peine en posant n"-n’ = s

Cette équation montre que, comme le terme source, le terme d’amortissement est en re-

présentation d’interaction indépendant de la différence n-n’. On peut alors introduire

la composante réduite de l’opérateur tensoriel fictif :

et écrire, pour cette composante réduite, l’équation d’amortissement indépendante de n :
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L’expression (App.IV,36) ainsi obtenue dépend cependant encore de la matrice densité ato-

mique réduite 03C1at par l’intermédiaire des coefficients 03B1’ 03B1’ Ck"q". Afin d’éliminer ces
quantités, nous allons les exprimer à leur tour en fonction des composantes tensorielles

réduites de l’atome habillé. Compte tenu de (III,C,9), on a :

Reportant (App.IV,37) dans (App-IV,36), on obtient enfin :

soit en effectuant un changement d’indices muets :

avec :

Dans le cas où la relaxation est isotrope avec une seule constante de temps 1/0393, les

équations (App.IV,38) et (App.IV,39) se simplifient considérablement. On a on effet :

Soit en posant r - s = p
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La sommation sur s et q" dans cette expression est donnée par (App.IV,19) et fait

apparaître les symboles 03B4qq’ 03B4po. On obtient finalement : 

et on retrouve que la relaxation doit, sur l’atome habillé, s’effectuer de façon iso-

trope avec la constante de temps 1/0393 :

Regroupant les équations (App.IV,20), (App.IV,28) et (App.IV,40), on obtient l’équation

pilote (III,C,8) pour les opérateurs tensoriels fictifs de l’atome habillé.

4) Transfert d’excitation entre niveaux atomiques habillés en champ statique faible

Nous nous proposons d’étudier enfin la forme particulière que pren-
nent les équations (App-IV,38) et (App.IV,39) dans le cas où les multiplicités de ni-

veaux de l’atome habillé sont bien séparées les unes des autres, c’est-à-dire lorsque
la condition

est remplie. Nous montrons, au chapitre V, que pour un champ de radiofréquence polarisé

linéairement, nous sommes dans cette situation si le champ statique est petit (03C90 &#x3C; 03C9);

si le champ de radiofréquence est tournant, il faut de plus que l’on soit dans un domai-

ne de couplage faible ( 03C91 03C9 &#x3C; 1 ). Nous supposerons ces conditions remplies. Nous suppo-

serons également ici que le processus de transfert d’excitation entre les deux niveaux

(03B1J) et (03B1’J’) est isotrope et ne couple pas entre eux des ordres tensoriels k et k’

différents. On a alors :

Compte tenu de (App-IV,42), l’équation (App.IV,39) s’écrira :
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Les coefficients de couplage R (h)kqJ03B1 possèdent ainsi une partie statique (r=s) et

k’q’J’03B1’
une partie modulée aux différentes fréquences harmoniques de 03C9. Les composantes tenso-

rielles réduites « JJ03B103B1Gkq&#x3E;&#x3E; et « J’J’03B1’03B1’Gkq’ &#x3E;&#x3E; couplées entre elles par ces coeffi-

cients ont des fréquences d’évolution propres 03C9o03B1 et 03C9o03B1, qui, compte tenu de la condi-

tion (App.IV,41), sont très petites devant 03C9. On peut donc, par approximation séculaire,

négliger la partie oscillante des coefficients de couplage et écrire :

Dans le cas d’un champ de radiofréquence polarisé linéairement le long de Oz, cette équa-

tion s’écrit, d’après (III,B,37) :

Cette expression se transforme simplement grâce à la règle de somme des fonctions de

Bessel :

avec

On obtient finalement :

De même, pour un champ de radiofréquence tournant autour de Oz (App-IV,44) devient,

d’après (III,B,38) :
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avec

Enfin, en remarquant que l’on a

et mettre (App.IV,47) sous la forme simple :

Les équations (App.IV,46) et (App.IV,48) sont appliquées au chapitre V à l’étude du

transfert de cohérence par collisions d’échange de spin entre niveaux atomiques habillés.

La signification physique de ces équations est alors discutée en détail

on peut effectuer aisément

la sommation sur r :
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A P P E N D I C E V

RAPPEL SUR LES COLLISIONS D’ECHANGE DE SPIN ENTRE ATOMES ALCALINS

Le but de cet appendice est de rappeler un certain nombre de résul-

tats concernant les collisions d’échange entre atomes alcalins différents ou identiques;
le lecteur pourra en trouver une étude approfondie dans la référence (61).

1) Collisions d’échange entre atomes alcalins différents

les projections
des spins électroniques dans les deux niveaux hyperfins F1 et F’1 de l’alcalin (1),

F2 et F’2 de l’alcalin (2) (notations du § V-B-3).

Sous l’effet des collisions d’échange de (1) avec (2), on peut

montrer que l’évolution de l’alcalin (1) s’effectue suivant les équations :

Dans (App-V,1), T12 représente le temps d’échange séparant en moyenne deux collisions

consécutives d’un atome (1) donné sur un atome (2) quelconque, 03BB1,03BB’1, 03BC1, 03BC’1 sont

des constantes dépendant du spin nucléaire I1 de l’alcalin, données par les relations :

enfin f(03C11) et f’(03C11) sont des coefficients de couplage entre les orientations des al-

calins (1) et (2) dont la valeur dépend de la matrice densité 03C11 représentant l’état

de l’alcalin (1). La présence de ces fonctions de 03C11 dans (App.V,1) fait que le système

d’équations décrivant l’échange de spin n’est pas linéaire. Cependant, si l’on suppose

que l’orientation initiale du système est faible, il est possible de linéariser les
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équations en remplaçant dans f(03C11) et f’(03C11) pi par la matrice unité normalisée

On peut montrer que l’on a alors :

Les équations (App.V,1) dans lesquelles on a effectué la substitution (App.V,3) devien-

nent linéaires :

Ce sont ces équations que nous utilisons dans le présent travail. Elles montrent clai-

rement que les collisions d’échange (1) ~ (2), non seulement couplent les orientations

des deux alcalins, mais relient également entre elles les orientations des deux niveaux

hyperfins de chaque atome.

On voit également sur (App.V,4) que l’orientation de l’alcalin (2)

se transfère de préférence vers le niveau hyperfin supérieur de l’alcalin (1); le rapport
entre les orientations transférées dans le niveau F1 et le niveau F’1 , égal à 03BB’1/03BC1 ,
est en effet toujours plus grand que l’unité (voir(App.V,2)). Dans le cas où l’alcalin

(1) est constitué par du 87Rb (I1 = 3/2), on a :

L’orientation du niveau hyperfin supérieur du 87Rb se trouve donc couplée cinq fois

plus efficacement que celle du niveau hyperfin inférieur à l’orientation de l’alcalin (2).

2) Collisions d’échange entre atomes alcalins identiques

L’évolution de l’alcalin (1) sous l’effet des collisions (1) - (1)

entre atomes de même espèce est décrite par une équation se déduisant simplement de

(App.V,4) en y remplaçant formellement l’indice (2) par l’indice (1).

On trouve :
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en appelant T11 le temps de collision (1) - (1) et en posant :

Ainsi, il ressort de (App.V,5) que sous l’effet des seules collisions (1) - (1), les

orientations des deux niveaux hyperfins évoluent de façon identique, la différence de

ces orientations étant une constante du mouvement. Nous donnons au chapitre V (§ V-C-2)

une interprétation physique de ce résultat.

3) Evolution globale des orientations atomiques sous l’effet des différents processus

de collision d’échange

L’évolution globale de l’orientation de l’alcalin (1) sous l’effet

des collisions d’échange s’obtiendra en ajoutant les équations (App.V,4) et (App-V,5) :

De même, l’évolution de l’alcalin (2) s’obtiendra en échangeant les indices 1 et 2 dans

les équations précédentes : on remplacera simplement les temps d’échange T12 et T11 par

les temps T21 et T22; les quantités 03BB1, 03BB’1, 03BC1,03BC’1, 03BD1 , 03BD’1 seront remplacées par des

coefficients 03BB2,03BB’2 , 03BC2,03BC’2 , 03BD2, 03BD’2 relatifs à l’alcalin (2) et donnés par des

relations analogues a (App.V,2) et (App.V,6), obtenues en remplaçant dans ces équations
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par

Finalement, en adoptant les notations du § V-B-3

l’évolution des orientations sur les deux alcalins sera bien donnée par le système de

quatre équations différentielles linéaires couplées (V,6,32) :

Compte tenu de (App.V,7) et des équations analogues décrivant l’évolution de l’alcalin

(2), les quantités 039303B1i03B1j sont données de façon générale par les relations :

Dans le cas particulier où l’un des deux alcalins est beaucoup plus abondant que

l’autre, certains des termes des expressions précédentes peuvent être négligés. Par

exemple, si N2 » N1, on pourra négliger 1/T11 devant 1/T12 et 1/T21 devant 1/T22 :

l’alcalin (1) évoluera principalement sous l’effet des collisions d’échange avec
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l’alcalin (2) (collisions entre atomes différents) et l’alcalin (2) sera surtout sou-

mis aux collisions d’échange (2) - (2) entre atomes identiques. On pourra en particulier

négliger les coefficients de couplage 039303B1203B11 , 039303B1203B13 , 039303B1403B11 et 039303B1403B13 décrivant l’effet

sur l’alcalin (2) du couplage avec l’alcalin (1).

4) Orientations stationnaires dans les deux niveaux hyperfins d’un atome alcalin soumis

au pompage optique et aux collisions d’échange

Supposons qu’une vapeur alcaline (1) soit soumise à un pompage opti-

que longitudinal (temps de pompage Tp) créant de l’orientation dans les deux niveaux

hyperfins et que les collisions d’échange de spin entre atomes de même espèce soient
le facteur prépondérant de relaxation atomique.

A la limite des faibles pompages (T11 &#x3C; T p), on peut considérer que
l’orientation cédée aux atomes par le faisceau de pompage se met très rapidement en

équilibre entre les deux niveaux hyperfins sous l’effet des collisions d’échange.

L’équation (App.V,5) permet alors d’écrire à chaque instant :

et on en déduit que les orientations à l’équilibre dans la vapeur atomique obéissent

à la condition :

Dans le cas du 133Cs, on a I = 7/2 , d’où, d’après (App.V,2] et (App.V,6) :

soit encore

Dans le cas de 87Rb, on trouve de même :

d’où :
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A P P E N D I C E VI

AMPLITUDE DE PROBABILITE DES TRANSITIONS HYPERFINES DU

87Rb HABILLE PAR UN CHAMP DE RADIOFREQUENCE LINEAIRE

Nous donnons dans cet appendice la valeur des amplitudes de transi-

tion t(r)m’m (03C8,e) dans les quatre cas de polarisation (03C0,03C0(S)), (03C0,03C3(S)), (03C3,03C3(S)) ét (03C3,03C0(S)
telles qu’on peut les calculer à partir des formules (VI,B,8) et (VI,B,10)

et des éléments de matrice de l’opérateur S indiqués sur les figures 31-a et b. On a

utilisé dans ces calculs les relations classiques satisfaites par les fonctions de
Bessel :

qui permettent de simplifier un certain nombre d’expressions
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Dans les tableaux 3 et 4, le symbole 03B4r,p est égal à 1 ou zéro suivant que r est pair

ou impair; le symbole 03B4r, i est égal à 1 si r est impair, à zéro si r est pair.

Quant à 03B4ro , c’est le symbole de Kronecker égal à l’unité si r vaut zéro et nul si

r ~ 0.
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On retrouve, au simple examen de ces tableaux, les règles de sélection satisfaites

par les transitions hyperfines de l’atome habillé qui correspondent à la conservation

du moment cinétique global du système "atome habillé + champ sonde" (voir chapitre VI).

Enfin, si l’on fait r = 0, les diverses fonctions de Bessel se réduisent toutes à zéro

sauf J0 qui est égale à 1. Il est facile de voir que les amplitudes de transition r ~ 0

sont toutes nulles et que les amplitudes r = 0 sont identiques à celles que l’on obtient

pour l’atome libre (valeurs indiquées sur les figures 31-a et b).
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