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= INTRODUCTION =

I - HISTORIQUE DU PDOMPAGE LASER

Le remplacement dans les expériences de pompage optique'[l] des
lampes conventionnelles par une source laser a d'abord été proposé par JAVAN [2]
en 1964. La grande densité d'énergie lumineuse émise par les lasers permet
d'étendre aux niveaux excités des satomes les expériences de pompage optique réa-
lisées sur le niveau fondamental. La technigue la‘plus simple pour obtenir la
coincidence optique entre la fréquence laser et la frégquence de la transition
atomique était d'utiliser les m&mes atomes dens 1€ laser et dans la cellule de
pompage. C'est pour cette raison que les premiéres expériences utilisent un laser
Hélium-Néon pdur pomper des atomes de néon [®] ou un laser & xénon pour pomper
des atomes de xénon [*].

Par la suite, ces expériences ont &té étendues aux molécules pour
. lesquelles le spectre trés riche a permis de trouver des coincidences accidentel-
les entre les rales d'émission des lasers ioniques (Argon ou Krypton) et les raies
de résonance de Na, [°] et I, [®]. Enfin, les récents progrés cbservés dans le do-
maine des lasers & fréquence accordable (laser & colorant) vont permetire d'étendre
les expériences de pompage laser a des niveaux atomiques ou moléculeires quelconques.
C'est ainsi gu'une excitation en deux échelons (lampe conventionnelle + laser a co-
lorant) a permis d'étﬁdier guelgques niveaux excités du césium et du rubidium [7]
et qu'a pu &tre réalisé, dans une décharge électrique, le pompoage optigue de ni-

~
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veaux excités du néon par un laser & colorant opérant en continu [].

IT - CARACTERISTIQUES DU POMPAGE LASER

L'analyse de la lumiére de fluorescence émise par des atomes excités
pompés optiquement par un faisceau laser polarisé permet un grand nombre d'études
expérimentales. Ces expériences peuvent &tre interprétées & l'aide d'un développe-
ment de perturbations de la réponse du milieu atomique en fonction des puissances
successives du champ &lectrique de 1'onde laser, ccmme 1l'ont fait B. DECGMPS [°]
et M. DUMONT ['°].

Le pompage laser permet d'abord de réaliser des expériences semblables

= z .z . 3 - z
& celles réalisées dans le pompage optique usuel : effet Hanle [ 7], résonance magné-

tique [''], croisement de niveaux de structure hyperfine ['*], etc... Ces effets



apparaiésent dans la réponse linéaire du milieu atomique - linéaire par rapport

£

4 1'intensité laser (deuxidme ordre de perturbations) - et ne mettent pas en jeu

les propriétés spécifigues de 1'onde laser. Ces propriétés apparaissent dans

d'avtres expériences utilisant soit la grande intensité du faisceau laser, soit

sa cohérence temporelle. La forte densité lumineuse de 1'onde laser permet d'in-

duire des effets non-linéaires comme la "résonance de saturation” en champ magné-

tigue nul.{

13][14

] qui apparait sur les populations des niveaux, au quatriéme

ordre dans un développement de perturbations. Par ‘ailleurs, la cohérence de
l'onde laser est responsable de l'apparition sur la fluorescence de modulations

~

aux fréquences de battements entre modes ['°1. Contrairement a cet effet qui est
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linéaire, les "résonances de saturation” en champ fort [ "}{

'], qui sont obser-

vées chaque fois que la fréguence de Larmor est égale & une des fréguences de bat-

~

tements, sont dues 3 la fois & la cohérence et & la forte intensité lumineuse.

Le calcul de la réponse atomique développé au quatriéme ordre de pertur-

bations permet d'interpréter ces effets expérimentaux et de donner laur origine

physique. Il est particulidrement bien adapté aux expériences mettant en jeu la

cohérence de l'onde laser : il expligue en particulier 1l'effet de la phase relative

des modes sur 1'amplitude des résonances de saturation et donne la positicon de ces

. 18 - . . N -
résonances [ ~]. Cependant la méthode de perturbations ne convient pas & une &tude

guantitative de la réponse non linéaire pour plusieurs raisons :

(i)

(ii)

Le guatriéme ordre de perturbations ne permet pas d'interpréter un
certain nombre de résultats obtenus & forte intensité laser, comme
1l'observaticn sur la fluorescence d'un moment hexadécapolaire induit
dans le milieu atomique PG], ou le signe de certaines résonances de

. 14 . PN
saturation [ "] . Ces effets n'apparaissent qu'au sixiéme ordre dans

un développement de perturbations : le calcul de ces ordres &levés
est trés complexe et, de plus, on peut se demander s'il a un sens
car il v a de grandes chances pour qu'a forte intensité, le série

de perturbations ne soit plus convergente.

Méme & faible intensité laser, le calcul de perturbastions ne peut

fournir les formes de raie exactes. Par exemple, il ne permet pas

d'obtenir l'expression de 1'élargissement radiatif de 1l'effet Hanle
[°] einsi que celle du déplacement radiatif de la raie de réscnance
magnétique ['']. Dans ces effets ol interférent phénom@nes lindeires
et non linéaires, toute mesure spectroscopigue nécessite une extra-

polation & intensité de laser nulle. En général, les grandeurs &
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extrapoler ne varient pas linéairement avec l'intensité d'irradia-
tion. L'extrapolation peut'alors gtre & la source d'erreurs de
mesure. Nous verrcns en particulier gue ceci explique un désaccord
_entre des mesures de DECOMPS [°] et de DUMONT [*°]. I1 est donc
préférable de connaltre 1'allure exacte des variations des gran-
deurs physigues avec 1'intensité laser.

Pour ces différentes réisons, i1 nous est apparu nécessaire de déve-

lopper une étude théorique qui ne soit fondée sur’ un développement de perturbations

et qui soit valable & des intensités laser arbitraires.

IIT - THEORIE NON-PERTURBATIVE

Pour résoudre les éguations d'évolution du systéme atomique & 1'aide
d'une méthode non-perturbative, nous devons faire guelques approximations. La prin-
- cipele consiste & assimiler le pompage optique par un faisceau laser multimode &

(%
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un pompage en raie large [ '] . Ceci est vrai lorsque le faisceau laser comporte

un grand nombre de modes proches. Dans ce cas, la largeur du trou ['%] "brole® par
un mode dans la répartition de vitesse des atomes excités -largeur qui est donnée

par l'inverse du temps de relaxation du dipdle opfique de la transition- est supé-
rieure & l'écart entre ces trous -écart proportionnel & la différence de fréguence
des modes- et donc les différents trous se recouvrent. Si de plus la largeur spec-

trale de 1l'onde laser est supérieure a la largeur Doppler de la raie atomigue, tous

les atomes interagissent avec le laser, guelle que soit leur vitesse. La réponse des

Nous supposons par ailleurs l'irradiation laser résonnante et nous utilisons

en conséquence l'approximation séeulaire ("rotating wave approximation") qui
constiste d négliger dans la réponse du milieu atomique les composantes évoluant

a des friquences optiques non résonnantes (cette approcimation revient 4 négli-
ger les contributions de l'ordre de TI'/w ou T est la largeur naturelle du niveau
excité et w la fréquence de résonance atomique). De cette fagon, nous ne prenons
en considération que les transitions optiques qui sont résonnantes ou quasi-
résonnantes et nous éliminons les transitions d plusieurs photons dans lesquelles
le systéme passe por un ou plusieurs états intermédiaires virtuels. Pour que cec
transitions apparaissent, 11l foudrait que le champ électrique de l'onde laser
sott du méme ordre de grandeur que les champs atomiques, c'est—d-dire qgue 1'élar—
gissement radiatif des niveauxr atomiques devienns comparable d leur énergic.
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atomes est indépendante de leur vitesse. Il n'y a pas de corrélation entre 1'état

interne ("orientation” atomique) et 1'état externe des atomes (répartition des

vitesses) et on peut écrire. la matrice dehsité du milieu atomique sous la forme :

- — >
p (v} = p. WM(VJ

~

ol WM[CJ ést la répartition de Maxwell des vitesses atomiques et p décrit 1'état

interne des atomes. Cet état interne est régi par un systéme d'éguations couplant
les différentes composantes de E'et valable pour dgs intensités laser arbitraires.
Dans ces équations, le laser n'apparalt que par l;intermédiaire d'un seul paramg-

tre, vy, proporticnnel & 1'intensité laser, et qui peut &tre interpréte comme la

probabilité de transitions induites par l'irradiation lumineuse.

Le systéme d'éguations décrit aussi bilen la composante continue de la
répanse du milieu atomigue gue les modulations induites aux fréguences de batta-
“ment entre modes. Nous nous sommes surtout intéréssés & la réponse en champ magné-
tique faible (champ de 1'crdre de quelques dizaines de gauss suffisant pour décrire
1'effet Hanle des niveaux excités). Dans ce cas, les modulaticns de la matrice den-
sité sont hors résonance et donc négligeables devant la composante continue. Les
équations du mouvement ont été entidrement résolues dans le cas ol le laser posséde
une polarisation linéeire o et est résonnant pour une transition atomigue b'(Jb = 1)
— a [Ja =0, 1 ou 2). On a pu déterminer ainsi les différentes ceractéristiques de

la réponse non linéaire du miliesu atomigue : élargissement radiatif de 1'effet

Hanle, résonance de saturation en champ nul sur les populations des niveaux, créa-

tion de cohérence Zeeman d'ordre éleve.

Les résultats principaux sont les suivants :

* Pour une trensition Jb = 1 - Ja = 0, 1'effet Hanle du niveau b garde
une forme Lorentzienne, indépendamment de 1l'intensité du laser. Par ailleurs, les
populations des deux niveaux a et b présentent une résonance de saturation en champ
nul ayant la méme forme que 1'effet Hanle.

* Pour une transition Jb = 1 - Ja = 1, les effets Hanle des deux niveaux
ont aussi une forme de Lorentz avec une bonne approximation, car le couplage induit

par le laser entre les alignements transversaux de a et b est en général negligeable
Par ailleurs, les résonances de saturation apparaissant sur les populations sont for
mées de deux contributions respectivement proportionnelles a l'effet Hanle de a et

a celui de b.



¢« Pour une transition Jb = 1 - Ja = 2, alors que 1l'effet Hanle du niveau

a est Lorentzien pour toutes les intensités laser accessibles, celui du niveau b

présente & forte intensité une déviation par rapport & une forme de Lorentz qui
est due au couplage de 1l'alignement de b avec 1'alignement de a (effet non-linéaire
du 4eme ordre) et avec le moment hexadécapolaire de a [(effet.du B&me ordre). Per

ailleurs, la résonance de saturation a approximativement la forme de 1'effet Hanle

de a. Sur.-la raie de fluorescence Jé 2 = Jf = 2, 1'amplitude de cette résonance

de saturation présente un comportement anormal -rénversement de saturation & forte

intensité laser- qui est 1ié & des effets non-linéaires d'ordre élevé (ordre 6

et plus).

IV - PLAN DU MEMOIRE

La premiére partie du présent mémoire reproduit deux articles consacrés

-& 1'étude théorique que nous venons de présenter. lLe premier article (I) a été

N

. - . . 117 .
publié dans la "Physical Review” [ '] sans les annexes que nous avons ajoutéss ici.

T

Le second erticle {IT) est en cours de publication.

La seconde partie présente les vérifications expérimentales effectues

sur le néon. Nous avons étudié la réponse -linéaire et non linéaire- d’'une ddcharge
de néon & diverses irradiations laser résonnantes. Nous résumons ci-aprs les divers
résultats.

Pour une transition J =1 - J = 0, les divers effets prédits par la

théorie ont &té observés sur les transitions 2s, - 2p;, (X = 1,52 ) et 3s, - 2p,

(A = 7305 A), L'élargissement radiatif de 1'effet Hanle a permis de déterminer le
taux de pompage, Y, des différentes raies laser. La largeur extrapolée & intensité
laser nulle donne le temps de relaexation de l'alignement du niveau. Dans le cas

du niveau 3s,, cette extrapolation s'aveére difficile car d'une part 1'élargissement
radiatif ne varie pas linéairement avec vy, d'autre part vy n'est pas proportionnesl

a8 1'intensité laser, & cause des variations de section du faisceesu. Nous montraons-
en particulier gue c'est une erreur d'extrapolation gui est & l'origine d'un désac-
cord entre les mesures de DECOMPS [9] et DUMONT ['°]. Par ailieurs, le temps de re-
laxation du niveau 2p, (J = 0) a été obtenu & partir de 1'amplitude de la réscnance
de saturation. Enfin nous analysons l'effet de la diffusion multipleldes raies de

résonance sur la réponse non-linéaire du milieu atomigue.



o

Les prédictions théoriques pour une transition J = 1 - J = 4 ont ét

vérifiées sur la transition 3s, - 2p, (A = 6401 A)

¥  Forme Lorentzienne des effets Hanle

# Similitude de leurs élargissements radiatifs

8 Forme de raie de la résonance de Saturationv

Les conditions de la création -en plus du dip8le optigque de la transition
d'un moment quadrupolaire optigue aux fortes intensités d'irradiation sont étudiées
& la lumiére des résultats expérimentaux.

L'étude d'une transition J-= 1 - J = 2, quil fournit les traits les plus

originaux du pompage laser, a été réalisée avec les raies A = 6328 A (3s, - 2p,)
et A = 1,15 p (2s, - 2p,). Dans le cas d'une irradiation & 6328 A, nous avons pu
mettre en évidence la création dans le niveau 2pq d’'un moment hexadécapolaire a par;
tir de la forme de raie de l'effet Hanle du niveau 3s,. Nous discutcns & ce propos
de la possibilité de mesurer le temps de relaxation hexadécapolaire du niveau 2p,
'é partir du taux d'anisotropie de la fluorescence du niveau 3s,. Par ailleurs, pour
des irradiations laser & 6328 A ou 1,15 u, nous avons observé sur la fluorescence
a 5944 A.[Zp“ + 1s.) le renversement de la résconance de saturation & forte intensité
laser. Il a été possible de mettre en évidence que, comme prédit par la theéorie,
ce renversement est accentué lorsque la durée de vie du niveau J = 1 {ici 3s, ou 232)
est plus longue, car cet effet est essentiellement lié au temps de passage de 1'atome
dans ce niveau.

Enfin, la conclusion de ce mémoire est consacrée aux différents prolon-

gements théoriques et expérimentaux de ce travail.
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NON LINEAR EFFECTS IN OPTICAL PUMPING OF ATOMS
BY A HIGH INTENSITY MULTIMODE GAS LASER

I- GENERAL THEORY

Martial pucLoy

Laboratoire de Spectroscopie Hertzienne de 1'Ecole
Normale Supérieure, AssociéAau Centre National de la Recherche

Scientifique, 75231 PARIS CEDEX 05, France

Abstract :

The optical pumping of atoms by a multimode gas laser, in presence
of a magnetic field,ts theoretically studied. The atoms are described by
their density matriz, which s expanded on an irreducible tensorial set.

The atomic relaxation.is assumed to be isotropie. In order to avoid the
usual perturbation theory, we use the so-called "Broad'Line Approximation"”
(BLA) . BLA is valid when the width of the "Bemmett hole" created by one

laser mode in the velocity distribution of thé'excited atoms is compafable
to the spacing between modes ; in these conditions, the atomic response does
not depend on the ﬁelocity and the multimode laser irradiation is equivalent
to a broad-line excitation.

For the atomic system, BLA leads to a set of coupled equations
which 18 valid at arbitrary intensities of the laser field and which depend
on this field through a unique parameter,Y . This parameter can be understood
as a laser-induced transition probability.

In this article, we analyse the nonlinear effects which can be

deduced from this theory, for any value of the angular momenta involved in
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the Zaser transition : Hanle effect broadening, alignments coupling, satu-
ration resonances on the populations are showﬁ off. The exact calculations,
valid at arbitrary laser intensities for J=I «» J=0, J=I<>dJ=I and J=I <> J=2
transitions, and the corresponding eaperimental results will be presented

in forthcoming papers.



I- INTRODUCTION

The developmené of gas lasers has opened é new field of experiments
in atomic physics. In particular, the study of fhe fluorescent light from
atomic levels optically pumped with a laser beam and submitted to a magne-
fic field, has allowed the measurement of reiaxation times, collision cross-
sections [ 1] [?],Landé g factors, [311*11%]..... Recently, these experiments
have been extended to some molecular levels [G][?].“

The theoretical interpretation of these experiments has been de-
velopped by M. DUMONT and B. DECdMPS [®] . The laser field was described
classically and its effects on the atoms were calculated by a perturbation
~development up to the second order. M. TSUKAKOSHI and K. SHIMODA [2] ex-
tended a similar treatment up to the fourth drder, taking into account the
first non linéar effects. Recently M. OUMONT [“j[s] ha; developped a theo-
retical study up to the fourth order, taking into account the atomic rele-
xation processes by means of a more sophisticated model : disorienting cocl-
lisions, velocity diffusion by collisions and by trapping of fluorescence
lines .... This ﬁheory gives & géod explaination for the behaviour of certain
non-linear effects observed on the levels poleations, particularly the -~
effect of mode locking [*]. However this theory is not well adjusted to
the study of the "Hanle effect"” shape (magnetic depoclarization of the'levels).
and it fails at high laser intensities : One must take into account the hi-
gher orders and furthermore, it is not sure that the perturbation develop-
ment is always convergent. In recent publications, [9] several authors have
studied the monomode laser operation by a method which is not based upon a
perturbation develoﬁment. They have shown that, at high intensities, the
exact solution is different from the one obtained by perturbation theory.

The aim of this paper is to study the optical pumping of atomic
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levels by a multimode gas laser through a non-perturbative method. The
eduations of motion of the atomic system, which are set up in the second
section of this article, are simplified by means of some approximations.
These approximations and their physical meaning are analysed in the third
section. Applications to a linearly polarized laser (section IV) and to a
general polarization (section V) are considered. The solution for any value
of the anguiar momenté of the levels is stuaied using a perturbation expan-
sion. In section VI, we analyse the expefimen£al Conditions which ensure the
validity of the approximations, and subsequently we discuss the limits of
the results deduced from this theory. In following papers, exact calculations
(valid at all orders in the laser field) and experimental results for small

J values (I=0, 1,2) will be presented.

IT- EQUATIONS OF MOTION

We consider a gas of atoms having two levels, b and a, of ener-

gies W_ and wa (figure 1). Every level has a Zeeman structure completely deter-

b

mined by its angular momentum J, and its Lande factor gB (B =2 or b). The

B
atoms are excited by & discharge which populates all the levels ; they are
irradieted by a lacser beam resonant for .the b-a transition and submitted to
a magnetic field. The system is studied by means 0% the intensity and the

polarization of the fluorescent light emitted from the b and a levels. The
fluorescence from level 3 can be expressed as e function of the different
compaonents of the density matrix of g , 6p. This function depends on the
polarization of the fluorescence line (see [%]['% ). As our detection set-

up does not resolve the spectral shape of the lines, we have only to deter-

mine the velocity averaged density matrix.

Bp (r,t) = J 8p {v,r,t) . dv ( I-1)
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A. Basic assumptions

Most of the starting hypotheses are the same as those of M. DUMONT
(" [3] They will be shortly recalled with the same notations as those of
ref. [* 1. The atomic system will be described by its density matrix, p. p
consists of four submatrices

b°  baf (1-2)

bp ap

p =
a

abp and bap represent the "optical coherences” between a and b. They evolve
at optical frequencies. Bp represents the sublevels populations and the
Zeeman coherence for the B level. As M. DUMONT [* ] , we describe the den-

sity matrix evolution by a Bolzmann - type equation

s 9 9 T . d d_
p—(at + oy ar]p(v,r,t)- 1[ﬂTv,r;t).p(v,r,tJ] A(v]+[a?p(v,r.t]]relaxﬁ dt;iv,r,t)]tr.

(I-3)
v and r are respectively the projections of the velocity and of the position
of the atom on the laser axis [!!].

- # is the atomic hamiltonian

- A represents the excitation of the atoms by the discharge
represents the couplings by spontaneous emission from b to a. (2]
g . .
P

_[_E_]
dt Jtr,
"1 gt Mrelax.

1°) The density matrix p

contains all the relaxation processes

Due to the symmetry of the various interactions, it is more conve-

nient to develop the density matrix on a set of irreducible tensors (314

k (k)
2 2 = » Kl . I“
ogPvoTst) qu agPq (VT - 6T (1-4)
with ' .
K (k)*
=T e AT -
aqu r (p aB' q ) {I-5)

2°) The excitation matrix A (v)

The discharge is assumed to be isotropic and homogeneous ; it
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introduces only a global populstion in the atomic levels. The velocity dis-
tribution is assumed to be Maxwellian, independently of the internal state

(0} (o)

Alv) = WM[V) [ Aa. aT0 + Ab. bT0 ]
(I-8)
Wy (v) = (w/T )", exp (-v3/u? )
u is the mean quadratic velocity.
3°) The Hamiltonian ¥
I consists of three parts
H = ﬂb + ﬁ; + R(r,t) (I-7)
ﬂo is fhe free atom Hamiltonian
(o)
o= ) W, VZJ, 1 T (I-8)
0
- B=a,b 8 8 Bo
@%Ais the Zeeman Hamiltonian,
L, (3r11(23,+1) |12
= B "B B8 (1) _
i, ) we - gTo (1-9)

3

The quantizetion axis is assumed to be parallel to the magnetic field H.

wg = -(gB. Mg H}is the B Zeeman splitting ( uy = Bonr magneton)

R{r,t) is the Hamiltonian of interaction with the }aser beam.

(I-10)
-q :

> > o] -
R(r,t) = - P.E (r,t) = - ] (-)7P_.E
q
: q
-> >
P is the electric dipole operator end E is the laser electric field. Pq and
Eq are the standard components of 3 and E :

P = — T + (-)7a b T

p
ab (1) J -J (1) (I-11)
g /3 ab q ba g

{The reduced matrix element P_b is made real by means of a ccnvenient choice
Q

of the relative phase of states & and b)



The laser consists of several modes

N L i . i
E(r,t) = ) F§“ Rt T g Gilet - k) } (1-12)
H > '
We assume the modes to have the same polaerization, e [lﬂ

S [ IS T (1-13)

-85 + 8, % ' (I-14)
with

N B i
& = ) &t , gilyt -k (I-15)
u=1l

|8u| and ¢u are the amplitude and phase of the U mode. N is the number of

modes.
Lastly, we assume the laser beam to be a travelling wave : ku is always po-

sitive. We shall consider the stahding wave case in appendix A.

4°) The relaxation processes

They have been analysed by M. DUMONT in a detailed manner . [“]
Following him, we assume the relaxation to be isotropic [!%] and we use the
"strong collision” model [16] for velocity changes due to collisions or

trapping of fluorescence lines (no speed memory).

d k o K , —k )
ot qutv’r'tnrel. T B(K]. qu(v,gt]+Y 8(k].wM(v). qu(r.t] (1-16)

(
where gﬁis defined by I-1 and WM(V) by I-6. F'B(k) is the k-tensor relaxa-
tion rate due either to the destruction of the tensorial quantity or to the
velocity change of the atom. Y'B(k) is the restoration rate from any other
velocity. The relaxation rates of the velocity averaged density matrix, Bﬁ',
are given by

= -y -
TB(k] FB[K] Yﬁk] (I-171
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In equation 1-16, any coupling between differént positions is ignored. This
épproxiﬁation is valid if the trapping of the fluorescence lines is either
inexistent or complete, 1.e. if the mean free path of a fluorescence photon
is either large or small compared to the laser beam diameter. If the mean
free path is of the order of the beam diameter, the coupling between distant
ﬁositions capnot be ignored [17]. This case will be considered in the forth-
coming paper.

For tﬁe optical coherence, we shall neglect the velocity changes

d L Kk ' o

( abp;(v,r,tJL
Indéed. on the one hand, the velocity changes due to fluorescence trapping

do not restore opfical coherence ; on the other hand, P. BERMAN and W.E. LAMB
[ 18] have shown that there is no velocity-changing collision for the opti-
cal coherence if the scattering potentials are different in the a and b levels
{ @ highly likely situation ) : in this case, it is not possible to define

a classical trajectory for abp , because the velocity changes are different

in the a and b states.

Fab(kJ possiEly has an imaginary part which corresponds to a
frequency shift of the optical transition. In general, this shift is much
smaller than the collision broadening [19][2°]énd we shall neglect it. These
two last assumptions are not‘very important for the velocity averaged densi-
ty matrix in levels a and b : the existence of abp velocity changes or of

‘a collision-induced frequency shift would have little weight on the final

results.

5°) The transfer by spontaneous emission

The transfer by sponteneous emission from b to 2 has the spherical

symmetry. It is expressed by means of a 6J coefficient [ !?]
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J o+ I +k+l kJy J
a b .

- K- -
—O(b,a,k)pr (-) yba.(23b+1) { © Pq (I-19)

1 J q

&1
it aiq tr

Yoa is the b*a transition probability.

B. Density matrix equations

With the help of the previous assumptions, we can write I-3 as a
set of equafion; coupling the p tensorial components. We usé the well-known
rotating wéve approximation : in ap and bp-,vthe optical frequencies compo-
nents are neglectéd, and, in abp , only the optical frequencies componénts
are kept.

After some algebra, the following equations are obtained :

oK __ o ’ Koo =K
bg = [1ng+T a(K)].apQ Y a(K].WM(v].apQ

k
a + G(b,a,K).pr

_ykek! q.k'k K, (k¥k'+Q 4 oK k' )
+ iPab '2' (-} . abGQ’Q -[ e_q.&.apr,+( ) .eq :8. abp-Q' ] (I-20a)
K'Q'q .
K _ . , k , ) Kk
oPp = - [104, T 00T g e v () W) By
X g.k'k k' SN S R k' e
N A N G R A - g & gpPge ] (1-200)
KQ'g
. w + N
-K'_ s a wb ' ’ k'
aprl_ [1( > Q w]+Tab(k ]} . apr'
w_ -w " J_(J_+1)-3 (3 _+1)
) a b a"a b' b k' , k' -1 , k'+1
i 2 * {d Kl(kl+1] 'abpm'+a(K )'abpo, +a[k +lJ-Aapr,
A &* * . q’ klku ] K" _ k' "’K" q' Klk" K"
+1Pab " 2” , e_qv baGQrQu prvv+[ ] . abGQ’Q" . apOu
K"Q"q
n.wM(v)

*
ab ' Q' ' k'l * /—3— [I‘ZUC) -
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where m=wb - wa is the atomic frequency and where two geometrical factors

are defined by means of the 3J and 6J coefficients

' ' k.' 1 K k' 1 k
qG;,k ()Yt B oD . | } (1-21]
o Q" g -Q JB JB Ja

[[Ja+Jb+1]2 _k-?. ][K'Z _[Ja_JbJZ]A[k,Z _0.2] 1/2 .
alk') = —— . - — (I-22)
4k'% - 1

Let us point out that, in equations I-20, p represents the laser-induced
modifications of the density matrix. To obtain the total density matrix, we
must add the discharge-induced a and b populations when the laser is off ,

Aa /Fa (0). Indeed, the total density matrix is :

b (o)
"o ba®

Ay ()
(0) "a o
a

. WM(VJ

0P | P tT

a .WM(VJ

That is the reason why the discharge term AB does not appear in equations
"I-20 a-b. But, in equetion I-20c, there is a source-term proportiocnal to

the laser-off populations inversion

A A
n o= b - a (1-24)

rb(OJ/ 2] +1 T (0) y2] +1
b a a

In I-20c, the different tensorial orders are coupled when wa and wb are
different (anomalous Zeeman effect). This coupling disappears either if the
Lande factors ere equal or if the laser transition is a J=1 —J=0 transition.

We shall neglect this coupling in the following. The validity of this epproxi-

mation will be considered later on.
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To solve equations I-20, M. DUMONT { “1 - (as other authors[ 2])

has used an iteration procedure : at first 6rder in the electric field, opticeal

{
a
term in equation I-20c. This optical coherence is put into eguations I-20a,b

coherence {represented by é)pk' ] appears which is due to the "n" source-
¥

and causes tensorisl quantities to appear in levels a and b at the second

order. These quantities have the following form :[21]
2 2 ' * i - - -
( éOB[V.r.t)= 2 ( ]Bp; (v,v,u}. 8\) .&u. ell [w\) w}Pt (k\) KU)I‘] (I-25)

H-V

These solutions are modulated at all beat frequencies,wv-wu. If we neglect
9

small frequency shifts, the modes frequencies are equidistant

bw = c. Ak =T | (1-26)
where ¢ is the light velority and L is the cavity length.

We can write I-25 following the general form :

ip [ Aw.t - Ak.r]

k _ Kk -
BpQ (v,r,t) = Z BDQ[v.p]- e (I-27}

p
where p is an integer. It is eaéy to show that the higher order terms will
appear ih the same way. I-27 will be taken as a starting equation to find

the'stationary solution of I-20 by a method without iteration.

C.stationary operation

The Fourier expansion (I-27) is put into I-20c :

oK' , k' TP o il (w +p' Aw)t-(k_+p’ AK)T)
apr'- [1(w-Q wZ] I‘ab(k ) ]abp0’+lpab Uzp' 8 'abCQ'(V’p ).e H H
(I-28)
Wt Wy
with W, = ———— (I-29)
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and N, (V) :
bCQ,[V ,p')= eQ —-j;::—— . 6 . 6 +

* ] q' K'K" L K" , _ K'+K"‘ GK k" ; ]]
+ k”%"q' et [;a GQ'Q" ; bpg,,(\i,p ¥+ (=) :,. b5 0" *a 0"(V P

(I-30)
The steticnery solution is immediately obtained :
8”*.abcg.[v,p'l-el[(wu+p Awlt -(ku+p Ak)r]

k', :
ab’g’ "l'Pab'u g, A (I-81)
Fab[k ]+1[mu +p' Aw-w+Q wz~[ku+p AK)v]

In multiplying I-31 by & (to obtain the source-term of I-20), the following

expression appears

. _ &ﬂfavabcg'[v,p,].ell(wu-wv+p Awlt -(ku-kv+p Ak)r ]
o, =1P S S — : ' (I-32)
“ab' ab WV’ Fab(K )+1[wu +p’Aw-w +Q w, (ku+p Ak)v ]
Or, in ancther wey,
Kk ., -1 s.K' i[p'+s) [Aw.t - Ak.r]
&. - , }
apPgr 1P p) sip’ o Sgr (v w,) . CQ,(V ') (I-33)
where (with the approximation ku + p'Ak v K [2%2])
p2 g M gH"s
? “ovaa) = ] Pabtk’) +.'w Py TR (I-34)
Q ab l[ u P z J

ghs is the field amplitude corresponding to the fréquency wv = wu- s Aw. The
sum on 4 1s from s+l to N, if s is positive, or from 1 to N+s, if s is ne-
gative.
[Fab(k’]+i(wu+p'Aw - w+Q'wZ -kv) ]_l is the atomic cress section
associated to the absorprion or stimulaeted emission of a photon. Subsequently ,

;ﬁk, caen be understood as the probability that a p'Aw—modulated atomic quantit§
9
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so interacts with a laser photon as to become modulated at freguency {p’'+sl}Aw.

%SK,'characterizes the linear response of atoms to the laser irradiation.
qQ

Finally, we. bring equation I-33 and its complexe conjugate in
I-20, and, with the help of the Fourier expansion I-27, we cobtain the fol-
lowing relations between the Fourier coefficients, for the stationary ope-
:ration :

. Y . K N . — k
(T a(k)+1(Qwa pAw)] . apQ[V'p)-Ya(k]fwM(V)'apQ(p) O(b,a,k).bpmtv,p)

k+k' qg.k'k sk’ k'
- o)) vn s lel oo TS0, (vow,)e T, (v,p-s)
k'Q'gs b Q'Q q [p s) Q pA ab~Q

]

k+k'+Q+1 & . s.k* S 3
e abC_Ql

+(-) et . s v wx . (v,-p-s)'] (I-35a)
q {-p-s)™-Q' 4 ’

ke k o, -k
[Pb(k] 1(wa+pAw)] . bpQ(v.pJ =y b[k) . wM(v] * bPg (p)

g.k'k : s k' K’
- ) Bron Ll e« . 3S0, (viw,)e _,Tn, (v,p-s)
K'Q'gs ba Q'@ q (p-s)™Q Z°" ab>Q °

ktk'+Q+1 * sk’ * 'k;
+(- . . ) . s P~ -
(-] eq,(_p_s]§g, (vow, . T gi(vamp sT*] (I-35b)
The Doppler effect at fregquency pAw has been neglected [22] . s is an integer

defined by wu- wv=s Aw. If the laser has N modes, the sum on s is from -N+1
to N-1.

Up to now, we have not done any hypotheses on the number of modes,
N, the Doppler width, Av=Ku , the relative importance of the mode splitting,
AMw , and of the various relaxation retes, Fab[K'J and T B(k). The application
renge of I-35 is very large : the leser is either monomode or multimode, the
transition may be visible or infrared, the pressure range is not limited, and

we can consider atomic or molecular transitions.
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III —~ BROAD-LINE APPROXIMATION

s.Kk
)
pl 0'

(see I-34). We shall do some approximations that we shall call " BROAD-LINE

In this section, our purpose is to simplify the expression of

APPROXIMATION" (BLA). The validity of these approximations will be examined
in a detailed manner, in the last section. We shall see that they are fairly
well fulfilled for the visible or near infrared transitions of neutral atoms,
in the usual pressure range (1-5 torrs).

We assume the laser to be phase-locked (the free running modes
case will be considered in paragraph C). All the modes have the same phase ¢
that we shall take equal to zero : gH is real aﬁd positive.

A. Broad Line approximation

1°) Approximate expression for S by means of an integral

The optical coherence relaxation rate is assumed to be greater than
the mode splitting and the laser oscillates on a great number of modes.

Tplk') s o

(I-36)
N > 1 (1-37)

v ; . Htl _ U u
We also assume that & is a slowly varying function of u : ( & &")/ &7« 1.
In this case, the right-hand side of 1.34 is slowly varying with u and S

can be written as an integral

N/2

P2 Y-Sl -
o’ ,Tv w, }= 8 — u
Q Fab (k')+i(® —(u+[mu+p'JAw + 0w, -Kv}
-N/2 +s

where s is assumed to be positive.
—_. — -1 —
w is the laser mean frequency , w = N z wu , and xu is equal to (wu -w)/Aw.

H
For negative s, the integral limits are -N/2 and s+N/2.

2°) Eliminetion of the dependence on the megnetic field and on the

modulation order,

In general, the experimental values of the magnetic field are weak
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enough to verify the following condition.

N"Bw  >>w (I-39a)
Due to the resonant factor of the left-hand side of I-35, in weak field, the
modulations at the p Aw frequency are off-resonance for large p values and

.we assume N Aw> p'Aw , sldw (I-3%)

As & is slowly varying with p , I-38 is replaced by
' ' eHy2
SSKI ) I+N/2 (Pab &%) dxu

» ’ (1'40)
PP Q

N2 Tk (W owa bu Ry ]

3°) Elimination of the velocity dependence

The laser width is assumed to be much greater then the Doppler
width N A w >> Av = Ru (I-41)

The previous equation becomes ;
vz ce &M%
s k' @ H '
p'SQ' = y-1 86 = _ - (I-42)
“N/2 Pab(k ) o+if w-wﬁrqu ] :

If the laser is centered on the atomic frequency (W = w) and if the modes

nearly have the same intensity,

(&4 )2 82 - ——%— (I-43a)
with 1= ) | &!? . : (I-43b)
u
We obtain : 2
Pab - 1 -1 N A w
§ =0 and 'Y=2 _TA—U)— tan ( 2T TS ) (I-44)
ab
It
N Aw >>T  (K') (I-45)
ab
2
= __Eﬂg_i__ (I-46)
Y N Aw
Y 1is independent of the relaxation rate, Fab[k'].
On the other hand, if N Aw <<I‘ab (k) (I-47)
2
= _EEE_E___ (I-48)
Y T (k') .
ab .

The condition I-45 is much more likely than I-47.
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B. Equations of motion in the Broad-Line approximation

We assume . SSk (v.wzJ to be equal to Y. Y is a laser-induced

p' Q'
transition probability which is independent of the magnetic field and the
atomic velocity. Subsequently, the solution of 1-35 has obviously the fol-
lowing from :
gPp(VoP) = gPO(PY. Wy (V) (1-49)
The internal and external variables are independent. The equations of motion

become [ 23]

: Ko _k
[ Fa(K)+1(Qwa p Aw) ]. apq(p] = O(b,a,k]). pr(p]

k+k' k'K -k’ k+k'«f) +1 — k'%
_Y k'z (-) 9 [8 CQ' (D'S)“‘[“] *0 ,)ez.abc_a,('p"S]] (I-50a)

Q'gs ab’ Q'@ " -g° ab

, -k
[I!'D(k) + 1(0% + phw) 1 . pr (p) =

q.k'k =K', . (- k+k'+Q+1 « — k'* . )
- Y K'Q'QS baGQ'Q”‘ [e-q ‘ abCQ'(p 5) [ ) . eq' abC_Q- ( P S]] (I SDD)
where .
—k' ) = w .Jl 6 6 .
abCQ'(p ) eX, e K1 o'
« q» kK'k" _k” - k'*Kf' qv K'K"‘ _k" ’ .
+ k" Qz"q’ _e‘_ql '[ baGQ,Qn . pr” [p ) ( J .abG Q'Q", aQQ,, (p ) (I bl]

In these equations, the relaxation rates are the velocity averaged ones, T_(k) (see

B

I-17). Introducing the following notations, [ 2%

qql kk" . q K'k _qn K'k" en
s foar = L a0 o g0 (el

qquKkn - _‘K'+K"+l qu'K _q! k'K" :53
8o Mg k,%, (-3 * 8alg'g * oglyrgr (1-53)
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We finally obtain [ 2°]

. -k i K (3 2 1k
[ T (k) +1(Qu_+pbw)] . Bo(p) = Blb,a,k) .  Po(p)+(-) Y . 7 e .o .9

e, \
/3 qq -g q' abqg'Q
+ 2 _ K+K" qu kkll k" _
Y kZQ" (-) SCI e‘;, . abHQQ" © Pgr (p-s)
aq's
. K";'k" * K"‘k"*‘Q*Q" " qqn kK" _k
- - . * - . . H n"’ u[ -
Y kZQ" (-] [ e_q eq, + ( ]. e_q, eq] - Hag apQ D
qg's
(I-54a)
. -k 2nY g.lk
[T (K)+i(Qw +p Aw )]. Pnlp) = - —=——. ) e ., . TG,
b b b™@ /3 g’ q q ba q'Q

* ml KK” _Kk” )
"2 KZQ.. ®q" g’ " bagy" ° aPgr (P7S)
qg9's
k+k"+Q+Q" galkk” k"
—Y nOn f} [e—q.e*'+(—] - B 'e* ]' bHQQ" . bpguo(p"S]
k"Q"qq's

-q’ g

{I-54b)

This system of equations couples the density matrix components inside levels a and b.
The terms that are due to the evolution of the atoms in the magnetic field and
to the relaxation, have been placed in the left-hand side of these equations. The
right-hand side gets together the contributions of the spontaneous emission and df
the interaction with the leser field. Let us analyse these last contributions.

1) The 55 term represents the effect of the laser on the atoms in

the lower level : this is the effect of a photon absorption. As it can be seen
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in I-54, the angular part of the ebsorption process is decoupled from the absorp-
tion probability, y. This property.is also obtained in the optical pumping with
an ordinary light source. [ 2°] The analogy between the two situations is stu-
died in section III-D and in appendix C. The angular coefficients could be ob-
tained from considerations on the conservation of‘the total angular momentum of
the system atom + laser photon, during'the absorption process. The photon, in

a giyen spin state, is abscrbed.by an atom in level a , having a given angular
momentum, and brings this atom into the upper level. This transition of an atom
from level a to level b changes the global angulaf properties of the atomic gas
in the lower level (due to the fact that the removed atom carries a certain orien-
tation) and in the uppe} level. This explains the presence of a_#erm with E% in
I-54a and I-54b.

2) Likewise, the bB'term represents the effect of the laser on the
atoms in the upper level : this is the effect of stimulated emission. This pro-
cess and the absorption one are symmetrical. In ordinary opticel pumping, such
a process was.not taken into account. Let us point out that absorption and stimu-
lated emission do not interfere and appear in an uncorrelated way. Contrary to
the coupling by spontaneous emission which {s isofrppic (term with © in I-54a),
the coupling by stimulated emission is eanisotropic, because of the laser polari-
zation.

3) The term with n is the source-term at the second order in the
electric field : it represents the effect of both the absbrption and the stimu-

lated emission on the laser-off populations inversion, n.

C. Free running modss

With the help of I-13, I-34 can be written

2 .M Jums o -ilg - ¢ )
S Kl Pab' Il'.z l vl\.;_ I- = U U s
oSpr (Vewy) = ) . . (I-55)
b Fab {k") +1(wu+p Aw -w+ @ wZ:Kv]
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When the modes are free running, the phase ¢U is a random function of u

1/ s=0

For zero s, ¢U - ¢U'S =0 and the free-running modes case is equi-
valent to the phase-locked one. What has been said in section III-A is still
.valid.

2/ s+#0_

E?S;: ;s the sum of terms such as F(u].eiwu » where f(p) is slowly
varying with U and wu a random function of ﬂ .S cannot'be expressed as an inteJI
gfal anymore. In the BLA conditions (Fab >Aw]f the various terms of I-55 vanish
by interference and S (s#0)<< S(s=0)
We finnaly get -

ps';s;: (vowy) = y. & g | (1758
where Y is defined in section III-A.

The exact validity of I-56 is analysed in a more detailed manner in

ref. [27] As long as the discharge excitation does not create moduletion, the
density matrix modulations at the pAw frequencies disappear, due to I-56 : the

equations I-54 are still valid, provided that p=s=0. Subsequently, in the

free running modes case, the condition I-39b is verified very well.

D. Physical meaning of the broad-1line approximation.

Relation I-49 means that internal and external variables are se-
parated : the atomic'response to the laser irradiation does not depend on the
velocity. This can be interpreted in the following way.

Let us consider the velocity distributioﬁ of one of the laser levels
(Figure2). Almode U interacts with the atoms having such a velocity that the mode
frequency shifted by Doppler effect is equal to the atomic frequency, up to the
natural width of the atomic trensition : wu -k v=w. Subsequently each laser mode

u
creates a hole in the velocity'distribution (the well-known "BENNETT hole" [28] ).
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The hole width is proporticnal to twice the qptical coherence relaxation rate,
’Pab , and their distance is proportional to the mode splitting.,Aw . If Pab>Aw .
the holes are overlapping and the hole structure of the atomic response
disappears. If, in addition, the modes cover all the velocity distribution

(N Aw > Ku), the atomic response does not depend on the velocity : we get

the relation I-48.

In the previous discussion, we have shown that the hole structure
Adisappears if Pag >Aw . For the atoms, everything happens as if the mode
structure of the laser line were vanishing, and the laser line becomes equi-
valent‘to an ordinary light source of width NAw‘ . Subseqguently, an analogy
appears between thé laser pumping and the optical pumping by an ordinary
light source described by BARRAT and COHEN-TANNOUDJI [2°] . As, in en ordi-
nary source, fhe reiative phase of the various field components are random,
this analogy will be complete in the case when the laser modes are free run-
ning. This point, which is studied in a more detailed>manner in appendix C,
had previously been analysed by M. DUMONT. [ % ]

As shown in appendix C, this analogy leads to considering Y‘and
8 (equation I-42) respectively as the probability of real and virtual laser-
induced transitions.It also .leads to a physical inéerpretation of conditions
I-39, I-41 and I-45.

As in the case of an ordinary source, we can assoclate to the free-
running multimpde laser field a correlation time of about TL v 27 (NAw )‘1 .

In the same way as in usual pumping, this correlation time determines the decay
time of the transient phenomena eppearing in the a and b lévels after an interac-

ticn between an atom and a laser photon [“®] . This means that the absorp-

ticn or the stimulated emission, seen from the laser levels, lasts g time

of the order of T .
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This property is also valid for a phase-locked laser, in the BLA
approximation. It is no longer possible to aésociate the atom-photon interac-
tion transient time to the correlation time of the laser field, because
the latter is infinité. But we can use another simple physical argument.

Let us analyse the time behaviour of the laser electric field. At

0

&ftl = e

position r, , the field is given by (see I-15)

-iwlt-t,) ) g¥ e-iuAQ (t-t,) (1-57)

U
where r, =c‘%, W is the laser mean frequency and | varies between -N/2 and

N/2 by integer values. &" is real and positive for a phase-locked laser. For t = t,
all the modes are in phase and the field amplitude 1s maximum. For t - t % 2m/NAw
every phaSe has increased differently and there is a destructive interference.
The fiéld amplitude wvanishes. For t—t0 =2m/0Aw, all the modes get the same
phase again and the amplitude:is maximum. The laser field is modulated in
short periodic pulses of width of the order of TL and of period 2n/Aw (see
figure 3).
Two casés are possible :

1°) T p << bw

The optical dipole created by a pulse has a lifetime long enough
to wait for fhe next pulse. Then a second interaction with the laser field may
occur and the atom will undergo a transition between levels a and b : a time-
delayed photon abscrption may appear [ %9

2°) Fab > Mw

The‘latter process is no longer possible because the optical dipole
vanishes before the transit of the second pulse ( For Fab = Aw, the dipole
is already reduced by a factor e_znjy 2.10~3]. The two successive interactions

with the electric field must be realized during the transit time of one pulse.

As it is in the free running case, the photon absorption time is of the order
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of T,. The difference between the two operations comes from the time-modulations
of the phase-locked laser intensity which involve the modulations of the
atomic quantities.

Intfoducing'the characteristic interaction time, T, , we can write

L
I-38 q-b as wz
5 . TL'<< 1 (I-58a)
one plw 3 oy (I-58b)
2m L .

I-58a means that the opticel coherence does not precess under the effect of
the magnetic field during the interaction time. Since the magnetic field has
not enough time to operate, the transition probability Y does not depend on

H. From this, we can obtein the condition which allows us to neglect the
apr'

coupling between the various in I-20c. The ( wa - wb] factor means

that this coupling is induced by the magnetic field, due to the anomalous

Zeeman effect. If wa _ wb 6, - w,
———— . = —_— e &< -
> TL N2 o 1 ' (I-58)

the magnetic field has not enough time to induce this coupling during the
characteristic interaction time and it can be neglected. A more detailed
calculation is presented in appendix D.

Similerly, I-58b means that, auring fhe absorption time, the density

matrix does not evolve at the modulations frequencies : Y is independent of

Ku

—_— &
o T 1l or

these modulations. Condition I-4]1 is equivalent to L

else u.TL << A . During the absorpticn time, the atom travels across a dis-

tance much smeller than the laser wavelength. The Doppler shift of the opti-
cal dipole does not appear and Y does not depend on the velocity.

Lastly I-45 can be written T <l. Thus y 1is not sensiti-

. <
ab TL
ve to the optical dipole decay and appears as the prcduct of the interaction

-1
strength, P; I, by the interaction time (NAw ) . But in the contrary case

b

-1
( Tab <<TLJ the optical coherence lifetime is much smaller than the pulse
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-1

duration : now rab is the photon-atom interaction time. This explains

. ) . , _
the shape of I-48 : Pab I.(Fab]

IV- LINEAR POLARIZATION

In the following, we shall analyse equations I-54 in the more

compact form (B =a or b)

‘[PB(K] + i(QwB +p Aw ) ] Bp (p) = 5B,a' © (b,a,k). bﬁg(p]

n-Y k+ ) kk" -k" _ kk" -}"l _
Ca s Y L Tealonr g P T ghogr - PPl
(I-60)
with
- - * q-.lk )
ng 2 Z e_q . eq, . ban Q (I-81)
LKk | ——
= * -
ba QQ" 2 z' e_q * eq' * baHQQ" [I 82]
aq
kk". k+k’l+0+0" qq' Kk"
h = . e¥, o+ (- . . . -
A - Th TR & oHog" (1-63)

and similar expressions for the a level.

: ->
When the laser is linearly polarized, the polarization vector e is

real and e = [_]q L e* (I-64)
q -q
Thus 1
: =0 - -
88g (I-65)
and
heE" g for odd (k-k") (1-86)
Bo QR

I-65 means that, up to the second order in the electric field, the laser

creates population, k=0, and elignment, k=2 (no orientation, k=1). This
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is a well-known result in optical pumping.0n the other hand, I-66 means
that a coupling only appears between such tensorial quantities as k-k"=0 or

* 2. At all orders in the field, the laser only creates even tensorial

orders.

A. m polarization

-When the polarization vector is parallel to the magnetic field,
. U
e, =1 and e+1=0. The selection rules of the 3J coefficients prescribe Q=Q;O

in I-54. The gquations of motion do not depend on the magnetic field anymore

[30] . When the modes are free running, there are no modulations and one

obtains
—k_ ' _k, _2ny O.lk __ v .00 kk"  _k"_ 00 kk" _K"
T k). Op= Olb,a,k). Oy* " ab°00 +21k2“[ ab’00 * v% T aoo * oo
_k __ _2ny 0.1k y 00 kk" _Kk" _ 00 kk" K"
Typtkd. o = “baPoo " 2Y [, lbaoo * &% tog % ]
V3 k
where éﬁ'is the density matrix for the 1w polarizetion. In the phase-locked
cese, the equations I-67 are still valid if
I', (k] < < Aw
B i
The density matrix modulations contain the non-resonant factor ( T, (k)+ ipAw)

B

and are negligible.
Due to the selection rules of the 3J coefficients, the tensorial
order of the optical coherences must be odd [31] . Subsequently the H coef-

ficients are de%ined by

0a, kk"” O .k'k 0. k'k"
S 6 . G
Bo. GG k' odd Bo. 00 aB 00
and
00, kk" 0. k'k O_k'k"
Hoo o= ) Gh + .G
g 00 k' odd Ba QO R "00

An interesting case corresponds to the transiticns verifying

Ja + Jb < 2

They are the J=0«-J=1, J=le=J=1 and J=1/2+=J=3/2 transitions.

(I-67a)

(I-67b)

(I-88)

(I-869)

(I-70)

(I-71)



Due to the selection rules (k'$.3a+3b], k' must be equal to one and the H

coefficients factorize. The T coefficients (equation I-51) can be

ab
reintroduced in I-67
—k 1 [ 0.1k O(b,a,k) 0.1k )
I‘a(kJ. a%° 2Y abco.{ 26800 Y . baGOD} ( I-72a)
-k _ -1 0.1k )
L A 2 A S chuok ( I-72b)
It is easy to show that .
( Oslk\ 2 ( 051k 2 Oglk  Og1k
-51 20 Hreay ] ba 00 L \a00) _ oy 8b00 ba'00
ab’0 /3 k\_ rb(k] ra(k) : pa[k). T (k)

All the density matrix components show the same variations with
the laser intensity and their ratios are constant [ 32]

This last result can be interpreted by simple physical conside-
rations. On the figure 4, the different laser transitions have been repre-
sented. It is essentiai‘to notice that, in every‘case, all the allowed
transitions have the samE»probabilify. Due to this fact and to the spherical
symmetry of the relaxation, the Zeeman sublevels of a laser level, which

are connected by these transitions, undergo identical populations modifica-
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tions. This characteristic is valid at all orders ip the laser electric field.

The other sublevels may be pdpulated by the depolarizing relaxation processes.

Subsequently, at eQery order in the electric field, the proportion between
the laser-induced modifications of the sublevels populations is constant :
their ratio is independent of the laser intensity.

From equations I-B67, we can obtain the atomic density matrix
for any linear polarization, at zero magnetic field. This can be done
by performing on the density matrix components, the rotation which brings

the Oz axis on the selected polarization axis[ 31] . Particularly, for the

(I-73)
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polarization along the Oy axis,

—k (k) —k k/2 [“‘*Q” [k-DJ!] Y :
BpQ(H—DJ *Rog (M 72,m/2,0) gTq =(-) P T 60 o {1-74)
2 (2 I ) :
2 .
(k) . .
k and Q are even. RQQ' are the rotation matrix componentsf?5] . For the

transitions verifying Ja + Jbs 2; the ratios between the density matrix com-
ponents are constant. This is the reason why the anisotropy rate of the

iaser-induoed fluorescence variations does not depend on the laser intensity
(For experimental verifications, see reference _ {1a) figure 4 and referen-

ce[!% , figures 7 and 14).

B. 0 polarization

If the polarization axis is perpendicular to 0z, e, =0. Thus,

0
we easily show that Q must be even. When the field is equal to:zero, by carrying
out a rotation which brings the polarization direction on 0z, we reduce the

problem to the previous one.

In the other cases, we must consider the equations I-60. For a

laser polarization along the Oy axis, e, ; = - -, e, =0 and subsequently
- V2
Kk" qql kk" .
h = , Q= b I-75
8a"og" 'z 8o Hog (B ,a & or ]» ( )
g'#0
g #0

For each particular transition, the equations I-60 are entirely solvable. In
practice, for high J values, the calculations bécome too complicated. The
equations of motion have been solved at all orders in the field by an analytic
calculation for J=1 - J=0 [17] and J=1 - J=1 [“5] transitions, and by a
computer calculation for a J=1 - J=2 [33] transition. The exact solutions and
the experimental verifications will be presented in forthcoming papers. In

the following, we study the behaviocur of the solution for any 1 value, by means
of a fourth order perturbation expensicn which is only valid et weak laeser
intensities. The results will be compared with previous calculations.

1°) Non lirear effects in weak magnetic field

We maintain condition I-68 :I‘B(k) <<Aw. Therefore, in weak field
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(wB Y I‘B[k)), due to the non resonant factor [F B[K) + i(QwB + pAw J] -
the density matrix modulations are negligible and we set p=s=0 ih I-60.
Moreover when the modes are free running, condition I-B8 is not necessary.

To the second order in the electric field (i.e, first order in
Y )} the laser irradiation induces & poﬁulation modification ( pg ) and

creates a longitudinal ( p§ ) and transverse aligrment ( p? ). At
*2

higher ordérs, first a coupling between these quantities appears and
_seéondly, for high J levels (J 22), the laser creates high order multipole

homents (k 24). Generation and detection of such méments will be studied

in other publications[ *®] . These high order multipole moments ere created

only from the fourth order in the field. Subsequently, they appear in the

equations of motion of the population and alignment at the sixth order

they will be neglected in the fourth order calculation.

a/ Hanle effect broadening

. -Up to the fourth order, the equation of motion of the b trans-
verse alignment is given by equation I-60, in which we set k=Q=2 and we ne-

glect the pg components for k> 4.

‘ . - _ NY .2 : . 2k" k" _ 2K" k"
[Tp(2)+2iy 1 P, = 7= bE2 7Y "go . [hah2g 3P0~ bM20 * 6P !
22 2 22 2 )
YU paha + aP2 ~ ph2z * pP2 ] (1-78)

We shall see later on that, from the fourth order in fhe electric field,

the longitudinal components depend on the magnetic field. Nevertheless, these
variations eppear into eguation I-76 at the sixth order (i.e. third order in
v) only. Conseguently, to study the Hanle effect shape ub to thevfourth or-

der, we only take into account the coupling between the transverse alignments.
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22

b i d
bh22 is always positive
. 2 . 2 \ 2
bhég -5 ¥ (2kre1) (k 1 2) +(k 1 2\ K 1 2 177
K’ ' 1 1 -2 3 -1 -2/ 1" I3, 9,

"The coupliﬁg_of bﬁ; with it-self corresponds toc a linear broadening of the
Hanle effect. Its width becomes rb(Zl +,bhg§Y[3“] . The physical meaning

is evident : due tec the laser-induced transitions between a and b, the align-
ment mean lifetime is reduced.

If bahgg is different from zero, there is & coupling between the a and b
transverse alignments and the shape of Hanle effect of b is no more Lorent-

zian [%°%] .

Using the symmetry relations of H[2"] , we obtain

22 . -11.22 _ 3 1 2 3 1 2 _
ba2z 2 -patzz = 105 Ja} . b} (I-78)

b b

This last relation means thet, in BELA, the a and b alignments are coupled
through the K'=3 optical coherence (abpg] only. For the transitions veri-
fying Ja+Jb$ 2 (eg I-71), the coupling coefficient vanishes : there is no

direct coupling of the transverse alignments ( at higher orders in the field,

there is an indirect coupling through the longitudinal guantities : bpi-*sp§'+ap§ )_
In this case, up to the fourth order, the Hanle effect keeps a Lorentzian
shape and its width is given by Pb(2] + bhgg Y .

The apparent relaxation rate is the sum of the effects due to

spontaneous emission, collisions and laser irradiation. For Ja+Jbs 2, up to

the fourth order, the laser effect is equivalent to & relaxation process which

does not depend on the other relaxation processes : the corresponding term

has only to be added to the other relaxation terms [36] .
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The absence of coupling is evident for the J=0«» J=1 and
J=1/2 «» J=3/2 tranéitions : aﬁ alignment cannot exist in one of the laser
levels. The J=1 J=1 case can be explained by simple physical considerations.
On figure 5, we have drawn the transitions induced between the two levels
by a O -polarized laser.

The b transverse alignment, which corresponds to the Zeeman
qoherence between the m=-lana m=1 sublevels, is coupled by the laser to the
population of the m=0 sublevel of level a only (dashed transitions). Likewise,
the a transverse alignment is coupled to the population of the m=0 éublevel
of b only (solid lines). Thus the laser does not couple the alignments.[ ®7]

b/ Saturation resonances in a zero field

If we neglect the tensorial componénté of order k> 4, the equations

of motion of the longitudinal quantities are given by :

pk. D k kk” k" Kk _Kk"
(k). P_= __1/__ g~ +Y . R . Pm - h 5
b b0y B0 2ol pa00 &0 T o'oo 6%
k2 .2 2 k2 2 2% |
+'Y[pah02 CPo* P )7 phgy (P * Ry ) (1-79)

-2
aP2 @nd Py

To the fourth order, due to the coupling with 52
the longitudinal quantities present a resonant variation around the zero

magnetic field. This resonance is the sum of two Lorentzian shapes proportio-

* _2*

2 2 2
nal to the a Hanle effect ( apZ + pz ) and the b Har.]]_e effect [bp2 + bpz }

a

respectively. The relative importance of these contributions is given by

k2 =2, -1-1 k2 1. 12
baloz * 201 b;HDZ ab°12 I'y(2) i,
5 . = . . . T 2) {I-80)
k —2.., -1-1, k 1.12 a
tJh02 . bpZ(H-Cl) S H G

b 02 ba 12

For high velues of J, I-80 is equal to Fb(ZJ/I;(ZJ, and the impocrtance of

the contribution of the two Hanle effects is inversely proportiocnal to their
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width . From I-78, it is evident that the powér broadening of the Hanle
effects must also appear in the saturation resonances.

27 Non linear effects in strong field.

If the magnetic field is strong, we cannot neglect the modulations
of the density matrix(in the phase-locked operationu). Indeed, éﬁg(p] is
‘regsonant if QwB + pAw =0. First we shall study the case where either the

Landé factor are egual, or the laser transition is a J=1— J=0 one.

a/ g = 8, ~ 8

Ek(p] are simultaneously resonant for Qwa = Qu_ = -pAw .

afg b~ @ b

In particular, the %irst modulations of the transverse alignments appear for

[p) and

Bﬁg presents a resonant

modulation at the frequency pAw = % Aw (Q is even).

2wa = 2wb = -Aw. For such a value of the field ,

If T (k)<< Aw , the other modulations are negligible and the equa-

8

tions I-60 are reduced to

Aw _ny K —k
[? (k) +1Q(w8 > ]B Q(Q/ZJ = :EE— . ng +68,a' o(b,a,k). pr[Q/Z)
. KK" —k" -Q_"_. kk" —-k" glI v )
Y K..%., [Ba o © aPor 27 gMoer ¢ 8% 2 ’] (1-81)

When wa= wb. these equations are'exactly equivalent to the weak field equa-

tions, if we replace (wB + —%9) by wB and B D) by Bp (O] The behaviour

of the solutions are the same. All thet has been said about the Hanle effect

can be applied to the modulated transverse alignment, Sﬁ: (1) ° . For instance,

if Ja + Jbs 2, up to the fourth order, the beheviour of Bﬁ: (1) 1is lorent-
zian and centered on the following value of the field

(1) Aw
H = e (I-
2g Mg

[84]
N
[
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Due to equations similar to I-79 (where we replace Bﬁ: by

. éﬁ;[l])’this modulation of the alignment is responsible of a saturation

resonance on the non-modulated longitudinal quantities. For H = H(l)

. K '
a "lateral saturation” appears on Bp0 )having exactly the same behaviour as
the "central saturation” (H=0).

In the same way, the modulations of the alignment at the s A w

frequency appear for H(S) = g 52%— « Thus, éﬁg evolves at the frequency
B .
p Aw = s, % . bw . The equations I-81 are still valid, provided that we

Q

replace Aw by s Aw , and 658[3] by BETS[S g]. In particular the longi-

2
tudinal quantities present a "lateral saturation” resonant for H=H(S]. (Ne-
vertheless, let us remind that these results are valid cnly if =~ condition
I-39 is fulfilled : s<<N).

The previous study shows that when
1) The modes are phase-locked
2) The Lande factors are equal
and 3) FB[k)<<Aw,
t he general solution can be deduced from the solution of the equations of
motion in weak field (I-60 with p=s=0).

If we ecall 25.[H) the solution in-weak field, the general solu-

tion is, for Q# O,

Ko 0k (s), 139 (tAw - rak) i

6Pg (H) = g NG ). e 2 ( I-83)
and, for (=0,

-k 0k Ok, _ (s}, _ Ok . i

Pt = gPy(=) + E[BDO[H H ) 5Py JJ (I-84)

gﬁg(w] is the solution of I-60 when the longitudinal quantities eare the only

ones kept (Q=0) ; this corresponds to a magnetic field such that

' Ok {(s) C_k
FB[K)<< wB <<Awe [Spo (H -H ) Bpo("°

i represents the sth lateral
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saturation resonance.Its shape is given at all orders by I-80, and at fourth
ordér by . I-78.

When the modes are free running, there is no more modulation and
the general solution is given by gﬁg (H). On the longitudinal quantities
appears only a "central saturation” (H=0) but no lateral saturation [*].

b/ g, 7 g,

If the Landé factors are different, the modulations of éﬁ' and
bﬁ'are not resonant for the same value of the field. Indeed, the first modu-
lations of éﬁ'appear when -ZQa =.2gauBH£¥Aw. and the first modulations of 55
when ZgDUBH,g Aw . IF w, - wbls FB (k), the equations I-81 are still velid ;

but, as wa # w_, they are no more equivalent to the weak field equations.

b
The saturation resonances from levels a and b are not centered on the same
value of the field.

On the other hand, if w_ - wb|>> FB(k), the non resonant trans-
verse quantities can be eliminated from I-81. For instance, if the b trans-

verse quantities are the only rescnant ones, a coupling between the trans-

verse alignments cannot exist. Even if Ja + J

b~> 2, up to the fourth order,

the modulated transverse alignment of b keeps a Lorenzian shape [ ¥%] .

V. GENERAL CASE

When the laser polarization is elliptic, the study is much more
complicated. In general, there is no more sélection rule. All the density
matrix tensorisl orders are excited. In particuler, at the second order in
the electric field, the laser creates both orientaticn (k=1) and alignment'

(k=2), and couples them at higher orders : from the fourth order, the Hanle

effects do not keep a Lorentzian shape.On the other hand, the saturation
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resonances on the longitudinal gquantities come from all the second order
Hanle effects : transQerse orientation ( 5% ) and alignment ( 5? , P: .
The equations I-54 can be simplified if condition I-68 is fulfil-
led. There are no density matrix modulations in weak field ( ws << Aw ).
For wB v - Aw/2, only the even components are excited : for instance, at

the second order, 8'5 ;(1] modulated at the Aw frequency. For de - A,

at the second order, the laser creates 8‘5} (1) end 8-52 (1), at the
Aw  frequency, and B];i[Z) at the 2 Aw freguency. And so on..... . All

these terms involve éaturation resonances in the longitudinai quantities, at
the fourth order. fhus, the shape of the "lateral saturations” is more com-
plicated than in the linear polarization case.

The equations I-54 are entirely ;olvable,For every particular
laser polarization and every particular transition. But, as the experimental
studies have been performed for a linear polarization, we shall not analyse

the general case in a more detailed way.

)
VI - VALIDITY OF THE APPROXIMATIONS - LIMITS OF THE THEORY.

In this section, we analyse in a detailed manner the validity of

the approximations introduced in the third section.

A. Atomic transitions.

In a first part, we consider the case of visible or near infrared
laser transitiohs of neutral atoms. More perticularly, all the numerical
values come from the following neon transitioﬁs (in Paschen notation)
352 - 2p4 (A =6328 R], 352- 2p2 {A = 6401 ﬁ], 352 - 2pl (A = 7305 R) and
252 - 2pl (A= 1.52 u).
To write S as an integral, the conditions I-36 and I-37 are necessary.

For the visible lines, I-37 is well verified in the usual experimental condi-

o o
tions .(For a two meters-long laser N~ 10-13 For A =7305 A, & 15 for 6401 A
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and 2> 20 for 6328 R]. On the other hand, if the etomic line width is g}eater
tﬁan‘the mode spacing (éq.I-36), the holes structure of the atomic response
vanishes (see figure 2). For a 2m-long laser cavity, Aw is equal to 75 MHz.

But the atomic linewidth 1s strongly broadened by the dephasing atomic col-
iisions. By Lamb dip experiments on the 6328 R laser line, SMITH [ *°] measu-
‘res a broadening dFab/dp about 70 MHz/torr in a 7 ¥ 1 mixture of He : Ne ;
for the same mixture, SHMANK[ “°] gives SO MHz/torr. DIETEL [ *'] finds B1MHz/torr
for a 5-: 1 —He : Ne mixture and CORDOVER [ 2] 58 MHz/torr for a 8 : 1 mixture.
On the 1.52 W line, CARROLL [*?] gives 80 MHz/torr for a 10 : 1 - He :Ne mixture.
Subseguently, the condition I-36 is valid in the usual laser pressure range

{1 to 5 torrs) and the expression of S by means of an imtegral (equ. I-38;—is
well proved.

Now, let us consider the second set of conditions : NAw>> W,
p'Aw , sAw (I-39)}. Most of the experimental results will concern the Hanle
effect and the zero field "saturation resonance”. In this case,I-38 is veri-
fied very well, because the‘magnetic field is weak : IH LSS Gauss and sub-
sequently I wz I,SIOMHZ while NAw ~ 1000 to 2000 MHz. Moreover,as condition
I-68 is valid in the usuai experimental situation ( FB[k)& 10MHz and AQQ{GOMHZ
[! 1%, the density matrix modulationrs are not‘pgsonant and p' = s = 0.

On the other hand, for the analysis of modulations and "lateral
saturations;tha vaiidityof I-39 must be carefully studied. For the first
modulations (p=1), pAuu&BOMHz and the resonant field corresponds téui v 40MHz
I-39 is still valid. But I-38 is less and less velid as the modulation order
grows up and subsequently as the magnetic field at resonance becomes higher.

To show the limits of the present theory, let us compere the results of secticn

IV with the interpretaetion that DUMONT proposes for the saturation rescnances

using e more sophisticated fourth order perturbetion calculation [ *] . DUMONT
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has shown that these resonances are produced by two phenomena.

1/ A population effect which is resonant when the 0+ component of a laser

mode and the o component of another one interact with £he atoms of same
velocity (BENNETT hole crossingl). The width of these resonances is 2 rab'

In the BLA conditions ( Fab$ Aw ), these resonances are not resolved, as shown
by both the theoretical calculations and the experimental results of

DUMONT [ ] .

2/ A Zeeman coherence effect : to the second order, the laser creates a mo-

"dulated transverse ‘alignment, and, to the fourth order, this alignment
produces unmodulated longitudinal quantities exhibiting resonances when the
magnetic field is scanned . The saturation resonances appearing in section
IV, have exactly the same origin. HoWever, when the modes are ﬁhase—locked,
in tHe BLA approximation, all the resonances have the same intensity, whereas
the more realistic calculation of the reference [“] shows that, due to
the finite number of modes, the intensity of the resonances slowly decreases
when their ofder (p) grows (see figures 5,7,9 of ref. [ %] ). This festure

agrees with the validity conditions of the B.L.A. : the modulation order must

be much smaller than the modes number.

NAw >>  Av is the last conaition introduced in the BLA (eg. I-41). It

is the most crude one because, for the usual neon laser lines, NAw is of the
order of 2Av . This condition is necessary for the laser-induced transition
probability, S(v), to be independent of the velocity. Indeed there are other
ways to get the velocity averesged equations, I-50-51, from the motion egquations,
I-35. For instance, it is sufficient that S(v) and P(v) are not correlated

the velocity average of S(v). plv}) is tten written as a product of the two

velocity averaged quantities S(v}. plv).
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This situation is realized in fhe optical ﬁumping of the ground
state [ 2%]. Thgre are many collisions_which change the velocity without dis-
turbing the internal. state of the atom . The velocity distribution is
~quickly thermalized and p (v} 1is proportionnal to the Maxwell repartition
function. To a certain extent, this situation may also be rgalized in the
excited stafes when the fluorescence lines are strongly reabsorbed in the
gas : in this case, it is the trapping of the fluorescence lines that ensures
the thermalization of the velocity of the excited étoms.

Another possibility is that the intensities of the modes are
Fairly equal. Indeed, if all the modes have the same amplitude, we show
in appendix B that;to get equations I-50, condition I-41 can be replaced by
N Aw>>Pab.

In other respects, wheﬁ the laser intensity grows, the correlations
which may exist between p(v) and S {v) decrease. Indeed, the p dependence on
the modes intensity is essentially non-linear. This non-lineér-behaviour
softens off the depth difference of the Bennett holes coming from the
difference between the modes intensities. Moreover, these holes are power-
broadened and more overlaping. p(v) comes nearer to the Maxwell distribution.
On the other hand, S{v) is elways a linear functiocn of the inten;ity of the

modes : this explains the vanishing of the S(v];-p[v] correlations. Subse-

quently, the BLA approximation'is particularly convenient for high laser
intensities.

In conclusicon of this part, the use of the BLA equations seems to be

correct for the etomic transitions.

b. Molecular trznsiticns

Recently, a few moleculer levels have been successfully pumped
with ionic lasers. Mc CLINTOCK et al.[s] have observed the zero field level

crossing in the excited B! ﬂu state of the Na, molecule pumped by an argoen-
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ion laser. BROYER et al.[ 7] have studied the same effect in some excited
states of I2 with Ar+ and Kr+ lasers.

Is the BLA valid for these experiménts ? The width of the ion lasers
is very large : NAw~~ 3000 to 5000 MHz. The Doppler widths are about 300 MHz
for 12 and 800MHz for Na2. Subsequently the condition I-41 is fulfilled =
N Aw>> Av . On the other hand, due to the weak g values of these molécules,

NAw is much greater than wz. The principal difficulties come from the
relative values of rab and Aw . In the pumping of molecules, fhe pressures
are smaller [10‘2 to 1 torr) than for the atoms, and the collision broade-
.ning of the optical linewidth must be weaker.

For the Na2 experiments, Mc. CLINTOCK et al give Aw = B60MHz and

measure a natural width of the Blw state of about 25MHz. The problem

U,
is that the effect of the dephasing.collisions is not knowntthe authors do
not.give the experimental pressures%; It is possible that the BLA conditions
are fulfilled : this is necessary for the validity of the zero-field opticél
pumping theory of DRULLINGER and ZARE using a rate equation approach (see
note[2%] ).

With regard to the I, molecule, the laser-saturated absorption

2
experiments [ **] show that the optical linewidth stays in the 1-10 MHz range
as long as the pressure is lower than 1 torr. Due to the 100MHz mode spacing,
the BLA validity is highly unlikely. In particular, the Zeeman-tuned holes

crossing effect must be taken into account. The observed saturation effects

[“5] cannot be explained in the frame of thé present theory.

VII- CONCLUSION

In this paper, we have presented a thecreticel study of the optical

pumping with a multimode laser. The so-called "Broad-line approximation” allows
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us to write a set of equations of motion which are theoretically solvable

at all orders in the laser Fieid. The fourth order solution has been
analysed here and the results have been compared with previous theories.
The validity of B.L.A. must be considered in a detailed way for each
particular transition.
. This theory seems well fitted to t;e laser pumping of the neon
levéls. We have entirely solved the motion equations in the case when
fhe laser is linearly polarized and resonant for the following transitions
J=0 - J=1 ['7],3=1-13=110"%%] and J=1 - J = 2 [*] . The experimental
verifications havg been worked out on the ' neon laser lines. They will be destribed

in a detailed manner in following papers
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APPENDIX A :

Standing wave pumping

The pumping experiments that we have performed, have been rea-
lized inside the laser cavity in order to teke advantage of the high in-
ternal power density.Then‘the'laseg beam is represented by a standing wave

and the field amplitude (I-15) is replaced by the sum of two ‘opposite
funning waves
)) g¥ . e-iwut>. [eikur - e—iKuPJ ( I-A1)
( In the previous definition, the positions of the laser mirrors are given
by r=0 and r=L : &(r=0) = &(r=L) =0 ). In the following, we only consider
the phase-locked operation in weak magnetic field, when the density matrix
modulations are off-resonance [éee section Iv).

Let us come back to‘the calculation of the stationary opera-

tion (section II-C) Equation I-28 becomes (with real A
oK' r , K
apr'_ [l(w v w,) I‘e.st:v(k )] ‘abPyr *

. 2 gu . eiwut( e-ik r ik r

+ iP H - e H) ( I-A2)
u

o

ab abCQ'[VJ
L

ébCQ, is assumed to be independent of time and position : this hypothesis

will be " a posteriori” verified at the end of the calculation. The sta-

tionary solution of I-A2 is evident and, when replaced in I-20, leads to

such expressions es

Ko_ K' H oV
&'abpo' i Pab . abCQ' (v) ﬂ%' &, &

i eliwu - wv)t
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g ik, - KT gtk -k, 1T

F&JKW +ih% —w+0%% -kuﬂ Paﬁkﬂ+ﬂwu -w+0mz*mv]

~i(k + k)T +1(k, + k_ )r
- e K Y - e (I-A3)

Fab(k') + i[wu -w+ Q’wz - kuv]. I’ab(k'J+i[wu W+ Q'wz + kuv]

.The two first terms in the bracket correspond to the running wave terms
for eQery propagation direction. The last terms correspond to the succes-
sive interaction of every running wave field with the atom : they present
a spatial modulation of period A/2, which is due to the standing wave
features of the field inside the cavity. The source term of freguency sAw

is obteined from the sum on U and v in I-A3, with the condition wu- wv =s Aw

. -1 k' is.Awt s. k' -is,Ak.r

I[Pab] . abCQp [V)- e . OSQ' (V,wz) . B
s_k' +is.Ak.r  s_k' +is. Ak.Tr s_k' -is,Ak.T
OSQ'[ V,U)Z). e - ORQ,[I‘.\..L\)Z).B - ORO,[ r, prz)le

(I.A4)
where S is defined by I-34 and R by
2 u U-s -2ik r
R Pab . & . & . e u

RS: (r.v,w,)= 3 — (I-A5)
U Pab(K ]+1[wu - w+ @ w, - kv]

When put back into I-20, S introduces in BpQ a term proportional to
s k'
S (v,w,) . I, (k) + i( G, + sbw ) ]! (1-A8B)



~and R a term proportional to

s k'
0RQ, (r.v,wz

+7 + -2ky -1
J.[I‘B (k) 1(QwB shw-2kv ]

(I-A7)

We have neglected the variations of the Doppler effect with the optical

frequency ( s.Ak.v <10

Let us analyse these 1

“3 MHz and T',(k) ~10 MHz

B

ast expressions more precisely

- See note [ 2?] )

1) Contrary to S, R depends on position. Let us study the behaviour of R

‘when r varies between

It r, L-r > >

t he phase factor, e

21kur' is a rapidly varying function of W in comparison

0 and L.
s c - Aw L

0
21‘ab VAl rab

(I-A8)
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of the denominator of I-A5 and R vanishes. Qn the other hand, for O<:r513 ,

the terms of I-A5 vary slowly with W and we can replace the sum by an inte-

gral. In BLA ( N A w >

5 -
wz , ku , Pab

- Constant modes intensity

(&H)2 = I/N), R is given by
2 +N/2 -
P b I et210K+x AK).r
R (5 r) = —= dx (I-A9)
' N I‘b+3'wa
~N/2 @
Using & =(2 Akr)=!.y, we easily obtain
— |+r/r iy
+ 1
R(zr) = —%—— 2tk | 2 dy (I-A10)
. I, iy
r
-r/r °
T
where Y and ro are given by I-46 and I-A8, and where a second characte-

ristic length has been

NAw

To find an order of magnitude of these lengths,

introduced

L
N

(I-A11)

let us consider the case when
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L=2m, Fab = 100 MHz and N=14 ( NAw = 1050 MHz). Then r, 1is equal to 24 cm

‘and r, to 4.5 cm. Two cases are possible.

a) If r is much greater than r ,-the limits of integral I-A 10 can be

1

assumed to be infinite. This integral is easily calculated by means of
an integration in the complex plane

2ikr -r/r
e e 0

. ( I-A 12)

R(r) =0 and R(-r) = 2y .

B} If r is much smaller than r, , (r/r, + iy} ! can be replaced

0

by wél(y) —i.ﬁ%l/y]. where 6 is the Dirac delta function and ga the Cauchy

principel value. Using this property, we find

+ - 1"/1‘1 .
RU 3} = yoe o0 p 122 Psinz e ( I-A 13)
0 X

The variations of R are represented in figure 6. | R(r)| decreases from
Y(r=0) toc zeroc (r 22r, J.| R(-r)l 8fows from y (r=0) to about 2y(ra2r, J,
and then decreases like 2y . exp (-r/r J.
For 0O <L-r< Ty the R values are reversed.

What is tﬁe physical meaning pf these results ? In the phase-
locked operation, the laser field may be represented by a pulse which oscil-
lates between the th mirrors. This pulse has-é spatiai extension of the

.

order of r, =c(Niw ]-ltsee section III-0). The time that the laser pulse

needs to go from the atom to the laser mirror and to come back is equal

- to 1=2r/c. The condition r < r, means that T is smaller than the optical

coherence lifetime, ( Pab)—l' If r-<r0 , the pulse when propagating towards
" the negative values of r, has enough time, within the optical coherence
lifetime, to interact with an atom, toc go to the left-hand mirror and to
come back to the etom in order to interact a second time. Subsequently,

a) If r, L-r >> roteq. I-A 8), the optical cohererce disappears

before the pulse come back and R venishes.

b) If r1<< r £ r, the previous process is possible when the
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first interaction with the pulse occurs when it is propagating towards
the left-hand mirror : R(-r) is different from zero {eq. I A-12). R(r)
vanishes because it corresponds to a first interaction with a pulse

going away from this mirror. For L~ro <r < L-r » the arguments are

1
reversed.
c) r{r, - As r; is the.spatial width of the pulse, the atom
is inside the area of the pulse reflection on the left—hand’mirror. The
’ étom can interact simultaneously with the front of the pulse which has been

reflected, and with the tail which has not yet been reflected : all the

processes are possible, as this is shown by equation I-A 13.

2) Nﬁw let us consider the resonant denominators of I-A 6 and I-A 7.
For an atom of velocity v, the spatial modulations of the standing waQe
field (term e-2ikur in I-A 5) imply the time oscillations of the density
matrix at frequency 2kuv. This is the reeson why this frequency appears
in the resonant denominator of I-A'7. As S corresponds to two successive
interactions with the same travelling wawe , this velocity dependence does
not appear in I-A 6.

a) For the zero freguency componenf (s=0), the right hand term
-of I-A 6 is of.the order of ( FB(k]‘l and is much.greater than the similar
term Of'I‘A 7 which ié of the order of [Ru]_l. More precisely, in zero magne-
tic field, after the average on the velocity distribution, the ratio of the _
two terms is equal to FB(kJ. vT/2Ru ( %10-2 for the usual visible transitions).
As u/ Fék) is the mean free path of an atom, this means that the mean free
path is much greater then the laser wawelength. During its lifetime, an atom
travels across several wawelengths and the spatial mocdulations venish in the
-average. To sum up, after the velocity averege,'the gR centribution is much

smaller than the gS one and we neglect it . [*7]
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b) On the other hand, in a weak magnetic field, the modulations
are negligible. Indeed, the denominator of I-A 6 is off-resonance. The
denominator of I-A 7 is resonant for such a velocity thét Qug + shw -2kv = 0O0°
But, after the velocity average, this term is of the order of the zero
frequency term, which is negligible with regard to the gS contribution. Let
us point out that, when the modes are free running, as in section III-C,
the modulations vanish by interference, whatever the magnetic field may be.
Finally, if we only keep the gS contributions, I-A 3 is reduced

to

=1 OSK'

K® 0 K' .
Ve .ach,(vJ . [OSQ,(v,wZJ 2So

K' _ . f _ _
& 'apr' = 1‘[Pab] ( v,mZ) ] (I-A 14)

In BLA, S is equal to y. When I-A 14 is put back into I-20, we obtain the

BLA equations (I-50% where y 1is replaced by 2y . The effect of a standing
wawe pumping is only doubling the pumping rate of the travelling wawe : stric-
tly speaking, there is no real sfanding wawe effect, in BLA (contrary to

the case of a monomode laser). On the other hand, the éhape of I-A 14 esta-
blishes the validity of the starting assumption, namely the independence of p

on time and position.
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APPENDIX B :

Finite laser spectral width

In this appendix, our purpose is to study the case when
condition I-41 is not fulfilled, .i.e. when the laser spectral width, NAw,
is not much larger than the Doppler width,‘Fh. However, we still assume
that NAw >> Fab g Aw, We consider the‘case of weak magnetic fields, when
the deﬁsity modulations are off-resonance. Subsequent®y, the response
function of the atomic system is given by equation I-38. If, in addition,
the modes are assumed to have the sare intensity ( &h2 = I/N = YAQ/ﬂP;b )
and the laser to be centered on the atomic resonance frequency (w = w),

.S can be written as

#N/2 ‘
S(v) = —XﬁL J ' dx | (1-B1)

w2 Tan * ilxAw - kv) |

The integration is evident and we obtain :

- - 2
st = X { tan ! y(v) + tan ' y(-v) - % &n [J—J;ELllQ—<] } (1-82)
: 2 ! 2
: 1 + y°(-v)
where o
y(v) = Eé%f:—ZEX (I-B3)
ab A

The real part of S, which corresponds to real laser-induced
transitions, is an even function of the velocity. The imaginary part (con-
tribution of the virtual transitions) is odd. Since we look for the mean
density metrix, we shall neglect the imeginary part which vanishes in the
velocity averege. Let us point ocut that, for standing waves {experimental
case), S(v) is repleced by S(v) + S(-v) (equation I-A14) : the imaginary

part disappears independently of the velocity average.



On the other hand, in the Doppler-1limit approximation

(NAw, ku >> Fab)' because of the properties of function tan_l, the real

part is equal to

S(v].= Y.s(v) ' . (I-84)
where s(v) =1 if -NAw < 2kv < NAw
s{v) = 0 everywhere else (I-B5)

Indeed, for v = iNAq/fK » Slv) /@ grows from zero'to one in a velocity
range of the order of Av = Fab‘/.i' In the Doppler-limit, the contributions
of the atoms having such velaocities to the.tptal density matrix are weak.
.Neglecting the transition ranges, we cbtain I-B5 for s(v).

In these conditions, the equations of motion of the atomic

system become (with the notations of equations I-60 ~ B3)

o L o -k . ny K
[?b(k)+iawé] .pr[v] = Yb(k].wM(vJ.pr + ——g-. ng'S[V]'wM(V]
yestv). ) RRKY KTy o Rk R (1-B6)
. . .ba qu'a Q" - b QQ“.D Q" -J

k", Q"
and similar equations for level a.
| Fuaction s(v) appears in the laser-atoms interaction : as
the~laser spectral width is not larger than the Doppier width, there are
atomic velocities for which the atom does not intéract with the laser.
" But these atoms may be excited by the velocity diffusion processes. The

atomic density has the following shape

k Lk D k- _
gPg (V) = [Bpg. s(v) + Bpo} - Uy (V) (I-B7)

L .
where BD represents the atoms that have such a velocity that they interact

. D
with the laser and Bp represents the contribution of the velocity diffusion

processes. This leads to a set of coupled equations :

44/
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. Lk _ny k
I''(k) + iQuw ] . P = . g
[ b | b b'Q J3 b=Q
. kk” L k" D k" kk" L k" D K"
h . - .h . (1-B8)
oY K"%Qn [;a Q" (apQ" ' apO") b ag” (pr" ' pr")J
and
. Dk _ — . L k , _
(r (k) ;wa) © P = 5+ VoK) pog (1-B9)
where NAw ot "
5 - 2 I e " . dx (I-B10)
: N S T [ . :
and Tb(k] = FB[K) - Yé(k] (see equation I-17)

In general, these equations are not equivalent to the BLA
equations. However, for two particular cases, this equivalence is fulfilled.

1) Weak velocity diffusion

It is the case of excited levels, when the fluorescence trap-
ping is negligible. If the velocity diffusion is weak, Yé(k] is much smaller -
than Ps(k]. Then we can ﬁeglect gp, and the equations of motion for Ep are
strictly similar to-the BLA equations (with PB = Té)..

2) Strong velocity diffusion

In general, it is the case of the optical pumping of en atomic

ground state. When Yé(k) is much larger .than TB(K],'the redistribution of

the atomic velocities is very quick : the repartition function of the ve-

locities is Maxwellian, whatever the laser lineshape may be. In this case,

—K D k L k —
the equations of motion for BpQ = BpQ + 8pQ.s are the BLA equations, where

the pumping rate, vy, is repleced by S(v) = ¥s



46/

APPENDIX C :

Analogy with the ordinary optical pumping

The optical pumping of an atomic ground state has been
studied by BARRAT and COHEN-TANNOUDJI [*°]J[*®]. Since the population of
the excited level is very weak, they have neglected the stimulated emissioﬁ.
The contribution of the light absorption to the evolution of the atomic

density matrix has the following shape (equation III-A-1 of reference [“®1

d - = [—— & AR '
dt apUU' - (2T + 1AE ) z" AUU"' aounuo
p H
1 A J _
(G - ite’) 2” P Aoy (1-c1)
p u
g ) 23, +1 ; ep? PO (R SR AR I B B TR
- p ] (-] e .8 ' 0 Q ' (I'CZ]
b"mm T ) -g gq a uu
dt My ta ¥ -mp{-g’ p' -m' '
qq’
here
X 1 J J 1 J J
. ke g ' *
A = @11 1 MM e e a b a b (1-c3)
mgq’

g W' -mj-gt W o-m

In these equations, we have called-a the fundamental level
and b the excited level, to make the comparison with the BLA equations
easier. The pumping time, Tp. and the frequency shift, AE', are given by

equetions III-A-Z of reference [48]. eq is the standerd component of the

light polarization.ap and bPmm! 3T the density matrix components in

Hp
the Zeeman bacis, !Ja y > and lJb m >. Their relation with the tensoriel
components 1s given by :

J
p; =V 2re1 ) (=)

m'm

mo -m _G ’Bpmlm (I'C4}

B



When I-C4 is put back into I-C1-2, the following equétions are obtéined
after some algebra using the symmetry relation of the 3J and 6] coefficien

(MESSIAH [*°] pp. 807-917)

d k ' k+k" * 1 . k+k"+Q+Q” * 1
— p_ = -{23_+1) z (-) [? .e ,(——— —1AE’)+[-] e ,e (
a b ) - J— T
ag’ kk" k" o )
a HQQ" . apon ) [I CS)
! 23 _+1
d K b 2 * th kK" K"
p = o e 8 y ® H n p ” (I—CS)
dt b"@ T vy " ba a
b k"@"qq q g N Q

e

where the H coefficients are defined in I-52, 53. For vanishing AE', these

equations are similar to the absorption part of the right-hand side of

equations I-54, if we set [*’]

(I-C73}

On the other hand; if the imaginary part of S (term & in I-52) had been
kept in the BLA equations, the eguivalence would have been maintained by

means of the following relation

S

(2.]b + 1) AE’ (I-C8)

Due to this analogy between the laser pumping and the usual optical pumpin
Y and § may be considered as the probability of real and virtual laser-ind

transitions.

47/
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APPENDIX D :

Optical coherences coupling due to the anomalous Zeeman effect

In this éppendix. we énalyse the coupling between the optical
coherences which is due to the anomalous Zeeman effect. For the sake o?
simplicity, we consider the case of a Jy .= 1—J, = 1 transition, when the
laser is linearly O-polérized. Extension'to'a more general case would not
present any difficulties. The laser is éssumed to be free-running (the

phase-locked operation would be analysed in a similar way). In these condi-

tions, the evolution of the optical coherence is given by {equations I-20c

- and I-29, 30)

% S SR . _ 1 2 . * 1 _
~apr' = [}[w Q wZ)WFab[ql]'apr' lwAZ'apr' + 1Pab & 'abCQ' (I-D1)
52 = li(w-0'w )- 2 _ 1 . * 2 )
apr' [%(w Q wZ) Fab[zi]'abpm' 1wAZ'apr' + 1Pab & * an50" (I-D2)

where Q' = *1 and
w_ oW
The stationary solution is easily obtained :
. 1 pe ilw t-k r) )
) U TRRT
abfqr © P ap- 2 & . e X
u
[r 2 + 1w -w0w -« v]. g, - z2
+ 1{w -wtQ'w -k vll|._, T, - 1w,
z b°g’ &b”Q’
ab u u ab °Q AZ"ab’Q (1-D4)

[ Top(D ity mwrru -k V][I (2)+ito -0r@iu -k V)] + 0,

and a similar expression for abps" In section III, we have seen that in the
BLA conditions (NAw >> Fab(K'] z Lw), the atomic response is not very depen-
dent on the values of Fab(K'). Without restricting the generality, we shall

assume Fab(1) =T (2) =T Then the dencminator of I-D4 is & product of

ab ab®

two factors
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. _1 .
= 3 -4)— 4 + -
D [Fabﬂ(wu w kuv + Q wz * wAZ]:] . (I-D5

and I-D4 becaomes

1
bcg,(o +D R Q,[D D ) } | (I1-D6)

When this is replaced in I-20a-b, the source-term has the

following sheape :
1 -1 _ 2
8.abp0,-1[2pab] . {[S[v.wz,wAz]+S(v,wz, wAZ)].abz;Q, [Stviw,.w,,)-Sv,u,,- wAZ]]'abCG‘
(I-D7)

2 U, 2
where ~ P o |&"] -

S(v,w,,w,5) = X- - — y
Z AZ Tt I‘ab+1[wu w kuv+Q wz+wAZ]

(1-08)

Since the laser is free-running, we have neglected the modulated
contributions in I-D7 and we have set py = v. In BLA, S is expressed as an
integral.

AZ

Since the frequency limits of this integrel are *NAw/2, w

will be negligible if condition I-59 is fulfilled :

wAZ << NAw | ‘ (I-D9)

In such a condition, S does not depend on wAZ and I-D? is

equivalent to I-33 (with p' = s = 0).
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M. DUCLOY, E. GIACOBINO-FOURNIER and B. DECOMPS, J. de Phys:. (1970)

31, 533

This formulation assumes the lasér beam to be a plane wave and the
excitation discharge to be spatially homogsneous. The Planck constant

A , 1is taken equal to cne.
M. DUCLOY and M. DUMONT, J. de Phys. (1870), 31, 419
A. OMONT, J. de Phys. (1965), 26 , 28

U. FANO, Rev. of Mod. Phys. (1857), 28, 74
1 {K)
aB g

the Clebsch-Gordan coefficients

(K)_ _ J.+m )
0‘BTq = Zm (-7 '8 <JGJBmamB|kq>'|Jama><Js m8|
a8

can be defined from the Zeeman sublevels l Ja ma> by means of

m

The irreducible tensors are then normalized

(K) (k')+
T T . = . ] .
c | aB'a o' g ] Socr *%epr v Oki qu'
and their reduced matrix element is

. ) fFre1
< Ja“ a'B'T Il g 7 Sar? 686"‘2k :



51/

[19%) The polarization vector may be complex (case of a circular polari-

zation). Let us remind the definition of the stendard components,

e . 1
d ’ e, = e_, e =% (e * ie )
z +1 /"2 -X
(%] S.G. RAUTIAN- J.E.T.P. (1866}, 51, 1176 (Soviet Phys. JETP (1867),
24, 788) '
(7 M. DUCLOY. Opt. Commun. (1871}, 3, 205

The problem of the fluorescence trapplng has been analysed by thg
author in a communication to the Seventh International Quanfum
Electronics Conference, Montreal (Canada), 8-11th May 1972. At the
same time an account of thé theoretical work presented in this

article has been given : M. DUCLOY, I.E.E.E., J. of Quant. Electronics

(1972), QEB , 560
[ 18] P.R. BERMAN and W.E. LAMB Jr., Phys. Rev. (1870), A2 , 2435

['®]  G.A. TSONGAS , S.P. KOUTSOYANNIS and K. KARAMCHETI, J. Phys. B
(1872) 5, 397 |

[29) ~J. BROCHARD and R. VETTER, Phys. Lett. (1970), 33A , 398
[21] . The exact expression of (zépg {v,v,u} is given in (s1
[22] In I-34, we have neglected the variations of the Doppler effect,[k#'+

+ p'AK)v, with the optical ?reqyency,1ﬂi+ p' Aw, and we have set
KU +p' Ak =k. These variations are 10 times smaller than the fre-
guency variations. This is equivalent to neglect the Doppler effect
at frequencies wu - w -

v
u -6
- n - . = N -
. (ku kvlv__[wu wv) o X 10 (w -w )
These approximestions are only valid for a travelling laser wave

(For a standing wave, see Appendix A)

[23] The introduction of a laser-induced transition probability which
is independsnt of the eatomic velocity leads to eduations gequivalent
to those usually called "rste equeations”. These equations have been
used by several authors (see, for instance, R.E. DRULLINGER eand
R.N. ZARE, J. Chem. Phys. (1968),51,5532; also, P.W. SMITH, I.E.E.E.
J. of Quantum Electronics (1866),Q0E2,62).The use of these rate

equations is oniy right in the B.L.A. such as described in section III.
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Using the symmetry relations of the 3J and 6J coefficients (MESSIAH
.{25} p.p. 907-917), we can get

qlq kk" - _ k"’K”"‘Q"‘Q" qq! kkn
gagpr * gogg"

K+k" _q_qukkn

g'quk’k _ o aq’ykk (=),

aB Q"9 Ba -Q -Q" Ba GQ"
qlq K"K . ) k+k" qql kk" B -q -ql kk"
BHQ"Q (=) ' BH‘Q -Q” BHQQ"

A. MESSIAH, Mécanigue Quantigque, Dunod édit., Paris (1864)
. S ko, Q K
The following relation is used : BQ-U (-p) =(-1". BpO (p)
‘ .

L0
gP-g-(7) 7 gP !

(it is deduced from I-27 and from
M. DUCLOY, Thesis, University of Paris (1973)
W.R. BENNETT Jr, Phys. Rev. (1962), 126 , 580

J.P. BARRAT and C. COHEN-TANNGUDJI, J. de Phys., (1861),22, 328

and 443

Relation Q=0 is imposed by the selection rules, whatever the ap-
proximations are. The only magnetic f;eldudependence comes from
the coupling between the different ppticai coherences (anomalous
Zeeman effect, equation I-20c). In the BLA conditions (Pab > Aw
and W, - wbk<NAw,], this coupling disapbears and the equations

do not depend on H. But in the contrary case (Pa <<Aw), a coupling

. b
appears Forlwa - wbk&rab and the density matrix may depend on the

magnetic field.
M. DUCLOY, Thése de Troisiéme cycle, University of Paris (1968)

Let us point out that this property is due to the selection rules
and is maintained even if BLA is not valid. Nevertheless BLA is
necessary to get the homographic veriatiens of abE; with vy

(eq. I-73).

On the other hand, we will dwell on the fact that we only consider

the density matrix mocificetions which are induced by the laser
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irradiation. The laser-off populations of the atomic levels have

been eliminated from the beginning (see equation I-23).

M. DUCLOY, M.P. GORZA and B. DECOMPS : "Higher order non linear
effects in a gas laser : creation and detection of an hexadeca-

pole moment in the neon 2p4 level” submitted for publication in

Physical Review Letters.

22

For high J values (case of molecules pumping), bh22 v 0.571(2Jb+1]_

1

-1
. -1 4 . - _ .
if JaAJb %], or 0.857(23b+1) , if Ja Jb. The power-broadening ,

h22

bhza - Y » remains finite because Y  behaves like IPabl cc(ZJb+lJ.Yba

(Yba is the b-a transition probability by spontaneous emission).

Nevertheless, let us point out that, in molecule pumping, thke

BLA conditions are not always fulfilled (see section VI).

That is the case for the Xenon laser lines. The coupling between
the transverse alignments has been experimentally observed by

M. TSUKAKOSHI and K. SHIMODA (2] .

However, in additibn to the laser-induced coupling, a very strong
coupling exists which is induced by the spontaneous emission from

btoa (12 (see also M. DUCLOY, Compt. Rend. (1868), 2688, 1575)

To a certain extent, the present work ariées from the experimental
observétion of this independence between the power broadening and

the collision broadening of the Hanie effect (B. DECOMPS, Thesis,

Paris , 1969). | ' |

Let us point out that ;his property is valid at all orders in the
electric field, if the relaxation processes do not induce any
transitions between the Zeeman sublevels. On the other hand, the
alignment of a may be coupled to that of b by spontaneous emis-

sion from b to a. [10]

If JBZ 2, Bﬁﬁ can be created by the laser at higher orders in

{33} u

p
B u
tions at the even frequencigs, 2s Aw . Is it possible to induce

the electric field . From I-83, only presents modula-

odd freguency modulaticns, at Aw for instence ? This medulation
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should be resonant for ms = - Aw/4, If ga&.gb and FB(k) <<Aw, the
transverse alignment modulations are resonant for wB = -s, Mw/2 .
When_ub= - Aw/4 there is nq transverse alignment and subsequently
no p, .

Nevertheless, if PB (k)Y Aw , it will be possible to create mo-

dulations of p: at the Aw frequency.

Another possibility is that g, - Zgb oW = o Aw/4 is equivalent
to w, o= - Aw/2 . For such a value of magnetic field, to the

second order, the laser induces; into the a level, a transverse

alignment modulated at the Aw freguency, and , subsequently, to

the fourth order, a bp: component modulated at the same fre-
quency.

[%°] ~ P.W. SMITH, J. Appl: Phys. (1966), 37 , 2089

(%9 C.V. SHANK and S.E. SCHWARZ, Appl. Phys. Lett. (1968}, 13, 113

(4% W. DIETEL, Phys. Lett. (1969), 29A, 268

[“? R.H. CORDOVER and P.A. BONCZYK, Phys. Rev. (1968), 188, 696

[*3) T.0. CARROLL and G.J. WOLGA, Phys. Rev. Lett. (1968), 21, 670

[*"%] G.R. HANES and C.E. DAHLSTROM, Appl. Phys. Lett. (1968), 14, 362
T.W. HANSCH, M.D. LEVENSON, and A.L. SCHAWLOW, Phys. Rev. Lett. (1871)
26 , 946.

M.S. SOREM and A.L. SCHAWLOW, Opt. Commun. (1972}, 5, 148

[“5] M. BROYER, F.W., DALBY, J. VIGUE and J.C.  LEHMANN, to be published.
(%] J. DATCHARY and M. DUCLOY, Compt. Rend. (1872), 274B, 337
[“7] The R contributions are no longer negligible in the case when the

detection set-up resoclves the spectral shape of the fluorescence
lines : then we cannot perform the velocity average. However, R is
spatially modulated with a wavelength of the order of half the
laser wawelength. Since the area which is observed by the detection
set-up has dimensiecns much larger then the wavelength, the second
order contributions of R are not visible, dus to their spatial
moculetion. At the fourth order, the successive applications of R

and R* give a contribution which is spetially mcdulated with a
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wawelength of the order of the cavity length and then is detec-
table. As it may be seen in equation I-A-12, this contribution
will be important close by the laser mirrors only : as a function

of. the distance from the mirror, this varies liKe exp (-2r/r°)

C. COHEN-TANNOUBJI, Ann. Phys. (Paris, 1962), 7, 423

'Strictly speaking, the equivalence is fulfilled when the laser is

free-running. As the laser pumping does not create modulations in

'thé atomic levels, we set p'=s=0 in I-52-53. On the other hand, in

the phase4locked operation, the laser pumping is equivalent to

© the pumping with an ordinary amplitude-modulated light source.

Interaction with the laser field and interaction with laser photons
must be carefully distinguished. If the atom is in one of the

laser levels, one 1nteraction with the field creates 6btica1
coherence. A second interaction implies a photon absorption {or

a stimulated emission) and, at the same time, the atom undergoes

a transition between the two laser levels.
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Figure 1

Figure 2

Figure 3

Figure 4

Figure 5

Figure 6

Diagram of the laser transition

Velocity distribution of a laser level. The laser-off distribution

is proportional to the Maxwell repartition function, WM[VJ. When

‘the laser is turned on, a set of equidistant "BENNETT Holes” appears,

the position of which is determined by kv =(uu~ w (dashed curves).
When Fab is greater than Aw, the hole structure disappears and
the atomic response is proportional to WM(V) { BLA 1imit, dotted

line).

Electric field amplitude of a phase-locked multimode laser as a
function of time. The amplitude is modulated in short periodic
pulses of width TL. The dashed curve represents the decay of the

optical coherence created by the t, -pulse.

< 2.
b~ 2

(a) J=1 = J=0 {(B) J=1—J=1 (y) J=3/2—J=1/2

Diagram of the T-transitionswhen Ja + ]

Diagram of the transitionsinduced by a o-polarized laser beam

between two J=1 levels.

Variations of R(#r} with position, close by the left-hand mirror
(close by the right-hand mirror, the R values are reversed). The
oscillating factor (e* 2iKr) has been omitted. The dashed curve

represents 2 y. exp(-r/r ).
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NON LINEAR EFFECTS IN OPTICAL PUMPING OF ATOMS

BY A HIGH-INTENSITY MULTIMODE GAS LASER

II- EXACT THEDRY FOR SMALL ANGULAR MOMENTA

Martiel DUCLOY -

Laboratoire de Spectroscopie Hertzienne de 1l'Ecole
Normaie Supérieure, Associé au Centre National de la Recherche

Scientifique, 75231 PARIS CEBEX 05, France

Abstract :

In a previous paper, we have presented a gemeral theory of the optical
_pumping of atoms by a polarized multimode Zaéer beam, in the presence of a magne-
tic field. Equations of motion,valid at arbitrary laser intensities for the
density matrix of %he atomie system; have been obtained. In this paper, these
equations are exactly’solved for a linearly o-polarized laser and levels
having small angular momenta. Mére precisely, we consider laser transitions
Iy =I »J, =0, Jy=I +J = I and Jb:I-+J&=2. Two pa?ticular results are emphasi-—
zed : '

I°) For J=I -J=0 and J=I -J=I transitions and for the J=2 level of

.a J=I =J=2 transition, the laser-induced Hanle effects keep a Lorentzian sha-
re, indepéndent from the laser intensity. For the J=I -J=I transition, we show
that the depolarizing relaxation processes play a leading part in the coupling
induced bylthe laser between the transverse alignments of the two levels .

On the other hand, the power-broadenings of the Hanle effects are shown to be
similar. For the J=I level of a J=I— J=2 transition, the Hanle effect shape

presents a departure from the Lorentszian one, due to a coupling with the laser-



“induced hexadecapole moment in the J=2 level.

2°) The populations of. the levels exhibit a "zero field saturation

resonance' which is due to the coupling with *the Zeeman coherevces. These
resonances, which reproduce the Hanle effects of the transition, can bf obser-
ved on the m—-polarized fluorescence from the levels. In general, these
resonances appear as a-saturation effect, i.e. they reduce the laser—indu-

ced fluorescence of the levels in zero magnetic field. However, for the JE:I;Jd:
transitioﬁ, tﬁe J&sz—*-{f=2 T fluorescence presents an anomalous behaviour :
the saturation resonance increases the zero field laser-induced fluorescen—

ce. The theoretical study shows the prominent part played by the value of

the Jb=I level lifetime in the interpretaiion of this anomaly. Other results,
such as the Zaser-%nduced depolarization of the fluorescence, are also obtai-

" ned. All the theoretical predictions have been)experimentally checked and

will be presented in forthcoming papers.
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I- INTRODUCTION

In a previous paper [1],.which will be referred to as.I in the
following, we have presented a general theory of the optical pumping of atoms
by a multimode gashlaser. Let us remind the principel assﬁmptions.

The laser is resonant for the b-a atomic traﬁsition (b upper le-
vel, a lower levell). Every level has a Zeeﬁan structure completely deter-
mined by its angular momentum, JB , and its Landé factor, gB_

The atomic levels are populated by a d.c. discharge which intreduces a glo-

.( B=a or bl.

bal population only. The atoms are submitted to a d.c magnetic field, H, pa-
rallel to the Oz axis. They are described by means of their density matrix,

) 8p , which is developed on an irreducible tensorial set

i K (k) i
= ) R (II-1)

The atomic relaxatibn is-assumed to be isotropic : there is one relaxation
rate per tensorial order, Fe(kj.

In order to avoid the usual pertufbatioﬁ theory, we have introdu-

ced in I, the so-called "Broad Line Approximation” (BLA}. BLA is valid when

the width of the "Bennett hole” [2] created by one lasef mode in the veloci-

-ty distribution of the excited atoms is comparable to (or brcader than) the

" spacing between modeg 3 in these conditions, the atomic response does not

depend on the velocity and the multimode laser irradietion is eguivalent to

a broad-line excitation. BLA leads to a set of equations coupling the velo-
city-averaged density matrix components, and valid at arbitrary intensities
of the laser field. These equations depend on the electric field through an

'unique parameter, vy , which is proportional to the laser intensity and which
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‘can be interpreted as a laser-induced transition probability (eq I-46).

In'I, we have analysed the nonlinear effects which can be deduced
from a perturbation development, fo; any values of the angular momenta,
of the magnetic field and of the leser polerization. In this article, we
present the exact calculations for a linear g-polarization (that we shail
take parallel to Ox) and for small J values ; more precisely, we complete-
ly calculate the nonlinear effects for theifollowing transitions : 1-0,

1-1 and 1-2.

Moreover, condition I-68 ( FB<< Aw) is assumed to be valid and
we consider the case of weak magnetic fields only, when the density matrix
modulatione are off-resonance. Then, in the steady-state operation, eguations
IfSD-Sl are reduced to a set of equations coupling the time-ihdependent
‘ coméonenfs (B =a»or b)

k K K

[PB(kJ +1Q wB ] BpQ = GB,a 6(b,a,k) pr + BCQ (I1-2)
there
_ O kek' g Kk K = K+K +Q+1 k' #
aCQ - Y ’z’ (-] abGQ'Q [ e_q abCQ’ +(-) eq abg_g, ]
kK'R'g .
(II-3a)
k_ ask'k k! k' +Q+1 « K'% -
bCQ - Y ..,z, baGQ'Q [ e"q abco' * ( ) eq abC_Qp ] [II Sb)
. K@q |
and
k' * n
e T % = %k
* q' K’ k" K" . _ kl*k" ql k'k" kll _
<+ k" %"q. 8_q| [ baGQ'Q" pr" + ( ] abGQ'Q" apQ" ] [II 4]
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The geomatrical coefficients, G and 6, are defined by I-19 and I-21. n is

the laser-off populations inversion (I-24). w, is the B8 .Zeeman splitting

B
and eq are the standard components of the laser polarization. Let us remember
that :

1} p represents the laser-induced change of the density matrix (the laser—

off populations have been eliminated]).

2) abgg' appeared in the source-term of the eguation of motion of the opti-
| K k!
_ . . 13
cal coherence, apr' {(see I-28). abCQ' is proportional to the amplitude of
the optical k' - multipole moment created by the laser between a and b.

When the laser modes are free-running,'equations II—2~4'aré.
valid whateQer the magnetic field may be. On the other hand, when the modes’
are phase-locked and when the Landé factors are equal, the results obtained
in this paper may be easily extended ﬁo the strong fields case, with the
help of equations I-83-84. By solving equations iI-2-3-4, we shail study
the guantities which'can be obtained in Flu&réscence measurements, in parti-
cular : R

1) The density matrix components in zero magnetic field. They appear in

the anisotropy degree of the zero field fluorescence (the exact definition
of this anisotropy is given in section E of ref. [ 3], in particuler equation 68)

2) The transverse alignments, p2 . The variations of their real part with

2

" the magnetic field give the Hanle effect.

3) The longitudinal components (i.e the populations of the sublevels]) which

- are observable on the w-polarized fluorescence.

II- GENERAL WAY OF SOLVING THE EQUATIONS OF MOTION

In order to solve the equations of motion, it is important to

point out that the density matrix components do not represent a set of inde-
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. pendent variables. For instance, linear relations exist between the longitu-

dinal components, Bpg . The most simple relation may be deduced from the
fact that b;g v 2Jb+1 = —-a;g v ZJa+1 . This implies
- 0 /23 +1 0 /53 = -
[Fb[DJ Yba] bp0 2Jb+l + Fatoq ap0 2Ja+1 8 (II-5)
0
Since the laser-induced population change of the B level is 6p0 /2J6+1 ,

IT-5 expresses the conservation of the total population inside the a and b
levels : all the atoms leaving one of the two levels due to the laser inte-
raction must go intoc the other level. The Yba term takes into account the
excitation rate of the a level by spontaneous emission frbm b. The other
relatiors between the longitudinal components could be deduced from a detei-
léd énalysis of the lsser-induced exchange rate of the sublevels populations,
for each set of Zeeman sublevels coupied by the laser.

We shall see that, contrary to BQS ., the abcg’ components repre-
sent a8 set of indepeﬁdent variables (i.e they are not coupled by simple 1i-
near relations similar to equation II-5). That is the reason why these com-

ponents have been kept in II-2-3 : they will be an important intermediate

step in the search of the solution.

A) Zero magnetic field

Taking the Oz axis along the laser pclarization, we can set Q=0Q'=0"=0
in II-2-4. On the other hand, as it has been shown in I, k' must be odd,
~and k and k" must be even. If we call o the density matrix such as expres-
sed jn this quantization axis, equations II-3-4 become

k o
FB[k] Boo = OB-a 8 (b,a,k) b% * BCO (II-8)
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ko _ 0-k'k K’ )
L 2y Z 26800 JR SN (II-7a)

0 k

k 0-k'k k" B
b%0 =727 L uBo0 ety (11-7b)

k'
and kl _ n 0 Kl k" Kn . O kl k" k" .

R s+ Y (6 6. - .G o ) (1I-8)

ab”, ;s K14 Tbaoo b O ab 00 a0

Eliminating é’ between equations II-6-7-8, we easily 6btain

k'g! 2’ n .

Y = 8, , (II-9)

2', 0 ab”0 /3— K 1

where _
0.k'k OGRK OGKK DGEK DGKK OGQK

MK'£'=6 2y ) ba 00 ba 00, ab 00 _ab 00 _ 6 (b a:k) ab 00 ba 00

o kg Y T (K) T _(K) , PR T T (R

k b 'a b a
(IT-10)

The solution is obtained by inversing matrix MO [3}. As it has been mentioned in I,f
J=1-3=0 and J=1-J=1 transitions, k' can be one only and Vbhas an unique matrix
element, Mll. In these cases, all the density matrix components are propor-

tional to Y abcé aﬁd show the same variations with the laser intensity.

v .o A 3 - . s : 1
For aJ = 1- J=2 transition abCO exists in addition to abCO , and

M, is a 2x2 matrix. The various density matrix companents do not undergo iden-

0

tical variations with the laser intensity. To come back to our ordinary fra-

- mework (laser polarized along the Ox axis), we must perform the rotation which

C

brings 0z on Ox. The transformation formulae are
1/2
k+Q | (ke
[(k+Q) ! (k-Q)] k (II-11)

k = = -
pQ(H 0) (-] 2

(=]

Kk k+Q k-Q
2 X( > IR > )

The standard'components of a o, polarization ere given by

e. =0 and e =3 L (II-12)
° 17
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As it has been shown in I, due to the symmetry relations of the G coefficients
'and to II-12, k,k",Q and'Q" must be even in II-2-3-4., On the other hand, for
the optical coherences, Q' must be odd and k' may take all the integer values

between 1 and Ja + Jb. Then, it is easy 'to. show the following symmetry rela-

tion
k’* k' k'
anb-gr = ) aptg (II-13)
With the help of II-12-13, equations II-3-4 become
K o . k', -1 k'K k' 1 k'K K’
atg = Y2 E (71 681,09 avbger ~ ab®9-1,0  apfg-1] (1714
K _ -1 Kk'k k' 1k'K K’ )
S E [ bafoe1,0  anboer ba®g-1,0  apfg-1l (11719
and
k! n
C g ! = $ ’ (6 [ B S ’ J
[_]K‘ l klkn ku _1 Kvkn . k"
/7 E" [ abGQ',Q'+1 ap0'+l h abGQ',Q’-l apQ’~l ]

1 1.k'K" k" -1 _k'Kk" k"
Yo

/2_ K” ba Q',Q""l pr'+l ba QI,QI_I bpo,_l ] [II-]_S]

To solve equations II-2 and II-14-16, we shall eliminate first the longitu-
-.dinal components, which do.not precess in the magnetic field, in order to
"~ obtain & set of equations only coupling the transverse components which des-

cribe the evolution of the Zeeman coherence due to the magnetic field.

1) Elimination of the longitudinal components

Using the symmetry relations of coefficients G and introducing a

g uantity proportional to the real part of abci
: k'+1
k' (- ' *
£ L) C 2N Ry (II-17)
ST ab”1 ab”1
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equations II-2 and II-14-16 become (for Q=0 and Q'=1)

1 kK'k ., 9(b,a,k) 1 k'k k'

Kk K'
: = (- —_— G X I-18
Itk e 2YK2’ S C N A T k) N (II-18a)
K 1 K'k k'
r = II-18b
b (k) s ZYKZ b28-10 (II-18b)
and
k' n l k' kl’ k" kl 1 kl k" N k"]
: = - — - p - G
X 7= %k kz [qu-m b0 TV afo0 o
. Kl 1 k'K" K" 1 K! k" k" .
- - R I1-18
kZ"[[ ) e RS e LY R (II-19)
K, : 3
where RQ is the real part oFAQQ
k. k*
P+ P
k B"g ~ Bp
= II-20
BRQ 5 ( )
Eliminating 895 between equations II-18-19, we obtain
k'l' 2' ' n kl 1 klk"- K" 1 klk" k"
R RIS oA B U I (Y G RX" RE" )
Y . /3 k'l K" ba 12 b2 ab 12 a2
(II-21)
where f
1 k'k 1.2k 1 K'k 1.2k 1.k'k lGl’K
k'L ba -10 ba -10 k'”'."abs'lﬂ ab -10 k' abG—IO ba -10
meo =8, e2vl e +(-) +(=)" 8 (b,a,k) TR
% k b Iy (K} r el T
(11-22)
M is a square matrix of dimension Ja+Jb. As MO’ M is symmetrical when the b»a

spontaneous emission is negligible. We suppose that we can calculate its inverse

matfix, and we call it w/A , where A is the determinant of M. Then, the so-

lution of II-21 is :

k'l ¢! ’ 1N " LRV L
U O L A T AL - AL

n
x _—E. A Az'kn ba 12 b 2 ab12 a 2

(II-23)
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A and uk . ,»taken as functicns ofnare polynomials of degrees respectively

equal to Ja+Jb and Ja+Jb-l.

r3 Eguatibns of motion of the transverse components. Hanle effects.

Using I1I-2-14-15-16 and the relation

k' kl " k’ _ _ Kl l kl k” Kl K" 1 KI k" k" _ k"
S R A Z,,[ (37 pafi (P R 1P (P2~ Rp
(II-24)
We obtain the following equations of motion for bp;
K Kk" k" kk" k"
( T (K)+ 2iw } po = Yy ( hol poy = hoon po )
b . b” b"2 K Q"2 ba 20 ag b 29" bQ
kl 1 K' k K. k' R 1 kl k" k" 1 k! k" k"
+ Y g.( ) pal1p (X +E,, [ 0282 b2 * afiz &2 ,]}
(I1-25)

To simplify the formulation, we have reintroduced the geometrical coefficients

hkk .» which are defined by equations I-62-63. In the right-hand side of II-25,

QQ"

two different .contributions appear

1) The first contribution correspondé to the direct laser-induced coupling
between the transverse components. This coupling is proportional to y.

2) The second term corresponds to an indirect coupling between the Q=2 trans-

verse ccmponents through the longitudinal quantities. Since these quantities

.ere real, fhis coupling involves the real part of the transverse components only.
The second term also £nbludes the source-term, proportional to the laser-off
populations inversion, n.

For the a level, the coupling by spontaneous emission from b to a
must be ailded to these two contributioné.

For Q24 , is not directly coupled to the longitudinal components and the

pk
B Q

second term of II-25 does not appear. The equations of motion are :
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o A k B " kk" k'l kk" k"
(Tb(k] + 100,) oo = YKHZQ" GaPogr &g - oPogr Pgr ) (11726
(and similar equations for level a)

To obtain the expression of the transverse components, équations
. II-25 and II-26 must be solved simulfaneously. For the J=1 - J=0 and J=1-J=1
transitions, the trensverse alignments are'the only transverse components. In
this case, equation II-26 does not exist, and equations II-25 are reduced to
ohe (1-0) or two equations (1-1). We shall see that an analytic solution may

be obtained. For the Jb=1 - Ja =2 transition, there are three equations II-25

( p2, _p"* and 2

o ) and one equation II-26 ( _p* ). The.only way to solve
a’z a7 b"2 _ a

"
these equations, for all the magnetic field values, is by means of a computer

caiculation.-

The variations of the transverse components with the magnetic
,fiéld give the well-known Hanle effects. In the following sections, we shall
uée the notation (for Q# Q)

BRS H = Rf @ LR w | (I1I-27)

In zero magnetic field,'BLS (0) is equal to one, and, in strong field, BL; (o)

vanishes. BLS(HJ represents the "normalized Hanle effect”. On the other hand,

since RK (0) is defined in zero field, we may calculate it by means of equa-

N
tions II-6 to II-11.

3) "Saturation resonances” of the sublevels populations

When the transverse components have been calculated, the longitu-
dinal ones may be expressed by means of II-18 and II-23. The longitudinal
components, i.e the populations of the atomic sublevels, exhibit variations

Rk {H). These
g2 7

variations, which appear from the fourth order in.the laser field only, will be

in the zero magnetic field region, which are proportiocnal to

called "saturation resonances”. Let us point ocut that it is not necessary to
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solve II-25 and II-26 to obtain the relative amplitude of the saturation reso-
nance. As it can be seen on equatipns I1-18 and II-23, it is sufficient to
determine the u matrix and to calculate the zero field components, BR; (0).

For instance, the amplitude of the satdration resonance on level b is given

by
gkk 12K ko), 1K ok
Koy - pito) & a’- [F 8% Ry 07 1f1y oR (O]
bPo pPo’ K2 K
. _
NG| 1 k'K K'l
b"0 "l 1810
K'.
(II-28)

C) Conclusion

In this section, we have presented the way of solving the equations
‘of motion. In the following sections, this will be applied to J=1 - J=0,

J=1 - J=1 and J=1 - J=2 transitions. For each case, the geometrical coefficients

g.kk'
BaGQQ' '
the numerical values of the 3-3 and 6-j symbols which may be found in the tables

and 6(b,a, k), (equations I-19 and I-21) will be calculated using

[ 5118 . Numerical applications of the theory to the laser experiments in neon
will be performed with the help of the experimental values of fhe relaxation

[7]{8][12].

times of the neon levels

III- TRANSITION Jb =T +Ja=0
For a 1-0 tfansition, the optical coherence is reduced to the elec-

tric dipole moment {k'=1). Then, as it can be seen on equations II-18, &ll

the longitudinal componehts of the density matrix are proportiocnal, indepen-

dently of the laser intensity and of the magnetic field
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_k 0 . 0 . ' 2 . _2Y 41 -
Fa[O] a, V3 rbto) bPs /ﬁ'rbtzJ s = X (I1-29)
where
Y 1
*, _ ~ ba _
r2o) = ram) [1 ——rb(m] (I1I-30)

As it hés been pointed out in section II, the relation between

bpg and apg expresses the conservation of the total population during a

laser-induced transition between levels a and b. On the other hand, the pro-

portionality between the population and the alignment of b comes from the

fact that the mb=1 and mb=¥l sublevels are equally excited by the leser, whilst

the my =0 sublevel.is populated by the depolarizing relaxation procéssesﬁohly.

For instance, if these processes do not exist ( Pb[DJ = Pb(Z]J, relation

.bpg"= /E-bpg may be easily obtained from the fact that these is no laser-
induced change of the m=0 population.

Matrix M (eq II-22) is reduced to one element :

IVIll =1+ n—Y (II-31)

where we have introduced a dimension-less parameter
ZFb[2) 2Pb[21

-1 -
"*3 ' From ' TT* o (11-32)
b a
x ! is given by (equation II-21)
. ’ n- RZ
mil x1 .. b2 (II-33)
V3

The equation of motion of the transverse alignment is given by

{equ,II-25 and 33)

¢ —Y  (n+n X—, R2 ) (II-34)

(rb(2J+ 2iw, ) e Y 3rb(2) b2
n T (2

2 - . X
b’ bP2 3

2
bP2
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bpg is caléulated with the help of equation II-34 and its complexe conju-

ry(2) + 5*- 21w

gate 2
P2 (H) = — X P - b (II-35)
3+n ?;T?J [ 7b(2]] + 4wb
S A X

where . _ [l+ 3Pb(2)'][ 1 +(n+1) 3Pb(2]]' 1/2

Yb(2] = Fb(Z)- ; (II-36)

1 +n
3Pb(2)

The Hanle effect, which is described by the variations of bR% with wb' always

keeps a Lorentzian shape, independently of the laser intensity. This has

been experimentally verified very well [?] . The variations of its .width with the
pumping rate, y ; are shéwn on figure 1, for n = 4.75 and Fb(2] =11 MHz. |

For weak laser intensities, the power-bfcadeﬁing. which is equal to vy/3.(first
term in the right-hand side of II-34),1is proportional to the laser-induced
transition probability. This corresponds to the fourth order contribution in

a perturbation development (see equation I-77). For strong laser intensities,

the power-broadening becémes lower than y/3. Since bRg is equal to (ﬁ)g +bp§)/2,

the bRg term in equation II-34 implies a restitution of a part of the

Zeeman coherence. This restitution through the longitudinal components appears
from the sixth order in the laser field and involves a diminution of the align-
ment relaxation rate compared with the fourth order relaxation rate.

The bRi term of II-34 also implies a coupling between p% and
2 . This laser-induced coupling of

' with the component precessing

2
e bP2

in the opposite direction changes the phase of the Zeeman coherence, and shifts

the frequency of evolution. In the ordinary magnetic resonance, this kind of

coupling induces a resonance shift (Bloch-Siegert effect [10] ). Here , since

2

)

and p22 are both resonant in zero magnetic field, the resonance is

not displaced. But the phase shift changes the relative amplitude of the real
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and imaginary parts of thé coherence. In the ordinary Hanle effect, the
absorption curve has the same amplitude as the dispersion curve. Here,

I' 2 d '/3
( ]

I .
yb(23

(II1-37)

It becomes higher than one from the sixth order in the laser electric

field.

The sublevels populations are proportional to X 1 (11-29).

Using II-33 and 35, we obtain :

s -—2 __11-9 NERCIN: (I1-38)

Mil/3

where

t? = Y , (IT1-39)
31"b[2] +ntl) ¥

and bL§ is the normalized Hanle effect :
2w 2 ’
2w ={1+ |——| } (II-40)
b2 vi2)
b

As it has been experimentally observed [ ] ., the populations exhibit a
resonance which has exactly the same shape as the Hanle effect. The rela-
tive amplitude of this resonance, J , is a homographic function of vy[1Y .
At high laser intensities, 8’ is equal to (n+1]‘1 (0.17 in the conditions

of figure 1).

IV- TRANSITION J

________ b :IU+Ja=I

In this section, we shall use the following quantities which

have the dimension of a time :



t(0)

and

These quantities will appéar in the matrix elements of M05 and M .

14/

1 1 Yba
= e+ - (II-41)
o T r_(0J 1,_(0)
} 1 1 Yba
T2 T Y TITOr @ (11-42a)
b a a b
Y
° T %21 YT (;J ) ‘ - (II-42b)
b a 2r _(2)r (2)
a b
v
= T LS - L. ba (II-42¢c)
p2) - Ta2)  2r @)
- 1 1 _ Yba )
S T T () 2T (20 T.(2) (II-42d)
b a a b

In zero field, the laser creates an optical dipole moment only

(k'=1). As it has been shown in section II-A from equations II-6 to II-11,

all the density matrix components are proportional to Yabcé
: : 4T, (2) g
(0 o0 = 271 (2) o = —2— o2 - _2ny
0 o s Prz aml1e3
(II-43a)
* kK _ _ K _
Pa[Kl 2 Fb(K] bPQ {II-43b)
where :
M;1= 1+ = 200 + 11 ) (1I-44)
I";[m is given by II-30 and I*(2) by
I*(2) =T (2) [ 1+ —-Yﬁ—]'1 (II-45)
a a 2Fb[2)

B } Hanle effects

When the magnetic field is different from zero, the laser may

create, in addition to the optical dipole moment, an optical gquadrupole
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moment (k' =2); which is connected to the apparition, for high laser in-

tensities, of quantity X2 (II-17). The M matrix (II-22) has four components

1 2
e ype2uo) T AR
Y©g 36 12
M = 1 | 2
A 1e 2 (11-46)
12 Y g
and its determinant is given by
1 2 2
_ « _21(0) T 2 Y 2 1
b=l yl—g— * g+ =5+ [«@r+ 2r_(2) T, (2) ]
(II-47)
kl

The inversion of M is obvious and we straightforwardly obtaein for X

(equation II-23):

S S - R R R2 ¥ (II-48
X e (ry 7500+ (RO - R I35 GRS+ RS ( 8]
) 1 yr; '2 ) 21(0) Tl )
- - - R 2 + R
X | (20 R2 - R2)+ (loy—g— +y 5= J( R + R2 )

VAN 12 b

(II-48b)
Bpg and is given by equations II-43.
Ri between II-43 and II-48b, we may verify that

In zero magnetic field, BR% is equal to

. In this case,eliminating 8

X2 vanishes, independently of the laser intensity. On the other hand, in

strong field, Bég vanishes and X2 is proportional to r; . The optical

quadrupole moment disappears when T; =Dli.e; when
*
r . (2) =r_ (2) (I1-49)
b a
This particular case.will be considered in a detailed way later on (section IV-D)

The equaﬁions of motion of the transverse alignments are given by (equations

I1-25) |
Y
ba
; 2 = - 2 X L2 Y R2 + X (ywley2 _c
[I‘a(2]+ leal ap2 5 bp2 5 apz + 6 aR2 + 2/3_ (-X*+X<4) (IT1-50a)
i 2 = - X 2 X Rr2 Y 1 2 -
(r,(2)+ 2ip ) bP2 5 Pt g DRZ . e ( X'+ X2) (II-50b)

As it had been shown in the previocus article, there is no direct laser-induced
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coupling betweén the transverse alignments [bahgg = 0, see equation I-78).
Eliminating the imaginary parts of p% between equations II-50 and their
complexe canjugate , and using relations II-48, we obtain two coupled equa-

s . RZ R2
tions for b9 and R

4w2 Y 4ww ‘]
a a Y |a a Y Y
eI (r, ) (r, 2+ B)J
2 1
T T .
= -2—1—[1+y(42——1—§—1:] (II-51a)
C 4 2 2 T}
X 2 X b | g%._ 0y 2 2
6 XabaR2+ Fb[2]+ S Xbb+ o Y bR, Y 1+y( 2 + o )
B
(II-51b)

-where Y 1
_ 1 Y 1 2 ba _
Xaa = A {Tl *'3 [T[D] YZr ) T T ) 2T (2) T (2]_}}'(11 5223
b a a b

Y ] ! 1 Yha )
Xab™ "gA [}(0] L@ T T (2{J (II-52b)
a a b
= Xl - LS S Tba | (II-52¢)
Xba -~ 9A T r, (2) r_(2 ar_(2) 1, (2) c

Xpp is obtained from Xaa by permuting a and b.

In equations II-51, there are two different couplings between
the alignments
al The coupling induced by the.b+a spontaneous emission ( Yha term in II-S51le)
b) The laser-induced coupling ( YXpa and YXab terms). Since FB[ZJ is larger
than PB(DJ, equations II-52 show that generally Xpa and X.p are posi-

tive. The only way for Xab and Xba to be cancelled out is that

Pgl2) = 1, (0) ="y, and v <<y, (II-53)
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This particular case of a zero coupling will be studied later. The existen-
ce of a coupling can be interpreted with the help of the diagram of the
transition (figure 2J.

1) When condition II-53 is fulfilled, the set oFfransitions represented by
the dashed lines of figure 2 is not coupled to the set of continuous. lines.
The b transverse alignment, which correspbnds to the Zeeman coherence between
the mb =-1 and mb'=+1.sublevels’is only coupled to the‘population-of

the ma =0 suplevel, whatever the number of absorptions or stimulated emissions
of laser photons may be. Then the alignments of b and a are not conled,

for any laser intensity. |

2) When depolarizing relaxation processes exist [r8(2]> r B(O)] , a coupling

is induced in three steps.

a)_An interaction with a leser photon couples the coherence

between the My =-1 and mb=+l sublevels to the populations of these sublevels.

b) These populations are transferred into the mb=O sublevel by

a relaxation-induced transition.

c) A second interection with the laser couples the mb=0 suble-

vel to fhe Zeeman coherence of level a.

This coupling involves two iﬁteractions-with the laser : this is the feason
why the first term in the perturbation development Of Yy Xpa is proportional
to yz. In order to study the gquantitative importance of this coupling, we
introduce the-normalized alignments L%[H) (equation II-27) in II-51. Using

relations 1I-43, we obtain :

I 2 2 2( .2
‘Ya(Z]) ¥ 4wa aLz H) Yba 4wa e bLz[H]

y
T* (2) 18 Xba = 2 N Y Y T (2)
r + % 5 (ra[2]+ E)(rbtzh g) b

= 1+ v 7 1% ) (II-54a)
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T2 1 2 2 2 11 2 1
I :
§ *ab T¥ (2) r.(2) + Y r (2] A 4 12
6
(II-54b)
where | =
I _ Y ( Y 1/2 .
Yg(2) - [(rem R 8) ro(2)% = Xy )J (I1-55)

It is possible to verify thsat, in zero magnetic field, the solution of I1I-54

1) Coupling by spontaneous emission

, Y
This coupling is of the order of —fEE——— , in zero
2r. (2]
. ' b
field, and , in strong field, of the order of
Y
r -
Yea Ba o b2t g Xpp
B R AT S (I1-56)
b Eh ra(ZJ + 5
' vz |2
To find II-56, we have assumed thsat bL% (=) 1&(-£%ir—- {see later equa-
o . b .

tion 1II-59 ). In thé experimental conditions of the 6401 A gneon line (cap-

tion of figure 3 : ¥ = 0.2 MHz and T5(2) = 6.6 MHz), the coupling in zero

ba
field or in strong field are nearly equal to 1,5%; independently of the laser
intensity.

2) Laser-induced coupling

Neglecting the transfer by spontanecus emission

[Ybadm in II-54a) and introducing the following coupling coefficients,

Y X A
€.h = " ab% ) (11-573&)
T
6r7 (2) Mll[l *Y(EZ—'+ —_2 ﬂ
12
0
Y Xpg 8
€hg = T (II-57b)




19/

We may reduce II-54 to the cdmpact shape (B,a= a or b)

2 2
2w 1+ g L™ (H)
1+ | = B BLg_[HJ - af o 2 (1I-58)
YB(Z) 1+ €08

Figure 3 shows the numericel importence of the coupling ccefficients for
o
the 6401 A neon line. For high laser intensities, the asymptotic values of

eab and Eba are equal to 2.3% and 4.2 %.

As the coupling is weak, we can neglect it, in a
first approximation . Then the Hanle effects have a Lorentzian shape of half-

- width 72(21.
-1

. ; |
2 . ] 20) .
[U]Lz (H) = |1+ [ —5F— (II-59)
8 yB[ZJ

yzﬁZ] is the effective relaxation rate of the transverse alignment. If, in a
"second approximation, we reintroduce the coupling, the Hanle effects no longer

keep a Lorentzian shape

©) 2
. 1+t _ L2 (H)
Cow = 92 X of o 2 (I11-60)
B2 - g 2 1+ €aB
Now, the half-height half-width is given by
_ 2
I
£ [g Y (2)]
ré[z) - - ek 8 (II-61)

2 2
I I
[ga | YBIZJ + ,:83 YG[ZJJ

~ In general, the widths of the a and b Hanle effects are not very different. In fact,
since the couplings are weak, the deviations from a Lorentzian shape cannot

: -]
be observed : this has been verified in experiments using the 6401 A 1laser

line of neon [13]

3) Power-broadening -of the Hanle effects

The fourth order power-broadening is obtained from

a perturbation development of II-55

72(21 -1, (@) v (1I-62)
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This broadening, which is prﬁportional to the pumping rate, is the same

for the two levels. As a matter of fact, this equality between the power-
broadenings is nearly maintainedin the exact theory (equations II-55 and 61).
Figure 4 shows the difference bethen the Hanle effects widths for the 6401 ;
line : Yi[Z) - Yé (2) and Pg(ZJ - Pi(z) are practically independent of the
laser intensity. Experimental equality of the power-broadenings has been
already observed [13] . Experimental tests of formula II-61 and subsequent

measurements of y have been performed and will be presented in a forthcoming

publication [ 1%]
C) Saturatior resonances

o o ot oy . v - ——

The longitudinal components are obtained by means of equations

II._IB 0 * 0 2y 1
r (0 o8 = -riO pl= Sl-x (II-63a)
r, (2) p2 = - —X—(x! - 3x2) (II-63b)
b0 3v/2
yx! Y Yx2 Y
ra[zj ap% = — (1+ _ba , - —_ (1 - _ba )
3v2 2rb(21 V2 2r, (2)

(I1-63c)
Equations II-63,. combined with II-48, show that the populations of the levels
exhibit zero field resonance which is the sum of two contributions propor-
tional to the Hanle effect of the a level and of the b level respectively.

For instance, for the b level, we obtain

. T% : T% 2
2 —5 s — LS (H
F o) o0 =- 2ny " 5 _— +( ~— 12 Jy b 2( )
b b o 38 V3 4 1 r (2]
12 M
2 2
T T
2 _ 1 2
1+ )Y L (H]]
- v " T* (2 { I1-64a)
12 Mg a
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1+‘ (0} 1 )Y

, ny . 3 BT_(2) bLz(H)
r(2) o2 =~ fae Xk y
b b 0 3A/8— 21-‘8(.2] 8 Mél I‘b(2]
1+(T(01+———1————) X 2
Pa(2) 6 aL2 (H)
-y : (II-64b)
. 3 Mél rx (2) J

This resonance may be observed on therw components of the fluorescent lines
emitted by the laser levels. For a fluorescent line b—sg, the intensity is

proportional to [!9]

w = 0 2 -
Log oPo * Ag bPG VZ - (11-85)
where Ag =-1, 1/2 or - %a if Jg =0, 1 or 2 respectively. The

relative amplitude of the saturation resonance , ‘L"[W] - L"[Oﬂ/ LT (),

is given by
) r, (0) .
1-A b __
tJD =1 A__x ? 22 (II-86)
bg il . 3 r, (0 ( Y
. + E - v ——————————
0 Yy s \Y 2ra(23)

Formulae II-84-85-66 show that, in general, the shape and the amplitude of
the saturation resonance depend on the fluorescence line, contrary to the
case of a J=1-J=0 laser line. This is due to the fact that population and
longitudinal alignment are not proportional. Experimental verifications of

these theoretical results will be published later [1!*%]

D) Particular cases

There are two particular cases, for which the Hanle effects

are exactly Lorentzian.

1) Eguality of the relaxation times of the two alignments

Equation II-48b shows that, in strong magnetic field, X? is

1

proportional to 12 . The optical quadrupole moment has the same sign as



22/

PDIZJ - FZ[ZJ. When Pb(ZJ and P%(Z) are equal (II-49), this moment venishes.

Then, in strong field, all the longitudinal components of the density matrix

are proportional, independently

If, in addition,

show that the two Hanle effects

and wa = wb. the exact solution
2 2
aLz B bL2 -
where

Pb(2) +

of the laser intensity.

the Landé factors are equal, it is possible to

are porporticnal. Indeed, when FZ(Z] = Pb[é]
of II-54 is given by
2w 27!
1+ ———E—E—- {(I1-67)
r_(2)
b
-1/2
sab)
i Y 1/2
ry(2) + 12
2°Y ( 1 )
e e T &3
b -
(II-68)

The Hanle effects élways Keep a Lorentzian shape, independently of the cou-

) 2
pling of the transverse alignments. Equation II-67 involves that aRi[H] =- bRZ[H).

and subsequently that X2

vanishes whatever-the magnetic field may be. All

the longitudinal components are proportional to X! , and exhibit a Lorentzian

saturation resonance of shape b i and of amplitude
2
_ L R(0) -1
f -2 X 1o =2 {r(0) + —1r
n SPb(Z) 8 FD(ZJ

(II-69)

In this case, the saturation resonance does not depend on the fluorescence lines.

2) Two relaxation times model

When conditions II-53 are fulfilled (one relaxation time per

level, and no coupling by spontanecus emission), the transverse alignments are

not coupled. The Hanle effects are Lorentzianand their widths are given

by YE[ZJ {equation II-55). On the other hand, the intensity of the wfluorescent
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line b2g is given by (equation II-63 and II-48)

) y n -aRg (H)
0o . - - -
el V2 o X ( II-70)
. b Y 1 1
1+ ——3‘( + > )
'Yb Ya
ifJ = 0, and
8 R2 (H)
o} n + 2 .
R b0 . .Y ¥ b ( II-71)
V2 2y, /3 3 X (1,1
3 a 2y
b
ifJ = 1.
g

These resulté can be interpreted with the diagram of figure 2.
If there ié no relaxation -induced transfer between the Zeeman sublevels,
the set of dashed lines of fig.2 and the set of solid lines are decoupled. For
- each set, the diagram of the transitions is similar to the one of a J=1-3=0
line : in the same way as it is for this line, the Hanle effects have a Lorent-
zian shepe. Indeed - it is easy to show that, when II-53 is fulfilled, equation
II-55 for Yg(Z) is exactly equivalent to equation II-36, where %- is replaced
by % . On the other hand, the intensity of the w-polarized flucrescent line
b+g is proportional to the population o? the mb=0 sublevel; if Jg=0, and to

the populations of the m_ =% 1 sublevels if Jg=l. Subsequently the Jb=1-Jg=D

b

fluorescence is connected to the Hanle effect of a only (by the solid linesj
and the Jb=l - Jg=l fluorescence is connected o the b Hanle effect only (set
'of dashed lines). This explains why the saturation resonance is proportional

to aRi in II-70, and to Ri in II-71. For the fluorescence emitted by the a

b

level, the arguments are reversed.
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V - TRANSITION Jb =I »-Ja =2

Up to now, for J=1-J=0 and J=1-J=1 transitions, the laser irra-
diation induced populstion and alignment only in the excited levels. These
quantities appeared in the second-prder terms ("linear response”). On the

other hand, if the trensition is a Jb=l - Ja=2 one, the laser may induce
L
apQ

an electric hexadecapole moment which is created in the a level from the

components in the atomic density matrix. These are the components of

fourth order in the laser field. There are four quantities which precess in
the magnetic field : alignments of levels a [apz ) and b'[bpui ), hexadecapole

moment of a (ap; s, _p ' ). The equations of motion are'very complicated,

L
a y
and we shall be obliged to introduce a great number of notations. In order
to simplify the présentation of the theory, these notations have been put

together in appendix A [1€]

In appendix A, we define the times <{(0), t(4) and T; (II-Al to
A 4). Matrix Mo may be expressed as a function of these quantities (II-A5).
The inversion of this matrix is easily performed and leads to the following
values of the density matrix components (for a n pclarization of the laser

equations II-6-10)

. | 20y | N
r*(o) o0 = _/—i T (0) ¢ = ——o 1 +( 87 (4) . 3 )Y
@ 20 5 b b0 4 e 35 25
0

(II-72a)
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r 2 o 2, _0yl2 . gg (r1[4)' - %2]) (II-72b)
0 154,/3 a a
ny /14 8Y. 1 1
™(2) 2= - ——— | 1+ +
a ao 15 A : 35 r (4 Y

0 a r (2) - ba

b 10
(IT-72c)

4nyv 2
r_(4) of = - 1! (II-72d)
a 754, /735

where Aé is the determinant of Mo(polynomial guadratic in vy , see eqg II—AB).

P:[o) is given by II-30 and TZ(ZJ by

Y ba -1

—_— (II-73)
r
10 b[ZJ

r*2) =t (2) | 1°-
a8 a

The density matrix for a o-polarized laser in a zero megnetic field is ob-

- tained from II-11

2
) o
pf O)/2 = - b = L (I11-74a)
. ; p;-(0)  ep (@) o o
o (0)\[5z = - — "5 "3 (II-74b)

These componenfs may be analysed with the help of the zero-field anisoctropy
of the laser-induced change of the fluorescent lines. This anisotropy is
defined by the zero-field ratio between the anisotropic part of the fluoresj
cent line, which is connected to the transverse alignment, and the iso-
tropic part, connected to the populetion and to the longitudinal alignment
(For a precise definition of the anisotropy ratio, and the way of measuring
it.'see references [’ ][8]] 12][15] ). Using II-74a, we obtain for the aniso—

tropy of the B-=a fluorescence (equation 5 of [12] )
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()7 3+ 3‘ 11 2
. Jg g3
R, = ¢ (II-75)
Ba 172 o,
5 © 4P (D) PV B T - 1
XK=+ 8 e 333
3(23+1) 8o (0 B8 "ol (B=a or b)

For J=1-J=0 and J=1-J=1 transitions, pg and pg are proportional and the
anisotropy does not depend on the power of irradiation. For a J=1-J=2

transition, due to the fact that, in addition to the electric dipole moment,

an optical octopole moment (abpg’ ) is created at high laser intensities,
b 2
92 and pg are not proportional. For each laser level, g exhibits
p
0

homographic variations with vy . Subsequently R depends on the ‘laser intensity :

the degree of polarization of the fluorescence decreases with increasing laser

. intensities.

1) For the a level , this depolarization of the fluorescence is very weak

because the ratio apg /apg is not very dependent on y. Indeed, if Fa(4J =Fa(2],

p?_ / QO

o &y is reduced of 4% when vy grows from zero to infinite. Figure 5
a :

shows the variations of the anisotropy for Ja +Jf =2 and Ja+ Jf=l fluorescent

lines (experimental conditions of note [ 18] ). The anisotropy is .practically

independent of the laser intensity, as it has been observed experimentally

(figure 6 of [7] )

.2) For the b level , the variations of pg /08 with v are shown in figure B.

0

Since bpg /bpg is very small, the anisotropy ratio, R , is fairly well

bg
proportional to bpg /bpg , independently of the fluorescent line (Jg =0,
1l or 2]. Oepolafization of the fluorescence, similar to the one predicted by figure®6

been observed experimentally[ 8][1 7] (For instance, see figure 4 of [ 8] ).

0 becomes proportional to T_(2)- T_(4)

A . f s 2
t strong laser intensities, %% /bp0

{see 1I-72b). In particular, in the case when Pa(4] > Pa(Z), the anisotropy

is reversed, at high intensities. Since the anisotropy is very sensitive to
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the difference between the quadrupole and hexadecapole relaxation rates of
the a levelf the study of the variations of Rbg with the laser intensity
must allow the measurement of Fa(4J ( Pa[ZJ may be obtained from the width
of the a Hanle effect). Experimeﬁts on this point, using the GSZBR neon

line, are in progress [y,

B) Hanle effects. Laser—induced hexadecapole moment in the a level.

When the magnetic field is different from zero, we must use

equations II-25-26. Quantities Xk verify the matricial equation (II-21) :

R2
Xl __n b2 _ /_7- R2
V3 10V3 0 22
R2
M X X2 | = b . /7 R2 (II-76)
' 2V/15 6V5
. 2 2
. R
ng b 2 _ a2 /3 RY
5/3 15¢7 7 82

’

where matrix M is given by equation II-A7. Then, XK is obtained with the
help of the inverse matrix, u/A » (II-AB-A8), and,when replaced in II-25,
leads to the following equations of motion for the transverse components of

the density matrix : "

: Y
5y ; 2 -2 V21 2 Y o oo
A(ra(21+ 32 * 21‘“a)apz \ * o YpalwPy * a5 A
5v21 35¢3 5/21
' 22 2 4
<o X2 * 2?5 ( _Xzz] aR2 ) -1:: (1- Xba] b * . [l_xazl aR;
w3 e 2 |8’ @2 g5 70v3

(I1-77a)
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2 Y 2 7Y . ! 2 Y [N Y 113
L p~2+(1‘ (2)+ + 2iw ’ ps - —— + — p. =
5/3]—- a b 30 bib 2 5/'7'— a2 5 agyg
- 22 2 42
ny 2 Y 22 2 Y Y 4
= —L X - —— (1-X ) R, +-—(1-X_,) R, ~——(1-X_)R (II-77b)
2
30 b 5/53 ab” a 2 30 bb” b 1077 ab’a 2 .
Y Y 2
— 2o —— o, +{r 42+ g% ¢ 210 ) o - S — ao: -
35v3 5/7 > 10/7
- X e — - x ) R - (1 ) R+ =X (1 -t R
15¥7 7073 aa 8 10V7 aa a
{I1-77c)
Y 2 Y 2 . __Y Y Y . b -
- p2+ Y-, ot +(T L)+ L+ 4in) o' =0 (II-77d)
5/71 a o 5 b2 107 a2 a 5 a’ ay

where coefficients x are given by II-A 10 end II-A 11.

In the left-hand side of these equations, we have put togethér
the effects of the relaxation processes, of the magnetic field, of the spon-
taneous transfer of alignment from b to a, and of the direct laser-induced
coupling between thg transverse ccmponents. The right-hand side contains the
excitation term {with n) and the indirect coupling through the sublevels po-
pulationé (R terms). We shall note that II-77a,b,c and d correspond to the

equations of motion of p2 4

2 L +3 P
aP2 .bp2 ' 5Po and apq respectively-: indeed, at

weak laser intensities, when the laser-induced couplings are small, each of

the equations determine the corresponding density matrix component.



In general, it is not possible to find the analytic solution
of equations II-77 [19]. First‘we shall calculate an approximate solution
which gives a straight-forward physical interpretation of the observed ef-
fects. Secondly, an exact computer calculation will be presented and its

results will be compared with the approximate solution.

1) Approximate solution

a) Hanle effect of a

An important point is that the alignment of b is much smaller
than the alignment of a (this is a well-known fact that the optical pum-
ping of a J=1 level using a J=1-J=2 transition is not very efficient [7 ][8 ] )

This may be verified in zero magnetic field by means of equaticns 1II-72. On

pq ] is alsoc small compa-

[
the other hand, the hexadecapole moment [ap2 ' aPy

red to the alignment of a. Subsequently, in equation II-77a, the laser-in-

2 b
2 'af

duced couplings of 5P aPo

and ap: with apg are weak. For instance, we can

define the importance of the zero-field coupling, bp% —»api, by the ratio

2y V21 . 2
—t — Y po (0)
5/21 ;O ba b"2 (I1-78)
i Y 2
Fa[2] t aP2 (0)

This ratio may be evaluated using II-72-74. With conditions of note [ 18]

it has a maximum value of 3.3%, when Y is equal to 40MHz. The ap:f and

p. couplings are maxima when y 1is infinite, and are respectively equal to

L
a2
2% and 7%. In the same way, we can neglect the couplings with bR% and aR; s

whibh are of the same order of magnitude, end II-77a is reduced to

. 2 ny v 2 22
(r (2)+ 2L + 214 )[@p oY7L 2y g - 23002 115y
a 42 al a2 " 10v3 a 210 aa’ a 2
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This equation and its complexe conjug8te lead to a Lorentzian shape for

the a Hanle effect

(0) o @ 2; )xza
R (H) = T X2 - (II-80a)
: 2
10/ (YI(ZI) + 4w
a a
) 2iw
@2 1y = Pg2yy |y - -2 (II-80b)
a2 a 2 r (2 +5y
a 42
The width is given by
e 1/2
I S5y 23y vy aa
yo(2) ={r_2)+ 1- X i
a . ( a 42 ) 210 Pa(ZJ R 2% (11-81)

The variations of yi[Z) with y are shown in figure 7 (continucus curve) for
the experimental .situation of note [ 1€].
However, we must point out tnaet equetions II-80 fail at. strong laser inten-

sities. Indeed the zero field value of II-80 is

2
) X
012 gy «- MXLZ Y - - (I1-82)
10 V3~ r(z) + —Y—-42 - b_Lzm (1 -x,.)
while the exact value is (ep. II-72-74)
2 V7 8 1 1
0, (0) = - ”Y* = 1+ % (1, o —— e ) (II-83)
10 Fa[Z] AO 3 a Ib(2] 10
; (Q) 2 . - :
As a matter of fact, a p2 (0) goes to zero at strong laser intensities, whilst

2
the exact solution does not vanish. This is due to the fact that Xa vanishes

when y 1s infinite. Subsequently, at very high intensities, the couplings

; 2 4 L . 2
with Ps &Py and aP, ore not nggllglble compered to the source-term, nX 4
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{though these couplings are weak compared to apg ). In order to study the

(0) 2 2
- 92(09/692 (0)

magnitude of the neglected terms, we can consider (apg (0)
In the Eonditions of [ 16] ; this quantity is equal to 3% and 8%, when y is
equal to 100 and 200 MHé respectiQely. For these values of y , the appro-
ximations are fairly valid. Assuming thét the Hanle effect shape given

by II-80 a is correct, we can "renormalize” its amplitude with the exact

zero-field solution., II-80a is then replaced by

@2y = 2 (o) B2y i (I1-84)
a 2 a 2

where api [D) is the exact zero-field solution (II-83) and where

: 2w 21 -1
(D]Lz (H) =|1 +( —= ) (II-85)
8 Ya(2]

b) Laser—induced hexadecapole moment in level a

Equation II-77d showé that a Am=4 Zeeman coherence [ap: )
is creatéd by the laser in the a level. This process can be understood with
the help of the diaéram of the transition (figure 8). For instance, the
stimulated emission of a linearly o-polarized photon creates coherence between

- the ma = +2 sublevels, from the Zeeman coherence between the m_ = #1 subleveis

b

(through the transitions represented by solid lines in figuré 8). This cor-

responds to the creation of apt from b°§ . In the same way, from the Am=2

coherence -in level a (apg and ap; ), the absorption of a laser photon induces
Am =4 coherence (for instance, by adding coherence ma=0++ma=-2 to coherence
ma=0<->ma_=2 )

2 terms.

- . y
To solve I1I-77d, we shall neglect the ap2 and pr

Indeed, on the one hand, the ap; contribution is never more than 10% of the

a°§ contribution. On the other hand, apz is important at high intensities

only , because it appears from the fourth order in the laser field. Since
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bp§ (0) goes to zero for strong intensities (see equ. II-72b and figure 6),

we neglect it compared with apg . Then II-77d is reduced to

Y . (0) y ) - Y 2
I' (4)+ — + 4iw pt (H) = -t pz (H) (II-86}
( a 5 a) a . 5/ 31 a2

Obviously, since the approximations leading to II-88 are rather crude ,

I1-86 is no longer verified by the zero-field solution, II-72. However, as

it has been done for ap% , II-86 may be "renormalized”" by replacing vA%/fT)
i 4 2 Yy 2 _fq

by [Pa[4)+ 5] aph(DL/apz[O) where apq[O] and apz[O) are the exact zero-field

solutions. Using II-80b and II-84, we finally obtain

2iw
1 —
) I (2)+5v/42 )
y . .
;0;% (H) = o (0) 2 '-Fg)Li (H) ©(11-87)
a
1o T_{4) /5

(o)

aRt[HJ with the magnetic field have been represented in

figuré 9 (solid curvel) when the pumping rate, y , 1s equal to 100MHz. In
the same figure, the dashed curve gives the exact solution as obtained by a

computer calculation (see following section].

¢) Hanle effect of b

In order to obtain the shape of the b Hénle effect, we mﬁst
solve the equations of motion of the b transverse alignment, II-77b. The prin-
cipal difficulty comes from the fact that this aligmnment is very small at
high laser intensities (see equation II-72b and figure 6). Consequently, in
II-72b, we cannot neglect the various couplings with the ap% , ap; _and apt
components : their contributions are as large as the direct excitation. Since

ap:' and ap% have been previously calculeted, the only component to determine
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When T _(4) is equal to T _(2), _p% (H) and _p? (H), both
a . . a a2 a o
corresponding to a Am=2 Zeeman coherence in the a level, exhibit similar
variations with the magnetic field, for weak laser intensities. We shall

assume that ap; (H)} and ap% (H) are proportional, whatever the intensity

may be. On the other hand, x22 and x”z have close values (we shall see
—_— ab ab

later that they are exactly equal when there is no depolarizing processes

_ . 22 y2 . . . _
T B(k] —YB]. Then assuming Xap ° Xab . and introducing the following pa
rameter L
/3 ot (0)
¢ = g X —=22 (I1-88)
(0)
aOZ
equation II-77b becomes| 29]
7Y . 2. 2 Y Y &
(F (2)+ == + 2iw ) ps- (l+e) p2 + = o' =
2
b 30 bl'b 5/21 a2 5 a4
ny 2 Y 22 2 22 2
=== Xu * o (xR, - (1 -x"7)(1+e) R (II-89)
30 b 30 bb” b 5/71 ab a2
Using equation II-80b and eliminating the imaginary part of bpg between
II-89 and its complex conjugate ., we obtain
I __\2 2 .
(Y (2]) +4w 2iw _
: L
b b R2H)= I 42 - XRe |f1- —B 1 % ()| «
b 30 b 30
Y(1+€] 29 8w_ w
e, b = > R2H) (II-90)
5 /2T [Fa(2 + E)(Fbm : 35)
where
1 - 22 1/2
YI(Z] = {r_(2)+ —7-1) 1- L X —= bb (II-91)
b b 30 a0 [ (2) + 7Y
b 30

When the apz and apg terms are neglected in II-80, bRg has a Lorentzian
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shape of width Yi[Z). This "uncoupled” Hanle effect is strongly power-broade-
ned by the iaser 1 for y=100MHz, the power-broedening of b is three times
that'of level a. This is due to the strong probability of the transitions
issued from the my =*1 sublevels on the one hand, and on the other hand to the

weakness of the coherence restitution through the sublevels populations -

O+ m = *1.

(bRg term in II-89) : here, this is possible through the m_ 5

transitions only and the relative transition probability is 1 (sse figure 8).
‘The Am=4 coherence of a is transferred to the b level through
the m, = iZ-*mb = %] transitioﬁs. This transfer involves the second term
of the right hand side of II-90. Since ap: (0) is negative, this contribo-
tion has the same sign as the direct excitation. The resonance induced by
this coupling is very nérrow, because ap: evolves at four times the Larmbr
frequency.
The Am=2 coherence in.level a (apg , ap; ) is transferred to

b through either the 0+ transitions [ma=-2* m_=-1 and ma=D+ mb=1], or the g

b
transitions. This coupling has the same sign as ap%(O] which is negative
(last term of II-S0). The corresponding resonance will appear as a dip in'thg
Hanle effect. \
By putting II-84-85 and 87 in II-80, we obtain the appro-
ximate shape of the Hanle effect. This is shown in figure 10 for =100 MHz
(continuous curve). On the broad uncougled Hanle effect, a narrow central
resonance appears due to the Am=4 coherence of a, and e broader dip due to
the Am=2 coherence Bf a. The exact solution, obtained by a computer calcula-

tion, exhibits the expected shape but the contrast of the resonance is smoothed

(dashed curve of figure 10).

2) Computer calculation

The previous calculation has allowed us to exhibit the principal

features of the solution, and to analyse its physical interpretetion. But
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we have obtained results which are essentially qualitative. A quantita-
tive comparison between theory and experimentsg is possible with the exact
solution of II-77 only. This soiution has been obtained by means of a com-
puter calculation. With the help Sf the 4% 4 matrices T, @, ¥ (equa-
tions II-Al3 toAl5) and of the column vectors p ,R and A (II-Al16-17),

equations II-77 hay be written as a compact expression

(T+1Qp =nh+ xR | (11-92)

I1-92 is equivalent to two sets of coupled equations :

'R - Q@Im(p) = n A+xR
TIm (p) + QR =10 (II-93)

where Im(p) is the imaginary part of p . Then the formal solution of II-83
is
- . ' -1 -1

R=n(l-x+Ql Q) A (II-394)

' -1

The inversion of matrices T' and (T - x+ QT )} have been performed by
a computer for each value of vy and of the magnetic field. Let us analyse

the results concerﬁing the Hanle effects.

a) Hanle effect of a

The computer solution shows that the couplings of apz ’ ap;
and bpg with ap% are too small for implying any important deviations of
the Hanle effect shape from a Lorentzian one. When y =100 MHz, the devisastions
are lower than 1% of the total amplitude of the Hanle effect. This result
agrees with the fact that the experiments have always shown a Lorentziean shape
for the .Hanle effect of a J=2 level opticelly pumped by means of a J=1-J=2
‘transition (see ref [ 7}{8] [17] for the 6328 A and 1.154 neaon transitions).
NeQertheless, the couplings induce a change in.the Hanle effect width. The
power-broadening is reduced and the apparent relexation rate of the transverse

I .
alignment, Fa(2}, such as obtained from the exact solution, is smaller than

the one deduced when the couplings are neglected, YZ(ZJ (see dashed curve of



36/

figure 7)[ 2})

b) Hanle effect of b

The results of thé computer calculation are shown in figure
11. At very low laser intensities, the couplings are vanishing and the
Hanle effect approximately has a Lorentzian shape (curve 1, y=10MHz)}. When
the laser intensity grows, the couplings with ap2 and ép: become important.

2
At first, the apt coupling is the only one visible, and implies a narrow
central peak oﬁ the top of the Hanle effect (curve 2,y =50 MHz). The
ap% coupling cannot be observed because the Hanle effects of levels»a and b
have nearly the same widths. Afterwards, when the b Hanle effect is hore
power-broadened‘than thg Hanle effect of a, a dip aeppears due to tHe ap;
coupling (curve 3, y=70 MHz). The dip becomes deeper and deeper with incréa—;

sing laser intensities (curve 4, y= 130 MHz). This behavicur of the Hanle

effect shape has been observed in recent experiments[ 22].

Using II-18 and II-76, we obtain the following expressions

for the longitudinal components of the density matrix

r,(0) oo = - 73-_'/5_— MO o) -
i gz (_ Eg’ e — bR5 Cio_ ZO RZ - 2 e'% R, ) (II-85a)
3 10/3 a2 57
: e g22 2622 - .+
T (2) bp§= —%E% (: ;Elgé s —0B_ bRi . ab aRz _ 6/3 ;E w )
3 /5 - e
2 (II-95b)
T (2) p2=- ﬂ ( D2 ngz g2 . 3522 2 .23 42 gl )
a 80 304 /3 8 7/3 b2 /7 @2 7 aa a 2

(II-S5¢c)
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where coefficients § are polynomial functions of y (see equations II-Al8

to A20). The populations of the levels exhibit resonant variations in zero

y
field which are connected to the resl parts of p2 s P and pz
: : a2 a b* 2

These saturastion resonances may be observed on the n fluorescence of the levels.

For the b level, the intensity of the fluorescence is given by II-65. For

level a, the intensity of the fluorescence a+f is proportional to

T 0 2 7 N
Lar = aPo * As apov 10 (11-96)
where Af = ~1,1 or -27/7 if J1c =1,2 or 3.

The variations of the a»f fluorescence with the magnetic field are propor-

tional to
_ b2 2 - a2 2 _ a4 4
RN SONELL S22 L2 an-¥20 Lo

where BL; (H) is the "normalized Hanle effect” (equation II-27) end coeffi-

éients fP are determined with the help of the zero-field components (II-72-74)

* .
£20_p (o £22 1. 8Y ( 1 ! )
oo \ b "f T_(2) “ba 35 \T(4) ~T_(2) |
Poz. —x X O X (11-87
300T, (2) 0, e a 2 By
20 T.(2) %a
a
* 8y 1 1
0 Ay THO) 22 1+ 55 (r (47 " T ,y. Ybe
. ta” 12 T (2) “aa 8 Ty 10
a2 _ 7y X a X
tjpaf 100T *_(2] . A, () ,
. & 20 T_(2) ta - by
(II-97b)
AL IO
‘i’a4 2y >< a 5 I‘a(ZJ aa >< __—T3_Y (11-870)
af 700T_(4) . Ay RO, N

£* 30 T (27 °a
a
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k K
tfsf gives the emplitude of the BR2 contribution to the saturation resonance,
relatively to the laser-induced change of the fluorescence in strong magnetic

field. The total amplitude of the saturation resonance is

‘f{ - ‘;i ﬁ’:i ff:i (II-98)

a

When tf

af is positive, the saturation resonance is in the opposite direction

to the laser-induced change of the fluorescence, and reduces it in zero field.
This is the result obtained for the laser-induced fluorescence, in the case

of a Jb =1-Ja=0 or a J =1— Ja=1 laser pumping. Here, it is also verified for

b
the Ja=2 eﬂf=l fluorescence. As it is shown in figure 12,:f;1 is always
positive (solid curvel). The dashed curves (1)}, (2) and (3) give the relative
contributions of aRi ,-aR: and bRi respectively. Since the alignment of
level a is much lerger than the aligrmment of level b and the hexadecapole
moment of 1evei a, aRi provides the leading contribution, and the saturation
resonance practically has the same shépe as the Hanle effect of a.

2
aR2 also provides the leading contribution to the saturation

=2 flugrescence (figure 13). However EF exhibits

resonance of the J =2 =J
a a2

£
a curious behaviour as é function of the laser intensity.&faz, which is posi-
tive at weak laser intensities, becomes négative when the laser intensity
grows. We obtain fhe surprising result that the saturation resonance increases
the laser-induced chénge of the Ja=2+ Jf=2 fluorescence in zero magnetic
field. This anomaloué behaviour of the saturation has been experimentally
observed on the 83282 and 1.15u neon laser lines [ 23] . We shall see in

the following section, that this anomaly , which is due to higher order non-

linear effects, is closely connected to the transit time of the atom in the

b level.

For the Ja=2 +Jf=3 fluorescence line and for the fluorescence

emitted from the b level (Jb=1 »Jg=0.1 or 2), the behaviour of the saturation

resonance is similar to that of the Ja=2-+Jfé1 fluorescence :&?is also po-
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sitive end the shape of. the resonance is practically the same as that of
the Hanle effect of a. However, the saturation amplitude is rather smaller

for these lines than for the J_=2> J.=1 line (see fig 14) [ 2% [29]

.F

D) Two . relaxation times model.

When there is one relaxation rate for every level (Ps(k]=yB )
and no spontaneous emission ( Yba=0], fhe equations may be simplified. In
this case, the set of the transitions represented in figﬁre 8 by continuous
lines is not coupled to the set of dashed lines, and each set may be solved
separately.

1) Hanle effects

The coherence between the ma = +]1 sublevels is given by

) /5—»ap§“ - 28pq
0, = 2 (11-99)
al,-1 7
{We define the Zeeman coherence between sublevels m and m' by the usual nota-
tion pmm'J

The equation of motion of P1-1 is deduced from II-77a and
77c. Using the symmetry relations of the ¥ coefficients (appendix A, equa-

.tions 21-23), we aobtain

S 1) A
apL-l 10 Xa ¥

- ; Y - -
4, + Y5 + 2i0,) - (1- %) Ry, (II-100)

where R is the real part of

al,-1 af1,-1°

As it was evident on figure 8, apl‘_l, which is connected to
the set of dashed lines only, is not coupled to the other Zeeman cohefences.
The coupiing diagram is similar to that of a J=1-J=0 transition, and, subse-
quently, aRl,~1 exhibits Lorentzian variations with the magnetic field. In-

troducing the mean coherence between the ma=D and m_= +2 sublevels,
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. Iy
Zapi * V3 apz
p ) = (I1-101)
az2z,0o ‘/7—

p =

1
a 2 /5— apD,—Z

We find the following equations'of motion, for the Zeeman coherences coupled
by the continuous lines of figure 8

2Y
[Ya ¥ 15

+ 2iw )
, a

R L1 S A ;g_ (1 - x’a] R. - _ (1 - xba)bR?‘ (II-102a)
5/3 @ ee a2 10/3 2
- p, +ly. ¢+ + 2iw ) p2 + X ot =
‘ 2
Sy 2y (1 - ) R+ X (1-4*%) R (II-102b)
= X - Xap? . X b
. 30 b 10v3 ab”-a 2 30 bb 2
oY b+ X 02 wiy +Yigin) o' -0 (II-102¢)
10/3 @ 2 5bo a 5 a auyg

where coefficients x are defined by II-A22. The equations of motion are
reduced to a set of three equations, but it is not much easier to find the
solution of II-102 than that of II-77. The only interest of II-1D02 lies in

its straightforward physicel interpretation, since apz , bpg and ap:

are associated with clearly defined Zeeman ccherences : aP2 with the coheren-

ce between the maéo and ma= +2 sublevels, with the coherence between

2
bP2
the mb=-il sublevels and apZ with the coherence between the m_= +2 sublevels.
‘Then each coupling term of II-102 isstraightforwardly associated with some
of the transitions represented by continuous lines on figure 8. For instance,

two simultaneous G+ (or 6 ) transitions involve a coupling between the Am=2
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coherences of levels a and b (apz e JLAND SO ON e

2
bP2

2) Saturation resonenges

For the 7™ fluorescence emitted from the b level, elementary
arguments lead to simplifying the results. For instance, the intensity of

the = component of the J =l—Jg=D fluorescence is proportional to the popu-

b

lation of the mb=0 sublevel. Since this sublevel is coupled to the m, Tt 1

sublevels only (dashed lines of figure 8), the saturation resonance is asso-
ciated with the cbherence between these sublevels. Indeed, using II-65,
II1-95 and the symmetry relations of coefficients g [II—A24])we show easily
that the intensity of this fluorescent line, bpg - bpi}/ﬁ.' is proportio-

nal to n+ aRl _1(H). Then the saturation resonance has the same Lorentzian

. shape as aR1 1" On the other hand, the intensity of the Jb=l+ Jg=1 fluorescence,
) 2 ,
0 bP 0
bPo *
V2

subsequehtly is coupled, by the continuous lines of figure 8, to the Zeeman

» is preportional to the pbpulation of the m_= +1 sublevels, and

b
coherence of b [bRE:] and to the Zeeman coherence between the mé=0 and ma=i2
sublevels of a faRz J. For the fluorescence from level a, these kinds of

" arguments are no longer possible, and every saturation resonance is associa-
ted with all the' Am=2 Zeeman coherences : aRl,—l' aRZ and bRg .
In order to determine the physical corigin of the anomalous

~ behaviour of the saturation of the Ja=2-+Jf=2 fluorescence, we have looked for
what happens with this anomalous behaviour in the two relaxation times model.
Figure 15 shows the variations of the amplitude of the saturation resonénce.

tf;z, as é function of y/ya} for different values of ratio Yb/Ya' The zero
laser intensity slope of the curves [1lm/é70yé] represents the:f>va1ue such

as obtained from the fourth order perturbation calculation. At high intensities,

the asymptotic value offf;Z is positive or negative according as yp/ys is
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higher or smaller than ( JZT.-lJ/4 ~1.35. Subsequently, two cases are pos-
sible.

1) If Yy is higher than I.SSYB.Ef;Z keeps the sign of the fourth order
contribution, independently of thé laser intensity : the zero-field sa-
turation resonance always reduces the léser-induced change of the fluo-
rescence intensity.

2) If Y, is smaller than 1.35Ya,:f

a2 ’ positive at weak laser intensities,

becomes negative when the laser intensity grows. This reversal of the satura-
tion resonance increases with decreasing Yb/Ya ratios. Subseguently, the
anqmalous behaviour of the saturation seems to be closely connected to the
mean lifetime of the b levei, i.e to the transit time of the atom in this
level.

This effect may be interpreted by using the diagram of figure
8 and pointing out that the population of the m, = + 2 sublevels plays a
leading part in the intensity of the Ja=2'+Jf=2 fluorescence. Indeed the

ma =2 9mf=2 transition is-four times more probable than the ma=1-,mf=1

transition, and the m, = O-m. = O transition is forbidden .

Let wus analyse the processes leading to the saturation resonance
in the ma=2 sublevel. The stimulated emission of a o-polarized photon by

an atom in the ﬁg=l sublevel creates coherence between stublevels ma =0 and

ma=2 (second order contribution in a perturbation expansion in the laser field).
A new interaction with the laser (now a photon absorption) couples this

coherence with the populations .of sublevels ma=0, m =1 and ma=2, and produces

b
in these sublevels & saturation resonance which reduces in zero magnetic field
the laser-induced populations changes (fourth order term). To the sixth order,
the stimulated emission of a ¢~ laser photon brings back a part of the m, =1

population into the ma=2 sublevel. Since the laser-induced populations changes
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of these two sublevels are reverse, the latter process sets the saturation

resonance of sublevel mb=1 over against that of ma=2. and tends to en increa-

sing of the zero-field population'change of ma=2. This effect is important

because * the mb= 1-+ma=2 transition is sixth times more ﬁrobable than the
m, =1-+ma=0 transition. On the other hand. this effect increases when the
laser intensity is strong, and when the population lifetime of level b becomgs
longer than that of level a (then, the contribution of the mb=1 population
grows relatively to that of ma=2).

These considerations explain the behaviour of 322 such as
shown by figure 15. Such a behaviour has been experimentally observed [ 23] .
The other sublevels do not ekhibit the same behaviour as that of m_ =2, due
to the weak values of the involved transition probabilities. Subsequently, the
other fluorescence lines from levels b and a do not sHow the same anomalous

'character as the one of the Ja=2-+J =2 line, since the ma=t2 sublevels do

.F

not bring a leading contribution to these lines any more.

e e st e

In this article, we have analysed the laser pumping of atoms
by means of a non-perturbative method, valid at arbitrary laser intensities.
The principal predictions are
" 1) For a Jb=l—Ja=U transition, the Hanle effect of b always keeps a Lorent-
zian shape and the populations of the levels exhibit a zero-field saturation
resonance proportional to the Hanle effect.

2) For a Jb=l-Ja=1 transition, the Hanle effects of both levels also have a
Lorentzian shape with a good approximation, and their power-broadenings are

similar. The saturation resonances come from both the Hanle effects of a and b.

3) For a Jb=l- Ja=2 transition, whilst the Hanle effect of level & is Lorentzian
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fof all the obtainable laser intensities, the one of level b presents a
departure from the Lorentzian shape which is due to the couplings with the
guadrupole and hexadecapole moments. of level a. The saturation resonances
come mainly from the Hanle effect of a. The amplitude of the saturation re-
sonance of the Ja=24df=2 fluorescence exhibits an anomalous behaviour becau-
se of higher order effects.

Most of these theoretical predictions have been experimen-
tally observed .A pomprehensive study of the experimental verifications will
be presented in a forthcoming paper.

| The comparisoh of the exact theory with the fourth order
perturbatioﬁ calculation [ 1] [2®] shows that ,for J=1-J=0 and J=1-J=1 transi-
tions,the perturbation calculation deviates from the exact one in a quan-
titative way only. The physical phenomena are the same in the two theories.
For a J=1-J=2 transition, the differences are much more spectacular because
of the existence of typically higher order effects (sixth order and more),
in perticular the création of high order multipole momehts'in the excited‘
levels. This latter effect is one of the most interesting features of fhe
.optical pumping using a laser source. DECOMPS and DUMONT [ 71 [81 have shown
that the study of the atomic linear response leads to the determination of
the relaxation rates of the population, r(Q), and of the alignment 7(2)
of excited levels having a non zero angular momentum. In the particular caese
of a J=1-3=1 transition, all the atomic parameters can be deduced from the
linear response (obteined by ektrapolation at zero leser intensity). Then
the experimental fit of the nonlinear effects oniy implies the determination
of tHe pumping rate, y. On the other hard, the analysis of the nonlinear ef-
fects in a J=1-J=0 transition must lead to the measurement o? the relaxation
rate of the population of the J=0 level. This kind of measurement is interes-

ting, but there are other experimental methods (for instance, the study of
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the level decay by the delayed coincidence method [?7] ). More original

is the possibility of measuring the hexadecapole relaxation rate from an ana-
lysis of the nonlinear effects in a J=14J=2 transition. Pressure-broadening
of this relaxation rate and subsquent measurements of the collisions
cross-section are of interest for the study of the multipole expansion

of the interaction involved in depolarizing atomic collisions.
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Appendix A

Notations for the J=1 - J=2 transition

In secticn V, we use the following guantities which have the

dimension of a time

3y
1 3 _ ba _
G O 5T sroon (A
a a b

t(4) = (4] . (II-A2)

y
P q _ . r ba

tp.q.r) = T3y Y T 10 T_(2)r, (2)
b a e b

(IT-A3)

where p,q and r are any real numbers. We also introcduce matrix Tt [i,j=1;2.3]

with the help of particular 1(p,q,r)

1 1 , -
T 51 21,1 T 5 .»1,3) t(1,1,21)
i _ 1 .3 1 _
[Tj ) | T( 7.}.1] ' T > »1,3) (1, 3.7) (I1-A4)
: 1 1

0L, :l f Joeat) 2 ST

t€1,1,1) {1 3 1) (1 1 1)
where i is the column index and j the row index.
Matrix Mo (equation II-10) is given by :

5 1
/ L s 2@ T _ B3y
g 7 75 ¥ 75 1
= ’ II-
MO ' {II-A5)
R Lo B1(4)
75 T3 Y 25 35
and ifs determinant by
1 3 1
77T Bt 2 f 27, ¢(4)
- 21 (0) 1 3 8t{4) 4y 3 .20 )| 8 \

I A T ST )+ 75 l“mrs o1 wo)Ta) —g +21ra(2)1"b(2)}

(II-A8B)



Matrix M (equation II-22) is given by
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1 2 3
21(0) 7T1 711 T
1+ =3 Y300 Y } Y 75 Y
60v5
7 T; . 712 r: .
M = - —y =5 Y (II-A7)
60V5 5/5 -
T; T§ 61(4) 41
' Y . Y 1+ Y * Y
75 5/5 70 25
Itsdeterminant is
) 21(0) 1 19 31 6t(4) |
A =1 *.Y( 3 30 ' 3 5018 —=5 )
Y 7 29 17, 4 T(4)_ 23 37
‘151 TS 1(0] T(I.E.'—f]f -1 T(D]TM)f —2§T[—2-1- ,3,8)+ ZIOI‘B(Z]TbQ]}
A 2 (0 1(a)e? . 32 _x(0) .1 7(4)
100 |9 T, 105 T _(2)T, _(2) 225 T_(2)T, (2)
a b a b
(II-A8)

The inverse of M is /A , where u is defined by the following matrix elements,

k'&!'
Y (k' for the row and &' for the column).
2 3 2
N y 71T, 813 61(4) Y
=1 + + + +
10 B 5 7 100
» .
12 'Y 2 32
o= Y ¢ 111(4) +
60/5 21T _(2)T, (2)
a b
3
2
u13= - Tl + 4Y
' T

1500r_(2)r _(2)
a b™™

2 48
(12 R X)) rbtzl)
a
¥2
100v5
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1

7T 2

60v5 21T_(2) r (2] 100V/5

1 3 :
22 fzrtr 7Y 4T3 pe(a)
u = 1+ + + +
) 300 25 70
16 3 4 ‘Tit[4J 32 | v2
*\ g 0Ty ¢+ —7 t(0)t(4) + 50 5451 (2) T_(2) | 10
3

T 2
p?d e 2y 2y ( T(0)t) + 1 )

5v5 45v5 15T, (2)1 (2)

1
T 2
31=_ 7; y + 4 v
1500T_(2)T, (2)
a b
32 T§ 2v2 2 1
TR y + =X | (o)t o+
5V5 - 4545 15T _(2)T, (2)
, . 1 2 '
) 7T 7T 2
1 2
w332 +y 25[0)+ =5 * sg ) N ;;o (T(oaf . )- (II-A9)
: 50T (2)T1, (2)

In the equations of motion of the transverse components, the following coef-

ficients are introduced ( A is defined by II-A8)

2
2. 1. Y 34 23 Y
A x = 1+ 55lt(1s, 3+50) ¢ 6T + T

3 ]
7T (2)T. (2)
a b

[1(4) T(%U‘%‘.l)+

15 67(4)

2 2
8 xpg=1r g5 (2,258 W) L T ) o2y ¢ il

]
7T _(2)T (2]

1

3 y2

a 10 50T (2)T (2)
a b

(ITI-A10)
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for the source-terms, and

22_ 166 425 14

A Xgo= 1+ 230[ T(0)+ 3 1(—57.,14,50)+ —¢ <(4) ]
72 2 1.2 4 5
590[5 1(0) T( 305+ Sr(0)T(4)s £ 1(4]-(( .5.2J+ ST ) 1

22, 4, ¥ (413 2,247, 4
A x o= 1+ [ g T(0)+ 3 T[3'5'2 )+ z t(4) ]

0
22020 0y 11,3y ooypcaye 228 (20 5 4y, o ]
100 "‘ g gttt 15 ©21°°’ 3r,(2)1,(2) *
A y2e 140X [2 (o;l (——— 1,100) + Zl?[ 25 —1 '
Xaa 30 ‘21 Tt ’ 30 L THTYS 6r_(2)T, (2) ]
Cay220 4, X 13 2 10 4
A Xop 1+ 10[ 3 T(0}+ 3 T 3,2.7]+ z t(4) ]
10 _71(4) 10 5
. —{65-[—1(01T(5 1,7)+% T[U]T(4] L G2 "SF;EETF;EEJ]
8 22= 1+ X[ 2r(0)enl2, ,s) . 12 104 ]

6

i 20 2 -
+ [47(0) T(1, 3]+ T(O]T(’-”* T4t (57 .1.2)+ 7T (20T, (2) ]

100

2
ig S 45)] ¢ L [100) 1L, 1,7)0 !
lUI‘a[Z]I‘b[ZJ

A x b"l+ —[ 21(0)+1(

1

24_,, 7y 20 55 51,1
A Xga 1+ 30[21 T(D]+r[21.1,4]] [T[O] 1(7.3.1]+ SI‘a[ZJI‘b[2] ]

13

Yogs 1[21(0%1(10

Ax

24 2750 17 35 (10 1130 Gy ]
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1

7Y 100 ]
50T (231 (2)
a b

hoge 2 290 23 7y2 2

A x

(IT-A11)

for the coupling terms.
The equations of motion of the transverse components of the density matrix
may be written in a compact shape

(T+1iQp =nA+x R - (IT-A12)

if we introduce the 4X4 matrices

r(2) + =X S S S/ TR )’ A .
a 42 5/2—T 10 ba 35/5 5/2—1
r / \ \
NEVE v/ x| o
TD(ZJ 30
5v21 t / 5V7 >
{
r = i . (II-A13
& é /
N I RO
35v3 - 5vV7 £ 35/ 1077
/
| |

1
<
<
AR
t

- 5/21

w 0 c 0
a
0 Wy 0 0
Q. =2 (II-Al14)
o 0 ma 9]
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'L—(l- x‘;Z) 0
70v3
- [l—xgé) 0
10/7
X=Y )
3 Ly
28 ( Xaa) 0
0 0
(II-A15)
and the column-vectors
2
- V21 x
a
2
X
=X ¥ -
A - (II-A16)
Xa
V7
0
2
apz
2
bpz
p = (II-A17)
pl+
a 2
"
apu

R is the. real part of p.
The following coefficients are used in the saturation resonances of the

populations
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24

20 , 2
£l Lo (72,232,390 S 1@ ) (132,80 1 (4) + — - ]
7 (20, (2)

b 10 100

200 v A834 0,6 ., 2 10 4 40
87t g b tGH B (] e [ G 5u4)t(4) 2IT_(21T,(2) .
(II-A18)
2., .3r [ 8 __2 ) ] y2
b 70\ r 2y 4] 50T _(2)T_(4)
a a
22 Y 3 6 y2 241 (0) 21 (0) 2
E.; = 1+ "“[21’(0)"' - - ] + [ - - ]
bb 10 T-(2) ~ 5T_(4) 10 35r_(2) 7T _(4) SDFaFZJFa[4J
22 4. Y ¢4 1 6 y2 . _ 47(0) . <(0) 7
e B sy st Bl s ot st 75T ()T (47 )
a “a e a a a a
b2 Y 11 __y__2_ t{0)
tap TV gl20) eyl T
- -8 a
(IT-A19)
and

g2 1 - —ba oy | 138 8 Tea VI, 42
a 10r,_(2) 70 r, (2] r.i4) - 1lor,_(2) 350r, (2)r _(4)
b b a b b a

7y ' 7y 7y
22 _ ba Y ba 3 6 ALY )
%a T 1 ZOT 7 Y 0 3T(03(1+ 30T (2))+ T (2] ' 5T.(4) (1 20T, (2)
b 0| b b 8 b
Y2 | 40, w0 |, Moa  \_ 1
10 | 57 (2) ' 3r_(a\'" Tor (2) | 75T (41T (2)
a b a b

22, 1. ba_ .,y | _158 vl 2o V25 aa L e ]
faa 15T (2) * 30 g 7801, (2)] " ST 1) * sT_th\' 5T, (2)

LY ero) | 14cto) [ Pea ) 7
S0 | T (2) * 37_(4) 10T, (2) | ~ T5T_(2)T.(4)
_ a b b a



215 21y
42 . ' Y _ ba | . 28 Y2 1o -
faa °1 10T, (2) '3 [ZT[D] (1‘ 10rb(2)) 10T, (2) ] 5 T (2) (II-A20)

Two relaxation times model .

For the two relaxation times model, the matrix of the x coefficients is
symmetrical

KK"- knk

Xag = Xgq . (II-A21)

We use the following coefficients for the study of the Zeeman coherence

=2+i_. '~b= 1+.._Y_. 2+.__l_) -1
Xa "Xa " 21 *a 10 {vg .

a
le
- N 2y
X2 Xa T 7 T 1)
2. 1 .,y
Xp= b 5v, )
22 24
o - X0 * oy 1 . (25,38
aa 49 A 210 Yp Y,
= 22 - l+2,=_L Y 5 3]
Xab ~ Xab " Xap " F L P 3g (57
b a
22 _ 1 Y L, 1 I
Xpp ar b 1rg by )] (II1-A22)
b a
where
. 2
A' =1+ 5% ( -+ 8y, I%E"‘ s 2 (II-A23)
Yb Ya Ya Yb Ya

Coefficients & (eg II-A20} verify the following relations.
20 22
b gbb
and

o .2
1067 - &, a_ ““ab £
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_E s i
s 5 s 6 % O (11-A24)
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verified very well (see figure 7 of [2®] ).FORK, HARGROVE and POLLACK,



(28]

(27

57/

who had observed these lateral rescnances (Phys. Rev. Lett (1864), 12
705) had erroneously ascribed them to the Jb=l level (here, 352 of
neon}. They had deduced this from the fact that they did not observe

these resonances on the 2p4 - 1ls_ fluorescence line (Ja =2-+Jf=2).

5
Indeed, their experimental conditions must have nearly corresponded to

the zero point of 3;2, in figure 13.
M. DUMONT, J. de Phys. (1872}, 33 , 971.

J.Z2i KLOSE, Phys. Rev. (1866), 141 ,181. '
W.R. BENNETT and P.J. KINDLMANN, Phys. Rev. (1966), 148 ,38.
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Figures Captions

Figure 1

Figure 2

Figure 3

Figure 4

Figure 5 :

Figure 6

Figufe 7

: Power-broadening of the b Hanle effect for a Jb=l - Ja=0.laser

transition- Continuous curve : exact power-broadening,
Yé (2) - rb(2] . Dashed line: fourth order broadening, 3 .
The relaxation rates are, in MHz, Pa(O] =g, Pb(U] =3.7

and Pb[2]=ll. This approximatively corresponds to one torr of

neon for the 252 - 2pl neon transition (A = 1.,52u )
Diagram of & J=1-J=1 transition

Laser-induced couplings between the alignments of a Jy =1-J, =1
transition. The relaxation rates are, in MHz, Fa[O] =8.4 ,

r = =4.4, =6, =0.2 . i
a(2] 10.1, , Pb(O] 4.4 Pb(Z) 6.6 and Yba 0.2 . This

approximatively corresponds to one torr of & 10% - 90% neon-

o
helium mixture, for the 3s —2p2 neon transition (X = 6401 A )

2

: Difference between the Hanle effects widths for a Jb=1—Ja=1

transition. Continuous curve : TE(Z)— PE(ZJ. Dashed
curve : y 2[2] - yé(Z) (Experimental conditions of figure 3 -

with, in addition, g, = gb]

Zero-field anisotropy ratios of the fluorescent lines from the

a level, as functions of the pumping rate. (Jb=1-Ja=2

laser transition. Experimental conditions of note [16])

: Alignment to population ratio for the b level in zero magnetic

field (Jb=l - Ja=2 transition. Experimental conditions of
note[lsll

: Power-broadening of the a Hanle effect (J =1-Ja=2 transition.

b
. A 16 .
Experimental conditions of note [ ]J. Continuous curve :

approximate solution Yi(ZJ (coupling-free Hanle effect). Dashed

curve : exact computer calculation.



Figure 8 : Diagram of a J=1 - J=2 transition, with the relative transition

probabilities.
Figure 9 : Variations with the magnetic field of the real part of the hexa-

decapole moment induced.by the laser in the a level (Jb=1 - Ja=2
transition. Experimental conditions of note [ !8].Pumping rate

v =100 MHz). Continuous curve : approximate solution. Dashed curve:
exact computer solution,

Figure 10 : Hanle effect of level b, in the seme conditions as those of Figure
9. Continuous curve : approximate solution. Dashed curve : exact
solution.

Figure 11 : Shape of the b Hénle effect, for different values of the pumping
rate (J =1-J =2 transition. Conditions of note [16] ). The verti-
cal scale is the same for the different curves. The zero-field

alignment of b, (0), 4s maximum for y =13.2 MHz, and varishes

bp;
at high laser intensities (see figure 6). This explains why the
Hanle effect amplitude decreases with increasing Y .

Figure 12 : Amplitude of the saturation resonance on the Ja=2-+Jf=l.F1uorescent
line for a Jb=1 - Ja=2 laser.transition (corniditions of note [ 15]).

The continuous curve gives the total amplitude. The dashed curves

. n
represent the relative contributions of apz (curve 1)}, ap2
{curve 2) and bpz (curve 3).
Figure 13 : Amplitude of the saturation resonance on the Ja=2->Jf=2 fluorescent

line (same notations as those of figure 12).

Figure 14 : Amplitude of the saturation resonance on the fluorescence from level b.
(conditions of note [ 16] )

Figure 15 : Amplitude of the saturatior resonance on the Ja=2-+Jf=2 flucrescent
line, for various ratios of the relaxation rates. [Jb=1 - Ja=2

transition . Model with two relaxation rates, Ya and Yb).
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PLAN DE LA PARTIE EXPERIMENTALRL
I -~ INTRODUCTION

I.1 Le montage expérimental P.
I.2 Avantages et inconvénients du montage

. - expérimental

I.3 But des expériences

I.4 Définition des observables "significatives"

Ir - TRANSITIONS J=1 - J=0

II.1 Transition 2s,-2p; (X = 1,52 u)
. IT.l.a. Formes de raie de l'effet Hanle et de la
résonance de saturation
IZ.1.b. Elargissement. radiatif de l'effet Hanle
et amplitude de la résonance de satura-
tion
IT.l.c. Relaxation de l'alignement du niveau 2s,

IZT.1.d. Relaxation de la population du niveau 2p;

ITI.l.e. Taux de pompage de la raie A = 1,52 u
II.2 Transition 3s,=2p; (A = 7305 A)

IT.2.a. Taux de pompage de la raie X = 7305 A

IT.2.b. Etude de la relaxation du niveau 3s,
IT.2.c. Etude de l'emprisonnement de la raie de
résonance Ay, = 600 A (3s, » 1lp,)
IT.2.d. Comparaison avec les mesures de DUMONT
sur l'orientation du niveau 3s,
IT.3 Conclusion

IIT - TRANSITION J=1 - J=1 : 3s,-2p, (*» = 64014 )

71I.1 Effets Hanle des niveaux 3s, et 2p,
IIT.l.a. Formes de raie
ITI.1.b. Elargissement radiatif
IITI.2 Taux de pompage de . la raie A = 6401 A
ITITI.3 Résonances de saturation des niveaux 3s, et 2p,
ITI1.4 Variation de l'intensité des raies de fluorescen-
ce : mise en évidence du moment quadrupolaire
optigue induit par l'irradiation laser sur la
transition 3s,-2p,
IIT.5 Conclusion

IV - TRANSITIONS J=1 - J=2

IV.1l Etude de la grandeur F(a,2,1) sur la fluorescen-
ce w du niveau 2py

IV.2 Taux d'anisotropie de la fluorescence du niveau
2. |

Iv.3 Effet Hanle du niveau 2p.

IV.4 Forme de roie de 1'effet Hanle du niveau 2s,
mice en évidence du moment hexadecapolaire

induit par le laser dans le niveau 2p,
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Iv.4.a.
IV.4.b.

Iv.d.c.
Iv.4.4d.

IVv.d.e.

IV.5 Taux

Création d'un moment hexad&capolaire
dans le niveau a

Couplage du moment hexadécapolaire avec
lL'alignement du niveau b

Couplage des alignements de & et b
Calcul théorique de la forme de raie

de l'effet Hanle de b

Effet Hanle du niveau 3s,

'anisotropie de la fluorescence du

niveau 3s, : possibilité de mesure du temps

de relaxation hexadécapolaire du niveau 2py

IV.6 Résconance de saturation sur la fluorescence 7w

"Iv.6.a.

IV.6.b.

CONCLUSION GENERALE

Forme de raie de la résonance de
saturation
Anomalie de saturation observée suvr la

raie de fluorescence XA = 5944 A (2p,~>lsg)

(9]
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I - INTRODUCTION

I.1 - Le montage expérimental

L'étude expérimentale des effets non-linéaires décrits dans la
* partie théorique a épé effectuée sur les niveaux excités d'atomes de néon
soumis au raypnnement d'un laser hélium-néon. Ce choix se justifiait par 1la
trés bonne connaissance qu'on a des cafactéristiques a la fois du fonctionne-
ment: du laser hélium-néon et des décharges électriques dans un mélange d'hé-
lium et. de néon, en raison des nombreux travaux antérieurs, et plus particu-
liéfement ceux de DECOMPS et DUMONT au laboratoire de 1'E.N.S. Le montage ex-
périmental eét le mdme que celui décrit par DECOMPS dans sa theése [']:

Entre deux miroirs a multicouches diélectriques, nous disposons une
cellule C de longueur 5 cm et un tube amplificateur L de longueur 115 cm
(figure B-1). ‘

a) La cellule C contient les atomes étudiés. Elle est remplie d’un mélange

d’'hélium et de néon en proportions variables qui est excité par une décharge
continue d'intensité réglable . Deux bobines en position de Helmholtz permet-

tent d’appliquer sur C un champ magnétique axial que 1l'on peut faire varier de

~

maniére continue de -150 & +150 Gauss. Ces bobines sont de petites dimensions

~

(diamétre moyen de 18 cm) de fagon & appliquer sur le tube L un champ relative-

ment faible. L'homogénéité du champ magnétique est de 1l'ordre de 5.10°° sur

~

toute la longueur de la cellule. Il a été étalonné avec un gaussmetre Bell &
effet Hall. '

b) L'oscillation laser est assurée par le tube L, beaucoup plus long que C,

dans lequel la nature du mélange hélium-néon et les conditions de décharge sont
ajustées pour assurer le maximum d'intensité lumineuse. En général, L est alors
amplificafeur pour un grand nombre de raies du néon. Le choix de 1la iongueur o
\ d'onde d'oscillation (figure B-2) est assuré par des miroirs & multicouches
diélectriques dont le coefficient de réflexion n'est proche de 1 que dans une
faible gamme asutour de la longueﬁr d'onde recherchée. Cependant, quel que soit
le choix des miroirs, 1'oscillation peut se produire sur la longueur d'onde

A = 3,38 u (3s, - 3p,). Pour bloquer 1'oscillation, on met du méthane (qui est
absorbant & 3,39 u) dans les intervalles libres de la cavité. Le laser oscille
alors uniquement sur une des autres transitions possibles. Nous nous sommes

intéressés aux transitions suivantes
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3s, * 2p, A = 7305 &
3s, > 2p, A = 6401 A
3s, > 2p, A = 6328 A
252 -> 2pl A=1,52 4
2s, * 2p, A= 1,15y

Le tube L et la cellule C étant fermés aux deux extrémités par des
fenéfres de Brewster qui assurent un minimum de pertes pour la cavité, 1l'oscil-
lation laser est de polarisation rectiligne " o " par rapport au champ magnéti-
que (figure B-1). '

c) On observe la lumi2re de fluorescence émise par les atomes de C perpendicu-

=

lairement & 1'axe du laser simultanément dans deux directions respectivement
paralléle et perpendiculaire & la direction de polarisation du laser (figure B-1).
Bans chaque direction d'cbservation, le faisceau lumineux traverse un polariseur
(7 ou 0) et les différentes raies de fluorescence sont isclées par un monochroma-
teur (Jarrell-Ash M 25 de focale 25 cm) st détectées par un photomultiplicateur
(E.M.I. 9558 QB dans le visible, 5000 A-7000 A, et R.C.A. C31000 dans le proche
infrarouge, 7000-8000 A). L'adjonction d'une lame semi-transparente et d'un
deuxiéme ensemble monochromateur-photomultiplicateur dans chaque direction
d'observation permet 1'étude simultanée de deux raies de fluorescence. Dans la
plupart des expériences, on ne s'intéresse qu'aux mcdifications de la lumiére
de fluorescence sous l'effet du laser. Dans ces cas, pour améliorer le rapport
signel sur bruit, dn a placé dans la cavité une roue dentée qui interrompt
périodiquement 1'oscillation laser (130 cycles/seconde) et on mesure 1l'amplitude
de la modulation induite dans le courant photoélectrique & 1'aide de détections
synchrones, la référence étant fournie par le signal de sortie d'un détecteur
mesurant directement l'intensité du laser.

Pour finir, nous rappellerons 1l'expression de 1'intensité de la raie
de fluorescence b -+ g en fonction de la matrice densité du niveau b. Les nota-
tions employées sont celles de la figure B-1.

Pour la composante de polarisation linéaire " o ", 1'intensité est

. 5 (*)
proportionnelle a :

5 . IptdgH 2 1 1 [bp
Jg db b

3 ¢2Jb+1

Sauf indication contraire, p et L représenteront les modifications de la
matrice densité et de la lumiére de fluorescence dues a L'irradiation
laser. :




o) le signe + correspond & 20// et le signe - a I (voir figure B-1)

Rz est la partie réelle de (ég. II-20). On voit que 8°/7 - 2%} est

2
bP2
Rz , dont les variations en fonction du champ magnétique

b

proportionnel a b

donnent l'effet Hanle. N

Pour las composante de polariéation 7, quelle gue soit la direbtion

d'observaticon, on a :
J, 4 j 2 1 1
g

LI S BRI 70 o5 (8,2)
8 ’ Lo 3.9 b
) g b b

I.2 -~ Avantages et inconvénients du montage expérimental

L'introduction de la cellule de pompage a l'intérieur de la cavité
permet de profiter des grandeé densités d'énergie existant & l'intérieur de la
cavité d'un laser & gaz. Cecli est essentiel pour 1'étude des effets non linéai-
res, certains n'apparaissant qu'a de trds fortes intensités d'irradiation.

Ce montage présente cependant un inconvénient majeur : le contrdle de
1'intensité laser n'est pas aussi facile que si la cellule se trouvait a 1'exté-
rieuf de la cavité. Dans ce dernier cas, l'utilisation d’un atténuateur & éche-
lons ou de deux poleriseurs croisés permet de faire varier 1'intensité du laser
sans modifier la répartition spatiale du faeisceau ni son spectre (qui est lié
au nombre de modes).

Lorsque la cellule est & l'intérieur de la cavité, pour feire varier
1'intensité, nous utilisons un diaphragme placé entre le tube amplificateur L
et le miroir qui en est le plus proche. Ce diaphragme obture partiellement le
faisceau laser. Les inconvénients possibles de cette méthode sont multiples :
variations du nombre de modes, variations de la section du faisceau laser, »
déplacement du faisceau. On peut cependant espérer que, le diaphragme se trou-
vant dans la partie de la cavité la plus éloignée de la cellule, du fait de la
diffraction, 1l'obturation du faisceau laser au niveau du diaphragme modifiera
‘peu sa section au niveau de la cellule. Mais il faudra le vérifier pour chaque
raie et pour les différentes configurations de la cavité (ici les rayons de
courbure des miroirs). Toutes ces considérations vont nous amener a définir les

grandeurs observables et étudier leur significetion. Pour ce feire, il est im-

portant de bien définir d'abord le but que nous nous fixons.



I.3 - But des expériences

Le but des expériences est double

D'abord observer les effets prévus par la théorie [c’es£ donc une
vérification qualitative qui est faite en premier lieu).

Ensuite vérifier quantitativement les prévisions théoriques. Dans
cette dernidre étude, il faut distinguer deux étapes.

a) Est-ce que, pour une intensité donnée du laser, toutes les expériences peu-

vent s'interpréter & 1'aide d'un seul paramétre dépendant des caractéristigues

*)

du faisceau laser, Yy (inverse du temps de pompage par le laser) ? ( Pour

ceci, il faut gue, non seulement les conditions de 1'approximation "Broad Lined
soient vérifiées (cf paregraphe III A de l'artigle I), mais en plus que l'inten-
sité d'irradiation par le laser soit suffisamment uniforme sur tout le volume de
la décharge observé a 1'aide de la fluorescence,

b} S'il est possible d'exbliquer les expériences avec un paramétre y et de le

mesurer, quelles sont les variations de vy en fonction de ik’ intensité du fais-

ceau laser mesurée a l'extérieur de la cavité ?

La relatien I-46, donnant vy, s'écrit

EREEE I
Y = ab 1 (B,3)
h2 N Aw

(on a réintroduit h? pour 1'homogénéité) .
Par ailleurs, on peut montrer que 1'intensité ik du faisceau laser

s'exprime sous la forme :
v 2 '
i, =2¢,cSZI| &, | (B,4)
A 0 u T

ol g, est la permittivité diélectrique du vide, c la vitesse de la lumiére,

~

S la section du faisceau et &$ est le champ électrique du mode ¥ & 1'extérieur

de la cavité. Utilisant la relation entre 1l'intensité du mode p & 1'extérieur

~

et & 1'intérieur de la cavité

2 2
| & | -2 | el | (8,5)

(T est le facteur de transmission du mirnoir et le facteur 2 provient du carac-

S e e mme G v A G e o e e e SR e e P e B T e e et e e e ——— e Snar mAm e e G e S e maan e dmem

On suppose par ailleurs connus tous les paramétres décrivant la relaxation

des niveaux de la transition, qui peuvent Etre, en régle générale, déduits

de l'étude de la réponse linéaire, obtenue par extrapolation d intensité laser
nulle (DECOMPS [']).



tére stationnaire de l1l'onde dans la cavité), nous obtenons finalement

Y = w. iy " (8,8)
avec ’ 2
U | Pab I ’
w = " 4 {B,7]
g, ch? T S.N A w '

On péut utiliser 1l'expression de 1la probabilité de transition par émission

spontanée b ~ a (MESSIAH [], p. 900, formule (247)) :
2
‘ 3 | Py |
Yb - Ko ab _ (B, 8)

® 3 meyh (23

ol ky = 2m/X est le vecteur d'onde pour la longueur d'onde de la transition, A.

Alors ' : A

w = . + g
8 m*h c* NT

(B,9)

(L est la longueur de la cavité > Aw = mc/L, relation I-26].
Si le nombre de modes N et la section S du faisceau sont indépendants

de 1'intensité laser, W est constant et Yy est proportionnel & ik' Bans le cas

pontraire, la relation Y[ixl sera plus complexe et il faudra 1'étudier en

détail. En pratique, cela dépendra surtout du mode de fonctionnement de la cavité
laser. Nous verrons gque lorsque la cavité oscille sur des modes axiaux TEMoo‘
la section du faisceau est constante et Y/ik est constant. (En général, N varie
peu). Par contre, cette propriété ne sera plus vraie lorsqu’il apparaitra des

modes obliques.

-I.4 - Définition des observables "significatives'

Nous allons maintenant étudier la correspondance entre grandeurs expé
rimentales cobtenues & partir de le lumiére de fluorescence et observebles théo-
riques idéales, telles gu'elles sont définies sur un ensemble d'atomes soumis &
une irradiation laser uniforme. Ce sont ces dernieéres qui sont étudiées dans la
partie théorique : il s'agit donc de savoir dans gquelles conditions on peut les
assimiler aux observables expérimentales. DECOMPS ['] avait déja étudié ce pro-

bleme dans le but de trouver le signification des grandeurs extrapolées & inten-

sité laser nulle (réponse linéaire). Il s'agit ici de reprendre les mEmes proble-

mes pour des intensités non nulles.




Ces problémes sont essentiellement au nombre de trois
1) Uniformité de 1'irradiation laser sur le volume étudié (probléme lié

N

a8 la définition de yl.

2) Déplacement du faisceau avec l'intensité laser {probléme relié a la

signification de 1'intensité absolue des raies de fluorescence).

3) Variation de la section du faisceau et du nombre de modes (problémes

liés & la relation Y[ik]]'

Nous allons présénter_qﬂelques expériences préliminaires affectuées
sur la transition 2s, (J=1) - 2p1:(J=OJ du néon- (A ="1,52 y), et qui vont nous

permettre de répondre aux deux premiéres questions. Rappelons d'abord guelques

résultats théoriques dans le cas d'une transition laser Jb = 4 - Ja = 0,

I.4.a. Rappels théoriques pour une transition 1 - 0

- e —— e . . e meen M Mt e M mme e A e e e S e B e e e ——

1) Les modifications de populations des niveaux a et b et 1'alignement longitudi-

nal du niveau b sont proportionnels, quels que soient le champ megnétigque et

1'intensité du laser (&quatinn I1I-29).

* 0 _ 0 . 2
—TI_(0) Py = V3 I o) Lo, A Iy 2 b0, (B,10)

Comme on 1'a vu dans l'article II, ces relations expriment simplement
la conservation de la population atomique globale : tout atome quittant un des
niveaux de la transition sous l'effet du laser doit obligatoirement se retrouver

dans l'autre niveau.

2) La population du niveau a présente une résonance de saturation en champ magné-

tigue nul ayant exactement la forme de 1’effet Hanle du niveau b (éguations
IT-29, 31, 38)

00 (H) = 2ny [ —b”bl_i (H)]  (B,11)

a o * Y
3r_(0) [ 1+n —,D;W]

ot bL;(H} est 1'effet Hanle de b normalisé & 1 [bLz[U) = 1 et bL;(w) = 0, Voir

équation II-40), n est la différence de populations entre b et a en 1'absence de
laser et n est un parametre sans dimensions
2Pb[2) 2Fb(2]

N - . .\ (B,12)
3 3T, (0) I (0) ~
a




L'amplitude :j?de la résonance de saturation est égale a

L - Y | (B,13)

3 (2) + (n+1) y

Nous reviendrons plus loin sur l'interprétation physique de cette résonance.

3) En éhamp magnétigue nul (H=0) ou trés grand (H =], la modification de popula-

tion du niveau a présente des variations homographigues en fonction de Y.

En .champ nul, bLi(O] = 1 et

AT (o) ) |
Y = a [1 + (n+1) N ] (B8,14)
apgto) 2n 3T, (2)
En champ fort, EL:[W] = 0 et
*
Y - 'O [1 +n ——X——] (B,15)
apgth 2n 3T, (2)

cherchons d'abord & vérifier les relations (B,14) et (B,15).

I.4.b. Variations de l'intensité absolue des raies de fluorescence

L e e T e T

Comme le niveau a a un moment cinétique nul, la fluorescence émise par
les atomes se trouvant dans ce niveau est isotrope. Quelles que soient la direction
d'observation et la polarisation, on a % = apg. Ce sera donc un test importent

ag
toute mesure significative doit &tre identique pour les différentes directions

d'observation. Nous supposerons que le systéme de détection permet de mesurer 1l'in-

tensité de la fluorescence émise par les atomes se trouvant a 1'intéricur d'un volu-
p

me de décharge, Vd’ dans lequel 1l'irradietion lumineuse est uniforme (cette hypothé-

se sera discutée dans le paragraphe suivant)., Alors le systéme de détection mesure

une quantité proportionnelle a

L(H) = Vd Zag(H] (B,16)

A l'aide de (B,6) et (B,16), les éguations (B,14) et (B,15) se mettent sous la forme :

*
i 3 (0) .
A .8 [1 . 1) —2— i)\] ~ (B,17)

L(0) an'Vd BTb(ZJ



et

*
i 3r_(0) :
AL e [1 e ij\] (B,18)

L () 2and 3Fb[2]

ik/L variera linéairement avec ik si w et Vd sont constants.

La fiéure B-3 montre les variations de iX/L (5852 A) en fonction de 1'intensité
~de la raie laser A= 1,52 y. Les variations observées ressemblent qualitativement
aux variations prévues par la théorie, mais on peut cebendant remarquer une tres
nette-courburé dirigée vers le hauf quil apparait eux faibles intensités du laser.
Il faut donc péendre en considération des variations possibles de W ou de Vd en
fonction de iA' ' »

On peut d'abord supposer que le volume détecté, Vd' ne change pas,
c'est-a-dire que la position et la section du faisceau sont constantes. W pour-
rait alors présenter des variations liées & une diminution du nombre de modes quand'
1'intensité décroit. Cependant, pour les fortes intensités laser, les courbes sont
pratiquement linéaires et on peut considérer que, dans cette région, w est constant.
" Ceci semble confirmé par le fait gue les droites tangentes aux courbes 3 intersité
1aserhmaximum se coupent pour iA = 0, comme prédit par la théorie (équations (B,17)
et (B,18)). Ces droites ont été tracées en pointillés sur la figure B-3. On peut
alors déduire les valeurs des paramétres n et Pb[2] intervenant dans les équetions
(B,17) et (B,18), & partir des relations

. (0)
i

n = BC/AB et I‘b(2] < DI. 2
' AB

ol A, B, C, I et iio) sont définis sur la figure B-3. Fb[2] ne peut &tre déduit

qu'a une constante multiplicative prés.

Cependant, il apparait immédiatement un probléme trés sérieux : notre
montage permet de faire des mesures identiques dans deux directions d'observation
respectivement paralléle.et perpendiculaire 3 la polarisation du laser (figure B-1).
Or, comme on peut le voir sur la figure B-4, les valeurs obtenues dans les deux
directions d'observation sont différentes, surtout en ce gqui concerne Fb(Z].>Ceci

indique clairement que, dans ces deux directions, on n'observe pas les mémes régions

de la décharge irradiées par le faisceau laser, et gue de plus le faisceau se dépla-

ce (et donc Vd varie avec i,), puisque les variations de la fluorescence avec 1l'in-
tensité de la raie laser ne sont pas identiques dans les deux directions. On arrive

a la conclusion qu'on ne peut denc attribuer aucune signification & 1'intensité

absolue des raies de fluorescence.
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raie laser X = 1,52 u (2s, - 2p,) - (La fluorescence i 5852 A cor-

respond d la transition 2p, + lsz) - Néon 10% - Hélium 907 -

p = 2,2 torrs - ie = 4,1 mA,



n
4l g
#8% 2 o S8 6
)
% g % &k & + %
2.
1 { ic (:*T(\A)
0 , 10 20 -
fr, (@ %
- &
(unitos arbitraires) <
) bt o ¥
4 *FLo+ I |
)
| & % o - °
© o ° Q ®
@ q o
- 6
1 ' § ie (mA)
0 10 20

FIGURE B-4 : Variations des paramétres n et ' (2) en fonction de 1'intensité de
décharge (2,2 torrs d'un mélange 107 Ne - 907 He).

Les points et les croix correspondent 3 deux directicns perpendicu~

- laires de détection de la flucrescence.



Pour comparer l'intensité de deux raies de fluorescence différentes,

il est alors essentiel d'observer les mémes régions de la décharge. Ceci peut étre

réalisé en utilisant pour les deux raies la méme direction d’'observation et la méme
géométrie de détection, gréce a l'ehploi d'une lame semi-réfléchissante placée sur
le trajet de la lumiére de fluorescence.(tetté technique a été utilisée pour véri-
fier les relations de proportionnalité (B, 10) entre 195 différentes composantes dé'
la matrice densité. La figure B-5 montre le rapport entre le composante 7 de la
modification induite par le laser sur la raie de fluorescence 8868 A [252 > 2p10)
et la méme quantité pour la raie 5852 A (2p1 - 15;). Ce rapport a été mesuré directe-
ment 3 1'aide d'un ratiométre (Multiplier PAR TM2303}. Lﬂ (8868 A) est proportion-
nel aux ?odifications de populations des sous-niveaux m = *1 de 2s, {c'est-a-dire
320 ), et L (5852 A) & la modification de population du 2p,. Comme le montré

2

la figure B-5, la proportionnalité entre ces modifications a été vérifiée pour

0
bPy *

toute intensité du laser et pour toute valeur du champ magnétique.

I.4.c. Uniformité de l'irradiation laser

Nous allons montrer gue la densité d'énergie lumineuse est constante
sur tout. le volume de décharge irradié par le laser. Ce résultat a &té€ établi en
étudiant la résonance de saturation en champ nul prédite par les relations (B,11 -
B,13). Cette résonance a été effectivement observée aussi bien sur les composantes
T des raies de fluorescence des niveaux 2s, (8868 A) et 2p, (5852 A, 5400 A) que
sur la fluorescence des niveaux 2p alimentés par Céscades radiatives & partir du
niveau 2s,, comme le niveau 2p, (5944 A, 6086 A) (voir figure B-6) (En effet, par
cascades radiatives, 11 apparait sur les niveaux 2p une modification de populations
proportionnelle a celle induite par le laser dans le niveau 2s, {*1). Comme 1le pré-

voit la théorie, ces résonances de saturation sont identiques : méme amplitude

~

(relativement & la modification de fluorescence en champ magnétigue fort) et méme

largeur. Le point important est que ceci a pu &tre vérifié sur des résonances pro-

venant de deux directions d'observation différentes (voir figure B-6 et aussi

figure B-10), et donc de deux régions irradiées différentes. Cette similitude des
résonances étant indépendante du réglage des voies d'obsefvation, on peut considérer

gue le taux de saturation de la transition 2s,-2p, par la raie laser est indépendant

de la région observée et donc gue l'irradiation laser est uniforms & la précision
{x)

des mesures

S e wen mer Sme mem G e eat e e e e mee G mie St G e e M e e M e e G T we et e e e e ma rmm Sene e e et ma

Les mémes résultats ont été obtenus dans le cas d'une Zrradiation laser & 7305 A
(transition 3s,-2p,).
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laser off

FIGURE B—-6 : Proportionnalité, pour une intensité& laser
fixée, entre les variations avec le champ
magnétique des composantes w des raies de
fluorescence & 5852 A (2p, + 1s,, courbe 1)
et 6096 A (2p, ~+ ls,, courbe 2) - Ne 1007 ~
p = 1,5 torr - iC = & mA.

Le niveau 2p, est peuplé par émission spon-

tanée 3 partir du niveau 2s,
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C'est ce reésultat qui donne une signification & 1'étude expérimentale
de 1'effet Hanle pour des intensités laser non nulles, et de son élargissement avec
1'intensité d'irradiation. L'effet Hanle étant obtenu par opposition des signaux
obtenus dans deux directions perpendiculaires, il est essentiel que 1'intensité

d'irradiation soit uniforme de fagon & ce que les deux signaux correspondent & un

méme taux de saturation. Dans le cas contraire, seule la largeur extrapolée & in-

) rd - 1
tensité laser nulle a un sens [ ].
Pour finir, signalons que ces derniers résultats sont confirmés par

des mesures antérieures de DECOMPS [!'] sur la transition 3s, - 2p, (A = 6328 A).

DECOMPS avait étudié une grandeur Fla,f,f') définie sur la composante T des raies
de fluorescence émises du niveau inférieur de la transition laser (ici le niveau
2p, ). Définissant Mgf comme le rapport entre la modification de la fluorescence

A m p
(a2 +~ f) induite par le laser, L et 1'intensité de la fluorescence en 1'absence

af’

*
de laser, [O]Lﬂ » ()

_ aft -

L
T af
"at = ) 7 (B,18)
L
af

DECOMPS avait trouvé que M dépendait de la direction d'observation

choisie, ce qui indiqueit gque la région observée variait avec cette direction. Par

contre, la grandeur

M T
Fla,f,f') = -2 (B,2C)
. nm
af' (k)
ou Maf et Maf’ sont mesurés dans la méme direction , ne dépend plus de la di-

rection d’observation. Comme pour la résonance de saturation, ce résultat expérimen-

tal signifie que le taux de saturation est identique dans les deux directions d'ob-

servation.

I.4.d. Conclusion

Les observables significatives sont donc :

1) Les grandeurs sans dimension, c'est-a-dire essentiellement les rapports d'inten-

sités de raies de fluorescence détectées dans une méme direction. On peut ranger

sous cette catégorie

— e ema - G e e . e e e R tee . Gme e e e R e M M wer S e W Eee Gvam e e S e e smme v e Sin e . m— faan

On suppose Jf 7 Jf' de fagon d ce que F ne soit pas trivialement égal a un.

L'introduction de ce rapport M a pour but d'éliminer les coefficients définis-
sant la sensibilité du photomultiplicateur et la transmission du monochromateur.
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{i) L'amplitude de la résonance de saturation (définie sur la compo-

_ sante ™ d'une seule raie de fluorescence b =+ g; c{.”éq. (B,1 et
s (B,2)) '

ﬂ A T
tjg - Lb (0) . ng(D]
bg m L
Lb 2 [ )
. 3, 2 1
LPL(0)+(-) 3o Ju I B2 +T 05 (0)
=1 - S (8,21)
b 0 (e b 20,
bpo( 1+(-) { J J ] } v6(2J +1] bpof )

(ii) La grandeur F (rapport des composantes T de deux raies de fluores-

cence différentes détectées dans une meme direction) :

i m

Wy 2T )
Fib,g,g'sH) = Eg - ﬁg
Mhge () Apg, (H)

Jb J 2 1 1 }
Py (H)+(~) g VB(ZI 71T | pZ(H)

- Jg Ib JIb
o g [2 10 R (8,22)
bpotH]+( ) 33 3% Js(23g+1) L P, (H)

(iii) Le taux d'anisotropie, R, défini sur la fluorescence ¢. On définit

dans'chaque direction d'observation le rapport

ag (o}
L9 (H) :
PO (H) = B - D8 | (B,23-a)
g - LY (@) 20 (e)

bg bg
Le taux d'anisotropie est alors défini per comparaison des valeurs de

P97/ (0) et POL (0)

G/ - p%1
R - Po ’(03 PU (0) (B,23-b)
P°//7(0) + P° L (0)

En champ magnétiqueAfort, il n'y a plus d'alignement transversal
2 )
(p,(«@) = 0 ) et donc, d'aprés (B,1), PR {0} = £0//[®]. R posséde par suite la
particularité de n'&tre défini qu'a partir des composantes de la matrice densité en

champ nul :
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O'// _ Oy .
zbg (0) ’ng (0)
Rt:a B ") (o]
& 99/7¢0) + 274 ()
bg , bg
Jb+Jg+1 {2 1 1} )
(-) : (0)
= Jg In Jp| bP2 (B,23-c)
0 2
P (03 +(_]Jb+Jg+1 {2 1 1 } L5 (0)
3/23_+1 Jg Ip Jp /6

Pour une transition laser J=1 - J=d et J=1 - J=1, les composantes de la matrice
densité en champ nul sont proportionnelles (cf. édu. I-72-73-74); F(H=0) et R

sont .donc ihdépendants de 1'intensité laser et ne s'expriment qu'en fonction du
rapport I'(2)/T(0). Ceci a été vérifié expérimentalement depuis longtemps ['1[>1[°].
Nous ne reviendrons pas sur ces .expériences qui ont permis de mesurer T'(2)/I(0],
et, dans la suite, il sera supposé implicitement que toute valeur de [(2}/I'(0)

dont nous aurons besoin sera déduite de ces expériences.

2} Les formes de raie et les largeurs des diverses résonances (effet Hanle, réso-

_nance de saturation ...). L'’effet Hanle fait intervenir la fluorescence ¢ dans
deux directions perpendiculaires et doit, par ccnséquent, &tre défini & partir

des grandeurs sans dimensions, PO(H] {équation (B,23-al)). On le définira comme

Ia'variation avec le champ magnétique de la quantité

2977 1y - 294+ (1)

| 5. 2
(On s'est servi de la relation & + () = 2 //[w].]

P/ () - POt (1) =

= Ré [p2(H)] (B,24)

Bans la pratique, on égalisera électroniquement les signaux de fluo-
rescence O gbtenus en champ fort dans les deux directicns d'observation [LOL (0} =
L9/ ()3, et il suffira alors d'enregistrer la différence de ces deux signaux en

fonction du champ magnétique.
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II - TRANSITIONS Jy =1 -Ja =0

< bl

L'étude expérimentale des effets non—linéaires dans le cas d'une
transition laser Jb=1 - Ja=0 a 6té effectuée sur les transitions 2s,-2p, (A =

1.52 u) et 3s,-2p, (X = 7305 A) du néon.

IT.1 - Transition 2s, — 2p, (A = 1.52 y)

 II.1.a. Forme de raie de l'effet Hanle et de la résonance de
saturation [*®]

Comme le prédit la théorie (chapitre III de l'article II et équation
(B,11)}, la population du 2p, présente une variation résonnante en champ magnéti-

gue nul (voir figure B-6), qui a la forme d’'une courbe d'absorption de Lorentz

identique & celle de 1'effet Hanle du niveau 2s,, & la précision des mesures

(fig. B-7). L'égalité des largeurs de 1'effet Hanle et de la résonance de satura-

tion a été vérifiée gquelle que soit 1'intensité du laser (fig. B-8) ef'quelle

que soit la pression dans la cellule (fig. B-9).

La signification physique de ce résultat est évidente si on se rappel-

le'que 1'effet Hanle peut gtre interprété en termes d'interférence gquantigue dans

la diffusion de rayonnement par l'intermédiaire de plusieurs chemins [°]

m = +1

_m=0 / b (J = 1)

b

a (J = 0)
a

Pour un atome dans le niveau a, il existe deux chemins possibles pour
arriver dans le niveau c, le chemin (1) passant per le sous-niveau m = 1 de b et
le chemin (2) par le sous-niveau m = -1. Chague chemin fait intervenir une absorp-
tion d'un photon laser {lignes continues) et une émission spontanée d'un photon

de fluorescence (lignes discontinues). En champ magnétigue nul, les deux sous-
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niveaux'm = +1 et m= -1 ont la méme énergie et les chemins (1) et (2) ont des
amplitudes de probabilité importantes pour une méme énergie des photons absorbés
et réémis. L'amplitude de probabilité de diffusion totale A (a >+ b + ¢) est la
somme desdeux amplitudes A1 et A, et la probabilité de diffusion P = |A|2 con-
tient un terme d'interférence, Ré[AﬁAz]. Ce terme d'interférence disparait (et
alors P = |A1|2'+ |A2|2] quand les chemins (1) et (2) n’'ont plus simultanément
d'amplitudes de probabilité importantes, c'est-a-dire que le champ magnétique

est tel que 1'écart en énergie des sous-niveaux m = *1 est supérieur & leur

largeur naturelle. L'effet Hanle représente la variation avec le champ magnétique

*
du terme d'interférence AA,. Il apparait dans la réponse linéaire puisqu'il ne

fait intervenir qu'une interaction avec le laser.

Le méme raisonnement peut &tre appliqué & la résonance de saturation.
m = +1

b (J_=1)

a(J =0)
a

c' (3, = 1)
c

Etudions la probabilité de diffusion de 1’étaet a vers 1'état c' apres
passage dans le niveau b, P = IA(a +b>a-> C']Iz. La encore, il existe un terme
d'interférence 1ié & 1l'existence de deux chemins possibles (1) et (2) pour le pro-
cessus considéré. Comme dans le cas précédent; ce terme d'interférence, maximal
en champ nul, disparaitra quand l'écart en énergie des sous-niveaux m = *1 devien-

dra supérieur & leur largeur naturelle. La résonance correspondante aura donc les

mémes variations avec le champ megnétigque que 1'effet Hanle. Par ailleurs, comme

cette résonance fait intervenir deux interactions avec le laser, elle représente

un phénoméne essentiellement non-linéaire.

Le raisonnement précédent nous e permis de montrer simplement gue les
largeurs de l'effet Hanle et de la résonance de saturation étaient toutes deux
reliées & la largeur naturelle du niveau 2s, (en pratique, il s'agit-ici du taux

de relaxation de 1l'alignement transversal du niveau 2s,, puisque la polarisation
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du laser est linéaire). Mais il faut aussi tenir compte du fait que dans les
conditions expérimentales (pression partielle de néon supérieure a d710 torr),

la raie de résonance A = 627 A (2s, - 1p,) est complétement réabsorbée dans la
cellule. Cette réabsorption de la raie de résonance allonge la durée de vie du
nivead 252 et diminue par suite de 9,6 MHz le taux de relaxation de 1l'alignement
obtenu & 1l'aide de 1'effet Hanle (voir réf. ['] et aussi le paragraphe II-41-c

dans la suite). D'aprés nos résultats expérimentaux (fig. B-7 a B-9), cette dimi-
nution de la largeur naturelle est aussi observée.sur la résonance de saturation.
Or les effets non-linéaires nécessitent plusieurs interactions successives entre
les atomes et le laser. Pour gue la largeur de la'résonance de saturation soit
diminuée par la diffusion multiple, il faut que les atomes réexcités dans le niveau
2s, par réabsorption d'un photon de résonance continuent d'intersgir avec la raie
laser. Puiéque le processus de diffusion multiple change presque aléatoirement la
vitesse des atomes excités, nous devons en déduire que, & la précision des mesu-

res, tous les atomes interagissent avec le laser, indépendamment de leur vitesse.

"Ceci vérifie une des hypothéses fondamentales de la théorie "Broad-Line”, & savoir

gue la réponse atomique est indépendante de la vitesse.

IT.1.b. Elargissement radiatif de l'effet Hanle et amplitude de
la résonance de saturation

L'égalité des largeurs de 1l'effet Hanle et de la résorance de saturation
ayant été vérifée, nous allons étudier les variations de cette largeur YbiA(ZJ
avec l'intensité du laser ainsi que les variations de la hauteur de saturation,&?
(équation (B,21). ‘

~Les variations expérimentales de YbiA(Z) et tP sont représentées sur
la figure B-10. Pour comparer ces variations avec les prédictions théoriques, il
faut d'abord Qéterminer la relation Y(iAJ- Pour cele, il existe une grandeur trés
pratique, [&blk(lez x (1 - :37 J. En effet, a l'aide des relations II-36 et II-38,
il est facile de montrer que

- [y @ 1 =@ [+ 1] (B,25)

On obtient ure grandeur variant linéairement avec le teux de pompage, Y. Ses varia-
i 2
tions sont représentées sur la figure B-11. On voit que (1 -:jPJ Eybll[Z)] varie

ad peu pres linéairement avec l'intensité laser. y est donc proportionnel & i

2"
w est constant, ce qui indique que la section du faisceau laser et le nombre de

modes ne dépendent pas de 1'intensité. Dans les conditions de la figure B-11, on
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FIGURE B-10 :

: Variations de la largeur de 1'effet Hanle (haut) et de la hauteur de
saturation

(bas) avec l'intensité laser (Ne 100Z - p = 0,97 torr - i = 6,8 mA).
Pour

, les points (@) et les croix (x) correspondent & deux directions perpend:i-
culaires de détection de la fluorescence, Les courbes sont théoriques avec les va-
leurs suivantes des paramétres I} (2) = 11 Miz, n = 4,7 et y = 30 i,.
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trouve Tb(ZJ =11 £ 0,75 MHz et -%; = 30 * 3,4 (en MHz par unité d'intensité
laser). Il reste a déterminer n pour comparer les courbes théorigues aux points
expérimentaux. Pour cela, on se sert de la.relation suivante qui peﬁt gtre ré-
duite de II-39 (ou (B,13))

1 Y . Y _
w AT 1T+ N+ 1) 3y 53 (B,26)
b b
Yy et T (2) ayant été déterminés, on construit la guantité L X =t dont on
b : S 3Fb[2]

étudie léé variaetions en fonction de §TXT§T . Ces variations sont effectivement
b

linéaires. Dans le cas expérimental de la figure B-10, on trouve pour une direc-

tion de détection (points (@) sur la figure B-10) .

! Y _ - (0,93 + 0,37) + (5,72 % 0,30)

N
P LD 3T_(2)

et pour l'autre direction (croix ( x ) sur la figure B-10)

1 .
¥ BFZ(Z) = (0,97 * 0,35) + (5,62 * 0,30)

—_

SFD(ZJ

Donc & la précision des mesures, l'origine est bien 1, et les pentes sont identiques
pour les deux directions. On a représenté sur la Figuré B-10 les courbes théoriques
corre§pondant a Fb(ZJ =11 MHz, n = 4,7 et ¥/3A= 30. Le dépouillement simultané

de YbIA(ZJ et de tf"permet donc d'obtenir le taux de relaxation de 1'alignement

du niveau 2s,, le rapport ¥, ix et le param@tre n. Comme %[2) /IQJU) est déterminé

a 1'aide du taux d'anisotropie de la fluorescence du 2s,, on peut déduire de 1
(équ. (B,11)) une valeur du taux de relaxation du niveau 2p, pondéré par un fac-

teur di au transfert per émission spontanée 2s, > 2p,

Y, 1
¥ _ _ _'ba - .
Fa[D) = Pa(U) (1 T;TET ) (B,27)
' . I(2) _ * :
Par exemple, dans le cas précédent, T~ 2,95 et on trouve Ta[D] = 9,07 MHz pour

n=14,72 et 9,47 MHz pour n = 4,62. Les résultats numériques obtenus seront discu-
tés plus loin en fonction des conditions expérimentales.

Pour finir, nous discuterons du probléme de la convergence de la théo-
rie de perturbaticns. La hauteur de saturation, :79 ., cbtenue 8 1'aide d'un déve-
loppement de perturbations au 4éme ordre en fonction du champ électrigue de 1'onde
laser est donnée par la tangente & l'origine de la courbe de la figure B-10, c'est-
a-dire [42:P = Y/3Pb(2). On voit gu'en fait ij est toujours trés loin de cette

-1
valeur et beaucoup plus proche de sa valeur asymptotique (n+1) = 0,175 .
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En pratique guand vy est inférieur a

BFb(Zl
Yo = | (8,28)
n+ 1

tf (équation (B,13)) s'exprime sous la forme d'une série

L - etz P () P (8,29)
P Yo '
Cette série repyésente le résultat ae la théorie de perturbation usuelle (quand
1'approximation "Broad Line” est vérifiée). On voit donc que le développement de
perturbation n'est convergent que si Yy < Y,
Dans le cas de la figure B-10, vy, = 5,8 MHz alors que Y peut atteindre

80 MHz : y/Y, peut Btre aussi grand que 14 | Dans ce cas, un développement de

perturbation n'est donc pas adapté & une étude quantitative des effets non linéaires

II.1.c. Relaxation de l'alignement du niveau 2s,

i e mem e e men e e e e mee M Ave S e meee S e Gnae s e e e - —

Les variations de T_(2) avec la pression de néon sont montrées sur la

figure B-12. On obtient :

Fb[2] = YD[Z) + gb(Z).p
avec. . yb(Z] = 7,77 £ 1 MHz 4 (B,30)
gb(Z) = 3,20 £ 0,23 MHz/torr

La valeur de yb(2] est en accord avec celle de DECOMPS (8,4 * 0,4 MHz), mais ce
n'est pas le cas pour gb(Z) (DECOMPS a trouvé 3,87 MHz/torr).

DECOMPS a montré que dans le néon, la raie de résonance a 82% % ?tait
v b (2

entiérement réabsorbée. A cause de la diffusion multiple, la valeur de RG)) ex-

PN . . N . s b
trapolée & pression nulle n'est pas égale a 1, mais a :

Yo(2) 4 g7

ol A est le rapport de branchement de la raie de rés?nance.
2
Dans le néon, DECOMPS avait trouvé ?ETET = 2,14 * 0,200 et A = 0,79 * 0,0
b .

Avec cette valeur de A et notre mesure (B,30), on trouve pour la largeur naturelle

Yy la durée de vie T et la probsbilité de transition 2s, > 1p,, I' :
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Y, = 17,4 + 3 MHz
T =9,14 * 1,7 ns . " (B,32)

I' = Ay, = 13,8 * 3 Mz

Le tableau suivant permet de comparer les valeurs obtenues {(exprimées

6 - Pl . 0 . el . .
en unités de 10 s~ !) avec des mesures antérieures ainsi gue des déterminations

théoriques .
. yb(D]=Yb~F Yb[2]=yb—0,7r ' r Yy
KLOSE [27] 27,3 53,7 ) 88 115,3
théorie i
CRANCE [ ¢] 26,7 46,8 66,9 93,6
LAWRENCE [ 2] 128,5+13,3
expér et _al
per. Présent 22,9%5, 1 46,8%6,3 66,5%18,8 | 109,4%18,8
travail

Les deux études théoriques donnent la méme valeur pour les processus
radiatifs sur les raies de fluorescence autres gue la raie de résonance [Ybe])
mais différent sensiblement pour la probabilité de transition de la raie de réso-
nance (I'). Les résultats expérimentaux semblent indiquer que la méthode de
KLOSE [%7] {couplage intermédiaire et approximation de HARTREE-FOCK-SLATER) pour

le calcul de ' est mieux adaptée.

II.1.d. Relaxation de la popuZatzon du niveau 2p,

Les variations de F (0) avec la pression de néon sont reportées sur la
figure B-13. T (0) est constant & la précision des mesures (la pente g4 (0), calculée
par moindres carrés est égale & 0,08 * 0,20 MHz/torr). L'absence de collisions de
quenching s'explique par 1'écaert énergétique important entre le niveau 2p; et les
autres niveaux du néon (le niveau 2p, est distant de 2000 c:m—1 , c'est-a-dire 10

- quanta thermiques). Si on néglige la correction due au transfert par émission spon-

. (%) . :
tanée , on trouve pour la largeur naturelle Ya et la durée de vie T du niveau 2_Dl

(%) . . o pa
On peut montrer que le facteur correctif est towjours inférieur 4 4%, Zorsqu on

utilise Za valeur théorique de la probabilité de transition 2s, + Ip, qui est
0,15 MHz °]
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Y. = 8,85 % 1,25 MHz )
(B,33)

~]
U}

18 * 3 ns

La durée de vie obtenue est plus longde que celle obtenue par d'autres
méthodes ("coincidence retardée” : 14,7 ns KLOSE {71, 14,4 ns BENNETT et al [®*] ou
"beam-foil spectroscopy” 14,5 ns DENIS et al [°]1). Nous pensons que ce désaccord
doit étre“dﬁ a une réabsorption partielle des raies de fluorescence du niveau 2p1
dans la cellule que nous utilisons, les niveaux de résonance 1s, et 1s, devant &tre

N . (%)
trés peuplés .

III.1.e. Taux de pompage de la raie laser A = 1.52 u

Un des points importants de la théorie est que le taux de pompage, Y.

{équations (B,3) & (B,9)) ne dépend pas des conditions expérimentales [pression,

_nature du mélange, intensité de la décharge), lorsque 1'approximaticn "Breoad-Line”
est valable. On a en effet vérifié que le rapport Y/iA est indépendant de la
pression (figure B-14). L'élargissement y/3 (pente & l'corigine de 1'é€largissement
radiatif de 1'effet Hanle) est donc indépendant des conditions expérimentales.
Théoriguement, 1'élargissement réel dépend aussi de T'(2) et denc des conditions
expérimentales (égu. II-36). Cependant, on trouve qu'en pratigue l'élargissement
expérimental ne dépend pes de la pression du mélange He-Ne (voir figure B-15).

Pour exprimer ce résultat, considérons la largeur théorique de 1l'effet Hanle

o ) Vi
v, M2) = (rp2) + 1) {1 - ”YY = } (B,34)
s(r, (2)+ Dy 2+ JL )

(éguation II-36].

Si on fait un développement limité de la racine carrée, on trouve

. 2
Ybll(zJ = (T (2)+ %) |:1 - ny - = ] (8,35)
18(T (2)+ D) (M (2)+ 35
d'od
. 2
iy ooy ny
v A2y - T (2) =X - (B,36)
b b 3 18T, (2) + Q_Y) '

T e e e mnee L med G Mm@ Shme M mew  fme meer e S s e M e Amm e wet A MR W e e W hem e e e e i e me s e— A

En théorie, l'étude de cette réabscrption pourrait étre réalisée & basse
pression de néon, dans un mélange He—Ne. Mais le rapport signal sur bruit
n'est pas favorable.
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Pour la reie & 1,52 yu, %%%% est toujours supérieur & 3, quand la raie de réso-

nance est complétement réabsorbée dans le gaz. Le facteur 1/3 dans n (éqg. (B,12))

peut alors étre négligé et on a :

- 2Fb[23 2Fb(2)
3Tb(0)

11#(01 (B,37)
: a.
Bans ce cas, le second membre de (B,36) ne dépend seulement que de Fb[D] et
FZ[U]. FZ(D] est indépendant de la pression (figure B-13). Par ailleurs,
DECOMPS ['] a montré que les collisions de quenching étaient trés faibles dans

le niveau 2s,. Ceci explique pourguoi YbiA[ZJ - Tb[Z) est indépendant de la pres-
sion. On a représenté sur la figure B-15 la courbe théorique déduite de 1'expres-
sion (B,36).

II.2 - Transition 3s, = 2p, (A = 7305 A)

Nous avons entreprié l'analyse de la raie laser A = 7305 A pour étu-
dier plus précisément deux points :

© 1) La relaxation du niveau 3s,. B. DECOMPS ['] a étudié la relaxetion de la

population et de l'alignement du niveau 3s, avec un montage similaire au ndtre
(cellule & 1'intérieur de la cavité. Polarisation lindaire). Par ailleurs,

M. DUMONT ['0] a étudié la relaxation de l'orientstion du niveau 38, avec un
montage ol la cellule de pompage se trouvait a l'extérieur de la cavité et le
laser (A = 6328 A; 3s, > 2p,) evait une polarisation circulaire. Or leurs résul-

tats sont différents. Comme DUMONT diminuait 1'intensité laser & 1'aide d'un atté-

~

nuateur & échelons, on peut supposer que sa méthode d'extrapolation des mesures a
intensité nulle était plus "propre”. Pour cette raison, il nous a semblé important

de reprendre les mesures de DECOMPS en effectuant les extrapolations nécesseires

compte tenu des effets non-linéaires.

© 2) La relaxation du niveau 2p,. Il était par eilleurs intéressant de déduire de

la réponse non-linéaire du néon & la raie A = 7305 A une nouvelle mesure du taux
de relaxation du niveau 2Zp, et de le comparer avec celui obtenu & l'aide de la

reie A = 1,52 . En pratique, cette mesure s'est révélée impossible & cause des

faibles taux de saturetion obtenus. En effet T {(0) est déduit du paramétre n ,

-1 (%
legquel est essentiellement déterminé par la valeur asymptotique de :f{ {n+1) ( ).

Dans un développement de tjg ou de Yp 1(2) en fonction de v, M apparatt seule-
ment dans le coefficient du terme en vy , ce qui correspond & la contribution
du 6éme ordre dans un développement de perturbctions de la réponse atomique.
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Or nous verrons (figure B-17) que le taux 'de pompage est toujours inférieur a
4 MHz alors que Y, (équation (B,28)) est égal & 4,8 MHz si Tb[ZJ = 6,6 MHz et
n = 3,1 (valeurs correspondant & 1,1 torr de néon; cf. figure B-18). Y/Yo ne
dépasse donc pas 0,8 alors que pour la raie A = 1,52 u , y/yo pouvait atteindre
14. C'est pour cette raison qu'il s'est révélé impossible de mesurer directement
n pour la raie A = 7305 A

L'étude des effets non-linéaires sur cette raie a été compliquée par

une difficulté supplémentaire liée au fait que Yy n'était pas proportionnel a iA'

La figure B-16 montre 1l'élargissement radiatif de l'effet Hanle du niveau 3s;
et la hauteur de la résonance de saturation du niveau 2p,. Il n'est pas possible

d'adapter les courbes théorigues aux points expérimentaux si on suppose Y propor-

i 2
tionnel a iA' En particulier, la gquantité [‘Yblxt2i] X (1 —:jg] ne varie pas

linéairement avec iA' On ne peut donc pas déterminer Fb[2] en utilisant la méme

. . i 2

méthode qu'au paragraphe II-1-b (étude par moindres carrés de [:YDIA[ZJJ (1 -P
Par ailleurs, l'extrapolation directe de la largeur de 1l'effet Hanle & intensité
laser nulle (méthode employée par DECOMPS [']) est peu précise car le rapport

signal sur bruit est trés mauvais a faible intensité.

lLa méthode que nous avons emplovée a été de calculer la valeur de n
a partir du rapbort Fb[ZJ / Pb(O) déterminé par 1l'anisotropie des raies de fluo-
rescence, de la valeur de Fa[OJ obtenue par 1l'irradiation & 1,52 y et d'une pre-
miere détermination approchée de Fb[2) (largeur extrapolée de 1'eftfet Hanle).

n étant connu, pour chague valeur de ik’ on déduit de'tf? (B,13) une détermination

de TXTET qui, reportée dans l'expression de Yblx[ZJ (équation (B,34)) permet d'obte-
b

~

nir directement Fb(2) a partir de la mesure de Yblk[Z). Cette valeur peut Btre re-
portée dans (B,12) pour permettre une détermination plus précise de n avec laguelle
on peut refaire les calculs précédents si nécessaire. Un des pcints essentiels est

que la valeur de Fb(2] cbtenue rie dépend pas de iA {voir fig. B-16 : dans ce cas,

Pb[Z] = 6,60 * 0,10 MHz). Ceci montre gue les résultats expérimentaux peuvent &tre
interprétés par les formules théoriques (B,13) et (B,34), & 1'aide du seul taux de

pompage, Y, bien que celui-ci ne varie pas proportionnellement 3 ik'
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II.2.a. Taux de pompage de la raie A = 7305 A
Les variations de Yy avec iA sont reportées sur la figure B-17. Comme
prédit par la théorie, y ne dépend pas de la composition du mélange He-Ne, ni de

la pression. Par contre, vy ne varie pas linéairement avec i Pour expliguer les

variations de Yy avec iA' il faut étudier le mode de fonctioﬁnement du laser, et

les variations corrélées de la section du faisceau. Il existe deux modes de fonc-

tionnement

(i) Quand i, est inférieur & 0,3 mW, la cavité oscille sur des modes
axiaux TEM;, (notation de FOX et LI [''1). Dans ces conditions de
fonctionnement, la section du faisceau est constante et y est pro-
portionnel a iA' A

(ii) Quand ik devient supérieur & 0,3 mW, le rayonnement a tendance a
cccuper de fagon plus compléte le milieu amplificateur, ce qui
entraine 1'apparition de modes obliques TEMxo' La répartition d’in-'
tensité prend une forme annulaire. La créaticn de modes obliques
entraine que la section du Taisceau augmente avec 1'intensité du
laser : la densité d'énergie lumineuse devient constante (de
1'ordre de 20 W/cm? au niveau de la cellule) et, par suite, le taux

de pompage ne dépend plus de 1'intensité (palier pour y = 3,6%0,5 M-z
(*)

sur la figure B-17)

Pour vérifier les formules (B,€) et (B,9) donnant le taux de pompage,
. [¢]

nous avons mesuré le facteur de transmission du miroir laser (T = 2,730,115 0o)
et le nombre de modes axisux N par une analyse spectrale de la raie laser. Nous

avons trouvé que N était & peu prés constant (N varie entre 10 et 13 lorsqu'on fait

=~

varier 1'intensité laser). Nous avons aussi étudié la section du faisceau & 1'aide
d'un diaphragme réglable, de fagon & déterminer la densité spatiale de la puissance
de sortie, p = ik/s. I1 suffit alors de déterminer le probebilité d'émission spon-

tanée, Yhg ¢ SUT la transition 3s, > 2p1 pour obtenir la relation entre y et p.

On peut se demander pourquoi ce changement du mode d'oscillaticn de la cavité
arrive avec la rate X = 7305 A et apparemment pas avec la raie A = 1,52 yu.

Une premiére explication possible réside dans le type de miroirs laser utilisés
alors que pour la rate X = 1,52 u, le rayon de courbure des miroirs était de

2 m. (pour une longueur de cavité de 1,80 m), pour la rate X = 7305 A, nous
avons utilisé des mirotrs de 1,50 m. Cette forte courbure doit favoriser l'ap-—
parition de medes transverses. Par atlleurs, la difiraction étant deuwx fois
plus forte & 1,52 u qu'a 7305 A, 1'encombrement spatial des modes de la cavité
est deux fois plus fort 4 1,52 u. Pour cette raite, le faible diamétre du tibe
amplificateur (3 mm) doit alers empécher l'oscillation de la cavité sur des
modes transverses.
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Nous trouvens que l'accord entre l'expression théorigue et les résultats expéri-
mentaux est réalisé pour la valeur suivante de Yba

Yps = 0,05 £ 0,02 Mz (B,38)
La barre d‘errehr tient compte de la dispersion des points expérimentaux et de
l'incertitude sur la mesure du nombre de modes et de la section du faisceau.
Cette veleur de Yba est en bon accord avec 1la détermination théorique de la proba-

-2 *
bilité de transition 3s, - 2p. (5,2.10 = MHz, cf.. réf.. [¢]) : ),
2 1

Revenons de fagon plus précise sur les différents régimes d'oscillation
de la cavité.

(i) Quand la cavité oscille en mode axial TEMyo, la section du faisceau

est constante et la densité d'énergie est proportionnelle & 1'inten-

sité laser : les variations d'intensité sont alors essentiellement

des variations de densité d’'énergie. Commne par ailleurs 1l'intensité

d'irradiation est assez faible pour que la réponse atomique soit
quasi~linéaire, les modifications de fluorescence sont propcrtion-
nelles aux modifications d'intensité leser.

(ii) Quand les modes transverses apparaissent, la densité d'érergie ecst

constante et le volume du faisceau augmente avec 1'intensité : les

variations d'intensité sont alors reliées aux variatiors de volume.

Dans ce cas, les modifications de fluorescence sont proportiocnnelles

aux modifications de volume irradié, c'est-a-dire qu'elles sont

encore reliées linéairement aux modifications d'intensité laser.

‘Ces arguments qgualitatifs expliquent peurquoi on trouve expérimentalement

(fig. B-18) que la modification de fluorescence varie & peu prés linéairement avec

— e e e M et e me e e e e e e e S e e S e Mem e e e mme me e Mae e Ga e e e = e i e ot - — m—

L'écart trés important constaté entre les valeurs maxima de Yy obtenues pour la
rate A = 1,52 u (v, ~ 90 MHz) et pour la raite ) = 7305 A (Y'M ~ 3,6 MHz) provient
pour l'essentiel de la valeur des éléments de matrice du  dipdle optique.

En effet vy est proportionnel 4 lbe|2 s dome a A* v, _. Si on suppose que la
densité d'énergie lumineuse au niveau de la cellule est identique pour les deuzx
rates, on a :

Y(1,52 w)  _ (1.52 )3 Yos, » 1p,
Y(0,7305 ) 0,73 Y332 R Jpo

En prenant pour le rapport des probabilités de transition la valeur théorique
2,8 [®) , on obtient

Y(1,52) . p5 . M
Y(0,73) Y
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FIGURE B-18 : Modification de fluorescence du niveau 2p, induite par le laser & 7305 !
(i% Ne ~ 99%Z He -~ p = 2 torvs - i, = 6,7 mA). Les courbes sont les courbes théoriques
correspondant i Fb(2) = 10,10 MHz et n = 2,95 (voir texte)
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1'intensité laser. Cette propriété peut étre justifiée & 1'aide d'un calcul plus

précis. |
.'intensité de la fluorescence du niveau 2p, est obtenue & partir des
formules (B,6},(B,11) et (B,16) :
. 2nwV, i ’ :
L) - — A {1 - L } (8,39
3rg(o [1+m 3T, T2 ]

Si on suppose gque le volume détecté'par le bhotomultiplicateur, Vd' reprézente
tout le volume ;rradié sur une longueur 2 de la décharge {hypothése justifiée par

la grande largeur des fentes d'entrée des monochromateurs), alors on a

Vd = 4 8 (B,40)

Comme w est proportionnel & 1/5 (B,8), le constante

2n W Vd
C = - (B,41)
3T (0) :
a
est indépendante de i%’
On a Ci _
L(®) = i (B,42)
1+ n ot
BFb( ]
et
L(0) - £ 1) (8,43)
1 + (n+1)

. A
3r_(2)

Pb(Z], n et vy ayvant été mesurés par ailleurs, il suffit de déterminer C pour
vérifier si les expressions (B,42) et (B,43) décrivent bien les variations expéri-
mentales de le flucrescence & 5852 A, Les courbes théoriques sont reportées sur la
figure B-18, la constante C ayant été déterminée & partir d'un seul point expéri-
mental. Les variations de la fluorescence, linéaires & faible intensité laser, s'in-
curvent légérement a8 0,3 mW & cause de 1l'apparition des effets de saturation, puis
repartent linéailrement guand le taux de pompage, Y. devient constant. Ce comporte-
ment confirme les idées intuitives énoncées plus haut.

Cette relation guasi-linéaire entre les intensités de la fluorescence
et du laser existe évidemment aussi entre les fluctustions de ces deux grande=urs
et a &té mise & profit dans 1l'étude de le résonance de saturation du niveau 2p,.

En effet, la raie laser X = 7305 A présente des fluctuations d'intensité reletivement
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importantes qui se retrouvent sur la fluorescence & 5852 A.[ﬁ}. Comme la hauteur

de saturation tfy est, au maximum, de 1'ordre de 1/10, ces fluctuations se retrou-
vent dix fois plus intenses sur la résonance de saturation (courbe I de la figure
B-19). Pour les éliminer, nous avons formé électroniquement, & partir de 1'intensi-
té laser, un signal uix égal & la composante de la fluorescence indépendante du
champ magnétique L(«) (éguation (B,42}), et ensuite nous avons opposé, a l'entrée
de la détection synchrone, ce signal & la modulation de fluorescence induite par

le laser,.L(H). De cette fagon, la résonance de saturation apparait sur "fond noir”
(aprés la détection synchrone), et le bruit est réduit par un facteur de 1l'ordre

de 10 (courbe fI de la figure B-19) correspondant & 1l'élimination des fluctuations
de la composante indépendante du champ. Cette technique a été systématiquement

employée pour la détermination de la largeur de la résonance de saturation.

I7.2.b. Etude de la relaxation du niveau 35,

Nous allons maintenant présenter 1'étude de la relaxation du niveau
. 3s, utilisant la méthode décrite au début du chapitre {(voir figure B-18}. Comme
il est montré sur cette figure, le taux de relaxation obtenu est nettement infériesur
é la valeur mesurée par B. DECOMPS ['1. Nous pensons que ceci doit s'interpréter

par une sous-estimation par DECOMPS de 1'élargissement radiatif de 1'effet Hanle.

En effet, pour extrapoler le largeuf de 1'effet Hanle, DECOMPS & supposé gue
YbiA(ZJ variait linéairement avec iA (figure B8-1IV de la réf. {'1), ce qui n'est en
fait pas le cas. Comme le rapport signal sur bruit est mauvais & faible intensité
laser, cette linéarisation de 1'élargissement radiatif a dU &tre réalisée au dé-
triment des points expérimentaux mesurés 3 faible intensité, ce qui entrainerait
une surestimation du taux de relaxation de 1'alignement. Nous avons mesuré T'(2)

en fonction de la pression et du courant de décharge. Tb[Z) présente dans le nécon
pur un élargissement avec l'intensité de la décharge gui est de l'ordre de 42 KHz/
mA/torr. Les variations de Pb[Z] en fonction de la pression de néon, aprés extra-
polation a intensité de décharge nulle, sont reportées sur la figure B-20. On

trouve

Tb(2] Yb[2] + gb[Z) p
avec Yb[ZJ = 3,80 + 0,14 iz (B,44)
gb[2] 2,27 + 0,07 MHz/torr

Ces valeurs doivent 8tre comparées avec cellesde DECOMPS (droites en

pointillés de la figure B-20) qui scnt Yb(Z) = 4,22 MHz et gb(2] = 2,36 MHz/torr.

Nous pensons que ces fluctuations sont reliées au fait que l'intensité laser est
fatble et done que la cavité se trouve prés du seuil d'oscillation, dans wn rZgir
de fonctionnement quasi-lindaire. L'intensité doit Stre alors trés sensible vz

fluctuations de populations des niveauz 3s, et Ppl, elles-mémes relides auw Fluc-
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On a déia interprété le désaccord sur Yb[2]. Le léger désaccord sur les pentes
peut 8tre-dl & une différence entre les extrapolations a intensité de décharge
nulle. Nous reviendrons plus loin la-dessus.

Nous nous sommes servis des me;ures de %%%% effectuées. par DECOMPS
& partir du taux d'anisotropie, pour calculer Fb[D) (remarquons que dans ce cas,
il n'y a pas de probléme d'extrapolation & intensité laser nulle, puisgue le taux

d'anisotropie est constant). On trouve

v, (0)=2,21% 0,15 MHz '
: . (B,45)
g, (0) = 0,88 * 0,07 MHz/torr

A cause de l'emprisonnement de la raie de résonance A = 600 A [332 - 1p0], les
valeurs de YD[Z) et Yb[D] sont différentes. Bien entendu, le désaccord entre notre
valeur de Yb(2) et celle de DECOMPS se répercute sur la valeur de YD(O) {DECOMPS

trouvait Yb(O] = 2,46 MHz), mais par ?g?tre le rapport de branchement de 1la raie
Ypll

———— & partir de la formule (B,31), reste
Yb[U]

de résonance, A, qul est déduit de
le mé&me

A = 0,705 + 0,016

' Dn déduit alors pour la lergeur naturelle du niveau 3s8,, Yy la durée de vie, T, la

probabilité de transition de la raie de résonance, I', et le taux de relaxation de

1'orientation lorsque 1& diffusion multiple est saturée [Yb[1] = Yy —553
Yb = 7,50 + 0,44 MHz
= , + 1,2
21,21 1,24 ns (B,46)

= 5,29 * 0,43 MHz
Yb(1] = 4,86 + 0,23 MHz

Le tableau suivaent permet de comparer ces valeurs (exprimées en unités

6 -1 s
de 107 s ) avec les mesures antérieures

yb(O) Yb(t) Yb(2] Y, r T (ns)

KLOSE ['?] 16,1%1,2 40,643,2 | 24,5 + 2 | 24,6 + 2
LAWRENCE 43,3%2,8 23,1%1,5
et LISTZ ['?]
DECOMPS [ '] 15,4%0,75| 34 + 1,8 | 26,50,6 | 52,5%2,3 | 37 + 2,3 | 19,1 % 1
DUMSNT [ '°] 29,6%2,8

Calcul 48,2 27,6 21,6
théorique [¢)
Présent travail|13,9%1 30,5%1,5 | 23,9%0,9 | 47,1%2,8 | 33,2%2,7 | 21,2%1,3
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Nous remarquons d'abord que nos mesures conduisent a une valeur de

Yb[1] qui est en trés bon accord avec celle directement mesurée par DUMONT [('°]
a4 1'aide d'un laser de polarisation circuleire et d'une cellule & l'extérieur de
la cavité. Notre valeur de la durée de vie; T, est en meilleur accord avec les
mesures antérieures de KLOSE ['?] et de LAWRENCE et al ['®] que celles de DECOMPS.
Enfin: la largeur naturelle du niveau 3s, que nous obtenons est tres proche d'une
détermination théorique utilisant la méthode du potentiel central paramétrique [€]
mais il y a désaccord pour la probabilité de transition de la raie de résonance, T.

‘ Les variations de P[Z]:en fonction de la pression, pour différents mé-
langes d'hélium et de néon, sont reportées sur lé'Figdre B-21. La réabsorption de
la raie de résonance 3s, > 1p, est toujours compléte et la valeur extrapolée 3
pression nulle est toujours égale & 3,8 MHz, & la-‘précision des mesures. Les pentes

de 1l'élargissement par la pression sont

!
RN
-
w
D

20% Ne - 80% He > gb(ZJ *+ 0,12 MHz/torr
: (B,47)

10% Ne - 80% He - gb[Z)

i
—
-
w
o

+* 0,08 MHz/torr

- Les variations de gb(Z) avec la composition du mélange He-Ne sont reportées sur

la figure B-22. La valeur extrapolée pour 1'hélium est

g (2) = 1,86 + 0,10 MHz/torr (B,48)
b

Toutes ces valeurs (B,47) et (B,48) sont nettement supérieures aux valeurs obtenues
par BDECOMPS, qui a trouvé 1,52 MHz/torr pour 1'élargissement avec la pression d'hé-
lium (cf. droite en pointillés sur la figure B-22). Ce désaccord reste assez mysté-

rieux. Une interprétation possible pourrait venir des différences observées entre

nos mesures de 1'élargissement de 1'effet Hanle avec l'intensité de la décharge et

les siennes. On trouve gque 1'élargissement de 1l’effet Hanle est proportionnel 3

d i '
c

1'intensité de la décharge, iC , et que la pente de cet élergissement, est

a peu prés proportionnelle & la pression, p.
Si nous définissons le coefficient d'élargissement, K{2), par
1 de[ZJ

K(2) = .
b (B,48)

d i
c

les valeurs obtenues sont résumées dans le tableau suivant (en kHz/mA/torr)
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Concentration 100% 20% 10% 1%
de néon

pecoMPSs '] 37 + 8 44 * g 48 + g 81 £ 15
Présentes 42 + 9 37 £ 9 25+ g 23 £ 8
mesures

Il n'est pas étonnant que les valeurs trouvées soient différentes,
car nous n'avons pas employé les mémes cellules et les caractéristiques de la
décharge électrique dépendent du type de cellule>émployé. Par contre, le fait

que K(2) augmente avec la concentration d'hélium dans les mesures de DECOMPS,

alors que c'est le contraire pour nos mesures, est beaucoup plus troublant et n’a

pas regu d'explication satisfaisante. Les mesures de DUMONT ['°] sur 1'élargisse-
ment de l'orientation donnent des mesures qualitativement semblables aux ndtres
{1'élargissement est beaucoup plus fort dans le néon que dans les mélanges He-Ne).
Si on compare les mesures de DECOMPS et les nbtres, on constate une
.étroite corrélation entre les écarts observés sur la mesure de gb(Z) Qt ceux ob-
servés sur la mesure de K(2) : la différence entre les deux séries de mesures aug-
mente avec la concentration d'hélium et a un signe différent pour K(2) et gb[ZJ.
Il en résulte que pour iC = 12 mA ) 1'élargissement de I'(2) avec la pression
devient semblable pour les deux séries de mesure, commne le montre le tableau sui-

vant qui donne gb[Z) + 12 K(2) en MHz/torr

100% Ne 20% 10% 1%
DECOMPS 2,80 2,22 2,18 2,25
Présentes 2,77 2,38 2,20 2,14
mesures ‘

Le désaccord entre les mesures d'élargissement par la pression serait alors di a.
une différence entre les extrapolations deslargeurs d'effet Hanle & intensité de

de décharge nulle.

Il est intéressant de remarquer qu'en général cette valewr du courant de
décharge donne le rapport signal sur brutt cptimum.
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IT.2.c. Etude de l'emprisonnement de la raie de résonance A, = 600 A
(3s, + Ip,)

— e e e et e b e et S et Gme M e e e mee e e cams WAIe e e A mee St Mt et el e e e

Nous allons maintenant analyéerhles mesures effectuées dans des mélanges
1% Ne-99% He. Un premier résultat important est que, contrairement & ce qui se pas-
sait dans le néon pur ou dans les mélanges 10% Ne-80% He et 20% Ne-80% He, les lar-
geurs de l'effet Hanle du niveau 3s, et de la résonance de saturation du niveau 2p,

ne sont plus identiques. Comme le montre la figure B-23, 1'élargissement par la dé-

charge est identigue pour 1l'effet Hanle et la résonance de saturation, mais la réso-

nance de saturation est plus large que 1l'effet Hanle. Par ailleurs, la figure B-24

montre que les largeurs extrapolées & intensité de décharge nulle sont supérieures
aux valeurs calculées en supposant que la diffusion multiple de la raie de résonance
est saturée :

r ®%2) = 3,80 + 1,86 p (B,50)

b

La réabsorption de la raie A, = 600 A n'est donc plus totale.

Pour interpréter ces résultats, nous introduisons le coefficient moven

d'absorption du gaz atomique (OMONT ('

3
_ 1 % ar Ao} p(Ne)
x = (=) Zq kT

(B,51)

od I' est la probabilité de transition (ég. (B,46)) et Xo la longueur d'onde de la

raie de résonance. u est la vitesse quadratique moyenne des atomes de néon

A/ Rt ‘ .
u = \ T A (B,51 bis)

Le libre parcours moyen d'un photon de résonance est alors
| L= x - (8,52)
A la température ordinaire, on trouve que
2= 0,05 /p (Ne) (8,53)

o0 £ est exprimé& en mm et la pression de néon en torr. Il faut alors comparer §

~

au diametre de la cellule [DC = 3mm) et au diame@tre du faisceau laser (DL ~ 1 3

1,5 mm). Trois cas sont possibles
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Cela correspond approximativement & p(Ne) > 0,1 torr. Le libre parcours
moyen des photons est beaucoup plus petit gue le diamétre du Faisceéu : par suite,
les atomes,qui sont réexcités dans le niveau 3s, par réabsorption d’'ur photon de
résonance, se trouvent toujours & l'intérieur du faisceau laser et interagissent
avec lui. La rébonse non-linéaire n'est pas perturbée par les proceésus de diffusion

multiple : gquand la diffusion multiple est saturée, la largeur de la résonance de

saturatidn est identique & celle de 1'effet-Hanle (c'est le cas des expériences réa-

lisées dans le néon pur avec les raies laser 7305 A et 1,52 u).

B)DL,EJL;DC

Contrairement au cas précédent, la longueur caractéristique de la diffu-
sion multiple de la raie de résonance est de 1l’ordre de grandeur du diam2tre du
faisceau, et ce phénoméne ne peut plus &tre considéré comme "local”. En effet, cer—‘
tains photons de résonance ayant Eté émis par les atomes en interaction avec le

laser peuvent &tre réabsorbés par des atomes ne se trouvant plus dans le faisceau.
.Puisque ces atomes n'interagissent pas avec le laser, ils n’apportent‘aucune contri-
bution & la réscnance de saturation, mais, par contre, ils contribuerent toujours

a 1'effet Hanle : la durée de vie de la cohérence Ze2man du niveau 3s,, déduite de

1'effet Hanle, est alors trouvée plus longue que celle déduite de la résonance de

saturation. Ceci explique pourquoi la résonance de saturation est plus large que
1'effet Hanle.

Par ailleurs, l'élargissement par la décharge reste le méme pour les
deux résonances (cf. figure B-23), car les collisions électroniques, qui sont res-
ponsables pour l'essentiel de cet élargissement, sont des phénomgnes "locaux"
la distance.moyenne parcourue par un atome durant une collision est trés petite
devant le diametre du faisceau.

En éliminant l'effet des collisions électroniques (par extrapolation
a intensité de deécharge nulle) et l'effet des collisions atomiques (en retranchant
TbaS[Z), équation (B,50)), on peut isoler les variations de largeur liées seulement
& la diffusion multiple des photons de résonance (figure B-25). On peut comparer

ces variations avec les prédictions de la théorie de la diffusion multiple [15]

r(2 - rbasfz) =0,7.T [1- 2 (x0) ] . (B,54)

-t +00

-2 ’
x (xL) = 1 - —-—/—1-_— J dy exp { - y2 - xL/’Z e ¥ } (8,55)
i -0
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x représente la probabilité moyenne pour un photon de résonance d'étre réabsorbé
avant de sortir de la cellule. L est une "dimension standard” de la cellule
(L donne un ordre de grandeur de ses dimensions dans le cas d'une cellule qui

n'est pas sphérique). En raison de ce gque nous avons dit plus haut, la longueur LH

associée a 1'effet Hanle doit &tre liée a la "dimension standard” de la cellule,

alors que celle associée & la résonance de saturation,,LS , doit eétre liée & 1la

"dimension standard” du faisceau laser, puisque la résorance de saturation n'est

[

sensible qu'a la réabsorption des photons de résonance & 1'intérieur du faisceau

~

laser. Comme X est proportionnel a p(Ne), nous avons cherché a déterminer XL/p(Ne).

L'accord entre .les résultats expérimentaux et les formules théoriques est réalisé

pour
X LH -
—_— =50 % § (B,56)
p(Ne)
et X LS
—_ =21,5%2 (B,57)
p(Ne)

ol p(Ne)} est exprimé en torrs. Les courbes des figures B-24 et B-25 sont les courbes
'théériques tracées a pertir de ces valeurs. Si on suppose que la température du

gaz atomique est de 300°K, on trouve que LH = 2,3 mm et LS = 1 mm, valeurs tout a
fait comparables aux dimensions de la cellule (diamétre 3 mm} et du faisceau laser.
Cependant, on n'cbtient de cette fagon que des veleurs indicatives d’uns part

parce que‘la température de la décharge ne peut pas &tre connue avec précision,
d'autre part parce gue la théorie de la diffusion multiple suppose une cellule
sphérique alors que notre cellule est cylindrigue.

Par contre, le rapport LH / Lo doit &tre plus significatif, cer le

S
longueur LH est reliée au diamé&tre de la cellule, DC » de la m2me fagon que Lg

est reliée au diametre du faisceau, D On obtient alors

Lot

DL = —E§— = 0,43 + 0,08 (B,58)
c H .
Puisque DC = 3 mm, on obtient de cette fagon DL = 1,30 £ 0,25 mm. Cette valeur est
en bon accord avec une mesure directe du diam2@tre du faisceau qui donne une valeur
de l'ordre de 1,4 mm, lorsque le laser oscille en mode TEMg (ik < 0,3 mWl,

Yl £ > B,

Les photons de résonance sortent de le cellule sans 2tre réabsorbés
et les processus de diffusion-sont négligeables. Dans ce cas, l'effet Henle et la
résonance de saturation sont de nouveau identiques, leur largeur étant donnée par

la largeur naturelle du niveau 3s,.
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II.2.d. Comparaison avec les mesures de DUMONT sur 1l'orientation
du niveau 3s,

M. DUMONT [lo] a eétudié la relaxation de 1'orientation du niveau 3s,
3 1'aide d'une irradiation laser de polarisation circulaire, résonnante pour la
fransition 352 - 2p,. Pour la relaxation-de 1l'orientation, a pressidn nulle et
diffusion multiple saturée de la raie de réscnance, il a trouvé, en gauss (1 G =

1,812 MHz) :

Y, (1) = 2,60 % 0,25 Gauss . : (B,59)

Nous avons déja vu gue cette valeur est en trés bon accord avec celle que nous
calculons & partir de nos mesures : 2,68 * 0,13 G (é&g. (B,46)). Nous allons mainte-
nant voir si notre étude de la diffusion multiple de la raie de résocnance nous per-
met d'interpréter les résultats que DUMONT a obtenus dans un mélange 1% Ne-99% He.
DUMONT a trouvé que l'élargissement avec la preséion d'hélium était égal & 1,32 G/tor
Si la diffusion multiple était saturée, la relaxation de l'orientation serait donc

_donnée par
r.®%(1) = 2,80 + 1,32 p (B,60)
Mais il faut ajouter le contribution de la diffusion multiple qui est

I" -
5 (1-=x0)) (B,61)
Utilisant la valeur précédemment mesurée de T t2,92 Gauss, éq. (B,46)), on obtient

finalement :

| (1) = 4,06 + 1,32 p - 1,48 & (xL) (B,62)
La derniére grandeur & déterminer est XL. DUMONT ayant utilisé une cellule de 3 mm
de diamétre, nous retiendrons la valeur XL = 50 p(Ne) (éqg. (B,56)). La figure B-26
montre les variations déduites de la relation (B,62) et les trols valeurs mesurées

par DUMONT. On voit que 1'aeccord est excellent. Il v a donc une trés bonne concor-

dance entre nos mesures faites sur la population et 1'alignement du niveau 3s, (cel-

lule & 1l'intérieur de la cavité-polarisation linéaire) et les mesures de DUMONT sur

=

l'orientation du niveau 3s, {cellule 3 l'extérieur-polarisation circulaire).
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G%% He. La courbe est théorique (cf. texte &q. (B,562)) et les points proviennent

des résultats expé@rimentaux de DUMONT ['?)
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II.3 - Conclusion
Cette étude des transitions J = 1 - J = 0 nous a permis.-de mettre en

évidence les points suivants

1'analyse de l'effet de la réabsorption des raies de résonance sur la réponse non-
linéaire -des atomes (égalité des largeurs de 1'effet Hanle et de la résonance de
saturation, quand la diffusion multiple est saturée].‘La réponse atomique est donc
indépendante de la vitesse.

mézrg_l qui peut varier dans des intervalles tréé différents (1 - 4 MHz pour A =
7305 A et 6 - 80 MHz pour A = 1,52 u). Ceci montre non seulement la validité de
1'approxiﬁation "Broad Line", mais que de plus l'irradiation laser est spatialement-
homogéne & la précision de nos mesures. Par ailleurs, Yy varie lingairement avec
1'intensité laser, quand le laser fonctionne en mode TEM;,, mais cette proportionna-
~'lité dispafait avec l'apparition de modes transverses.

I7.3.c. L'étude expérimentale a montré les limites d'une théorie fon-

Eggez. Le rayon de convergence de la série de perturbations est au maximum égal a
Yo (B,28). Pour la raie X = 7305 A, dans les conditions exbérimentales habituelles,
Yo = 4.8 MHz et y < 4 MHz : le développement de perturbations est toujours conver-
gent. Par contre, pour la raie A = 1,52 |1, Y est pratiquement toujours supérieur &
. Yo = 5,8 MHz et la série de perturbations est donc divergente. Il est alors néces-

saire d'interpréter les résultats expérimentaux & 1'aide d’une thécrie non-pertur-

bative.

C'est en perticulier le cas pour l'étude de la relaxation de 1'alignement & partir
de la largeur de 1l'effet Hanle. En effet, non seulement 1'élargissement radiatif
de l'effet Hanle n'est pas proportionnel & vy, mais de plus Y ne varie pas toujours
linéairement avec 1'intensité laser. Seule une extrapolation réalisée soigneusement
permet d'obtenir des mesures significatives et comparables & des résultats obtenus
par d'autres méthodes. Remarguons cependant gque le probléme de 1'extrapolation ne
se pose pas pour certaines mesures, comme celle du taux d'anisotropie de la fluo-

rescence qui permet d'étudier la relaxation de la pecpulation.



nement, en général.

Lorsque le libre parcours moyen d’un photon est compris entre le dia-
meétre du faisceau laser et le diam&tre de la cellule, la réabsorption de la raie

de résonance entraine une diffusion spatiale de l'excitation laser et couple les

atomes se trouvant & l'intérieur et & 1'extérieur du faisceau lsser. Cette sorte
d’'"homogénéisation spatiale” de la réponse atomiqﬁe a été aussi observée par
P.W. SMITH ['®] sur la raie A = 6328 A,

Par ailleurs, il faut remarquer gue la diffusion multiple des photons

de résonance couple des atomes de vitesse différente et diffuse l'excitation ato-

migue par la raie laser sur toute la distribution des vitesses atomigues. La diffu-
“sion multiple a donc tendance & rendre homogéne la réponse atomique, linéaire et
non-linéaire. Cet effet, qui a peu d'importance dans un laser multimode ol 1a
réponse est déja guasiment homogéne (dans le cadre de 1l'approximation "Broad Line"),
en-a évidemment beaucdup plus pour les lasers monomodes, comme l'ont montré diffé-

rents auteurs [*°1['7].
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Aprés ces vérifications détaillées de la théorie sur les transiticns
les plus simples (J = 1 - J = 0), nous avons envisagé 1'étude des transiticns

J=1-J =1, L'intérét de ces transitions réside dans le fait que 1'étude de la

réponse linéaire des atomes permet d'obtenir toutes les constantes de relaxation

0, la ré-

des niveaux de la transition. En effet, dans une transition J = 1 - J
ponse linéaire ne permet pas d'obtenir le temps de relaxation du nivesu J = 0. Par
contre, pour une transition J = 1 - J = 1, on sait que, d'une part le temps de re-
laxation de 1l'alignement de chaque niveau est obtenu par extrapolation a intensite
laser nulle de la lergeur de l'effet Hanle correspondant et que, d‘autre part le
temps de relaxation de la populetion et la probabilité d'émission spontanée sur la
transition laser sont obtenus & partir du tsux d'anisotropie de la fluorescence

des deux niveaux, cette derniére mesure ne nécessitant aucune extranolation buisque
le taux d’anisotropie ne dépend pas de l'intensité du laser. Il ne reste alors gue

le paremetre y & déterminer pour obtenir, & partir de la théorie, toutes les carac-

téristiques de la réponse non-linéaire : élargissement radiatif des deux affets

Hanle, résonances de saturation sur les populations des différents sous-niveaux
Zeeman, etc... L'utilisation d'un seul peraméire pour interpréter tous les effets
non—-linéaires représentera par suite un test trés important de la velidité de
1'étude théorigue.

L'étude expérimentale a €té réalisée, sur la transition 3s, - 2p,
du néon (A = 8401 A) ['*]. Un des intérdts de cette transition est que, le niveau
3s, ayant déja été étudié & 1'aide de la raie A = 7305 A, nous pourrons confronter
les résultats obtenus par les deux méthodes. L'oscillation de la cavité laser sur
la raie A = 6401 A est obtenue & 1'aide de la configuration suivante ['] :

L C

b R, = 2m

——1,8m

Hébituellement, cette configuration est trop convergente pour permettre 1l'oscilliae-
tion de la cavité. On trouve en effet gue cette configuration est trés défavorable
pour l'oscillation & 6328 A (3s, - 2p4), alors que cette reie présente un gain ires
fort dans les décherges d'hélium-néon : la cavité osecille alors sur la raie X =
6401 A, Ce comportement est justifié par le réle de lentille divergente joué par

le milieu atomigue pour la raie A = 6401 A, comme 1'ont montré divers asuteurs ['?]

[2°]. Cette longueur d'onde est en effet proche de celle de la raie A = 6402 A
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(2ps - 1sg) qui tombe sur un nivesu métastable tras peuplé et donc capable d'induire
de la dispersion anormale. Comme les métastables sont détruits sur les parois, il
existe un gradient de densité perpandiculairement a 1l'axe du tube. Ce gradient
entraine une variation radiale de i'indice de réfraction du milieu atomique qui
est responsable de 1'effet de lentille du tube amplificateur. Remarquons enfin que
la configuration de la cavité facilite 1'étude des effets non-linéaires. En effet,
le faisceau laser se resserre pras du miroir de plus grand rayon de courbure,
c'est-&-dire ici au niveau de la ceilule : ia densité d'énergie lumineuse sera
donc plus grande dans la cellule. A '

'Les vérifications expérimentales, que nous exposons dans la suite, ont
toutes été effectuées dans un mélange 10% Ne - 80% He, car ce mélange a 1'intérét
de présenter un bon repport signal sur bruit & la fois sur la fluorescence du .
niveau 3s, et sur celle du niveau 2p,. On a vu au paragraphe II-Z-c de la partie
expérimentale que tant que p(Ne) est supérieur & 0,1 torr, la diffusion multiple
de la raie de résonance A = B00 A~[352 > ﬁpo) est saturée et gue le libre parcocurs
'moyén d'un photon est petit devant les dimensions du faisceau. Donc, aussi longtemps
gue la pression du mélange est supérieure & 1 torr, il n'y a pas de diffusion spa-
tiale de 1l'excitation laser et on n'a pas a prendre en considération les atomes se

trouvant en dehors du faisceau laser : les résultats expérimentaux sort donc dirsc-

tement interprétables a 1'alde de 1'étude théorique du paragrephe IV de 1l'article I,

4

o0 1l'on suppose que tous les atomes sont en interaction avec le lacer.

III.1 - Effets Hanle des niveaux 3s, et 2p,

IIT.1.a. Formes de raie (%9

La figure B-27 montre les effets Hanle des niveaux 3s, et 2p, observés
simultanément sur les reies de fluorescence A = 6163 A~[2p2 > 1s,) et A = 7305 A

(3s, > 2p,). A la précision des mesures, ces effets Hanle ont la forme d'une courbe

d'absorption de Lorentz, guelle que soit 1'intensité du iasser. Rappelons que la

théorie prédit cette forme de Lorentz, lorsqu'on suppose qu'il n'existe qu'un temps

de relaxation par niveau. En effet, dans ce cas, les alignements transversaux des

deux niveaux ne sont pas couplés.
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L'alignement transversal du niveau 3s,, qui correspond & la cohérence Zeeman Am = 2,
est créé & partir des transitions représentées en pointillés sur le.diagramme ci-
dessus, et n'est donc couplé gu'ad la population du sous-niveau m = 0 du niveau 2p, .
De méme, 1l'alignement transversal du niveau 2p, n'est couplé qu'ad la population du
sous-niveau m = 0 du niveau 3s, (transitions représentées par des traits pleins).

Pour chacun des deux ensembles de transitions considérés, le schéms des couplages
est identique & celui d'une transition J = 1 - J = 0 et, comme dens ce cas, les
effets Haale ont une forme de Lorentz.

Par' contre, si des processus de relaxation dépolarisants (collisions

atomiques ou diffusion multiple) induisent des transitions entre sous-niveaux

Zeeman d'un méme niveau; leur effet conjugué avec celui du laser couple les deux

alignements transversaux. En particulier, la diffusion multiple de la raie de réso-

nance 3s, - 1p,, gui est saturée dans nos conditions expérimentales, est capable
d'induire ce couplage. En pratique, l'appliication numérique montre gue ce couplage
reste toujours treés faible : dans les conditions expérimentelesz de la figure B-27,
“la contribution, € g (équ. II-57),de 1l'effet Hanle du niveau 3s, dens 1'effet Hanle
du niveau 2p, reste inférieure a 2,5%. De plus, comme les largeurs des deux effsts
Hanle sont du méme ordre de grandeur, le couplage n'est pas capable d'induire de

déformation par rapport & une forme de Lorentz (pour une étude détailléde de ce

1))

et

couplage, voir le paragraphe IV-8 et la figure 3 de 1'article II}.
I1 existe aussi un couplage induit par 1l'émission spontenée sur la
transition laser [°]. Il est cependant lui aussi trés faible. Dans les conditions
expérimentales de la figure B-27 [Yba = 0,18 MHz et_Fb(Z) = 7 MHz), il est de
1'ordre de Yba// 2Tb(2] ~ 1,3% et ne déforme pas significativement 1'effet Hanle du

: (%)
niveau Zp, .

En conclusion, le faiblesse de ces divers couplages justifie la forme

Lorentzienne des effets Hanle, qui a été observée expérimentalement pour des pres-

sions comprises entre 1 et 8 torrs d'un mélange 10% Ne- 80% He, quelle que soit

1'intensité du laser.

Le couplage par émission spontané
sensiblement la forme de Lorents

compte pour des mesures précises

Hanle [ 7]

e n'est pas assez important pour déformer

de U'effet Hanle, mais 1l faudrait en tenir

de P2p (2) @& portir de la largeur de l'effet
2
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ITT.1.b. Elargissement radiatif des effets Hanle
Les effets Hanle s'élargissent lorsque l'intensité d’irradiation aug-
mente. La figure B-28 montre les variations de largeur exprimées en Mz
[F;A(Z) = AHB’/ gB UB). I1 faut alors comparer cet élargissement avec 1’élargisse-
ment théorique dconné par la formule I1I-81 '
: 1 ”
e, Yg(2) ]

of &, Yé(zﬂ?’ + leg Y(]):LIZ]]Z

.2 = "y;m 1 - (B, 63)

B
YE(Z) (égu. II-55) donne la largeur de l'effet Hanle du niveau B 3'il n'y avait

pas de couplage entre les alignements transversaux de a et b. € donne 1'impor-

afB
tance du couplage entre les alignements transversaux (équ. II-57).
, Pour comparer (B,B83) avec les résultats expérimentaux, 1l faut connaitreée
les différents T(k). Les largeurs de 1l'effet Hanle extrapolées & intensité de laser
nulle donnent Fa[Z] et Fb(Z)Q Cependant du fait des difficultés expérimentalss déja
" gignalées pour les transitions J = 1 - J = 0 {courbure de 1'é&largissement prés de
l’origine], ces déterminations sont peu précises. Ces valeurs, ainsi gue celles de
reo) et Yoa obtenues & partir du teux d'anisotrepie de la fluorescence, servent

de premiére approximation pour une méthode d'itération permettant d'ajuster les
courbes théoriques aux points expérimentaux. Cette méthode, déorite en détaill dans
la réf. ['°], permet de déterminer simultanément FO(ZI et Y/EA pour chacun des ni-
veaux. Par exemple, dans le cas de la figure B-28, on trouve que le meilleur accord
est obtenu avec Fa(2] = 10,44 MHz et Y/ix = 71 MH;/%W pour le niveau 2p, et

I (2) = 6,92 Mz et Y/i)\ = 66 MHz/mW pour le niveau 3s,.

‘Un point important est gue les mesures de FbIZ) sont en bon accord asvec
les mesures de relaxation de l'alignement du niveau 3s, déduites de l'irradiation
laser & 7305 A ( § II-2-b). Les valeurs de Fb[Z) obtenues apreés élimination de
1'effet des collisions électroniques (25 kHz/mA/torr) ont été reportées sur la
figure B-21 (points sur la courbe du bas) : il y a concordance entre les deux

séries de mesure.

III.2 -~ Taux de pompage de la raie A = 6401 A

Tant gue ik n'est pas supérieur & 6,4 mW, 1l'élargissement radietif des
effets Hanle peut s'interpréter en supposant y proportionnel & %X' Comme le
montre la figure B-29, les valsurs dew = Y/&A obtenues & partir de 1'¢élargisse-
ment radiatif du niveau 2p, et du niveau 3s, sont identigues et ne dépendent nas

de le pression du m2lange He-Ne :
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@ = B5 + 10 MHz/mi (B,G4)

(%)

’

C'est cette valeur gqui nous servira pour interprétsr les résonances de saturation

III.3 - Résonances de saturation des niveaux 3s, et 2p,. Interprétation.
des résultats ¢ fatble pression

Comme le prédit la théorie, la composante 7 des rales de fluorescence
des niveaux 3s, et 2p, présente une résonrance de saturation centrée en champ nul
(voir figure B-30). Nous allons nous intéresser plus particulierement a deux
grandeurs

-0 1) 1'amplitude de le résonance de saturation, qui est définie par (éq. (B,21))

m m
Lpg (M) = Ly

S+ -5
bg L:P (H_)

(H=0)

(8,65)

L'expression théorigue de J est donnée par 1'éguation II-B68.

6 2) la forme de cette résonance qui, en reégle générale, est donnée par la somme de

deux contributions proportionnelles aux effets Hanle des nivesux 3z, et 2p,
w . o~ (b) L2 _ (a) 20y NN
Ly (H) e 1 J;g L2 CH) t/pbg LR (8,66

BLZ‘[H] reprisente 1‘'effet Hanle de B normalisé & 1 (ég. 11-27). Les coofficlients

:fL(B) , qui sont déterminés & partir des équations II1-64-65-66, vérifient

g
(b) (a) -2
= .67
S Upbg Dbg (B,67)
Nous avons étudié les raies de fluorescence suivantes :
pour le niveau 2p, A= 6163 A 2p, » 1s; (J = 0)
A = 6599 A 2p, + is, (J = 1)
L = 5881 A 2p? > 155 {1 = 2)

La valeur maximum de vy est de l'ordre de 30 MHz, c'est-d-dire 8 foils plus forte
que pour la rate 7305 A. Ce rapport re peut pas s'expliquer & 1'atde du seul
rapport des éléments de matrice du dipdle opiique qui est de l'ordre de 2,7
(L'étude théorique du ndon [°] donmant 4 comme rapport des probabilités de tran-
sition). On en dédutt donec que la densité d'énergie lumineuse est beaucoup plus
tmportante pour la rate 6401 A que pour la raie 7305 A, ce qui éteit prévisible,

vue la configuration de cavité, adopt‘e};our la rate 6401 A qui entraine une
ocalisatron du faisceau au niveau de la cellule.
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et, pour le niveau 3s, A = 7305 A 3s, > 2p, (J = 0)
= 5434 A 3s, * 2p;, 3 = 1)
A = 6328 A 3s, ~ 2p, (J =2)

Les figures B-31, B-32 et B-33 montrent la hauteur de saturation. en fonction de
1'intensité laser, pour différentes pressions du mélange He-Ne. Les courbes sont
déduites des expressions théoriques, en supposant W = 65 MHz/mW. Les figures B-34
et B-35 montrent la forme de reie des résonances de saturetion. lLes points sont
calculésAa partir des expressions théorigues. Ces expressions sont obtenuss a un
facteur multiﬁlicatif'prés, qui a été déterminé en ajustant la valeur théorique de
L“[Hm] a4 la modification expérimentale de la fluorescence en champ magnétique fort.
Comme on peut le voir sur les figures B-31 a B-35, il y a toujours un bon accord

entre les prédictions théoriques et les résultats expérimentaux.

lLes résultats obtenus & faible pression peuvent &tre interprétés quali-

tativement, si on remargue que, dans ce cas, on peut supposer, avec une honne appro-

Ximation, qu'il n'y a qu'un temps de relaxation par niveau atomigue.

4

Alors, dans le diagramnme de la transition laser tel gu’'il est représent

N

o

au paragraphe III-1-a, l'snsemble des transitions représentées en poiniillés

[mb = 21 > m_ = 0) est découplé de celui des transitions représentées en traits
pleins (mb = [0 > m, o= *1). La raie de fluorescence 6163 A (transition J = 1 > J = 0)
qui est sensiblie & la population du sous-niveau m = C du niveau 2p,, 2t la raie de
fluorescence 5434 A (J = 1 > J = 1), qui est sensible & la population des sous-

C-+m=0 d'une transiticn

i

niveaux m = %1 du niveau 3s, (puisque la composante m

J=1->1

1 est interdite) sont toutes deux rattachées & l'ensemble des transi-

tions en pointillés.

2Py,
(5434 A)
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Par suite, de la méme fagon gue pour une trensition laser I =1 - J = 0,
les variations d'intensité des deux raies de fluorescence seront proportionnelles,
et ces deux raies présenteront la m@me résonance de saturation ayant la forme de
1'effet Hanle du niveau 3s,. De méme les raies 7305 A et 6589 A sont toutes desux

=

rattachées & l'ensemble des transitions en traits pleins et présentent une réscnance
*

de saturation ayant la forme de l'effet Hanle du niveau 2p, : ]. Pour cette raison,

on trouve théoriquement et expérimentalement que (fig. B-31, B-34, B-35) :

1) Les résonances de saturation des raies A = 6163 A et X = 5434 A ont approximati-

vement la méme hauteur relative et la méme forme, de méme que celles correspon-
dant & XA = 7305 A et A = 6599 A,

2) Les résonances de saturation 7305 - 6583 sont ﬁlus larges gue les résonances

6163 - 5434, car 1l'effet Hanle du niveau 2p, est plus large que celui du niveau
3s,

3) Les résonances 7305 - 6598 sont plus petites gues les résonances G163 - 5434,

cer le niveau 2p, a une durée de vie plus courte gue celle du niveau 3s,, ca& gul
entraine, a intensité laser donnée, des effeits de saturation moins Llmportante.
Par ailleurs, cuand on augmente la pression, les durées de vie des deux niveaux

diminuent & cause des collisions atomigues et, par suite, l'importance des effets

[dh)
(93]
"

2 et B-

w

~de saturation diminue, comme on peut le voir sur les figures B-

1

1~ o

bt}

il -

i
[N

4) Enfin les résonances de saturation des raies A = 6328 A et A = 3851 A son

laires (forme et largeur). La raie A = 6328 A , gui cerrespond & une transition

J=1->7 =2, n'ést pratiquement sensible qu'd la population giobele du niveau
352 (en effet, les probabilités relatives des transitions w sont 3 - 4 - 3 pour
les sous-niveaux m = -1, 0 et 1). De méme la raie X = 5881 A n'est pratiquement
sensible qu'a la population globale du niveau 2p,. Or la conservation du nombre
total d'atomes dans 1'interaction laser - milieu atomigue ertraine que les modi-
fications des populations des niveaux 3s, et Zp, par le laser sont proportionnsl-
les, indépendamment de la valeur du champ magnétique (cf. équaticn II-5). Les
. résonances de saturation sur les populations globales des niveaux 2Zp, et 3s,

sont donc identiques.

Tous les résultats ci-dessus ne scnt gqu'approximatifs, car les colli-

sions dépolarisantes et surtout le diffusion multiple ccuplent partiellement les

. 1

Ces arguments, qui sornt valables quelle que soit 1'intensité laser, générali-
sent 4 un ordre de perturbation queiconque wne interprétation phycique des ré-
sonances de saturation donnée précédemment pur DUMONT (9 pour le quatriéme
ordre de perturbaticns.




transitions en traits pleins et celles en pointillés du diagramme du paragraphe
III-41-a. A forte pression, le couplage par collisions augmente et les résultats
ne peuvent plus s'interpréter aussi simplement. Nous discuterons certsins de ces

résultats au paragraphe suivant.

II1.4 — Variation de l'intensité des raies de fluorescence : mige en
évtdence du moment quadrupolaire optique indurt par L'irradia—
tion laser sur la tronsttion 3s, — 2p,

Pour finir, nous allons nous intéresser & la grandeur F(B,41,0; H) qui

définit le rapport des modifications de fluorescence 7 induiltes par le laser sur

deux raies JB > Jf = 1 et JB - va = 0 (voir le paragraphe 1-4 de 1'Intrcduction
de la Partie Expérimentale). De 1'équation(B,22), on déduit
/,'."
g0 () + 2 o2 (h)
F(8,1,0; H) =

(B,68]
0 2

- 2 d

Bpaml Y BpQ(H)

Deux grandeurs ont été plus particuliérement étudiées

F(3s,, 2p,¢s 2p,s H) et F(2p,, 1s,, 1855 H), pour H = 0 et pour H = =,
Les résultats expérimentaux sont reportés sur les figures B-38 et B-37. Pour laes

interpréter, nous allons utiliser les expressions théorigques (IT-83) donnent les

r
composantes longitudinales de la matrice denszité (*)
0 = - ¥ 0 = ——_?'.'_Y..._ 1 = Q.
Fb[O]. bPs Ta(D]. apo 3 X {(B,69-a)
I (2).  p? = - xt - oaxy (B,69-b)
3 /2
I (2) p? = —X (X} + 3%x2) (B,6S-c)
3 /2

ol Xk est proportionnel a l'amplitude du moment multipolaire optique, d’ordre K,

induit par le laser entre les niveaux a et b. X! correspond au moment dipolaire

optique de la transition. Ce dipSle électrique apperait au premier ordre dans un
développement de perturbations en fonction du champ électrique de l'onde laser.

2 e . . L. P cas . .
X® décrit le momant guadrupclaire optigus (magnétiqde) de la transition cul peut

apparaitre & pariir du troisiéme ordre de pasrturbaticrs.

A s G e i een A e e e Seme Mo W Sem e e L 6w eme e = M M mee  mm S eme e S Gwem Sme shm R ame e Smm G —— e

Dans la suite,on négligera le transfert d'aligrement par émission spontanée.
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a) H=0

: . P . P 2 P . .
Pour des raisons de symétrie, en champ magnétigue nul, X° est identi-

guement nul, gquelle que soit 1l'intensité du laser. Toutes les composantes longitu-

dinales sont proportionnelles : F (H=0) .  est alors indépendant de i ce gqui est

)\’
trés bien vérifié expérimentalement, comme on le voit sur les figures B-36 et

B-37. Remargquons gue cette annulation de Xz‘en champ nul est aussi responsable de
1'indépendance du taux d'anisotropie de la flucrescence, par rapport & 1'intensité

laser.

8

b) H =

En champ magnétique fort, X2 est en général non nul, a forte intensité
laser., F (H = ) dépend alors de l'intensité laser. A l'aide des équations I1-48,

cn trouve que

XL (Ho ) = - =D (4 + v ——}’-«- ) (8,70-a)
A V3 |
et .
X2 (He) = - L2 (B,70-b}
A V3

Lol . . >
oll T, est donné par (égu. II-42) :

T (2) - T (2)
Ty = = ‘ (8,71)
r (2) T _(2)
a b

(2). Les varietions de T (2y - T (21,
b= Z2pa 332

2
déduites de 1'étude de 1'effet Hanle, sont reportées sur la figure B-38,

X%() est donc proportionnel 3 Fa(Z) - T

P7p (2) - PBS {(2), positif & faeible pression, s'annule pour p = 6,2 torrs et devient
—4P2 2

négatif pour des pressicns supérieures. B'ol :

1) A faible pression, X2() est non nul pour des intensités laser assez fortes.
C'est pour cette raiscn que F (H=*) varie avec l'intensité laser, comme on
peut le voir sur la figure B-36. Les courbes tracées sur cette figure sont
calculées a partir des expressions théoriques (B,68), (B,839) et (B,70).

2) Pour p = 6,2 torrs, X%(«) est nul quelle qua soit 1'intensité laser. Alars

comme le montre la figure B-37, F(H=w) est indépendant de i, et €gal & F(H=0).

Remarguons gue, dans ce cas, toutes les composantes longitudinales de la ma-

trice densité sont proportionnelles a yX!, en champ magnétigue nul et en

champ magnétique fort. Alors l'amplitude de la résonance de saturation est

la méme pour toutes les raies de fluorescence issues du niveasu 2p; et du

e
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niveau 3s,, comme cn peut le voir sur les figures B-32 et B-33 (courbes
pour p = 6,2 torrs).

3) Pour p > B,2 torrs, Xz[w] change de signe avec T2p2(2l - FBSZKZ]. Par suite
F(H=2) - F(H4=0) doit aussi changer de signe. Cependant, pour ces fortes
pressions, le rapport signal sur bruit devient trop mauvails pour gu'on

puisse observer avec certitude ce changement de signe.

III.5 - Conclusion

Toys les effets non-linéaires cbservés sur la raie 6401 & ont &té

interprétés a 1'aide de la théorie "Broad-Line". Deux faits importants sont a

retenir.

a) Comme pour une transition J = 1 - J = 0, les effets Hanle des deux niveaux
de la transition ne montrent pas de déformations par repport & uns forme ce
Lorentz, qui solent expérimentalement observables.

b) Contrairement & ce qui se passalt pour unme transition J = 4 - 1 = 0, la réso-
nance de saturation cbservée sur le fluorescence w dépend de 13 reie de fluo-~
rescence considérée. La différence entre les amplitudes des différentes réso-
nances est caractéristique de 1l'apparition, en champ magnétigue non nul et a

llaser fort, d'un moment quadrupolaire optigque induit sur la transiticn atomi-
que par le laser. Par a2illeurs, la forme de ces résonences de saturation n'sst
en général plus Lorentzienne, et est liée aux effets Hanle des deux nivesux de

la transition.



IV - TRANSITIONS Jb =1-73_ =2

= (ppape——— PO = (.

[

Le besoin d'une étude théorique des transitions laser J =1 -1 = 2,
qui soit valable aux fortes intensités d'irradiation s'est trés vite fait sentir,
car lés raies lés plus intenses du spectre du néon sont émises sur des transitions
J=1-J = 2. Ce sont les raies suivantes :

' (3 =1 (=2

A= 3,39 1 ' transition . 3s, =+ 3p,
' = 6328 A 3s, > 2p,
= 1,15 p ) 2s, 2p, (*)

L'intensité de ces raies est due & la conjonction de plusieurs phé-

Nnomenes. .

a) Les niveaux 3s, et 2s, sont en coincidence énergétigue avec les niveaux méta-
stables 2150 et 23_81 de 1'hélium. Ces états métastables fortement peuplés
transfeérent leur excitation eu néon par collisions.

b) Dans les conditions expérimentales usuelles (pression de néon acsez forte pour
gue les raies de résonance soient complétemsnt réabsorbées dens le gazl, les
durées de vie des niveaux 3s, (v 80 n3) et Zs, (v 40 ns) sont beaucoup plus

'longues que celles des niveaux 3p, et 2p, (v 18 ns).

c) Parmi les transitions issues des niveaux 252 et 3s,, les prohabilités des tren-
sitions vers le niveau 3p, et le niveau 2p, sont les plus fortes (5,8 X 16571
pour 3,39 1; 3,4 x 10%s™ ! pour 6328 A et 11,4 x 10%7! pour 4,15y, valeurs qu’'on
peut comparer a 0,3 x 10%s™! pour 7305 A et 1,2 x 10%s7! pour 6401 A).

Pour ces différentes raisons, les raies 6328 A et 1,15 p qui sont treés
intenses ont é€té utilisées pour les premiéres études expérimentalss du pompage
optigue du néon utilisant une source laser ['] : ceci montre 1'importance d'une
théorie non-perturbative de ces transitions.

La différence fondamentale entre les trensiticns J = 1 - J = 2 et
celles gue nous avons précédenment étudiges (J =1 -3 =0et J=1-7 = 1)
réside dans le fait gu'il existe des grandeurs atomiques caractéristiques de la
réponse non-linéaire. En effet, pour les transitions 1 - 0et 1 - 1, les grandeurs
tensorielles gui sant créées per l'irradiation laser {(population - orientation -
alignement) apperaissent toutes des le second ordre de perturbations (réponse

linéaire). Par contre, dans un niveau de mcment cinétique Ja = 2, 11 est possible

()

!

Q.

La rate A = 1,15 ¢ a

cotlleurs été la premiére émission laser observée en
. 2
continu [*']
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de créer des observables atomiques d'ordre tensoriel élevé (strictement supérieur
a3 2). En particulier, si le laser est linéairement polarisé, il apperait eu qua-

.. e - . ~ . —- - 4 4 4 3 3
triéme ordre de perturbations un tenseur d'ordre k = 4 ( apo. apiZ"apiR“ Il s'agit

d'un moment hexadécapolsire électrique gui représente une des caractéristigues

principales de la réponse non-linfaire du milieu atomigue. Nous verrons au para-

graphe IV-4 que l'observation d'un tel moment hexadécapolaire sur la fluorescence
mettra en jeu des effets non—-linéaires d'ordre élevé (ordres 6 et supérieurs & B).
Lorsque 1'intensité laser est assez forte pour gue ce moment hexadécapolaire soit
induit dans le ,milieu atomique, on peut alors enQisagér de mesurer cson temps de
relaxation. Cette mesure, qui est discutée au paragraphe 1IV-5, apporterait des
informations sur la forme de 1'interaction mise er jeu dans les collisions atomi-
ques. Auparavant, nous étudierons, & la lumiére de 1'étude théorigue de 1'article IT
(paragraphe V), un certain ncmbre de résulfats expérimentaux précédemment obtenus

par DECOMPS ['].

IV.1 - Etude de la grandeur F(a,2,1) sur la fluorescence n du nivecu Ip,

F(a,2,1), gui définit le rapport des intensités desreies de fluorescence

J »J_ =2 Bt,Ja -+ va = 1, est obtenue & partir de la formule {(8,22)

&

po(HY + /7 apg—(m

a 0

ST o%(H) - V5 p2(H)
/] 4P (H) = V7 apo[HJ

Fla,2,1; H)

i
~
[us]
~d
AN ]

Cette formule se met sous la forme

" (0)

7 - .
1 +'§~[j- . =12) . Ya(H)

o 2l

F(a:2115 H)

(B,73)

b3

. (0)
1 - ‘;‘[‘] . - - Y [H)
- I (2) a

@

-

N oo o . . o
ol ra(O) et Fa(ZJ définissent la relaxastion du niveau a pondérée par les effets de
cascade sur la transition b - a (veir partie théorique, égu. 1I-30 et II-73) st

Y est défini par :
a %

2 2(H
vy () = 2\ 28 Elii_l _apﬂiml (B,73)
a '’ 7 T(0Y ° p(M) I
a a o

Quelle que soit la valeur du champ magnétique, Ya tendg vers 1 quand 1l'intensité
laser tend vers 0. En champ magnétique nul, on peut déduire Ya des équations II-72 -

I1-74



_47..

sy [ 1 1
BT [r443*rww)}
a 8]

¥ lo = (8,75)
ey I 1 21 13
"3 LT T J
p \( |
= A It X
avee rL2) = T2 - g (B,76)
c et . y
3 1 1 _ ba -
Y T AT T T (B,77)

1/Fa[4] est le temps de relaxation hexadécapolaire du niveau a. F(H=0) est donc
une fonction homographicgue de Y.

En champ magnétique fort, Ya est déduit des fermules II-95 et II-A-18

et A-19 : )
' g
Y () = - = (B,78)
( 1 - ..___.._._b.é__ gO
107, (2)
c'est-a-dire : . _
P X 13 _, .6 | v2
75 | T8z * T.(ay | * 350T_(4) T (2
Y (@) = — = b a__= a b . (8,75)
° 1. X A s B I 48 ‘
0| T4 T B 5| T | T4y T I T
- a - & a b
avec
3y
3 3 L ba (8, 80)

T7T @ T (2 T T (2) T (D)
3 a a b

Les variatibns théoriques de F(H=0) et de F{H==) sont repcrtées sur la figure
B-38, pour des valeurs des temps de relexation des nivesux correspondant a peu
pres a la transition 3s,-2p, dans 1,5 torr de néon (cf. les conditions expérimen-
tales exposées dans la note (18) de 1'article II).

F(H=0) ne varie pratiquement pas avec le taux de pompage (2,4% de
variations entre vy = 0 et y = ). Ceci peut s'interpréter & 1l'aide du diagramme de
la transition laser (1l'asxe de quentification est choisi le long de la polarisation

du laser)

e ———— — —_— —
4 4 L (e
Z ‘ <
Ped < 2
37 4 2 33
S P 3
pod “z
: g g
——— — X 4 {a}
m= -2 -1 0 +1 +2
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Les probabilités relatives des transitions 7 sont 3, 4 et 3, et sont donc pratique-

ment égales. S1 elles étaient effectivement égsles, les modifications de populations

des différents sous-niveaux de b seraient égales (pas d'alignement dans le niveau b)
et les modifications de population des différents sous-nivesux de a seraient propor-
tionnélles, guelle gque soit 1'intensité du laser [ﬁ). Donc ap§ et apg seraient pro-
portionnels, ce qui entreinerait l'indépendance de F(H=0) par rapport a y. Comme

les probabilités de transitions 7 éont légéfement différentes, F varie un peu avec v.
Ce raisonnement n'est évidemment valable qu'en champ magnétique nul (o0 il est pos-
sible de prendre 1l'axe de quantification suivant la polarisation du laserl). En

champ fort, F(H=«) présente des variations importantes avec Y. Les prédictions theo-
riques de la figure B-38 sont en accord gualitatif avec les variations expérimenta-
les observées per DECOMPS ['] sur le niveau 2p, pompé optiguement par la raie

6328 A (figure B-40). Le laser utilisé dans ces expériences étant de faible inten-
sité, ie taux de pompage de la raie 6328 A ne dépasse pas 10 MHz. Ceci expligue

A les variations relativement faibles de F(H=w],

IV.2 -~ Tawx d'anisotropre de la fluorescence du niveau 2p,

Le taux d'anisotropie en chemp magnétique nul de le fluocrescence du

~

niveau a est obtenu & partir des relations I1-72 - 74 - 75

BYa(Ol
| Roe | = = (B,81)
40 Fa[ZJ .
5 " R ~ Ag v Ya[D)
r_o)
a .
avec /\_F = =1, 1 ou - ;- si JF =1, 2 ou 3. Ya(OJ est défini par (8,75). Comme le

montre la figure 5 de 1l'article II, Raf , comme F(H=0), est pratiguement indépen-
dant de y. L'interprétation physigue de ce résultat, qui a été observé expérimen-
talement sur la raie laser XA = 6328 A (figure B-41), est identique & celle pré-
séntée dans le peragraphe précédent (probebilités de transitiors? sensiblement

égales).

En toute rigveur, ce n'est vrai que s'il n'y a pas de collistonsdépolorisante
dans le niveau a.

0w
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IV.3 - Effet Hanle du niveau 2p,

L'étude théorigue montre gue 1l'alignement du niveau b et le moment
hexadécapolaire du niveau a sont beaucoup plus faibles gue l'alignement créé dans
le niveau a. Pour cette raison, dans 1'effet Hanle de a, les couplages induits

ar le laser entre ces observables sont trés faibles et n'entrainent pas de dévia-
p

tions importantes de la forme de raie de 1'effet Hanle par rapport & une forme

de Lorentz. Cette forme Lorentzienne de l'effet Hanle a &té observée expérimentale-
ment par DECOMPS ['] sur le niveau 2p, pompé optiquement par les raies 6328 A et
1,15 u. . '

L'élargissement radiatif de 1'effet Hanle du niveau 2p, per la reaie
6328 A (gui peut atteindre 8 MHz avec les lasers les plus puissants) pose des pro-
-blémes identiques & ceux rencontrés dans 1l'étude de 1'effet Hanle du niveau 3s,
pompé par la raie 7305 A (cf. § II-2-a et bJ}. DECOMPS ['], qui avait effectué
sans prendre beauccup de précautions l'extrapolation de la largeur a intensité
laser nulle, avait obtenu une largeur naturelle du niveau 2p, (8,35 * 0,25 MHz)
. qui était nettement supérieure & la valeur obtenue par DUMONT & 1'aide d'un pompego
laser avec une cellule externe (8,64 * 0,40 MHz [10]]. Récemment, M.P. GORZA et
B. DECOMPS [22] ont repris les mesures en pompage interne avec ung méthode de
mesure améliorée (modulation du champ magndtigue) et en effectusnt trés soigneuse-
ment les extrapolaticns & intensité laser nulle () : 1ls ont trouveé une nouvelle
valeur de la largeur naturelle du niveau 2p, en trés bon accord avec la valeur
de DUMONT.

L*analysec de 1'élargissement radiatif doit dtre un des meillzurs moyens
d'obtenir le taux de pompage, Y, en fonction de 1'intensité laser. Cecil est dli au
fait que, comme le montre 1'étude théorigue (et cela a été vérifié expérimentalement

22 - . . . N . P
["°]), cet élargissement radiatif est trés peu sensible 3 la veleur des différents

temps de relaxation des niveaux a2t est pratiquement indépendant des conditicons de

pression et de décharge.

La modulation du champ magnétique permet une détection synchrone de l'effet
Hanle sans qu'tl soit nécessaire de moduler U'intensité du laser d l'cide d'une
roue dentée., Or cette modulation de 1'intensité du laser & l'aide d'une roue
dentée entraine d'inportantes instabilités aux faibles intensités de pompage.
Ay contraire la méthode de modulation du chanp magnétique permet encore d'obte-
nir des signaur détectables pour des intensités d'd{rradiation de 5§ d 10 fois
plus faibles que dans la méthode traditionnelle,




IV.4 - Forme de rate de l'effet Hanle du niveau 3s, : mise en évidence
du moment hexadécapolarre indurt par le laser dans le niveau

2py [77°]

l.'alignement créé per le laser dans le niveau b (Jb = 1) est trés faible,
surtout aux fortes intensités laser, o0 il a tendance & s'annuler. L'alignement, et
méme le moment hexadécapolaire du niveau a, deviennent alors plus importants gue

1'alignement de b : dans 1'effet Hanle de b, le couplage avec ces deux observables

du niveau a ne pourra pas Btre négligé aux fortes intensités d'irradiation. Ces

[
. - . e, . s =)
couplages peuvent étre aisément mis en évidence sur le diagramme de la transition

A
(b, Jb=1]
,J
S [\J /\/\/\

= wAJV\ '

L\’u\\%\/\/\ \ / Z\n ! (a, J_=2) '
P (g, Jg=D)

m= -2 -1 0 +1 +2

IV.4.a. Création d'un moment hexadécapolaire dans le nivecu o

A partir du sous-niveau m, = 0, le laser crée de la cohérence Zeeman

entre les sous-niveaux m +1 et m_ = -1. Cette absorption d'un pheton correspond

b~ b
a un effet du second ordre sur le champ €lectrique de 1'onde laser. La cohérence

-

Amb = 2, qul est ainsi créée, évolue & la fréguence Zwb : c'est 1'alignement
transversal du niveau b gui peut &tre observé sur la fluorescence de ce niveau

vers un nivesu inférieur g. Au guatriéme ordre, par émission stimulée d'un phouon
. . A . . (=
laser, cette cohérence peut étre portée entre les sous-niveaux m, = +2etm = -2 °

On n'a pas représenté les transitions mp = 0 + mg = *1 qui ne peuvent induire
de couplages mettant en jeuw l'alignement du niveau b.

Ce processus est trés important, étant domnde la forte probabilité de transition
mise en jeu (6 pour mp = *1 + mg = £2 contre 1 pour mp = 11 »my, = 0). Il en-
tratne un trés fort raccourcissement de la durée de vie de l'alignement de b,
aux fortes intensités laser. C'est pour cette raison que l'effet Hanle de b
présente un élargissemert Adiatif'trés wmportant (courbe I de la figure B—4Z2)
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Puisque /_\ma = 4, cette cohérence décrit le moment hexadécapclaire transversal du

3 "+ . e =~ - - . 3
niveau a [ap“J, qui évolue & la fréguence 4w _. A cause du caractere dipolaire de

(=

1'émission spontanée, ce moment ne peut pas &tre observé directement sur la fluo-

rescence du niveau a.

IV.4.b. Couplage du moment hexadécapolaire avec L'alignement du

niveau b
Par absorption d'un photon laser, la .cohérence Ama = 4 peut &tre
ramenée dans lés sous-niveaux m, = +1. Ce processus du sixiéme ordre permet de

restituer au niveau b une partie de la cohérence Zeeman qui avait été créée au
second ordre. Cette restitution est meximale en champ magnétique nul, quand les
cohérences n'évoluent pas. Par suite des évolutions successives dans les niveaux b
(fréquence 2wb) et a (fréguence 4ma), cette restitution sera fortement affectée par
le champ magnétique. Contrairement & la cohérence du second ordre, ce processus

du sixieéme ordre sera détruit par des champs magnétiques trés faiblies. Sur l'effet

" Hanle de b, il apparaitre par une résonence positive (puisqu'il s'’agilt d'une resti-

y

tution de cohérence) et trés étreoite, centrée en champ nul (courbe II de la Tigure
F 2
l."

B-42). Cstte résonance est d'autent plus visible que 1'effet Hanle direut est for-

(%)

tement élargi par 1'intensité laser (cf. note de la page précédente).

IV.4.c. Couplage des alignements de a et b

A partir du sous-niveau m, = -1, le laser induit au second ordre de

la cohérence Zeeman entre les sous-niveaux m, = 0 et m ==2 (alignement transversal
de al. La cohérence Ama = 2 ainsi créée peut 8tre transférée, au cuatrieéme ordre
de perturbations, dens les sous-niveaux m = +1 par apsorption d'un photon O+. De
la méme facgon, la cohérence induite au second ordre entre les sous-niveaux m

1

et m, = 2 est transférée dans le niveau b par absorption d'un photon o .

Ce couplage entre les alignements de a et b est & l'origine d'une réso-
nance supplémentaire sur 1l'effet Hanle de b {courbe III de la figure B-42), qui
est QE%EEEXE (parce gue les alignements de a et b sont de signe contraire) et

plus large gue la résonance hexadécapolaire {puisqu'elle provient de cohérences




u

Ama = 2 auy lieu de cohérences Amj
a

IV.4.d. Caleul théorique de la forme de roie de l'effet Hanle de b

Les arguments qualitatifs que nous venons de présenter ont été confir-
més par un calcul-machine de la forme de raie de 1'effet Hanle, utilisant la
théorie non-perturbative présentée dans 1'article II. Les résultats obtenus sont
reportés sur la figure B-43, pour diverses valeurs du taux de pompage (les temps
de relaxétion utilisés dans la théorie correspondent a peu prés aux conditions
expérimentalesde la raie A = 6328 A avec 1,5 torr de néon : voir note (1B6) de
1'article II).

A faible intensité laser, les couplagés sont trop faibles pour entral-
ner une déviation importente de la forme de 1l'effet Hanle par rapport & une forme
de Lorentz (figure B-43 - courbe 1). Quand 1l'intensité laser augmente, 1'effet
Hanle est fortement élargi et une structure fine epparalt au sommet de la courbe,
en chemp nul. D'abord, 1l apparait une résonance fine due au couplage avec le

- moment hexadécapolaire de a (figure B-43 - courbe 2). Ensuite, pour de fortes in-

(%)

L'interprétation, que nous venong de donner en termes de cohérence entre sous~

niveaqux Zeeman, aurait pu étre présentée ausst en termes d'interférence quanti"

que dans la diffustion de rayonnement par l'intermédiaire de plusieurs chami

(de la mZme fagon qu'ou paragraphe II-1-a). Ainsi, l'effet Honle divect de

(courbe I de la figure 42) correspond d Z’znterjerence entre les deux chemins

Mg =0 »mp=1=g

et mgp=0rm =~1+g

La résonance hexadécapolatire (courbe IT) correspnnd d L'interférence entre les
chemins  mg =0 >mp =1 rmg=2>m=1>g

et mg=0rm =~1>my = -2 rm= -1+ g
La résonance quadrupclaire (couﬁbe ITI) correspond & l'interférence entre les
cheming mp = =1 >my =0 »mp =1+ g

et my = -1 >mg = -2 rmy = *1 > g
et d L'interférence entre les cZemins symétriques pariant de mp = 1. Pour chaque
paire considérée, les amplitudes desdeux chemins sont stmultanément importantes
en champ magnétique nul, et 11 y a interférence constructive. En champ magnéti-
que fort, les deux amplitudes sont maximales pour des valeurs différentes de
l'énergie des photons absorbés et réémis et les effets d'imterférence disparats-
sent. Chacune des résonances assccides a une largeur reliée ou nombre d'états
7 termédiaira>(puvu Tl ya d'états intermédiaires et pZuu la résonarce est
fin e) et a la vitesse d laguelle le chanp magnétigie sépare ces états (plus
grande est la dzJJcﬂcnﬂé'EE° nombres quantiques magnét ques des états tntermé -
diatres; plus faible est le champ mognétique pour lequel L'écort entre leurs
énergies Zeeman est supérieur d leurs largcurs naturelles).
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tensités, il apparailt un creux plus large induit par le couplage avec le moment
quadrupolaire de & (figure B-43 - courbe 3). L'importance de ce creux augmentie
avec l'intensité laser (courbe 4). Il peut paraitre anormal qu'un effet du sixiéme
ordre (coup;age hexadécapulaire] apparaisse avant un effet du quatriéme ordre
{couplage quadrupolaire). En fait, le couplage cuadrupolaire existe déja =zur la
courbe. 2, mais 1l n'est pes visible parce que les effets Hanle des niveaux a st b
ont sensiblement la méme largeur. A forte intensité, 1'effet Hanle de b est plus
élargi que celui de a, et la résonance induite par le.couplage avec 1'alignement

de a devient observable.

IV.d.e. Effet Hanle du niveau 3s,
Comme on peut le voir sur la figure B-44, tous les effets prédits par
la théorie ont été observés sur le niveau 3s, pompé optiguemert par la raie A
6328 A, Le signal d'effet Hanle a été étudié sur les raies de fluorescence \ =
7305 A et A = 5434 A, La figure B-44 montre les courbes obtenuss a 7305 A, aprés
intégration du signal pendant plusieurs heures dans un analyseur multicanaux. Ce

signal étant trés faible, le réglage des polariseurs 3 la détection est essentiel

..

en effet, & cause de la résonance de saturation observable sur le fluorescence 7
une trés petite quantité de polarisation w , mélangée & la polarisation ¢, change
complétement le signal obcervé. Ce nfest gu'avec des polariseurs parfattemsnt

réglés que_l'e?fét Hanle est'identique sur les raies 7305 A et 5434 A, Cet effet
Hanle montre aelors de fagon indubitable 1'existence d'un moment hexadécapolaire
induit par le laser dans le niveau 2p,. Puisque l'effet Hanle du niveau 3s, pré-
sente, & forte intensité laeser, un couplage important avec le moment hexaddcapolaire

~

son amplitude doit &tre sensible & la grandeur da ce moment et donc & son temps de

relaxation, 1/Pa(4). C'est ce gue nous allons voir immédiatement en étudiant le

. . . (*]
taux d'anisctropie de la fluorescence du niveau 3s, .

La comparaison des figures B-43 et B-44 montre qu'avec le laser utilisé pour
les présente° eapériences, on peut otteindre des taux de porpage de l'ordre de
120 ¢ 130 MHz (ces valeurs sont (0ﬂ1zzneps par l'analyse de 1'élargissement ra-
abq+1f de l'effet Hanle du niveau 2py 1*?1). On veut compurer cette valeur avec
celle obtenue pour la rate laser h = 7306 A {yy ~ 3,6 MHz pour une densité
d'énergic lumineuse de 0,2 W/mm?). Le rapport théorique du corré des éléments

de matrice dipolaiﬁe électriquec est de l'ordre de

(6‘.528 A)]‘
o v 6,8
(le rapport des vabdbeiU@S de trursition étont de 10,4, d'aprés [®}). On en
déduit qu'q l'initérieur de la cavité, la densité d'énergie lumineuse 4 6326 O
est égale a : 0,2 120 ;
e d I B Y

6, 3 - . . s s o3
¢'est-d~dire ausew igporﬁﬁgtc quz celle qu'on pzut obtenir avee les lasers
foniques (& U'extérieur de la cavitd).
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Iv.5 - Taux d'anisotropie de la fluorescedce du niveau 3s» :_possibilité
de mesure du temps de relaxation hexadécapolaire di niveau 2Py

L'anisotropie de 1la fluorescence, gui est directement proportionnelles
& 1'amplitude de 1'effet Hanle, est cbtenus & 1'aide des formules II-72, II-74
et II-75. Si on introduit la guantité :

2
r(2)  p2(H)

Y (H) = 10 V2. = . =3 (B,82)
b Ib(U] bpO(H]
on peut écrire‘l'anisotropie de la fluorescence b + g sous la forme
-SYD[U]
Rb = - (B,83)
& T, (2)
2 b __ v (o
A" T _(0) b
=4 b
ol Ag = -1, 1/2 ou -4/10 si ]g = 0, 1 ou 2.
Yb(G] gst donné par
el S
35 L_P (4] Pa(21_J
Yb[D) = — {8,84]
V2 Ny -
© 35 TR T 20 s

(Tg est donné par (B,77)).

Yb(D]. gui est au maximum égal & 1, peut &tre néglipé dans le dénomins-
teur de (B,83) et on obtient :
Tb(UJ
T‘\ -~ ”
lb(z)

~ BAQ
Rog 7~ 20 -

Yb[DJ (3,85)

Aux fortes intensités laser, R devient proportionnel & la différence des temps de
1 _ 1

T (4] r (2}

a S}

s'interpréter directement sur la forme de 1'effet Hanle de b. Comme on peut le voir

relaxation hexadécapolaire et guadrupolaire du niveau a,

Ceci peut

sur la figure 11 de l'article II, lorsgue 1'intensité laser augmente, 1'effet Hanle
"direct” (courbe I de la figure B-43) s'élargit et son amplitude diminue. Aux trés
fortes intensités d'irrediation, 1'effet Hanle de b se présente alors sous la forme
d'une différence entre la rebonan e hexadécapoleire (courbe II de la figure B-43)
et la résonance quadrupolaire {courbe III}, dont les amplitudes sont respectivement
proportionnelles aux temps de relaxation des moments hexadécapclalre et quadrupo-
laire du nivesu e. Les variations de R aux fortes intensités de pompage devrsient
donc permettre de mesurer Fa[4]. En particulier, on & 1a reletion suivante entre

>,

la valeur asymptotique de R et sa valeur & intensité laser éveanescenie :




r_ {2y - T _(4)
a a

Rily= _ .. 5 (8,86)
R (y = 0) a -
avec -
- 21 3 -1 ]
o = [1 tag T T4 (B, 87)

(oo v 0,3 pour la raie 6328 A dans les conditions expérimentales usuelles).

Les variations de R avec 1'intensité laser ont été précédemment étu-

. bg
diées par DECOMPS sur le niveau 3s, pompé par la rais 8328 A (voir figure B-45
tirée de la réf. [']) et reproduisent qualitativement bien les prévisions théori-

225

|

de concert avec une étude expérimentale de la relation Y[ik)’ de fagon & obtenir

ques (figure 6 de 1l'article I1II). Ces mesures sont actuellement reprises |

une détermination de Pa[4) pour le niveau 2p,.

} Pour finir, nous voudrions discuter du degré de précisior gue 1'on psut-
espérer obtenir sur le mesure de Ta[4l‘ Comme on vient de le voir, cette mesure

est déduite des veieurs de R & fort taux de pompage. Nous entendons par Fort taux

" de pompage des valeurs de y nettement supérieures au rayon de convergence, Y,, du

développement de perturbations du degré d'anisctropie, R. D'aprés (5,84) et (B,85),

on 4a .
o8 [, 21 s .
Yo T3 T4 "W Ta] (B,&8)

(Pour la reie 6328 A, Y, v 17 MHz alors gue y peut atteindre 120 - 130 MHz].

']+~8_X 1 ~ 1_
35 | T_(4) T (2)
a a

Y
Y2

Fa(ZI - Fa(4]
o - + Q

Y Fa(ZJ

Pour v >> vy,, on a :

RUY)
(0)

(B,88)

(Nous ne négligeons pas le premier terme, Y,/Y, devant le sscond car Fa(Z) et

Fﬂ(4) doivent avoir en général des valeurs proches, ce qui entraine gue les deux
c -

termss de (B,88) sont du méme ordre de grandeur). L'incertitude sur ces diverses

grandeurs sont alors liées par la relaticon

AT (4) AT _(2) I (23 , - - T (2) - T (4
a ~ a_ ——— ..._;._.,.;_ «{ _...r?.._. + 3.’.73. {.él: + __A_Xg‘ + AC': a o a b (BJBD)
Pa[4) Fa[z) Qla[4) { R(D Y LY Yo _ faLZ) )
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Si on admet les hypothéses suivantes (assez vraisemblables du point de vue

expérimental) :

(i) %X , é%f et R[O]-sont du méme ordrg de grandeur;
(ii) Ta(2) et Ta(4] sont voisins;

alors (B,90) se réduit & (y >> v,) :

AT _(4) _ AT_(2) 4w
T (4) T (7] o R(O)
a a

(8,91)

Dans ces conditions, la précision sur Fa(4l ne dépend plus du taux de pompage,

et c'est essentiellement le rapport signal sur bruit cbservé sur R qui permettre
ou non d'obtenir des‘mesures significatives de Fa(4] (rappelons que-& = 3 & 4 pour
la raie 6328 A). Remsrquons enfin que dans le cas du néon, une étude de la fluo-

‘rescence des niveaux 3s, (pompé par la raie 6328 A, 3s, - 2p,) et 28, [pompé par

[

la raie 1,15 u, 2s, - 2p,) devrait mener & deux déterminations indépendenies de

ISURNER

sz (4} et fournirait ainsi des informations essentielles sur rédit a accorder
4

a de telles mesures.

&5

]

IV.6 — Résonance de saturation sur la fluorescence T

IV.6.a. Forme de rate de la résonance de saturation

Comme dans le cas d'une transition 1 - 1, la résonance de saturation
observable sur la flucrescence 7 doit provenir & la foils des cohérences Am = 2
entre sous-niveaux Zeeman du niveau a et des cohérences Am = 2 du niveau D. Cepen-
dant 1l'alignement trensversal de a est beesucoup plus grand que les asutres obser-
vables transversales créées par le laser : la théorie montre alors (paragraphs V-C

de l'article II) que la coniribution de 1l'effet Hanle de a dans la résonance de

saturation est prépondérante, quelle gue soit la reie de fluorescence observée.

Cette propriété a &té observée, quelles gue soient les conditions expérimentales,
pour les raies laser 6328 A et 1,15 p (figure B-48) : dans ces doux cas, la réso-

nance de saturation a toujours la forme de 1l'effet Hanle du niveau 2Zp,.



t Hanle du uiveau 2p,
nance de saturation sur la raic de fluorescence X = 6096 A

FIGURE B-46 : (1)
) a
irradiation laser A = 1,15 y; Ne 100%; p = 1,80 torr; i, = 20 wh}






Pour les transitions laeser 1 - 8 et 1 - 1, la résonance de saturation
apparalt toujours comme un "effet de saturation”, & savoir un trou dans la modifi-
cation de fluorescence due au laser : quelle que soit la reie de fluorescence,
la résonance de saturation réduit, 'en champ magnétigue nul, cette modification de
fluorescence. Ce n'est plus toujours le cas pour une transition J = 1 - J = 2,
Lorsque le nivéau 2p, est pompé par la raie 6328 A ou la raie 1,415 u, la raie de
fluorescence A = 5944 A (2p, (J=2) > 1s, (J=2)) présente un comportement ancrmal :

la résonance de saturation va dans le sens d'une augmentation de la modification

de fluorescence en champ nul. Cette anomalie a été étudiée en détail dans une

~ . . . 24 . . . N )
lettre & "Optics Communications” [°7], qui est reproduite en annexe & la fin de

%
la partie expérimentale ( ].

Le phénoméne a été interprété par 1l'étude théorigue qui montre que, 4

e

tres faible intensité laser, la résonance de saturation est d'abord de sigr: oppossd

-

P

& la modification de fluorescence. Mais quand 1l'intensité laser croit, l'amplitude

de la résonance passec par un maximum faible, décroit et change de signe. Ce renver-

sement de la saturation est caractéristique d'effets non-linéaires diordre élevé
{ordres 6 et supérieurs & 6). Far ailleurs, comme ie montre 1'étude thBorigue et
P . P .~ ,'24 i - _ ! - N
expérimentale présentée en annexe [°7], ce renversement est accentug lorague la
durée de vie du niveau b est beaucoup plus grande gue celle du niveau a, car le
phénoméne étudié est essentiellement 1ié au temps de passage de 1'atome dans le

niveau b.

(%) . . . . ih s s .
- ° Le paramdtre §, qui est tntroduit dans la théorie sirmlijide de cetic letire,

est relié au tavx de pompage por la relation : y = 20 6.




CONCLUSTION

Pour donner une interprétation compléte des caractéristiques du
pompaée optigue avec un laser, nous avons été amenés & mettre au point un calcul
non-perturbatif de la réponse du milieu atomique & l'irradiation laser. Ce calcul
suppose essentiellement que la réponse atomigue est indépendante de la vitesse,
hypothése bien justifiée dans le cés du pompage optique d'un gaz atomique par un
faisceau laSer‘multimode .

Dans un premier steade, ce calcul nous.a permis d'analyser de fagon
quantitative des effets non~-lingaires qui avaient été expérimentalement observeés
depuis longtemps, comme l'é€largissement radiatif de l'effet Hanle ou les résonances
de saturation apparaissant sur la fluorescence 7. Cette étude a en particulier mis

en évidence les difficultés trés importantes rencontrées lors de 1'extrapolation

des mesures & intensité laser nulle qui est nécessaire pour obtenir des valeurs

significatives, par exemple : extrapolation de la lergeur de 1'effet Hanle pour

obtenir le temps de relaxation de 1'alignement transversal. Nous avons aussi

obtenu des indications détaillées sur les taux de saturation obtenus daens les lasers

a gaz, taux assez importants dans certeins cas pour enlever toute signification
guantitative & un développement de perturbations de la réponse du milieu atomigue.
Accessoirement, cette étude a aussi fourni une nouvelle méthode de mesure du temps
de relaxation d'un niveau de moment cinétigue nul.

Dans un deuxiéme stade, notre calcul thécrigue nous a permis de prévoir
des effets non-linéaires gui n'apparaitraient qu'a des ordres trés élevés dans un
développemeht de perturbation (ordres 6 et plus) : par exemple, la création d'un

moment hexadécapolaire €lectrique induit par 1'irrediation laser dans un niveau

de moment cinétique J = 2 et son cbservation sur 1l'effet Hanle de 1'autre niveau
(J=1) de la transition laser, ou encore, le renversement, & forte intensité laser,
de la résonance de saturaticn observée sur une raie de fluorescence Ja=2 > Jf=2 ,

pour une transition laser J_=1 - Ja=2.

b
Avec 1l'apparition des lasers de fréouence accordable (lasers & coleorants!]
tous les problemes 1iés au pompage laser et & la réponse non-linéaire d’un milieu
atomique & une irradiation leser devreaient prendre de plus en plus d'importance.
Avec la pulssance eccessible dans les lasers & colorants, con peut espérer obtenir

des taux de pompage comperables et méme supérieurs & la largeur Doppler de la raie

atomique, ainsi gu'ad la largeur spectrele de la raie laser. Dans ces conditions,




notre analyse théorique devient inadéguate et de nouveaux effets non-linéaires

tels gue, par exemple, ceux liés au mélange des fonctions d’onde des deux niveaux

de la transition laser deviendraient observables sur la fluorescence (dédoublement

des raies -AUTLER - TOWNES [?®]- qui n'est habituellement pas observable dans le

domaine optigue car il disparailt dens la moyenne sur la répartition des vitesses

atomiquesl.

Plusieurs prolongements théorigues et expérimentaux de ce travail sont

possibles (dont certains sont en cours d’étudel .

(i} Dans le cadre de 1l'approximation "Broad-Line”, il serait intéressant

(iii)

d'obtenir des solutions non-perturbatives pour des moments cindtiques

€levés tels gqu'on peut en rencontrer dans les molécules ("limite

classique” du pompage laser].

Dans le cas du pompage optigue par un laser multimode d’atomes cu
a,

P ~ . 29 . .
de molécules & basse pression ["7] (p < 5 torr), l'approximation
v

"Broad-Line" n'est plus valable, car << Aw. La rénonse du miliey

T
ab
irradié -et donc sa seturation- n'est plus homogéene et dépend de

la vitesse. Ceci rend beatucoup plus complexe une étude non-pertur-
bative du pompage laser. Quelgues résultats préliminaires ont déja
été obtenus, comme la dépendance en pression de 1'élargissement
radiatif de 1'effet Hanle [’°].

Le pompage coptique par un laser monomode présente des similitudes

avec le cas précédent. Il est particuliérement bien adapte 3 1'étude

de la diffusion des atomes dans 1'espace des vitesses, soit par les

collisions, soit par la réahsorption des railes de fluorescence. La
comparaison de 1'effet Hanle -insensible aux changements re vitesse-
et de la résonance de saturation en champ nul -qui, par contre, doit
gtre trés sensible & la diffusion de la vitesse- peut apperter des
renseignements intéressants sur les processus responsshles de cette
diffusion. Par ailleurs, le pompage monomode devrait fournir un

moyen d'analyse des collisions anisotropes et des couplages induits

s o . . s o 2 A
entre les différentes observables atomigues par ces collisions [7' 1.

00CHo
6G0o
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A J, = 2 atomic level optically pumped by meansof a Ji,= 1 —Jg

ration effect observable on @ fluorescence Jy =

= 2 laser transition exhibits an anomalcus satu-

2 — Jr= 2. This effect, which consists in an increase of the flucrescence

. intensity in a zero magnetic ficld, is interpreted by a theory taking into account higher order nonlineur cffects in the
laser field (sixth order and higher). This theory also shows that the lifetinie of the Jy = 1 Jevel plays a Jeuding rele in
the interpretation of this saturation effect. All these predictions are confirmed by an experimenta) study of the 6328 A

neon line (355 —2pg).

- 1. Introduction

Quand un gaz atomique, excité par unc décharge,
cst soumis a une irradiation laser polarisée lindairement

et résonnante pour une transition atomique particuliére,

la raie laser modifie les populations des deux niveaux de
cette transition et crée de Ja cohérence entre les sous-ni-
veaux Zeeman. Les variations de cette cohérence
Zeeman avec un champ magnétique () appliqué sur

les atomes peuvent étre observées sur la humiére de
fluorescence: c’est effet Hanle bien connu, qui ap-
parait au deuxieéme ordre dans une théorie de pertur-
bations en fonction du champ électrigue de ’onde

laser [1]. A cause du couplage induit par le laser entre
populations et cohérences Zeeman, les variations de

ces cohérences apparaissent, au quatriéme ordre de
perturbations, sur les populations des sous-niveaux
Zeeman: ces populations présentent un phénomeéne

de saturation, résonnant en champ magnétique nul,

qui a la forme des cffets Hanle des deux niveaux de

la transition laser. Cette “résonance de saturation” est

abservable sur la composante 7 de la fluorescence des
niveaux excités |24} {cf. principe de Pexpérience sur
la fig. 1). Les teres du quatriéme crdre en fonction
du champ électrique (“termes de saturation’) sont de
signe opposé aux termes du seconde ordre (“‘réponse
lindaire’”). Comme ces termes de saturation sont plus
importants en présence de cohérences Zeenan (£ = Q)
qu’en absence de cohérences (M fort), la résonance de
saturation est de signe opposé & la modification de

fluorescence T7

H LASER
< > T TR D

polarisation du laser

Fig. 1. Principe de 'expérience permettant Pobservation des
résonances de saturation .
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Fig. 2. Variations de la fluorescence « en fonction du champ
magnétique, pour une irradiation laser A = 1.15 g, résonnante
pour la transition 253 —2p4 du néon (1) flnorescence a 6096
A (2pa~1sg). (2) fluorescence a §944 A (2pg—isg). Lesraies
de fluorcscence présentent une résonance centrée en champ
nui d’amplitude ¢ = [L™ () — L7(0)]/L™(e>). Conditions ex-
périmentales: 0.9 torr de néoen, intensité de décharge ic =

2 mA.

_populations, c’est a dire qu’elle diminue cn champ
magnétique nul la modification de fluorescence 7
induite par le laser. Ce dernier résultat, qui peut étre
obtenu & partir d’un calcul théorique poussé au qua-
trieme ordre de perturbations [4] a été observé sur
des transitions entre niveaux de moments cinétiques
J=1-J=0[2fetJ=1-S=1[3]

Par contre un phénoméne curieux a été observé sur
une transition J = 1-—-J= 2. Quand des atomes de néon
sont pompés par la raie laser A = 1.15 y, résonnante
pour la transition 2s, (J = 1) -2p, (/ = 2), la résonance
de saturation du niveau 2p, dépend de la raic de fluo-
rescence considérée. Pour la raie de fluorescence A =

6096 A (transition 2p, (J = 2) =154 (J = 1)), la résonan-
ce a le signe prévu par la théorie du quatriéme ordre
(courbe (1) de la fig. 2). Ce n'est pas le cas de la raie
A =5944 A (transition 2p4— 1s5 (J = 2)): la résonance
de saturation augmente la modification de fluorescence
en champ nul (courbe (2} de la fig. 2). Comme le
quatrieme ordre de perturbations prévoit une satura-
tion opposée [4], nous avons cherché 4 interpréter ce
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phénoméne étonnant d'une saturation positive par des

effets nonlinéaires d’ordre élevé {sixiéme ordre ct plus
dans un développecment de perturbations).

2. Théorie simplifiée du pompage d’une transition
Jp=1—-J,=2

1l est possible de montrer [S] que, dans le pompage
optique d’atomes par un laser comportant un nombre
élevé de modes de fréquences proches, la réponse
atomique est indépendante de la vitesse de Patome et
peut étre décrite a 'aide d’un seul parametre propor-
tionnel 4 Iintensité du laser: ce paramétre représente
la probabilité par unité de temps que lc laser induise
des transitions entre les deux niveaux considérés. La
matrice densité du systéme atomique est alors régic
par des équations d'évolution qui sont entiérement
résolubles pour une intensité quelconque du laser.

Nous allons présenter ici une version simplifiée de
cette théoric appliquée au pompage d’un gaz atomique
par une raic laser, de polarisation linéaire 0, résonnantie
pour la transition b(/, = 1) — a(J, = 2). On supposera
qu’il n’existe gu’un temps de relaxation, 'y;l, par
niveaux et que seul le niveau supéricur b est peuplé
par la décharge (taux d’excitation par sous-niveaux: A}.
Nous nous intéresserons uniguement i la fluorescence
7 émise par le niveaux a vers un niveau c(/, = 2 voir
fig. 3a) et plus particulicrement a la hauteur de la
résonance de saturation:

9= [L7() = L(0)] /L7(=). M

Cette hauteur ¢ est définie relativement aux variations
de fluorescence induites par le Jaser en champ magné-

(a) (p)

FFig. 3. Diagramme de Ja transition laser (b —a) et de la fluores-
cence (2 —¢); (o) laser o et fluorescence =, (8) laser 7 et fluores-
cenee 0. Les nombres portés sur la figure dennent les proba-
bilités relatives des transitions o¥, 0" ct .
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tique fort, L™(ee). LT(0) représente les variations cn
champ nul (voir fig. 2). Remarquons que g cst positil
pour une résonance de saturation négative (dimunu-
tion de la modification de {luorescence en champ nul).

2.1. Caleul de L™(>)

En champ magnétiquc fort, il n’existe pas de’ co-
herence Zeeman et I'effet d’une raie de polarisation
linéaire, 0 = (o* + 07 )2 12 est équivalent a I'effet
simultané de deux raies de polarisations incohérentes,
ot et 07, et d’intensité moitié. Si on appelle 26 la
probabilité de transitions induites par le laser, § repré-
sente la probabilité de transitions pour chacune des
composantes g* et 07 . En utilisant les probabilités
de transition relatives, telles qu’elles sont données sur
la fig. 3c, on obtient finalement les équations d’évolu-
tion suivantes pour les populations (M est la popula-
tion du sous-niveau »1 du njveau a):

NO = h—y N0+ 38V} - M) + 38 (V- ND), (20)

N} =y N1 36 (V! - N0); (28)
ct
: M= Ay ML+ 80— A + 65 (V2 M), (3)
N2 =y N2 65 (N2 - N)), (36)
N =y MO s (V0N -8 WO— i h. (37)

Utilisant la relation N2 = N7, on obticnt aisément
les solutions en régime stationnaire (W = 0), des éqs. (2)

N = 318 @

YaYp 38 Cry +27,)

et des éqs. (3)
g OGNS (v, +28)

a2y, By 7YY 7,6+ 682 (27 + 37,)

()
La lumiére de fluorescence est alors proportionelie a:

Lr(e) = 2[NL + aN?). (6)
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2.2, Caleul de 17(0)

En champ magnétique nul, ils est plus simple de
prendre comme axe de quantification la polarisation
du laser: le laser est alors de polarisation « et la (luores-
cence de polarisation o (fig. 38). Pour les sous-niveaux
m =0, les équations d’évolution sont

;'78 =) - % ng + 86 (ng - ng), (Ta)
<) . .0 0 0
ng =y ny — 88 (ny —ny). (78)

(Rappelons que 26 est la probabilité absolue de transi-
tions induites par le laser; le facteur 4 provient de la
probabilité relative de la transition m, =0 —y, =0,
voir fig. 38). La solution stationnaire est évidente

8Ad

”;? = .
YT T 8(r, T Yy)

®)

Pour ni, il suffit de remplacer 85 par 66. La lumiére
de fluorescence cst donnée par

14 - ’ 0 1 QO
L™(©0)=3n, +5n, . {9)
2.3. Variations de ¢ avee Pintensité laser

v peut étre obtenu 3 partir des relations (1), (6) et
(9). Les variations de ¢ en fonction de §/v,, pour di-
verses valeurs du rapport v Jy, ont été représentées
sur la fig. 4. La pente a Porigine de ces courbes,

116 /9y, , donne la valeur de v obtenu & Paide de la
théorie des perturbations au quatriéme ordre en fonc-
tion du champ électrique. La limite asymptotique de
¢ est positive ou négative suivant que 7y, /v, est supéri-
eur ou inférieur a 1.35. Il y a donc deux comporte-
ments possibles pour p.

a) yu/v, > 1.35. La saturation a toujours le signe
donné par la théoric du quatri¢me ordre (diminution
de la flucrescence en champ nut).

b) vyl <1.35 ¢, d’abord positif, passe par un
maximum faibie, décroit et change de signe. A forte
intensité laser, lg résonance de saturation augiente
la modificaiion de fluorescence en champ nul. Ce com-
portement anonmal de g est accentué lorsque vy, /v,
diminue.

)
[ 3]
N
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Fig. 4. Variations de la hautcur de saturation cn fonction du taux de pompage pour diverses valeurs du rapport des durées de vic
deaet b, 1.Siyp/yy > 1.35, 1a saturation a toujours le signe donné par le quatridme ordre de perturbations. 2. 81 vy /v, < 1.35,

la saturation change de signe a forte intensité laser.

Ceci peut étre interprété qualitativement sur la fig. 3a,
si 'on remarque que Vintensité de Ja fluorescence est
surtout sensible a ln population des sous-nivequx ni, =
42 de a. Comment apparait la résonance de saturation
sur la population du sous-niveau my, = 27 A partir du -
sous-niveau my, = I, I'émission stimulée d’un photon
laser crée de la coliérence entre les sous-niveaux my= 0
et m, = 2. Comme nous I'avons vu dans Pintroduction,
~au quatriéme ordre de perturbation (c.a.d. aprés un
nouveau processus d’interaction qui cette fois, fait
. intervenir 'absorption d’un photon), cette cohérence
est responsable d’une résonance de saturation sur les
sous-niveaux my, = 1, m, =0ctm, =2, Cette résonance
de saturation est opposée cux modifications de popula-
tions des sous-niveaux. Au sixieme ordre, le lascr
raméne une partie de la population du sous-niveau
ny, = 1 dans le sous-niveau n, = 2. Comme les modifi-
cations de population de ces deux sous-niveaux sont
de sigie opposé, la résonance de saturation de m, =1
viendra sc retrancher i celle de m, = 2 et aura tendance
a augmenter la modification de populations. Ce dernier
effet est important car la probabilité de transition
my =1 ->m, =2est 6 fois pius grande que celle de
my =1->m, =0 Par ailleurs, ce phénoméne sera ac-
centué 1) a forte intensité laser (plus grande probabilité
de transitions laser, qui rend ce retour de populations
plus important). 2) Quand la durée de vie de b sera
plus longue que celle de a (ce qui accroftra Uimportance
refative de lu population du sous-niveau nry = 1).

Ceci justific Je comportement de ¢, tel qu'il est
montré sur la fig. 4, Par contre, pour une raie de
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fluorescence J, =2 ->J_ = 1, qui nest pas sensible &
Ia population du sous-niveau m, = 2, reste toujours
positif, comune le mentre effectivement la théorie
précédente appliquée & cette raie de fluorescence®.

Ce comportement correspond bien aux observations
expérimentales sur la raie A = 6096 A (courbe (1) de
la fig. 2). Signalons enfin que lesiésultats précédents ont
été confirmés par un caleul théorique plus sophistiqué
qui tenait compte des collisions dépolarisantes, de la
diffusion multiple des raies de fluorescence et du
transfert par émission spontande.

3. Vérifications expérimentales sur la raiz A = 6328 A
du neon

Nous avons cherché a vérifier les prévisions dc la
théorie sur la raie de fluorescence A = 5944 A quand
le niveau 2p4 du néon est pompé par la raie laser
A=6328 A, résonnante pour la transition 3s, (J= 1) —
2py (J = 2). Le montage expérimental a été présenté
en détail dans des publications antéricures {1, 2]. Les
atomes ¢tudiés sont contenus dans une cellule placée

* Cela provient de ce que 'effet précddemment analysé de
“rctour de la saturation’, an 6€me ordre de perturbations,
est faible pour e sous-niveau myy, = 0 (trés faible probabilité
de transition My, = 1+ my = 0). Par ailleurs, pour le sous-
niveau nry = 1, le schéma des couplages my, = 0 mg, =4
est équivalont & celui d'une transition J = ) —J = 0 pour
laquelle Ia résonance de saturation est toujours opposée
3 la modificaiion de populations.
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Fig. 5. Amplitude de 1a modulation de la fluorescence 7 d la
fréquence 2w en fonction de 'intensité laser (laser 6328 A,
fluorescence 5944 A). Le champ magnétique est modulé a Ja
fréquence w = 290 Hz autour de la valeur 2¢ro. Les conditions
cxbérimcnt:xlcs sont les suivantes (&) traces de néon dans
'hélium (de Pordre de 5°/,,): p = 1.5 torrs, ic = 15 mA; (+)
mélange 5% Ne—95% He, p = 2.6 torrs, i = 10 mA.

a lintérieur de la cavité d’un laser hélium—néon. La
fluorescence de la cellule est observée perpendiculaire-
ment a I'axe du laser, suivant le schém: de principe
donné surla fig. 1. Le signal de saturation étant faible
(de Pordre de 1% de 1a modification de la fluorescence
due au laser), nous avons modui¢ e champ magnétique
i la fréquence w = 290 Hz et détecté la modulation de
la fluorescence 4 la fréquence 2. Lorsque Pamplitude
de modulation est petite devant la largeur de la réso-
nance de saturation, le signal obtenu reproduit, en
fonction du champ statique, la dérivée scconde de
cette résonance. Le calcul théorique complet 5],
ainsi que les observations expérimentales montrent
que cette résonance a unc forme lorentzienne et que
sa Jargeur, I, est celle de Veffet Hanle du 2p, . Par
suite, Pamplitude en champ magnétique nul de la
modulation & 2w est proportionnelle a

L () = L (0] T2 = gl () T2,

Les variations de cette amplitude avec Pintensité laser
ont été poriées surla fig. 5.

1. Les points'(¢) correspondent a un gaz d’helium
(pression 1.5 torrs) renfermant des traces de néon (de
I'ordre de 5°/o0 de néon). L’amplitude de la modula-
tion présente un maximum a faible intensité, mais
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conserve le méme sigue, quelte que soit Uintensité du
laser: ¢ est toujours positif. Dans les conditions de
Pexpérience, les taux de relaxation sont voisins des
largeurs naturelles des niveaux: 7.5 MHz pour le 3s,
et 9 MHz pour le 2py [1]. vy, et 7, sont donc du
méme ordre de grandeur.

2. Par contre, les croix (+) correspondent & 2.6 torrs
d’un mélange 5% Ne—95% He. Dans ce cas, 1a raje de
résonance A = 600 A (3s,--1pg) est fortement réab-
sorbée dans le gaz. L'emprisonnement de la raie de
résonance allonge considérablement la durée de vic du
3s, (par un facteur de Pordre de 2) [1]: 7y, devient
beaucoup plus petit que v, , et on observe un renverse-
ment de la saturation a forte intensité laser. La courbe
expérimentale reproduit qualitativement bien les
prévisions théorique de la fig. 4.7F

4. Conclusion

Nous avons mis en évidence expérimentalement un
comportement anormal de la saturation de la fluores-
cence J, =2 = .J =2 en présence d’une irradiation
laser résonnante pour une transition Jy = 1 > J, =2.
L’interprétation théorique de ce phénoméne montre
qu’il est caractéristique d’cffets non-linéaires d’ordre
élevé (ordres 6 et supérieurs & 6 dans un développe-
ment de perturbations en fonction de champ électrique
de Jaser). Nous avons pu montrer aussi que ce com-
portement anormal est essentiellement lié¢ au temps
de passage de P’atome dans le niveau b (J;, = 1) et qu’il
est accentué lorsque la durée de vic du niveau b est
beaucoup plus longue que celle du niveau a. Signalons

+ Pour les courbes de la fig. 2 (saturation du niveau 2p4 dans
le cas d’une irradiation laser résonnante pour la transition
255~ 2pg4), les conditions expérimentales (0,9 torr de néon)
sont telies que la raic de résonance A = 627 A (transition
25, - 1pg) est completement réabsorbée dans la cellule: la
durée du nivean 2s5 est alors beaveoup plus longue que
cclte du niveaun 2pg.

+ Une vérification quantitative des prévisions théoriques suppo-
serait la détermination du taux de pompage, §, en fonction de
Pi’intensité du laser (la relation n'est pas lincaire a cause des
variations, avec l'intensité, de la répartition spatiale des modes).
De plus, U faudrait tenir compte dans la théorie de temps de
relaxation différents pour la population et Palignement. En
effet, pour une pressionde 2.6 torrsd’un mélange 5% Ne- 95%
He, les taux de relaxation sont de 3.5 MHz pour la population
du 3s,, de 9 MHz pour I'alignement du 3s3, de 10 MHz pourta
population du 2p4 ctde 23 Midz pour Palignement du 2pg {1].
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qu’un autre effet nondinéaire d’ordre élevé a été ob-
servé sur la raie A = 6328 A du néon [6]. Ces différents
effets montrent Pimportance des théories non-perturba-
tives du pompage optique d’atomes par un laser.
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