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Introduction

Avec l'utilisation des sources laser en spectroscopie de haute
rasolution,les méthodes d'investigation des niveaux atomiques excités ont
connu un spectaculaire renouvellement qui, si 1'on se limite & 1'étude des
gaz et des vapeurs, peut se diviser en deux grands courants. D'un cOté, les
méthodes optiques de la spectroscopie hertzienne, qui sont insensibles, par
principe méme, & l'effet Doppler des raies optiques, ont vu leurs possibili-
tés s'enrichir considérablement. De 1'autre , des méthodes entiérement nouvel-
les ont été mises au point , ol le caractére monochromatique de 1'onde issue
d’un laser monomode est utilisé pdur €liminer l'effet Doppler sur le signal
observe.

Le premier stade des méthodes se rattachant & la spectroscopie
hertzienne, comme la double résonance [ !], les croisements de niveaux [?2]
consiste & préparer l'atomé dans un état anisotrope par pompage optique [ 3]
bombardement électronique [ *] ou une autre technique ; en raison de la faible
densité d'énergie lumineuse disponible sur la plupart des raies émises par
les lampes classiques, l'utilisation du pompage optique était limitée aux
niveaux fondamentaux, métastables et & certains niveaux de résonance.

Au contraire , les lasers permettent de réaliser des expériences de pompage
optique entre deux niveaux excités radiatifs d'un atome [ 5] . 0n a ainsi

pu étendre & de nombreux niveaux excités les études d'effet Hanle [© ] ,
double résonance [ 7] , croisements de niveaux [ 8]} , habituellement
effectuées en pompage optigue "classique". Mentionnons également le remarqua-
ble développement de la méthode de battements quantiques [ 2], dont les
applications avec les sources conventionnelles [10 ] étaient assez restrein-
tes ; outre la grande densité d'énergie lumineuse, c'est la courte durée des
pulses fournis par certains lasers qui est mise & profit dans ces études.

Pour les expériences de pompage optigue laser, il n'est pas néces-
saire de disposer d'un laser monomode; il est m&me souvent plus avantageux
d'utiliser un laser fonctionnant en multimode avec un intervalle entre modes

assez faible, de maniére & exciter & peu prés uniformément les atomes de toutes



les classes de vitesse. Au contraire, les nouvelles méthodes spectroscopi-
gues reposent sur 1'emploi d'un laser monomode : On peut aleors supprimer,
ou du moins réduire 1'élargissement Doppler en excitant de maniére sélective
les atomes appartenant & une classe de vitesse donnée (absorption saturéas
[12] , rétrécissement des raies de fluorescence [ !! ], "cross-satured absorp-
tion" [131). Une autre méthode consiste & tirer parti du fait que le
déplacement Doppler disparailt dans une transition produite par absorption
de deux photons de méme fréquence se propageant en sens opposés [l4] .,

La plupart de ces technigues de spectroscopie laser ont d'abord
été appliquées, au cours des années 1960, & 1l'étude de niveaux que 1l'on
pouvait exciter & l'aide des raies des lasers & gaz ou & solides, ce qui
représentait encore dans le domaine atomique un champ assez limité. On congoit
1'intéret suscité par 1l'apparition des lasers & colorants [15 ] , accor-
dables sur de vastes plages de longueur d'onde, dans le visible,le proche
infra-rouge et 1'ultra-violet ( de 3500 K al,2 y environ). La mise au
point récente de nouveaux colorants permet d’éspérer développer encore cette
gamme vers l'infra-rouge et 1l'ultraviolet.

Le travail que nous présentons ici, amorcé avant l'ére des lasers
& colorants était initialement 1'extension des travaux de B. DECOMPS ,
M. DUMONT [®] et M. DUCLOY [!®] sur 1’effet Hanle de niveaux excités du néon
pompés optiguement par un laser & hélium néon,& d'autres méthodes de spec-
troscopie hertzienne (croisements de niveaux et double résconance). Plusieurs
données spectroscopiques ont été obtenues dans ces conditions sur des niveaux
atteints par des transitions laser du laser & He-Ne . Le laser & Rhodamine
6G nous a ensuite permis , & l'aide d'expériences de ce type d'effectuer
des mesures plus systématiques de facteurs de Landé (sur le 20Ne) et de struc-
tureshyperfines (sur le 2lNe) dans la configuration 2p53p. Nous avons dd
pour cela résoudre un certain nombre de problemes théoriques et expérimen-
taux posés par les caractéristiques particulieéres des croisements de niveaux
et de la résonance magnétique en pompage optique laser.

Puis il s'est avéré gue la méthode d'absorption de deux photons
sans effet Doppler développée avec succés sur le sodium dans notre laboratoire
[17 ] pouvait s'appliquer, moyennant quelques aménagements expérimentaux, &
1’étude des configurations 2p54d et 2p555 du néon ; nous avons ainsi pu

obtenir un certain nombre de données nouvelles sur les niveaux 2p54d'.



Beaucoup des grandeurs spectroscopiques que nous avons mesurées
n'avaient jamais été déterminées expérimentalement; or gréce au dévelop-
pement récent de nouvelles méthodes théoriques "ab initid” gu "para-
méfriques", spécialement au laboratoire Aimeé Cotton,les interactions
électrostatiques, relativistes , hyperfine & l'intérieur d'un atome peuvent
tre traitées de maniére treés compléte, particuliérement dans les gaz rares
[18]11!9 . La confrontation entre nos valeurs expérimentales et les résul-
tats donnés par de tels calculs constitue ainsi un test de ces méthodes
et a pu, dans certains cas, suggérer certaines améliorations.

Le plan de ce mémoire est. composé de la maniére suivante

— Le premier chapitre présente guelques rappels sur la structure
Zeeman et hyperfine de 1l'atome de néan.

—lLes deux chapitres suivants sont consacrés & 1'étude des propriétés
particuliéres des signaux de croisements de niveaux et de la réspnance magnétigue
en pompage optique laser. _

—Au chapitre IV, nous donnons une méthode de calcul du signal
d'absorption de deux photons sans effet Doppler.

Les chapitres V et VI constituent la partie expérimentale .

— Le chapitre V décrit les expériences de croisements de niveaux et
double résonance. Nous y interprétons également les résultats des mesures.

—Enfin , au chapitre VI, nous analysons et discutons les expériences

d'absorption & deux photons.



Chapitre 1

STRUCTURE ZEEMAN ET HYPERFINE DE L'ATOME DE NEON

Dans ce travail , nous nous sommes intéressés & 1'étude des facteurs
de Landé et des structures hyperfines de niveaux du Néon issus des configu-
rations 2p5 3p, 2p54d et 2p558. Ces niveaux sont parfois désignés par les

notations de Paschen

-2pi (i = 1,2........ 10) configuration 2p°3p.
-4d, 4s', 4s", 4s™ ,L4g"" configuration 2p54d
-BSi (i=2,3,4,5 ) configurations 2p55s.

Les isotopes sur lesquels cette &tude a porté sont le 20Ne (pour les facteurs
de Landé ) et le Z21INne (pour les structures hyperfines). Ce chapitre est
consacré a la discussion d'un certain nombre de propriétés de ces niveaux,
gui nous seront utiles pour 1'interprétation de nos résultats expérimentaux.
En ce qui concerne les structures hyperfines, nos données expérimentales

sont constituées par les intervalles hyperfins en champ magnétique nul pour
les niveaux 2p°4d’', et les positicns des croisements de niveaux en champ

fort pour les niveaux des configurations 2p53p et 2p°5s.

Pour comparer ces résultats & la théorie, nous nous sommes appuyés
sur 1'important travail effectué dans le domaine des gaz rares par S. LIBERMAN[IQ]
Le calcul des structures hyperfines repose tout d'abord sur la connaissance
des fonctions d'onde de structure fine (qui ont été déterminées par ailleudrs
par S. LIBERMAN), d'autre part il fait intervenir un certain nombre d’ hypo-
théses concernant 1'interaction hyperfine elle-méme. La confrontation entre
les résultats théoriques et les valeurs déduites de nos expériences permettra
a la fois de tester le traitement de 1'interaction hyperfine et la qualité

des fonctions d'ondes utilisées.



B.

Notons par ailleurs que les facteurs de Landé constituent également
un test important des fonctions d'onde de structure fine.

Nous commengons donc dans le premier paragraphe par une bréve des-
cription des niveaux de structurs fine oJ du Néon , et nous donnons le prin-
cipe de la méthode "paramétrique” utilisée par S. LIBERMAN pour 1'étude des
fonctions d'onde.

Le second paragraphe expose quelgues propriétés des sous-niveaux
hyperfins en champ magnétique nul ; partant de l'expression générale de
1'hamiltonien hyperfin Mhyp le calcul de 1'interaction hyperfine a 1'in-
térieur d'un niveau de structure fine isolé nous améne & rappeler la défini-
‘tion des constantes hyperfines dipolaire magnétigque A(aJ) et quadrupolaire
électrique B(aJ) ; nous indiquons & ce propos la méthode de calcul employée
par S. LIBERMAN pour déterminer ces constantes. Nous considérons ensuite
le cas ol les éléments de matrice de ﬂkyﬁ entre niveaux de structure fine
différents ne sont plus négligeables devant leur écart en énergie, et nous
calculons les corrections du second ordre aux énergies hyperfines.

Dans le troisiéme paragraphe nous nous plagons en champ magnétique
non nul. Lorsque le niveau de structure fine oJ considéré est isolé, il

faut diagonaliser & 1'intérieur de la multiplicité oJ.

¥ + ¥
Zeeman hyp

Nous étudions également, au second ordre de perturbation, les déplacements

des sous-niveaux dds a la partie non diagonale (entre niveaux de structure

fine différentslde 1l'hamiltonien 3C + J(
Zeeman hyp

I-1 Rappel - Les niveaux de structure fine du Néon

La trés grande majorité des niveaux du Néon n'est pas en couplage
LS. Ceci est di , dans des configurations du type 2p5n2 , a 1'importance
des effets relativistes du coeur 2p5 qui sont comparables ou supérieurs a
1'interaction électrostatique entre ce coeur et 1'électron externe ni.

A la limite ol ces interactions relativistes sont dominantes, le
moment cinétique 31 du coeur obtenu par composition des moments orbitaux

et de spin des 5 électrons 2p5 correspond a un bon nombre guantique j,;.



Reste‘é coupler ce moment cinétique avec les moments orbitaux et de spin
‘de 1'électron externe. Dans la mesure ot l'interaction électrostatigue
d'échange entre le coeur et 1'électron externe et le couplage spin-orbite
de 1'électron externe sontfaibles devant 1'interaction électrostatique direc-
te entre 1'électron externe et le coeur, on aboutit & un couplage de 31
avec le moment orbital E de 1'électron n £ , gui donne un moment cinétique
K . On couple enfin K au spin s de 1l'électron externe pour obtenir le
moment cinétique total j. Ce couplage est appelé couplage jK ou couplage de
Racah [2%] . En fait le couplage de Racah ne donne une bonne description des
niveaux du Néon gue pour les configurations assez excitées (n=4 ou 5). Dans
les configurations les plus basses, ni le couplage LS, ni le couplage jK
ne sont réalisés, et 1'on se trouve dans la plupart des cas dans une situa-
tion intermédiaire |

Le calcul des fonctions propres dans un grand nombre de configurations
du Néon a été effectué par S. LIBERMAN [19] . La méthode adoptée est une
méthode d'optimisation paramétrique. Les parametres sont les intégrales ra-
diales qui interviennent dans les éléments de matrice des interactions élec-
trostatiqueset relativistes pour un certain nombre de configurations. On
calcule les positions des niveaux d’énergie de structure fine en fonction
de ces parameétres. On ajuste ensuite ces derniers, de maniere a minimiser

1'écart entre les niveaux ainsi calculés et les positions expérimentales des

*) Le couplage de Racah est souvent utilisé pour la nomenclature des niveaux
du Néon : les niveaux sont notés n&[ K] J ou nt'[ K] J ot le symbole " ' "
indique que ¢, vaut 1/2 tandis gue son absence indique que j1 vaut 3/2.
L'état | JiKgJ > auquel on assimile ainsi 1'état proprela‘J> est celui
sur lequel Ia‘J> a la plus grande composante dans le développement sur
la base de Racah. Dans les configurations suffisamment élevées 1'emploi
de ces notations est trés commode, d'autant plus gque les notations de
Paschen sont souvent compliquées, et sans rapport avec les nombres quan-
tiques réels. Pour la configuration 2p53p, par contre, l'emploi de la no-
tation de Racah se justifie moins bien. Nous utiliserons alors plutdt la
notation de Paschen.



8.

niveaux du 20Ne. Le calcul de S. LIBERMAN est en fait plus qu'un simple
calcul de couplage & l'intérieur d’'une configuration et prend en compte
globalement les interactions avec un certain nombre de configurations
proches. Les interactions avec les configurations lointaines sont traitées
de fagon approchée.

Le calcul fournit ainsi, avec une bonne précision, les positions
d}un nombre de niveaux d'énergie tres supérieur au nombre de paramé@tres
introduits au départ. Ayant ainsi déterminé les fonctions d'onde , S. LIBERMAN
a pu ensuig? calculer les facteurs de Landé du 2%Ne et les structures hyper- .

fines du Ne dans les configurations correspondantes.

I-2 La structure hyperfine

I-2a - L'hamiltonien hyperfin

Le spin nucléaire de 2lne est T=3/2 [20] . Du développement de 1'in-
teraction hyperfine au moments multipolaires du noyau, nous ne retiendrons
que les deux premiers termes, dipolaire magnétique et guadrupolaire électri-
que. Le moment magnétique octupolaire nucléaire donnerait lieu en effet & des

structures complétement négligeables.

o)L 'opérateur hyperfin dipolaire_magnétique

L'ompérateur hyperfin dipolaire magnétique est une somme d'opérateurs

a un électron, qui s'écrit [27]

Y Ny , _Bm

1
B'N 8N T électrons i r 3 3
i

(1I-1) H_ = 2q

s(rs. |.1
oM 3784 -

dans cette expression, est le magnéton de Bohr, le magnéton nuclé-

H H
B N
aire, g, le facteur de Landé nucléaire; g, = -0,66176 [2']  pour le 2lne.

_)
L'opérateur Ni est une fonction du moment orbital zi de 1'électron (i),

-> ->
de son spin N et de sa position r,
e
> > e -> Pi'si
(I-2) N, =%, ~-s, +3r, ————o
i i i i 2
r.
i

¥

I1 est commode d'exprimer Ni sous la forme tensorielle suivante [22]



(153) T =73 - /ip (¢ By ¢ (1)
1 1 1 1

ot (Ci[zé si(l]] (1) gst la partie vectorielle du produit de l'opérateur or-
Bital associé & 1'harmonique sphérique d'ordre 2, C(Z) , et de 1l'opérateur

+
de spin s .
- > >
G(Fi] Si.I est le terme de contact

8m
3
de Fermi. Il n'intervient que pour les électrons s, du moins dans un trai-

Dans (I-1) le terme

tement non relativiste.

Nous utiliserons souvent pour Mbm la notation suivante

> >
i) = X,
oM X.I

N .
Ol X est 1'opérateur vectoriel électronigque apparaissant dans (I-1).

>
> Ni B > >
(I-4) X = ZUB uy By T ) . .3-+ T d(rilsi
€lectrons i ri

Lorsque 1'on considére seulement 1'effet de l'interaction hyperfine &
1'intérieur d'un niveau de moment cinétique électronique J, le théoréme de
Wigner-Eckart permet d'écrire gue X est proportionnel a j, d'oud

.
(1-5) Hy oy = Alasd) 1.3

Dans cette expression o symbolise 1l'ensemble des nombres quantigues autres
que J nécessaires pour repérer chacun des niveaux de structure fine. A(a,J)
est la constante d'interaction hyperfine dipolaire magnétique : elle dépend
des caractéristiques des fonctions d'onde électroniques du niveau de struc-

ture fine considéré

_)
<aJl| X|| a3>
Y J(J+1) (23+1)

(1I-86) Ala,J)= (pour J # 0}

B) L'opérateur hyperfin quadrupolaire électrique

La partie quadrupolaire é&lectrique de 1l'opérateur interaction hyperfine

s’écrit [27}



2
e q 1 (2) (2)
(I‘7] i = - 5Ty z C. . K
QE I(21-1) électrons i r‘i3 .
. (2) , . (2)
L'opérateur Ci a été défini plus haut (cf § o précédent ) ; K est
un opérateur d'ordre 2 qui n'agit que sur les variables nucléairés.

—

(1-8) (20 “_% (1[1)9 (1), (@)

Q@ est le moment guadrupolaire électrique du noyau . Dans le cas du 21Ne,on
a Q=0,093 barn [23] . Comme plus haut , le théoréme de Wigner-Eckart permet

d'écrire la restriction de ¥ _ & 1l'intérieur d'une mulitplicité alJ sous

QE
la forme :
~ Bla,J) T+ 3 23
(I-9) . MbE * TSTOGILI(29°1) (3(I.J)° + 5 (I.J) I(I+1)J0J+1) )

ol Bla,J) est la constante d'interaction hyperfine quadrupolalre électrique;

comme Afa,J), BlaJ) dépend des fonctions d'onde électroniques.

1/2

J(2J-1) (2)

(J+1)(23+1)(23+3)

(I-10) Bla,J) = 2I(2I-1) | <alll Y | ad >

ot
c (2)

(2) _ -e2g i

électrons i ri3

Finalement 1'hamiltonien hyperfin est la somme

ﬂhyp B MbM ¥ HbE

Pour les niveaux du néon gque nous avons &tudiés la contribution de ¥

QE

est nettement plus faible gue celle de MbM (approximativement d'un

facteur 10). La précision de nos expériences est cependant largement suf-

fisante pour qu'il soit nécessaire d'en tenir compte.
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I-2b- Calcul des énergies hyperfines au premier ordre.

a)Expression des énergies hyperfines en fonction de A(ad) et B(od)

Sous l'effet de 1'interaction hyperfine chaque multiplicité oJ se
scinde en un certain nombre de sous-niveaux hyperfins oJF , repérés par
le nombre quantique F associé au moment cinétique total E = f + 3 . Lorsque
les différences d'énergie entre les niveaux aJ sont grandes devant les

énergies associées au couplage hyperfin , on peut se limiter & un calcul

au premier ordre en H%yp. On obtient alors pour les énergies E{(a J F)
(I-12) E(aJF) =A[a.J)CF/2 + B(aJ)DF
ol
(I-13a) CF = F(F+1) - TI(I+1) - J(J+1)
3CF(CF+l] - 4I(I+1) J(3+1)
(1-13b) O = 8 T(21-1) J(23-1)

Le tableau suivant donne les coefficients CF/Z et DF de A et B dans (I-12)
pour I=3/2.

\\\\E 1/2 3/2 5/2 7/2 9/2
J
CF/Z DF CF/2 DF CF/Z DF CF/2 DF CF/Z DF
1 -5/2 +5/4 -1 -1 +3/2 +1/4 - - - -
2 -9/2 +7/8 -3 0 -1/2 -5/8 +3 +1/4 - -
3 - - -6 3/5 -7/2 -3/20 0 -1/2 +9/2 +1/4

Dans le cadre de 1'approximation au premier ordre en ﬂhyp , la forme

(I-12) permet de ramener le calcul des énergies des niveaux hyperfins a celui

des deux constantes A(a,J) et Bla,J).
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B) Calcul de A(aJ) et B(od)

Nous avons donné en (I-6) et (I-10) les expressions de A(alJ) et
B(aJ) en fonction des éléments de matrice réduits < aJIllillaJ > et
<'a.J||¢2}HaJ >. Ces éléments de matrice réduits dépendent d'une part de
la nature du couplage angulaire des fonctions d'onde électronigues,
d'autre part d'intégrales radiales ol figurent des fonctions d'ondes

> et

électroniques purement orbitales qui sont les valeurs moyennes < )
les valeurs & 1l'origine des fonctions d'onde | wnz[ri=0]l2 . ria

Le calcul de S. LIBERMAN mentionné au § 1 permet de résoudre la
partie angulaire de ce probléme : par contre il ne donne pas la valeur
des intégrales radiales. C'est pourquoi, dans un second calcul [19]

S. LIBERMAN a considéré ces intégrales radiales comme des parametres &
calculer & partir de données expérimentales de structures hyperfines.

Une simplication de ce calcul s’introduit du fait que le couplage
hyperfin entre le noyau et les é&lectrons est nettement plus intense lorsque
ces électrons appartiennent au coeur 2p5 gue lorsqu’'il s'agit de 1l'électron
externe (sauf si 1'électron externe est un électron s, du fait de 1l'exis-
tence d’'un important terme de contact). S. LIBERMAN a donc négligé la con-
tribution de 1'électron externe lorsque £ > 1. Ceci permet de réduire sen-
siblement le nombre de paramétres radiaux. Utilisant (I-1), (I-6) et (I-10)

on peut alors écrire AlalJ) et B(aJ) sous la forme

1 .
(I-14) Alal) = [az <a J || N Ni|| al>
Y I3+ 1) (23+1) P électrons i
du coeur
§ a < a.JH s ||aJ > J
+ 720 “ns
_ J(23-1) 172 (2)
(I-18)  Blod) =2\ ST T 3375 Bs0 <ad|] 7} o Cy | a3 >
: électrons i
du coeur
ol les parametres a , a et b contiennent la dépendance radiale
2p ns 2p
(1-18a) - 2 LI p—
a 9o " B PN BN T 3 Tcoeur 2p°
16w

- = R, 2
(I-16b) a . T W5 (0) |

1
v BN T |wns
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1

>

= p2
1(17) b eq < 3 coeur 2p5

2p r

S. LIBERMAN ne disposait a 1'époque gue d'un petit nombre de mesures, ce-
op b2p » 8gg - Les
parametres e et ag » dont la contribution est plus faible, peuvent

étre calculés a priori par la formule de Fermi-Segré (fonctions d'onde

pendant suffisant pour déterminer les paraméetres a

guasi-hydrogénoides de 1'é&lectron externel). L'ensemble de ces paramétres
étant connu, cette méthode a permis &8 S. LIBERMAN de calculer toutes les
structures hyperfines dans les configurations prises en compte . Ce calcul
a ensuite été raffiné pour tenir compte de certaines corrections relativis-
tes

Nous verrons plus loin que nos mesures ont donné les structures
hyperfines d'un assez grand nombre de niveaux du?lNe. L’accord avec les
prévisions de S. LIBERMAN est satisfaisant : les écarts entre les structures
théoriques et expérimentales sont de l'ordre de 5% en valeur relative.

Nous disposons maintenant de données expérimentales sur un plus
grand nombre de structures hyperfines ; on peut penser, pour améliorer
1'accord entre théorie et expérience soit & introduire un plus grand nombre
de parametres (en particulier & tenir compte du couplage hyperfin entre le
noyau et 1'électron externe), soit & apporter certaines modifications
aux fonctions d'onde de structure fine. Ces points seront disputés aux

chapitresV et VI.

I-2c - Calcul au second ordre

Dans les niveaux du 2!Ne auxquels nous nous sommes intéressés, la
structure hyperfine, tout en restant petite devant la structure fine, n'est
pas totalement négligeable & la précision de nos mesures. Dans ce cas, la

formule (I-12) n'est plus valable, et il faut lui ajouter des corrections

d’'ordre supérieur en ﬂhyp . Nous n'aurons pas ici & aller au dela du
second ordre . Le fait que ﬂbE < ﬂbM nous permettra , dans ce calcul au
second ordre, de négliger ﬂbE.

La correction d'énergie du second ordre due & Kb s'écrit, pour

M

un niveau |aJIFmF> .

| <adTFm_| 3|’ 3" IFm |2

(I-18) SE(aJF) = )
J

' E - E
o

ol *J!
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(comms 1'hamiltonien KbM est invariant par rotation, le second nombre
ne dépend pas de mg ). Pour calculer 1'élément de matrice <aJIFmF| ﬂbml a'J'IFm_ >
il est nécessalre de connaitre le développement des états |aJ> sur une

base simple. Nous utilisons ici la base de Racah.

(1-19) @l > = ¥ C | 3. 2K J>
jlzK JllK 1

Les coefficients c% du développement de 1l'état |o J> sur la baée

2K
1
|3, 4K J > sont connus d'aprés le travail de S. LIBERMAN [13] . Dans
ce calcul, 1l'approximation qui consiste & négliger les mélanges de confi-
guration est largement suffisante ; nous supprimerons donc la somme sur £

dans (I-19). §E(aJ F) s'écrit alors

. 4 FYETIRT 2
== SRR JIFmFl JCDM| 3RK I TP

(1-20)  6E(aJF)= ) =t | ® *
a’J’ "ol a’J’ le
jiK

Le probléme est maintenant de calculer les éléments de matrice

[ac oM | 310 KNITIF me >

< JIRKJIF Me =
Or, d’une maniere tres générale , ﬂbM peut se mettre sous la forme :
(I-21) i = x.1

DM

ol X est défini par (I-4) -. X est un opérateur vectoriel n'’agissant que dans
1'espace électronique. En utilisant 1'expression de 1'élément de matrice d’un

produit scalaire d’'opérateurs tensoriels [28] , on obtient

(1-22) <315LKJIFmF|JCDM| j; LK’y IF m >

= VI(I+1)(2I+1) (-)

FeJ'+T JI1J
IFI

} <3, 2K3 I % [EE ISR L

>
Pour déterminer 1'élément de matrice réduit de X nous considérons, comme
plus haut (§ 2b(B)), que la contribution du coeur est prépondérante (nous
ne traitons pas le cas oU 1l'électron externe est un électron s). L'opé-

->
rateur X n'agit alors que sur le coeur, et son é€lément de matrice réduit
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se met sous la forme

(1-23) <3 k3|l X||3;060 905 <3, ([ X 13, > ()3 KK M T VAT /2T /T

’jllji] K 17 K’
K' & K f J' 1/2 3
or d'aprés (I-8)
: . ->
(r2a) <3 1N s> = 2mpg L o<sll I Sy
- J Jji1> = Z2up g T < jr >
1 ! BN"N I ! électrons 1 r? 1
du coeur :

Le théoréme de Racah [2°] permet de remplacer 1'opérateur & 5 électrons
Z ﬁi agissant sur la configuration 2p5 par l'opérateur & un électron Nl
i

agissant sur la configuration complémentaire 2p1,donc

N -> <) s > 2 )
(1-28) < 3, || X || 3} > = app < 1IN I 32 >

‘ol azp est défini par (I-16a)

>
Utilisant maintenant 1'expression tensorielle (I-3) pour N; , on peut

mettre <j X || i' > sous la forme
1 1

(1-26) <j1||;<*||ji>=a2p AT Z AT N [CORICE F U T 1+371 172 jl'l
i 35 12 2 1 1
) .

12y, J

Les relations (I-20) (I-22) (I-23) et (I-26) permettent donc de calculer
les corrections au second ordre des énergies hyperfines en champ magnéti-
que nul. Nous les utiliserons dans les cas que nous avons étudiés expéri-

mentalement , ceux des niveaux 2p54d' et 2p53p.

a) Niveaux 4d'

La configuration 2p®4d comporte 12 niveaux , dont le couplage est
proche du couplage de Racah. Quatre d'entre eux sont des niveaux d' (j;=1/2)
Ces quatre niveaux, que nous avons etudiés expérimentalement en champ
magnétique nul au moyen de l'excitation & deux photons (cf chap. VI }, sont
tres proches : la distance en énergie qui les sépare les uns des autres est

de 1'ordre du cm 1. Les intervalles hyperfins, qui sont de l'ordre du 1/30eme
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de cm 1 ne sont donc pas trés petits devant la structure fine ; la formule
(I-12) n'est plus valable. Cela ne signifie pas que les constantes

AlaJ) et BlaJ) définies par les relations (I-6) et (I-10) sont sans intérét
physique. En effet leur détermination expérimentale permet, par comparaison
avec la valeur théorigue, de tester la qualité des fonctions d'onde faJ >
utilisées. C'est pourquoi nous adopterons la procédure suivante : partant
des valeurs des écarts hyperfins déterminées expérimentalement nous leur
retrancherons les corrections théoriques du second ordre et en déduirons
‘ainsi des valeurs "expérimentales” de A et B, & comparer avec les valeurs

théoriques.

Dans ces niveaux les corrections du second ordre sont beaucoup plus
faibles ; en effet, le rapport des écarts de structure hyperfine aux écarts
de structure fine est-de 1'ordre de 1073 . La précision de nos mesures étant
du méme ordre de grandeur , les termes du second ordre pourraient & priori
8tre juste assez importants pour jouer un rdéle, mals nous montrerons plus
loin (cf chap. V) qu'il sont négligeables.

La technigue expérimentale que nous avons utilisée pour étudier
les structures hyperfines-des niveéux 2p°3p différe de celle mentionnée
plus haut. Nous avons employé la méthode des croisements des .niveaux en
champ magnétigue non nul,- qui ne donne gque de fagon indirecte les
structures en champ nul. Par définition mé&me , les déplacements Zeeman
des niveaux sont alors de l'ordre de la structure hyperfine. Les
corrections du second ordre dues aux éléments de matrice de 1'hamil-
tonien Zeeman entre niveaux de structure fine différents doivent

donc &tre également pris en considération. Le calcul correspondant sera

envisagé au § 3-b suivant.

I-3 La structure Zeeman

En présence d'un champ magnétique Pbdirigé suivant 0z, il faut ajouter

8 1'hamiltonien hyperfin écrit plus haut (I-1) 1'hamiltonien Zeeman
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(1-27) Mé = wO[Lz + ZSZ ) o+ Wy IZ

ol wp et w, sont définis par :

I

(1-28)  wy = wgH

(1I-29) wp =gy Hy H0

(gN et Hy ont été définis en (I-2ala) )

Nous allons commencer par supposer négligeables les couplages
dis a ﬂi +Jchyp entre états | o J> différents. (§a) ; les effets d'un tel
couplage seront envisagés ensuite_[S bl.

I-3-a- Effet Zeeman de structure hyperfine dans un niveau de structure

fine isolé.

A 1’intérieur d'une multiplicité. od, Mé s'écrit (I-30)

ou W, est donné par

(I-30)  w; = g; wug Hy

g5 est le facteur de Landé électronique, qui dépend du couplage auguel obéit

le niveau @J. Les états propres de 1'hamiltonien thp + Hé sont les états
3 JC -
lad I F me > en champ faible [ Mé < hyp ), les états |ad1 my mp > en
champ fort ( ﬂi >> ﬂhyp ) 3 en champ magnétique intermédiaire , ils s'obtien-

nent en diagonalisant la matrice représentant Hé + ﬂ‘hyp a 1'intérieur de
la multiplicité aJ. Cette matrice n’a d'éléments qu’entre états associés a

la méme valeur de me = mp + my . Nous donnons ci-dessous un exemple d'une

telle matrice dans la base IJI mJ mI > , dans le cas ot J=1 .(Rappelons

que I= 3/2 pour le 2lNe).
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5 3 b 3
= = = = —_ 4 —
me = %3 EmF 7 8t gty g
s LI S B Lok S
b .3 3 b
—- -t = — —
7 T3 Y 5 (av 5 )
3 b a b 1
\/;(6”'2'] 7 73 gt g
1 _ 3 1 1
me= 7l 25 > |O,i—2- > ‘il,:;.i >
———————————————— r———————~—-——-———-————————-——-———-—
3a b 3 3 b V3
7t RSty \[5(6 7)) z P
3 b b1 ~
—_ - —— —_t
\ > (a 5 ) St5 Wy V2 a
Vg' ' a b 1
—Z—b /i—a -—f—ztmj+§ (DI

Dans toute la suite nous noterons IaJF m-. > les états propres déduits de

F
la diagonalisation de ¥, + thp d 1'intérieur d'une multiplicité aJ (&tant
2o, f

n'est.pas considéré comme un nombre guantique, mais comme un paramétre destiné &

entendu gque I vaut 3/2).Lorsque nous écrivons le vecteur d'état Iaj fm

repérer le niveau correspondant. Nous prendrons f = F0 ol Fy est le nombre

quantique caractérisant l'état |aJ F >, limite en champ faible de 1'état

m
propre IaJ f mF > . Remarquons que mz ieste un bon nombre quantique.

On voit sur lestableaux ci-dessus que, méme dans ce cas simple
ol J=1, la diagonalisation analytique est compliquée. Elle conduit & ré-
soudre des équations du troisiéme degré et, si J > 1, des équations du
guatriéme degré. C’est pourquoi il est plus rapide de faire le calcul des
valeurs propres et vecteurs propres sur ordinateur. La figure {(I-1) représente
le diagramme Zeeman d'un niveau de J=2 tracé par cette méthode dans le cas

ot B=0. Dans le cas o0 J=1 , un phénoméne particulier se produit:lorsque

B=D tous les croisements se produisent au méme point (fig. (I-2). Il s'agit
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Figure 1;: Diagramme hyperfin d'un niveau de J=2 avec I=3/2. On a pris A<O0 et B=0
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d'une propriété générale des niveaux de J=1, quel que soit I (demi-entier)
ainsi que 1'on montré H. STROKE et coll. [28 ] . Lorsque B # O les différents
croisements se séparent.

Inversement la donnée de la position d'un nombre suffisant de croi-

sements permet de remonter aux constantes de structure hyperfine A et B.

I-3b- Effet du couplage Zeeman et hyperfin entre niveaux de structure

fine différents.

Le but de ce paragraphe est de calculer un ordre de grandeur des
déplacements des croisements de niveaux dUs aux é€léments de matrice de
H} + thp entre niveaux oJ différents.

Des calculs de ce type , utilisant différentes méthodes ont été
développés: par plusieurs auteurs pour interpréter des expériences de
croisements de niveaux trés précises en particulier dans les niveaux
excités de différents éléments [29] [30] [31].

Nous allons considérer comme hamiltonien non perturbé 1'hamil-
tonien de 1'atome , & 1'exclusion de la partie non diagonale en repré-
sentafion IaJ > de Mé +Jchyp , qui jouera le rdle de la perturbation
Cette derniére n’intervient évidemment qu'’au deuxiéme ordre, ol apparais-
sent trois termes : deux termes carrés en Hé et Jchyp respectivement, et
un terme croiseé.

De fagon plus précise, considérons un ﬁiveau non perturbé dont le

vecteur d’état s'écrit |aJ f m. >, et qui résulte de la diagonalisation

F

envisagée au § I-3a précédent [ |gJ fm_ > dépend du champ magnétique HO']'

F

Le déplacement d'énergie correspondant s'écrit :
Il

(1-32)  $E(a J Fm. (H) )= ]
0

a'Jtf! Eanm ) Ed’f?'

F i

|<odfm_| 3, [a’3'F'm >|% +]<ad £ m lac, | a’3re mo >|2

+2 <ad £ mg oy latdfim > <ardtfrm | 3, |adf m >
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{comme précédemment , nous avons négligé le terme gquadrupolaire &€lectrigque
de l'interaction hyperfine devant le terme dipolaire magnétique). Les
€léments de matrice non diagonaux (entre niveaux de structure fine différents)

de JCDM et JCZ sont du méme ordre de grandeur gue leurs €léments de matrice

‘4 1'intérieur d’'un méme niveau de structure fine. Nous ne faisons donc

qu'une erreur d'ordre supérieur a 2 en remplacant dans (I-32)

EanmF - Ea'J'F'mF par EaJ - Ea'J' . La somme sur f' ne porte alors plus

que sur les éléments de matrice de Mb et de M;. On peut donc écrire (I-32)

M
sous la forme

(1-33) SECaJf m_(H) ) = ¥
: F o
a'ld

H X > < X ¥
<aJFmF| oM Pa'J' oM |oanmF + anmF| 7 Pa'J' ZIaJFmF >
i H > < X ¥
+<.aJFmF| o Pargr ¥ IanmF + aJFmF| 7 Porge Dm| aJfme >]
ou P est le projecteur sur la multiplicite a'J'.

a'J’
Al’intérieur‘de la multiplicité oJ tout se passe comme si on avait, en plus

de 1'hamiltonien ﬂ; + mhyp’ un "hamiltonien effectif"” du second ordre

* on)
lJl DM

1
% (HbMPa'J' Hom® ¥Par e ¥ HowPar g ¥ %Py

Nous employons ici la méme méthode gque G.K. WOODGATE® [31] dané
1'interprétation d’expériences sur le niveau fondamental du Samarium.
Nous allons développer 1' hamiltonien effectif sur une base d'opé-
rateurs tensoriels n'agissant qu'a l'intérieur du niveau de strycture fine
k k'

considéreé : JJTq 8 IITq'

Remarguons que nous aurions pu utiliser cette méthode dés le § 2c.
En fait 1’emploi des opérateurs effectifs ne simplifie pas appréciablement
le calcul des déplacements dds aux termes "carrés”

<aJfm N P ’ aJfm_ > et < aJfm | P
F Z o

Flo%om "arar Tom F #,[adfm >

IJI F
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En effet Mbm étant diagonal en F,mF et ﬂ% en m.m., il n'y a dd'un nombre

réduit d'éléments de matrice 3 calculer si l'onIcinsidére dans chague cas
le développement de I fmF > sur la base appropriée. Nous verrons cependanf
que la forme du développement permet de mettre en évidence des propriétés
physigues simples.

Le célcul direct du terme croisé serait par contre beaucoup plus
fastidieux ; la méthode des opérateurs effectifs représente ici une

réelle simplification.

a) Terme '"ecarré' en MbM

Utilisant la forme (I-21) pour ﬂbM : ﬂbm = X.T o0 X est un opéra-

teur vectoriel n'agissant que sur les moments cinétiques électroniques,
g : q

3 i 'écri
oM Pa'J' oM slecrlt

1 J-J’ >
(1-34) %, Pyrar Hy =5 ) |<ad|] X fla’375]% T(X+1) (21+1)

+a! Ty
CORMNNE R 1 !
Z e e galy g

ag

71

R ) 1
On obtient la composante sur JJ.Tq 3

k . -
JJT[;| du produit d'opérateurs

1 k+
en calculant la trace Tr JJ,Tq J'JTq' JJTQ

(I-38) HbM Pa'J' MbM = (-]

) 1 1 kK 1 1k Grk K .
(_ +
q J J I 1 I ] JJTq IITrq

I 20 0 5] X |lerdt>|2 T(I+1) (21+1)

K,
3 *)
Pour I = 5 J# 0, k peut prendre les valeurs 0,1,2
*) Si nous avions retenu 1'hamiltonien quadrupolaire 2lectrique ﬂbE
il serait apparu dans ce calcul plusieurs nouveaux termes , en
particulier un terme "octupolaire” provenant de Mbm Pa’J' MbE
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Le terme correspondant & k=0 donne le méme déplacement pour tous les niveaux
! iplicité : ' ti . ¥ i
d'une méme multiplicité aJ nous n'en tiendrons pas compte DMPa'J' oM
peut finalement s'écrire comme une somme de produits scalaires d'opérateurs

tensoriels

i, V1 k k
(IT37) HomPor 1 %om = k=§ , a (ad,atdr) T LT

Je3'+2TeK . f1 1 « 1 1 k
ol a lal,a’J')=(-) |<ad || X ffa'J'>]2I[I+1](21+1]{J J J I I 1
Ce développement est formellement identique au développement & 1'intérieur
d'un niveau J, de 1l'ogpérateur interaction hyperfine ﬂbM + ﬂbE : méme lorsque
1'interaction au second ordre n'est pas négligeable, on peut encore décrire

la structure hyperfine d'un niveau aJ & 1'aide de constantes A’'{aJ) et B'(aJ) ol

3
[I(I+1)(21+1JJ(J+1)(2J+1Jf/2

1 ’ ]
‘—E—'—TE— al(aJ,a J ]

(I-38) A'(al)=A(al)+ )
JI aJ a'J'

o’
' et une expression analogue pour B8'(aJ). En particulier en champ nul les inter-
valles hyperfins sont donnés par la formule (I-12) du § I.2b (calcul au premier
ordre J.

La correction du second ordre que nous venons de calculer traduit
simplement la répercussion sur les positions des croisements de niveaux des
effets du second ordre pour les structures en champ nul. Par contre les
effets croisés entre Ké et ﬂbM que nous allons traiter maintenant modifient
la relation qui existe entre la structure en champ nul et la position des

croisements de niveaux.

B)Terme_croisé

Le terme crois@ s'écrit
> - > >
(I-39) [LZ+ZSZ] Pq'J' X.I + X.I Pa'J' [LZ+ZSZ]
1/2

Jlaaerul ) L+2s [loar > <t || X flad > x

3/3

14 1 1 1 Tl 1
LT 5T 33'q 11-q tai’q 3370 11'iq)

a
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1/2
) I(I"l;(ZI*“ <ad|| Lz¥st||u'J'> w' || X ks> )%

— (1 1 k 1 tl 1 k ] k 1
2 Y VZkel ) ¢ T T
k pair (J J Iy 5 g O g JJ g II -q

On reconnait dans la somme sur g l'expression du produit contracté d’'ordre

1
(k) (1) ] (k=1)
[JJT ® 11’ ] (Q=0)

k peut prendre les valeurs 0 et 2 ;(II-38) se met donc sous la forme

(I-40) (L +2S )P X+ X0y e
V4 4 (o} ) o

- (L+2S )

IJI

- 2 < L_+2s_Jlr> @t || X T >

1/2
J-J' 1 .23+ /5 [112 (2) (1)] (k=1)
(-) IG5 IZ+( ) [(I(I+1](21+1]] 3 {J ] J'} [JJT @IIT ] (Q=0)

La forme que nous obtenons est la composante sur 0z d'un vecteur : il comprend
deux parties

® un terme en IZ qui peut s'interpréter comme une modification du
facteur de Landé nucléaire du niveau, produit par le mélange avec d'autres
niveaux ®A'J' di au couplage hyperfin. Dans le cas d'un niveau de J=0, cette
correction peut entrainer une modification notable du facteur de Landé ,
comme 1'ont montré J. MARGERIE et B. LAHAYE [32]. )

® un terme correspondant au produit contracté de 1l'alignement élec-
tronique par l'orientation nucléaire qui vient s’ajouter au précédent lorsque
le moment cinétique du niveau est supérieur ou égal & 1.

On aurait pu penser trouver dans le développemeht (I-40) d'autres
termes ; un terme en JZ traduisant une modification du facteur de Landé
€lectronique ; & l'ordre considéré ce terme n'existe pas du fait de la struc-
ture de ¥ . On peut de méme remarquer l'absence de terme en [E.Xj]oz qui

hyp
a disparu dans la somme effectuée dans (I-39).
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v)Terme _carré en Hé

Pour le terme Mé Pa ﬂé, nous employons la méme méthode :

lJl

(L_+2S_)= ) (-39 J<aa || L_+28 o >|2
z r4 z 4

(I-4i) (L_+25_)P
Z z K

a'l’

— 1 1 k] f1 1 «k K

é é g] impose & k d'étre pair ; d'autre part k g 2 ;

comme précédemment nous ne considérerons que l'effet du tenseur d'ordre

La présence du 3J [

non nul ; la seule valeur de k possible est donc 2.

i IPERENL i ", 2 —75 1 1 2 2
(I-42) WP H=(07 ||| Le2s, x> d 3 {J J J'} 337
H,Py0 ¥, a donc la symétrie de Ji . Ce terme n'est pas caractéristique

du 2lNe, il existe également pour les isotopes pairs et traduit la cour-
bure des niveaux en fonction du champ magnétique (effet Zeeman du second ordre).
Ces expressions des 3 opérateurs effectifs font intervenir les
€léments de matrice réduits < aJ| H% Ihfj' > et«< aJIIlf lor3* > qu'il est
facile de calculer & partir des résultats de S. LIBERMAN (cf § 2-c). La
forme tensorielle sous laquelle nous avons pu mettre les opérateurs effec-
tifs permet maintenant de calculer leurs é€léments de matrice sur une base
couplée aJIFmF > ou découplée IaJImImJ > ; pour déterminer GE[aJFmF(HO] )
nous devons de plus &tre en mesure d'exprimer [aJFmF{HOJ > sur une de ces
bases. Ce calcul peut 8tre fait sur ordinateur lorsque l'on connait les
parametres A et B de la structure hyperfine *)
Un tel processus appliqué aux deux sous niveaux dont nous étudions

le croisement nous permettra de déterminer la différence &8H; entre les

*] Dans un premier temps, on peut soit adopter pour ces paramétres les
valeurs théoriques de S.  LIBERMAN, soit les déduire des mesures en né-
gligeant les effets du second ordre
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déterminations au premier et au second ordre de la position du croisement
Nous montrerons (cf § V-2) que dans les cas gue nous avons étudiés (con-
figuration 2p53p),6H0 est toujours inférieur & 1'erreur expérimentale,

et qu'il n'y a pas lieu d'en tenir compte dans 1l'interprétation de nos

-mesures.
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Chapitre II

LES COURBES DE CROISEMENT DE NIVEAUX EN POMPAGE OPTIQUE LASER

L*expérience dont nous allons ici interpréter un certain nombre d'as-
pects est la suivante : au moyen d'un Faiséeau lumineux issu d'un laser,
" on excite la transition optique entre deux niveaux de structure fine

du 2!Ne. Nous noterons a le nivéau inférieur, b le niveau supérieur de

cette transition, Ja et Jb leurs moments'p;nétiques. Ce sont tous deux

des niveaux excités, dont 1'un (a) peut éventuellement &tre métastable ;
nous désignerons par T3 et Ty les inverses de leurs durées de vie naturel-
les. En pratique les atomes sont soumis & 1'action d'une décharge dont le

role est de peupler les niveaux a et b.

r/fo b[Jb)
w fluorescence
§ c(J )
T LASER o
J
1)
I

alJ )

a

Les atomes sont d'autre part plongés dans un champ magnétique ﬁ. Pour
certaines valeurs de H, des croisements entre sous-niveaux hyperfins se pro-
duisent dans 1'un ou 1l'autre des niveaux a et b.

Le caractére anisotrope de 1l'excitation laser permet d'induire des
cohérences entre les sous -niveaux Zeeman et hyperfins de a et b. En obser-
vant la fluorescence émise & partir du niveau b vers un troisiéme niveau c
on peut détecter les variations résonnantes de ces cohérences lorsque
H varie autour des valeurs donnant lieu & des croisements de niveaux:

C'est cetfe méthode que nous avons employée pour déterminer la position
des croisements, et de 1a& la structure hyperfine des niveaux considérés

(cf § I-3).
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Dans ce chapitre nous commencerons par quelques rappels concer-
nant les propriétés générales des croisements de niveaux (§ 1). Le
paragraphe 2 sera ensuite consacré a 1'étude d'un certain nombre de
caractéres spécifiques des croisements de niveaux en pompage optique
laser ; l'expérience gue nous considérons n'est en effet pas identique
a une expérience classique de pompage cptique et croisement de niveaux :
nous avons vu qu'aucun des deux niveaux n'est le niveau fondamental :
de plus étant donné les intensités laser et les populations relatives des
deux niveaux il faut tenir compte de 1l'émission stimulée. C'est dans
ce paragraphe 2 que nous préciserons les hypothéses concernant les ca-
ractéristiques du laser (répartition spectrale, intensité etc). Pour
finir, au paragraphe 3 nous envisagerons comment des effets liés a la
structure de l'atome, les anticroisements entre sous-niveaux hyperfins de

méme m. , peuvent déformer les courbes de résonance de croisement ob-

F
servées ou déplacer leur centre par rapport & la position réelle des

croisements.

II-1 Rappel des propriétés générales des résonances de croisement

II-1-a - Principe d’'une expérience de croisement de niveaux

Les premieres expériences de croisement de niveaux ont été réalisées
par Franken et coll.en 1859 [ 2] dans le cas du niveau 23P de 1'hélium.
Le principe de la méthode consiste & porter les atomes dans une superposi-

tion cohérente de deux états stationnaires |-F1mF > et |f2mF2>dfénergies
1

.EflmF et EmeF ; la cohérence < flmFl|p Ifsz2> ainsi créée dans
1 2
la matrice densité p du systéme évolue & la fréquence de Bohr (EF —E{_.2m }/h
qul passa par zéro au point de croisement de niveaux. En utilisant une détection
cohérente (sensible & < FlmF Iplfng >} on peut ainsi pointer la position du

1 2

croisement de niveaux.
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N 1 . P
Appelons <f1mFllcexc|F2mF2 /Tp a vitesse de création de cette

-1
cohérence et T .son temps de relaxation que nous supposons pour l'instant

uniguement dd & 1'émission spontanée. L'équation d'évolution de <Fyme |p|+‘2mF >
: ' 1 2

s'écrit (nous prenons un sytéme d'unité ot h=1)

d 1 .
- —_— & S — &
{I1-1) gt flmFllplFZsz > Tp FlmFIIOBXCIfszZ >
-1 - E < > -T <
1[EﬁmF fom ) flmFllplfszz flmFl|p|F2mF2 >
1 Fa
La solution stationnaire de cette équation est
1 <F1mFlloexo I Tcsz2>
(II-2) <fyme Iplfsz > = =
1 2 P r+ite, - E. )
L S
Supposons que dans la région du croisement E et E varient linéaire-
_ : flmFl meFz
ment avec le champ magnétique et que <f1mF Ioexc |-F2mF > est constant. Posons
1 2

(II-3) EfImFl - E_F m = (g - g

ol Hp est le champ magnétique o0 se produit le croisement de niveaux et ot

g et g sont les pentes des sous-niveaux fim et fom au point de croi-
m m Fi Fo
F1 Fa '
sement . (II-2} s'écrit
< flmF1|08XC|f2mF2 g
(II-4) <fym_ |p|Ffom. >
F1 F2 ; .
r + i(g g ) ug(H-Hg)
m m B
F1 F2

La cohérence présente donc une variation résonnante dans le champ H=H0 . On
détecte en fait (cf § 1b(B)) une grandeur de la forme Re c. <f1mF1|p|F2mF2>
ol C est un nombre complexe . On observera donc suivant les cas une forme
d'absorption de Lorentz ou une forme de dispersion, ou un mélange des deux.

La largeur commune de ces courbes lorsque 1'on balaye le champ magnétique est

T'/u.(g - g ).
B mFl sz

La lumiére de fluorescence émise par 1'atome,cbservée avec une polari-

sation convenable,est une grandeur sensible & la cohérence <f1mF Iplfsz >,
1 2
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- 0] 3 . +
En effet 1'intensité de la fluorescence émise avec une polarisation e’
et 4 une longueur d'onde correspondant & la transition du niveau b

vers les niveau c, s'écrit [ 35]

¥

3y
vy bc
(II-5) N )

< fmFlplf’m' > <f'm e.D P e*.B IFmF >

F

F'm%

Dans cette expression, Yoo est la probabilité de transition radia-
tive par unité de temps entre les niveaux b et c, D la partie angulaire
de l'opérateur dip®le électrigue {cf (II—QJJ;PC est le projecteur sur
1'ensemble des sous-nivedux de la multiplicité aJC.

On vérifie facilement que, pour qu'apparaisse dans (II-5) 1la
cohérence qui nous intéresse , < FlmF1|p|f2mF2 >+, il faut que Z'
soit une polarisation cohérente (différente de ¢ , o ou w). Suivant

J.P. Descoubes [3%] nous isolerons dans (II-6) la matrice de détection

définie par :

3y
(I1-6) D) - —2= @.0r_ @G xD)
™ o]
On a alors simplement
(1I-7) I=Tr (pd)

. ci. . . N - s
La matrice ’JJ joue dans notre probleme un rdle symétrique Ooxc”

e e 4

excitation /‘ évolution \ détection
o] propre - gb

exc

II-1-b- Choix des polarisations d'excitation et de détection

Comme nous 1'avons vu plus haut, l'excitation dans nos expériences

-
était produite par un laser dont nous appellerons e la polarisation
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il convient de choisir les polarisations Z et g' de maniére & rendre
aussi grands que possible les &léments de matrice de §[) et OBXC
entre les états dont on veut obsefver le croisement..

Supposons pour l'instant gue nous sommes dans une situation de
pompage optique classique [33] [36] le niveau étudié étant le niveau

supérieur b. La matrice Oexc s'écrit alors

(1I-8) ¢ =1(e. D) o (8% B)
exc ba a ab

>
ot D est la "partie angulaire” de 1l'opérateur dipdle électrique

(II-9) <b |2 a3 %a <allB|]b > -/23 71

La restriction abﬁ de E n'a d'éléments de matrice qu'entre a et b; oa

est la matrice densité du niveau inférieur a de la transition aptique.

Le cas le plus simple est évidemment celui ol ca_est proportionnelle

a la matrice unité. Oexc a alors des propriétés angulaires qui ne dépendent

que de 2

- > Tx o=
(II-10) Ooxc - Ma (e. t]aDJ (e ,abD )

ou na est la population d'un sous-niveau hyperfin de a.
>
Comme D n'agit que sur les variables électroniques, nous pouvons
décomposer Oy SUT une base d'opérateurs tensoriels iyréductibles n’'a-

- . . J
gissant que dans 1'espace des moments électronigues du niveau b,JB b Tk

[ J J
= K
(II-11) 0o I o b by
k,d q g
avec
' k 1 1
J +J +P , :
(II-12) o K an (2Jb+1] z e e F (-)7ahb <1 ip'plkg> 3 33 \
e o T B AEAENEY

-
Les ep sont les composantes standard de la polarisation e du laser.
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—)
Examinons le cas ou la polarisation e est linéaire , perpendiculai-
re au champ magnétique (polarisation "¢"), qui est celui de nos expériences

->
prenons Ox // e on a : eg =0,

- 5177 '
%tl F1/vV2 'cexc n'a que deux composantes
de g non nul, o 2 et o 2 | On retrouve le fait bien connu qu'avec une
excy exc -2
telle géométrie on ne peut exciter que les croisements tels que Am=| me = Mg =2.
1 2
En décomposant flmF > et Fsz > sur la base découplée |JImeI >
1 2
on obtient :
(II-13) <fim. |o_ |¥f = -2>=2§——(-]Ja+“]b (23,+1) { ¥ 1 2
1M Fexe T 2)Me, "My 2 b JoJ3_ 3
b b a
J 2 J
J, -m b b
- 5
) E ] (3Tmy my lﬁmFll [JbImJZmI| fszZJ -1"6 "R 2 mJ]
I’ J, 1 2

F
> ; nous sommes en couplage intermédiaire

ot les (4}meI lFmF) sont les coefficients du développement de 1'état Ifm >
sur la base découplée IQJmeI
de sorte gue ce ne sont pas des coefficients de Clebsch-Gordan ; ils

varient avec le champ magnétique.

[] . P . <
L'amplitude de la résonance, proportionnelle flmFllcexcl fszz >
dépend danc des fonctions d'onde au point de croisement. Par ailleurs
elle est proportionnelle au coefficient 6J Jl ﬁ i gui caractérise
L b b [S]

=

la création d'alignement. Par exemple , 1l'excitation d'un niveau Jb =1a
partir d'un niveau Ja=2 qui crée trés peu d'alignement (le coefficient

B8J correspondant est petit), donnera également des résonances de croisement
peu intenses.

Nous verrons (cf § 2-c) gue l'expression (II-12) est encore vala-
ble au premier ordre de perturbation, dans le cas d'un pompage optique
laser & condition de remplacer n, par na-nb (o0 nb est 1la population
d'un sous-niveau hyperfin du niveau b). Lorsque l'intensité du pompage
devient forte, 1l'amplitude des résonances de croisement ne varie plus
linéairement avec l/Tp. Cependant- les expressions (II-13) et (II-19)

{ct § (B) suivant) permettent encore d'estimer 1l'ordre de grandeur des
amplitudes relatives des différents croisements d’'un mé&me niveau et nous

les avons utilisées au cours des expériences pour identifier les résonances

que nous étions capables de détecter.
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B) Détection

De méme que O oxe’ 1'opérateur de détection D peut se décomposer

sur une base d'opérateurs tensoriels irréductibles n'agissant que sur

" 1'espace des moments cinétiques électroniques

(11-14) D = § DX Jplprt
: q q
avec
3y
(II-15) ;DK = BC (23 +1) e e *(-18%*P <1 1p'plkg >
g 8m b , -p
p.p
k 1 1
Jc Jb Jb

La lumiere de fluorescence est observée 2 la longueur d'onde correspondant
4 la transition atomique entre les niveaux b et c. Les e' sont les compo-
santes standard de la polarisation de détection g'. g

L'étude de la détection optique des croisements de niveaux a été
faite de maniére détaillée par J.P. Descoubes [ 3% ] . Nous nous conten-
terons de rappeler queidues—uns des ses résultats concernant la géométrie
que nous avons utilisée. Nous ne nous intéressons donc ici qu'a 1'élément
- sz =+ 2 ; dans
(I1-15), seul intervient le terme k=2, g=*2, ce qui entraine p=p'=z*1.

de matrice de gb entre deux niveaux tels que mFl

La polarisation de détection L doit donc avoir des composantes 8+1 et

e_l toutes deux non nulles. Séparons la partie ICN de 1l'intensité totale

I=Tr( pﬁb] qui varie de maniére résonnante au croisement de niveaux. Uti-

lisant (II-2) et (II-15), nous pouvons.exprimer IC sous la forme
N

_ 1 ”
(II-16) Iy = - <f1mF1|oeXCIf2mF2> <f2mF2|D2|f1mF1>
*
ZEEe [ e’ e' 1 ]
+1 -1 .
' + i Q
ot <fim Io |F2m > est donné par (II-13) et ou :

F1' exc Fo
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3y f 2 1 1

bc Jn*d.+l ‘b b, 2
(II-17) Dy = —57 (23 +1) (-)"B ¢ ;13

b b

\
0

Nous observons la lumiere de fluorescence perpendiculairement au chamh
magnétique avec une polarisation faisant 1'angle x avec 0z (cf figure

ci-dessous)

‘ On a alors
e' = sin X sin ¢
-
HA ] .
p e = -sinxcos ¢
y
0 et .
Y e;+ie' _ sin¢-i cos ¢
i : el=- = - sin
- 1 X —_—
) e’ V2 : /72
X
x W_s S,
e, 1e,y _ sin¢ + 1 cos ¢
g ,F ———= = sin X
Y V7
d'ot
* T :
(r1-18) 2% (ele’, 1) - sin2y -G08 2¢* R sinZy
1 - [+1iQ r2 , g2
et finalement
1- -1 . " . o T cos 2 ¢+Qsin2 ¢
(II-19) Iy T <F1mFil°exc|f2mF2><F2m5 |D2|f1mF1>51n X P

La forme de la courbe de croisement observée sur la fluorescence est donc indé-
pendante de x, qui n'intervient gque pour modifier son amplitude : nulle pour x=0,
elle est maximum pour x = T/2 (détection "o"). Par contre l'angle ¢ qui

repere la direction d'observation influe sur la forme des courbes : pour

¢ = 0 ou %- on a une courbe d'absorption pure, pour ¢ = %— ou 2%—

une courbe de dispersion . Remarquons que la résonance apparait avec des

. . s s m
signes opposés sur la lumiere de fluorescence pour ¢= 0 et 5 - Nous avons

utilisé cette propriété dans 1'étude expérimentale (cf § V-1).
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Par ailleurs , a partir du produit des éléments de matrice
<y mFIIOexclfsz > <f1mF2|D£ ]flmF1:>F1gurent dans (II-18) , on peut pré-
voir les amplitudes relatives des résonances auxquelles donnent lieu les
différents croisements d'un mé&me niveau o J dans la lumiére de fluorescen-

ce (moyennant la restriction indiquée au § (o) précédent).

II-1-c- Largeur des résonances de croisement lorsque les taux de relaxation

I'(k) des diverses observables tensorielles sont différents

Lorsque toutes les observables tensorielles du niveau b relaxent
avec la méme constante de temps 1/I' , il est clair qu'il en est de m@me
pour la cohérence <f&mﬁJp|F2m‘Fi> . On peut se demander ce qui se passe
lorsque 1'on peut définir plusieurs temps de relaxation dans le niveau.
Cette situation se prEsente par exemple lorsque des collisions atomiques
en phase vapeur contribuent & la relaxation & 1l'intérieur du niveau excité.
b. Dans ce cas, l'effet global des collisions sur 1l'ensemble des atomes
posskde un caractére isotrope , ce gui simplifie considérablement le pro-

JJT(K] > d'opérateur tensoriel électronigue

bléme : chaque valeur moyenne <
n'est couplée gu'a elle-méme, avec une constante de temps F[K]_l qui ne
dépend gue de k. Dans une base o0 I et J sont découplés, la relaxation

due aux collisions s'exprime donc de maniére treés simple. J.P. Faroux

[37] et A, Omont[ 38] ont montré comment on pouvait passer & une base

oll I et J sont couplés. Dans ce cas en effet, la relaxation n'est plus
diagonale et peut coupler des cbservables différentes (comme l'orientation
de deux niveaux hyperfins).

Les expériences de croisement de niveaux sont réalisées dans un ‘
cas de couplage intermédiaire, ol 1l'effet de la relaxation peut 8tre trés
complexe. Cependant, comme 1'a montré J.P. Faroux (ref [37 ] § IV E) on
peut effectuer un calcul relativement simple si le croisement est bien
isolé. La cohérence <f1mF1|p lfszz > évolue alors & une fréquence faible
comparée a celles de toutes les autres cohérences. Ceci permet de négliger
le couplage d0 eux collisions entre la cohérence correspondant au croi-

sement de niveaux et toutes les autres, ce qui revient & écrire
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d
(II-20) [ —— <fim_ |p|Fom_ > } = - T <fim_ |p|fom_
dt F1 F2o lielaxation CN F1 F2

avec

(I1-21)

r

EN  m %
b9
mII

2 2 - 2
|(JImJ1mIl|f1mF1]| |(JImJ2mIZ )| kz | <JIm . mJ2|Kq>| T(K)

1m12

dans cette expression les [JImJ m, | flmF J sont les coefficients du dévelop-
1

pement de l'état | fm_ > sur la base découplée l JImeI >

F
Pour tenir compte de l'effet des collisions, il suffit de

remplacer I par FCN dans l'expression (II-2). La forme de la réscnance

de croisement est donc toujours lorentzienne, de largeur FCN . En
1'absence de diffusion multiple, la largeur du croisement varie linéairement

avec la pression ; elle tend & pression nulle vers 1l'inverse de la duree de

vie naturelle du niveau.

II-2 Excitation des croisements de niveaux par pompage optique laser

II-2-a- Hypothéses concernant l'intensité et la largeur spectrale de la

lumiére de pompage.

Nous supposons que 1l'émission du laser utilisé se fait
Sur un grand nombre de modes : sa largeur spectrale A est trés
supérieure & l'intervalle entre ces modes. Les phases relatives des
modes ne sont pas fixées, (Le laser ne fonctionne pas en régime

"mode-locking” ) , mais sont des fonctions aléatoires du temps qui peuvent
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prendre toutes les valeurs entre 0 et 2 7. D'autre part la distance entre

modes est supposée trés inférieure & la largeur homogéne de la raie ato-
migue sur laquelle se fait l’excitatioh optique (note* ). On peut alors
montrer [39] [“0] que le pompage optique est équivalent & un pompage
optique par une source classique de largeur A . Le temps de cohérence

de 1'onde lumineuse agissant sur les atomes est

1

(1I-22) T v A
(o]

Nous nous plagons toujours dans le cas ol le couplage di au laser entre
les niveaux a et b n'est pas assez intense pour faire osciller les atomes

entre ces niveaux pendant un temps de l'ordre de Tt De fagon plus précise,

.(note * %}

si Iy est 1l'intensité du laser ,Pa 1'élement de matrice réduit

. b
-—>
du dipbdle électrique P entre les niveaux a et b, nous ferons 1'hypothése

que

- 2 2
(II-23) Ig |Pab |2 << a

On se trouve alors dans le cadre de la théorie dite du "rétrécissement par

le mouvement " [40] [%5].

*) Cette hypothese est en général bien vérifiée dans nos conditions expéri-
mentales, car les cohérences optiques, dont le temps de relaxation donne
la largeur homogéne de la raie atomique, sont beaucoup plus sensibles
aux collisions Ne* . Ne et Ne* .He que les cohérences Zeeman ou les
populations . Il en résulte que 1'élargissement des cohérences optiques
peut 8tre considérable (100 MHz/torr pour les collisions avec 1'hélium)
et supérieur & la distance entre modes du laser, alors que la largeur
des grandeurs internes & un niveau est encore proche de la largeur
naturelle (de 1l'ordre de quelques MHz pour les niveaux excités du néon
que nous avons étudiés).

** ) Nous désignons en fait par Ig , la somme des carrés des amplitudes des
champs électriques associés & chacun des modes, c'est-&-dire que Ig

=

est proportionnel mais non égal & 1'intensité du faisceau laser.
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Nous supposons de plus que la largeur spectrale 4 est largement
supériéure aux fréquences de Bohr associées aux différences d'énergie &
l1'intérieur du niveau a et du niveau b, et que la raie laser est centrée
sur la fréquence moyenne de la transition a b

On peut alors définir le temps de pompage Tp de la transition aeb [ 39]

qui, lorsque A est nettement supérieur & la largeur Doppler, vérifie la relation

1 27 IPablzlo
(II-24) Tp = 2Jb+l A (on a pris h=1)

. s : (note *)
Dans la suite nous utiliserons souvent le taux de pompage ¥ = l/Tp

Nous supposerons toujours que les différentes composantes de la
raie d'absorption sont suffisamment centrées sur le spectre de la lumiére
de pompage pour que l'on puisse négliger les shifts AE 1iés aux transitions
virtuelles [36 ].

L'ensemble des hypotheses gue nous avons faites revient & supposer
gue les processus transitoires associés & 1l’absorption et & 1'émission
stimulée sont pratiquement instantanés vis & vis des temps caractéristiques,
soit de 1'évolution propre des atomes & 1'intérieur des niveaux a et b, soit
de leur évolution sous 1l'effet du laser. On peut alors écrire 1'évolution
des matrices densité des atomes & 1l’intérieur des niveaux a et b sous forme
d’'éguations différentielles du premier ordre ol n'interviennent pas les
cohérences optigues. Le second membre est une somme de trois termes représen-
tant respectivement les effets de ’

. % 1'absorption et 1'émission stimulée
% 1'évolution propre & 1l'intérieur des niveaux a et b
¢ 1’émission spontanée et les collisions

Ce schéma est celui qu'a développé C. Cohen-Tannoudji [ 36] pour décrire le

pompage optigue, augquel on a ajouté les termes dis & 1'émission stimulée et

*) Le y ainsi défini n'est pas exactement celui qu'utilise M. Ducloy [39] ;
On a la relation [ZJD+1]

N
—
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aux collisions. L'introduction de 1l'émission stimulée fait jouer un role
symétrique aux niveaux a et b ; 1'évolution des matrices densité, a° et

bP due au laser s’'écrit maintenant [40] [u2]

) _ d =L - >% > _ 1 -> 5 > %
(II-25a) [5:6° Niaser T [e'baal ICLLEY 27 [bpte'baa](e 'abB]
- > %
+ [e.baﬁ) (e 7ab31 P ]
_ ' 9_ - -1 >% > % T > >
(II-25b) [dt apllaser 5—; [(e.abﬁ] (e.baﬁ]ap + ap[e.abD] [e.baD ) }
1 >% > -> >
* ?; (e. pPlpe (8,0

baﬁ et abﬁ sont définis en (II-S)

Le terme de collisions recouvre & la fois les collisions avec
les électrons présents dans la décharge, qui contribuent au peuplement
des niveaux excités, et les collisions interatomiques. Le peuplement par
la décharge est supposé isotrope et ne crée gue de la popula?ion dans les .
niveaux excités. La relaxation due aux collisions interatomigues, également
supposée isotrope, ne couple pas les observables d’'ordre tensoriel diffé-
rents : il sera commode dans certains cas' de développer la matrice densité
sur une base d'opérateurs tensoriels irréductibles.

Les équations d'évolution globale des atomes gue 1'on obtient ainsi
ont été résolues complétement dans un certain nombre de cas particuliers
[39] [(%9]. Le cas auguel nous nous intéressons, croisements de niveaux de
structure hyperfine dans le niveau b, est notablement plus compliqué, en
particulier du fait de l'existence de nombreux sous-niveaux hyperfins et de
la dépendance en champ magnétique des états stationnaires des atomes plongés
dans C€e champ . Nous serons donc amenés & nous restreindre & quelques situa-
tions simples, o0 nous présenterons un certain nombre de propriétés des

résonances de croisement de niveaux.
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II-2-b- Forme des croisements de niveaux : position du probléme.

Nous reprendrons dans ce paragraphe les notations définies au
début du chapitre . Précisons tout d'abord les hypothéses supplémentaires
dans lesquelles nous ménerons les calculs. Dans les multiplicités a et b,
les états propres seront notés respectivement gms > et |fmF > « Nous

sommes dans un cas de couplage intermédiaire et les états | fm. > et| gMg >

dépendent du champ magnétique (Rappelons que f et g sont des eramétres
destinés & repérer les niveaux, que nous avons définis au § I-3-a). La
dépendance en champ magnétique est faible sur des intervalles de champ
magnétique qui sont de 1l'ordre de la largeur du croisement, et nous la né-
gligerons. De mé&me , nous négligerons dans tout ce paragraphe la courbure
des niveaux d'énergie. Ces deux points seront discutés au paragraphe 3
suivant.

Nous supposons que seule la cohérence hyperfine <f1mF1|p|F2mF2 >

entre les états |[fym_ > et |fom_ > du niveau supérieur b est résonnante

Fi F2
dans le champ H, . Nous négligerons toutes les autres cohérences hyperfines
*
aussi bien dans le niveau b gue dans le niveau a (note* ) (approximation

séculaire). Ceci n'est 1légitime gue si nous faisons en outre 1'hypotheése
gue v, Fa et Fb restent trés petits devant les écarts d'énergie entre les
sous-niveaux hyperfins autres que FlmFl et fszz .

L'équation d'évolution de la cohérence <F1mFJp|f2mF2 >, qul dé-

termine la forme du croisement de niveaux, .ne comporte donc au second membre
que cette cohérence elle-mé&me et les populations des sous-niveaux hypsrfins

de a et b. Nous aurons donc & résoudre un systeéms différentiel a

*) Si le moment cinétique Ja'du niveau a est nul, son facteur de Landé est un
facteur de Landé nucléaire et il se peut gue les cohérences hyperfines
apm o ne soient pas négligeables dans les champs magnétigues ol se pro-
I'1I
duisent les croisements dans le niveau b. Dans le cas J =0 le traitement que
. . . a, L .
nous présentons dans la suite n'est valable que si la fréguence d'évolution
de ces cohérences,w; (“vpyNHp) est nettement inférieure ou nettement supérieure @

1'inverse de la durée de Vvie Fa {cf Appendice IJ.
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[2I+1](ZJa+l+2Jb+l)+2 équations contenant le mé&me nombre d'inconnues
réelles. Pour écrire ces équations, nous projetons (II-25a) et (II-25b)
sur les bases |fmF > et |gmG s> en abandonnant toutes les cohérences non
résonnantes, et nous ajoutons aux seconds membres les termes d'évolution
propre, de relaxation et de peuplement par la décharge. On obtient le
systéme suivant

d > = -(T_ +iQ) <fym. |p|fom_ >
¢ dt <f1mF1!p|f2mF2 CN 1 F1| | 2 Fo

Y XY
- 5 <-F1mF1|p|f2mF2> [B_Fl_Fl"'B_FZ_Fz) > <f1mF1|p|-F1mF1>+<'F2mF2|p|f2mF2>]B{1+\2
+y Z Dflg Dgf2<gmG|p|gmG> : (II-26)
gmG
d ’ ’
EE<fmF|prmF > = -f'g F?f' <f mF,|p|f mF'> + Ab
F'

- - Y >B +<f fym_>B
v <fmclelfmeBee = e g 0u 4, 2[<F1mFllpI{2mF2 for <Fame, o] )

©y ) <emg e lemg > Deg Do (I1-27)
gme
d :
* & <emglolemy> = - '2 Mg <g'm, lelg'm.,> vy, L tos <fm|plfm_> + A
. g'ms, FmF

fim_ >D D .
+#v [ <fm|o[fm> D D, + Y{<F1WF1lp|F2sz>Dgfanhg+ fznkgpl YR gt flg]
fm -
F

Y < gm

c lol emg> A (1I-28)

g8

-

I1 faut adjoindre & (II-26) 1'équation complexe conjuguée décrivant 1'évo-

lution de  <fpm [o|fime > -
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on a introduit les notations suivantes

-> >k

(1I-29) Beer = < fm. | (e, baﬁ) (2. abﬁ) | e, >
- e = '
(;I-BO] Agg' = < gmg | (e 'abﬁ) (e. baﬁ) | g Mer >
(1I-31) D, = <+*m_|¢e. DB gn. >
fg F ba G
| ] oy

(II-32) Dye = <&M | er B fm_ >

Paur la simplicité de 1'écriture nous avons omis dans ces notations

les indices m_. , m m , m , qui restent sous-entendus.

F F* 7 G G'

Aa (Ab] est le taux de peuplement par la décharge d'un sous-niveau

gmg (fmF] de alb) (le taux de peuplement est le méme pour tous les sous-
niveaux d’'une méme multiplicité).

r r
g0 %% Tggr

a 1'émission spontanée et aux collisions. Les éléments diagonaux rff sont

; les termes non diagonaux

sont les éléments de la matrice de relaxation due

les termes de départ des atomes du sous-niveau fmF

représentent le transfert du sous-niveau FmF au sous-niveau F'mF, de la méme

multiplicité (cf ref. [37] )

Gf:fl ou £, = i e > = | f]mF1> ou fng2> , et est nul dans les
autres cas.
Yba est la probabilité de transition par émisssior spontanéedu niveau
b au niveau a. Ypa © Ar Fb , ou xr est le rapport de branchement de la transi-
tion b = a ; dans nos expériences 1/>\r , vaut au plus quelques unités .lNous

considérerons dans la suite des calculs gue Yba et Fb sont du méme ordre
de grandeur. ‘
tgf est le coefficient de transfert par émission spontanée de la population
du sous niveau fmF au sous niveau ng (cf ref. [°°] )
( @ est défini en (II-3]) , FN en (II-21).

Dans chacune des équations, les termes de la premiére ligne concer-
nant 1'évolution propre, la relaxation et le peuplement par la décharge ; les
termes de la deuxiéme ligne représentent 1'émission stimulée , ceux de la

troisieme ligne 1'absorption. Remarquons que les populations d’'un méme niveau



45,

ne sont pas couplées directement entre elles par 1'émission stimulée et

1'absorption ; la cohérence <f1mF Iplfsz > est couplée aux populations
1 2

et aux populations du niveau inférieur a.

des sous-niveaux fim et fom

Dans un prZ%ier tempzz[§ 2c) nous donnerons la solution de ce
systéme au premier ordre en Y ; ce traitement n'est valable que si le temps
de pompage Tp = 1/y est grand devant les autres constantes de temps du
systéme, qui sont de l'ordre des durées de vie naturelles 1/I‘a et l/Fb.

On suppose donc y<< Fa , Fb

A 1'ordre suivant en Yy apparaissent & la fois un élargissement
du croisement de niveau et une saturation de sa hauteur, qui ne croit plus
proportionnellement & Y ; de plus les populations présentent également une
résonance avec le champ magnétique. Au § 2d nous nous intéresserons & 1'é-
largissement au second ordre en Y ,(qui donne dans l'expression de la largeur
de la résonance un terme d’'ordre 1 en Y).'Nous distinguerons ici deux cas
correspondant aux situations expérimentales que nous avons examinées.

{a) v <<Fé et Fb, Fa et Fb étant d’'ordre de grandeur comparable . On

calcule les termes au second ordre en Y/Fa (Fa = Pa ou Fb ) contribuant a
1'élargissement de la résonance de croisement.

(B) Fa < Y<<I‘b : on doit prendre en considération les termes & tous les
ordres en Y/I‘a et jusqu'au second ordre en y/Fb.

Le cas (o) correspond & un pompage optigque faible entre deux niveaux excités
de durées de vie comparables. Le cas (B) correspond au pompage optique d'un
niveau excité de courte durée de vie & partir d'uﬁ métastable ; Fa et Pb
sont alors d'ordres de grandeur tres différents et le pompage optique

peut 8tre faible dans le niveau b alors gue le niveau a est déja saturé.

Enfin (§ 2e) nous donnerons une résolution formelle du systéme
{(IT1-286, 27, 28) valable quels gque solent les ordres de grandeur relatifs
de Yy . Fa et Fb {tout en restant dans les hypothéses énoncées au
début des § II 2a et II 2b). Ceci nous permettra de dégager guelques pro-
priétés générales des croisements de niveaux dans les conditiors de pompage

optigque laser en raie large.
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II-2c Calcul au premier ordre en y .

A l'ordre O en Y, la solution stationnaire du systéme (II-26-27-28) est

< flmFllplfszz > =0
Ab
< fme | lemF > —TETET— quel que soit fm_
A
-~ a .
< gMg | Dl gm, > = T o7 quel que soit gmg
a

-1 -1
ol Fa(D) et PD(O) sont les temps de relaxation de la population dans les
niveaux a et b (lorsque tous les sous-niveaux sont peuplés également , la

relaxation ne peut pas créer de di?férence de populations). Posons

n, = Ab
b Tb[U)
A
n = —2
a r (0)
a

Au premier ordre en y (II-26) s'écrit

d

- —— 'F = - 1 -

(11-33) ot <F1mFllpl 2mF2> (FCN+1Q] <f1mF1|plfsz2>T Y(na nb] B1011C2
La solution stationnaire de cette équation est
> > > x>
<'F1mF1|[e. pa0) (e -abD)l-Fsz2>

- < = -

{I1-34) flmF1|plF2mF2> Y (na nb) FCN TID

Au premier ordre en y , la résonance est lorentzienne , d’amplitude propor-

tionnelle &y et sa largeur est indépendante de 1'intensité du pompage optigue

Lorsque na>> n,_ , cette expression se raméne a celle que 1'on obtient dans

b
une situation de pompage optigue classique (cf II-10) ; quand les deux
niveaux ont des populations du méme ordre de grandeur, on ne peut plus
négliger 1'émission stimulée devant 1'absorption et n, doit étre remplacé

par na—n les praopriétés angulaires du pompage optique restent strictement

b
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les mémes qu'au § II-1b ; en particulier les conclusions que nous avons
obtenues en ce qui concerne 1'amplitude des croisements sont encore valables

ici

II-2d Elargissement de la résonance de croisement (Terme du ler ordre envy )

Créée au premier ordre en y , la cohérence < FlmFllplFZsz > est,
aux ordres suivants, couplée & elle-méme et aux populations des niveaux
a et b. Les équations (II-27) et (II-28) montrent comment, & 1'inverse
ces populations sont couplées & ia cohérence. Il en résulte au second
membre de (II-26), une dépendance supplémentaire de la cohérence
<F1mF1lp|F2mF2 > en champ magnétique par 1'intermédaire des termes des
deuxiéme et troisiéme lignes, ce qui modifie la forme de la réscnance de
croisement. Nous allons nous limiter ici & 1'étude des termes du second
ordre en Y gui contribuent a la forme de la résonance . D'aprés ce que

nous venons de dire, ces termes dépendent de <1°1mF lpIFZmF > (ou de son
1 2

complexe conjugué)au premier ordre en y . C'est sous cette forme que nous

les reporterons dans (II-28) pour obtenir le résultat cherché. Nous montre-
rons que du moins dans le cas ol la polarisation du laser est linéaire,
1'effet de ces termes du second ordre se raméne a un €largissement des
formes d'absorption ou de dispersion observées

Rappelons gue conformément & ce qui a été dit plus haut, second

ordre en y signifie second ordre en

o v/T (0T =T ou T } lorsque ' et I'  sont du méme ordre de grandeur
o o a b a b
(cas (o))
o y/Fb lorsque Fa<< Fb ;r'a peut alors étre du méme ordre que y et nous
considérerons les termes & tous les ordres en Y/Fa {cas (B) ).

Nous allons traiter successivement les deux cas

a) Xfi;ra-rbA—ra Q_Fb.a et b _sont tous deux des niveaux excités radiatifs

Examinons les termes qui apparaissent aux deuxiéme et troisiéme lignes
de 1'équation (II-28). Le terme d'émission stimulée

flff BPZ{Z) qui couple la cohérence & elle-mé&me est

évidemment d’ordre 2 eny . Les populations gui figurent ensuite dans

-y/2 <1°1mFl lp]fsz2>(B
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~

1'équation (II-26) , <FmF‘p|fmF> et < gmGlplgmG> s'expriment & leur

tour en fonction de <f1mF]plf2mF > ., Mais en prenant la solution station-
1 2

naire de (II-27) et (II-28) on voit gue

<F1mF1|p|f1mﬁf v —Fl— < flmFllpIFZmF2> + termes indépendants du champ
b magnétique au second ordre en y

Y
B, > v < f > + t indé t
< gmG|p| gmg T flmF1|p| sz2 ermes independants du champ

magnétique au second ordre en y

Les termes dépendant du champ magnéﬁique dans ces populations apportent
dans (ITI-26) une contribution qui est d'ordre 3 en Y/Tb ou Y/Fa ;
ils ne sont donc pas & considérer ici .

A cet ordre, nous obtenons donc simplement un &largissement de la
résonance de croisement, gui garde la forme lorenztienne obtenue au § 2-c.
La largeur de la courbe est maintenant

r + y/2 (B +
on * Y2 Beip * Bryp, !
L'interprétation physique en est claire : par suite de 1'émission stimulée

la durée de vie moyenne de la cohérence est réduite.

B/) I, SY«T, a est_un _niveau métastable, b_un niveau excité radiatif

Pour simplifier, nous supposerons ici qu'il y a8 qu'un seul temps
de relaxation dans chacun des niveaux a et b, F;let Fgl, De ce fait , iln& a
plus de transfert dd & la relaxation entre les différents sous-niveaux hy-
perfins d'une méme multiplicité ( Yegr © G pour fmF 4 f’m'FJ.

Nous prenons maintenant en compte les termes dépendant du champ

magnétique jusqu'au second ordre en Yv/T_ et & tous les ordres en Y/Ta

b
En plus du terme direct d'émission stimulée considéré au paragraphe pré-
cédent, nous devons inclure les termes dépendant des populations que nous
avions négligés. L'examen du systeme (II-26 -27- 28) permet de se convaincre

.que tous ces termes correspondent aux deux schémas ci-dessous i

é:?ssi9n absorption
stimulée
(i) < 1:lm(: Iplf§@F2> ) gmG|o|gmG> - <f1mﬁ|p|f2m52>
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{ii)
émission émission absorption
stimulée Fim lplf > spontanée
FlmFllpl-Fsz2> — 1 Fl 1 Fl —_— <gmG|p[gmG> _— \FlmFll‘)‘-Fszz >
r (y/(T _+yA )
(v/hy) ome el fame >f vy, /Ty Y e g

(Nous avons indiqué entre parenthéses 1'ordre de grandeur du coefficient avec
lequel est transféré le terme situé & gauche dela fleche).
Sur le premier schéma (i) on voit gue 1'émission stimulée provoque
une modification des populations du niveau inférieur a)liée a la présence
de la cohérence <F1mF1|p IFZsz > dans le niveau b. Cette modification
des populations du niveau inférieur influe a son tour sur la création de
la cohérence <F1mF1Ip|f2mF > par absorption & partir du niveau a. Dans le
second schéma (ii) le couplage de la cohérence <flmF1|p|f2mEZ> aux populax
tions du niveau inférieur se fait en deux étapes : par suite de 1'émission
stimulée, les populations du niveau supérieur b sont affectées par la présence
de la cohérence ; cette modification se transmet aux populations du niveau
inférieur sous 1'effet de 1'émission spontanée. Comme Yba/Tb est .de
l’orQre de 1, l'ensemble de ces deux processus est du premier ordre en Y/FB'
Avant d'effectuer le calcul, remarquons que le couplage par 1l'inter-
médiaire des populations fait nécessairement intervenir de maniére symétrigue
<f1mF1|p|F2mF2> et son complexe cohjugué (puisgue les populations sont des
grandeurs réelles)}. La cohérence <f1mF1|p|F2mF€> va donc &tre couplée, au
second ordre en y, & son complexe conjugué, ce qui entraine & priori une
modification de la forme du croisement en fonction du champ magnétique.
Ecrivons la solution stationnaire de (II-28) en ne conservant que

les termes gqui contribuent aux schéma (i) et (ii)

<f2szlo|f1mFl> (i)

v
-3 DT —— <‘F >D D
(11-35)  <amg|e[emg T A 17 Lol fame >0 ) Pg s f1g

+
fog

Y
ba N
—_—_ m m t > t

+ termesindépendants du champ magnétique du ler ordre en y/I‘b
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Nous prenons maintenant la solution stationnaire de (II-27), ce
i 'écri < > < > 2
qui nous permet d'écrire FlmFllplfszz et Fsz2|p|F2mF2 en

fonction de la cohérence,

+<
Fszz{plflmFl>Bf1f2

- = X
(II-36) <F1mF1|p|F1mF1> 7T <f1mF1|p|f2mF2>BF2101

+ termes indépendants du champ magnétique 3 cet ordre.

.
- = —_— <
(II-37) <-F2mF2|p lfszz > ZPD[ fame lo| fame >Be o * <1°2mF2]p]1°1mF1 > BﬁfzJ

~

+ termes indépendants du champ magnétique & cet ordre.

(II-35) devient donc

-

-3 < IS S— P + >D D < >
(II1-38) gmGIpIgmG Fa+YAgg flmFJO‘ 2mF2 of fzg+ Fsz2h3F1mF1 DgFZDF1g

ba Y
(t +t <fim fom. >B +<Ff

2T T
b a+YA

gg 2

+ termes indépendants du champ magnétique & cet ordre

Finalemant, en reportant dans (II-26) , on obtient

(II-39) 4 <fm

= lpl fsz2>= - [Pb+i ) <F1mF1|,p| fszz >

F1

] < f lp I 'Fsz >

- -g B
2

£ 8 Broe, 1Me,

| "
+ ——F—D_ D <f fm. >D D, + < f D . D, .
= T fhgg  T18 gf?{ 1”‘F1lp| 2°F, gf1 fag 1szl‘:zw 1"F > gy F18

MG )
-y Tba ) Y D Do (t o +tg. ) f<fm |, | fm >B

__ba _ Y .

ZPD g ra+YAgg fig gfs gf, 5, 1 F1 p 2 F2 fof

G

, <f2mF2|p| fime > Bflfzj

+ termes indépendants du champs magnétique au second ordre en X
T
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Il faut adjoindre & (II-39) 1'équation complexe conjuguée.

La dépendance en champ magnétigue de <f1mF1| o} Ifngz > est
donc plus complexe qu'en (o) . Cependant les résultats restent relative-
ment simples lorsque la polarisation.est linéaire. Nous allons ici nous

restreindre a ce cas.

Les éléments de matrice Agg' , Bff' et Dg1c sonh alors réels
{pour un choix convenable des axes de référence) et les coefficients de
< flmF1|p|f2mF2 > et <€2mF2|p| flmF2> au second membre de (II-34) sont

maintenant égaux.

Posons
= < >
pC flmFllpl Fszz
*
pC = <f2mF2|p| flmFl >

En prenant la somme et la différence de (II-39) et de 1'équation complexe

conjuguée , on obtient

_ g )= - *) -1 ok - Y *
(I1-40) e (pc+pc] Fb(pc+pC) 1Q[pC P ) 5 (BF1F1+ szle [pc + ol )

-
2 (b +t _ )=22
gfl gfz 2I‘b

Y 2
+v.2(p +p *) X _— D D - D D B
c'c ' +vA f f f £, f,f
g a Y g 18 E7T2 18 8Ty T172

+éﬁ%[termes indépendants du champ magnétique au second ordre en Y/l‘b J.

(II-241)

d . Y
o -5 %X} = - -5 *) - * - L - K
dt [pc pc ) I1!3(0(3 pc ) 1Q(pc+pc ) 2 (Bf1f1+ szfz)(pc Pe )

(Comme le couplage par le laser ne fait intervenir que des nombres réels,

il n'y a pas d'autres termes dans (II-41)L

Posons

(II-42) ATy = %(Bﬁﬁ fot

(11-43) ATy = -2Y | s ':Df 2.0, 2 - D, D B, . (¢t .+t F]I%a,—
gng @ eg 1% 28 18 87 Tyt g7, 8T, <l

La solution stationnaire du systéme (II 40, 41) est finalement
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C,\'k(rbmrl)
(11-44) PP *
(I *AT +AT5) (T +AT))+ Q2
/
(1I-45) p_-p% = 12 ot
c (T + ATy +AT,) (T +aT))+ @2

‘Dans le cas d'un laser de polarisation linéaire, on obtient danc une forme
d'absorption poUr pc+pC* et une forme de dispersion pour p~pC* . Ces courbes
sont centrées sur =0, c'est-a-dire sur le point de croisement de niveaux.
Mais contrairement & ce gui se passe lorsque P présente une variation en
1A+ i Q) (§a), les amplitudes des courbes d'absorption et de dispersion ne sont

. {(note * )
pas égales 3 leur largeur commune est

AT,

I =\/[F + AF1+AF2] (T +AF1]'\1 T + AI‘l +
b b b
b
Méme lorsque le pompage optique du niveau b est loin d'é&tre saturé

( y<<Fb), on voit gque la largeur de la résonance de croisement ne varie pas
linéairement avec y: AT, est le produit de Y par une fonction homographique de
Y (Ceci est valable aussi bien pour 1'effet Hanle gue pour les croisements de
niveaux en champ fortl). L'allure de la variation de FB - Tb avec Y est repré-

sentée sur le schéma suivant (ce schéma est tracé dans 1'hypothése od Yba«I‘b p

on peut alors montrer facilement (cf Appendice I) gue  ATp<0 et |AF2|<‘AP1‘]

a1
=

*)0n retrouve 13 une caractéristique de 1'effet Hanle en pompage optigque laser
sur une transition J=0 «— J=1[ "]
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Lorsque y<< Pa , AT, est négligeable et Pé tend vers Fb avec

une pente donnée par ATy} : on retrouve le résultat du § (a)

Dans la région intermédiaire o0 Pa <<y <<T , on obtient & nou-

b

veau une variation linéaire de Pé avec ¥ (si les ordres de grandeur de

Pa et Fb sont compatibles avec cette condition].

Enfin quand Yy devient de l'ordre de T notre traitement n'est

plus valable, la largeur est dans le cas général.;lf § suivant) une fonction
assez compliguée de y {en pointillés sur la figurel.

La région linéaire intermédiaire correspond au cas ol le pompage
optique du niveau inférieur est saturé, alors que l'on est encore loin de
la saturation pour le niveau supérieur. La valeur de la durée de vie que 1l'on
obtiendrait en extrapolant & vy nul cette seule région de la courbe compor-

terait une erreur systématique de 1'ordre de Fa ; cette valeur n'est ‘correcte

que dans la mesure ol aFa est négligeable devant la précision expérimentale.

b
prises dans la région o0 le pompage optigue du niveau inférieur n'est pas

‘En général 1l'extrapolation doit donc étre faite & partir de valeurs de T

saturé.

II-2e - Forme des croisements de niveaux dans le cas général

Nous ne faisons maintenant plus d'hypothéses sur les ordres de gran-

deur relatifs de Fa‘ I'' et vy . Nous allons montrer gue dans le cas ou la

polarisation du laserbest linéaire, le seul fait que 1'on peut négliger
toutes les cohérences hyper?ines autres que celle qui est résonnante au croi-
sement de niveaux (note})permet d'obtenir des résultats de la forme de
(II-44) et (II-45). ‘

Pour abréger les notations, désignons par Pe la cohérence
<f]mF1|p|f2mF2> ; appelons pp le vecteur colonne représentant toutes les
populations des sous-niveaux hyperfins des niveaux a et b ; soit n sa
dimension (n= (2I+1) [2Ja+l + 2Jb+l) . On peut écrire le systeme, (II 26,27,28)

sous la forme matricielle suivante

*} Nous supposonsemcore que y reste nettement inférieur aux fréguences d'évo-
lution des cohérences hyperfines non réscnnantes.
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d
_ g - - _ *
(II-46) I °p [T] Py Y[M]pp+Y[A](oC+ p* )+ A]
(II-47}) —9—-6 = - (T +ATy+ 3 Q)p +vy[B] o
dt "c CN 1 ) o} p
(II-48) d e _ . N
Frae (FCN + AT, 1}2] px Y [ B] pp

ot [T] est la matrice (nxn) qui décrit la relaxation des populations. [ T'}
prend également en compte le transfert par émission spontanée entre les
niveaux b et a. Rappelons que dans le cas général [ T |} peut coupler entre
elles les populations des divers sous-niveaux hyperfins d'un m@me niveau
(a ou b) [37]
f Al est 1le vecteur colonne décrivanf le peuplement des sous-niveaux hyperfins
de a et b par la décharge.
AFl est le coefficient d'émission stimulée défini par (II-42)
vy [M] est la matrice (nxn) des coefficients de couplage did au laser entre
les populations
y [Alest le vecteur-colonne de dimension n représentant le couplage par le
laser entre les populations et la partie réelle de la cohérence.
y [Blest le vecteur-ligne & n composantes représentant le couplage par le
laser entre la cohérence Po et les populations.
L'examen des coefficients qui interviennent dans les équations
(I1-26) (II-27) et (II-28) pour une polarisation linéaire P montre gue la
matrice représentant 1'action du laser dans l'espace de Liouville est symé-
trigue et réelle. Cela entraine que [ M ] est symétrique et réelle et
que (B 1=1[A]"
En régime stationnaire , le systéme (II-46,47,48) donne

(1I-49) [F1+ v M1 o =y[A) Goorp ™)+ A
(11-50) (T +aTy) (p o+ p %) = =i (o -p ¥ ) + 2y [B] o
(11-51) (Foy * AT )(p - p *) = - 10 (p_ +p_*)

Ce systéme peut &tre résolu formellement
Y[FCN+AF1]N

(II-52) p +p ¥ =
c c F[;Z + Q2
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-QN
(II1-53) ~(p -p*) =y —
1 Cc C I\|2 + QZ
b
_ - : -1 + * -1 N
(II-54) pp Y[[l"]+ | M]] [A](pC Peo )+ [[ ] +Y[l"l]] [AJ
avec .
21
(II-55) N=2[B] [[I‘]w[r’ll] [ A]
- ' 2 2 -1
(II-56) Pp® = (T *ATL) (T *ATy- 2y [B][[I‘]w[l"l ]} LAl

Nous montrons dans 1'Appendice 1 que la matrice ([T] + y[ M] ) est inver-
sible et que la quantité écrite au second membre de (II-56) est toujours
positive. ‘

Pour une intensité laser quelcondge, nous obtenons encore les
formes de courbe du § II-2d (B) : la partie réelle de la cohérence présente

une résonance de forme d'absorption de Lorentz, la partie imaginaire une

résonance en forme de dispersign, les deux courbes ayant des amplitudes

différentes par un facteur [FCN +AF1)/F5 .
Ces deux résonances sont centrées au point de croisement de niveaux
v *
(@ =0) : il n'y a pas de déplacement 1ié aux transitions réelles (note ].

Leur largeur commune est donnée par (II-58) . Féz se présente sous la
forme d'une fraction rationnelle qui peut comporter des pulssances élevées
de y . Cette expression est a rapprocher de la largeur de l'effet Hanle d’un
niveau de J=1 excité par un laser multimode sur une transition J = 0= J=1
[39] [%0]

Enfin l'expression (II-54) montre que les populations des sous-
niveaux hyperfins présentent des résonances de saturation lorentziennes
d'absorption de largeur T'' . Remarquons que le premier terme du développe-

b
ment de leurs amplitudes en fonction des puissances de y est en yz(et non

* ] Rappelons que nous avons pris comme hypothése que les effets dis aux
transitions virtuelles étaient négligeables.
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plus en vy , comme l'amplitude de la résonance de cohérence). On retrouve
ici encore un résultat analogue & celui de 1'étude des saturatiors au

voisinage du champ magnétique nul sur une transition laser J = 1« J=0 .

II-3 Effets liés a la variation avec le champ magnétique des fonctions d'onde

et a8 la courbure des sous-niveaux hyperfins.

Les effets que nous considérons dans ce paragraphe sont‘compléte—
ment indépepdants de la nature de 1l'excitation. Ils sont liés & la structure
méme de 1'hamiltonien décrivant 1'évolution de 1l'atome dans le champ H; ,
en l’absencF de laser. Les hyppth&ses que nous avons faites aux § 1 et 2
sur les valeurs propres et vecteurs propres,-vecteurs propres indépendants
du champ magnétique et énergies variant linéairement avec H dans la région
du croisement - correspondent & négliger , dans la région du croisement,

les phénomenes d'antiqroisemeqt entre sous-niveaux de méme m_ ; elles ne

sont en général vérifiées qu'an premiére approximation. Il eE résulte gue
les courbes de résonaqce n'ont pas une forme parfaitement symétrique et
que leur centre peut étre déplacé par rapport au champ Hy du point de
crolsement, Nous allods préciser les ordres de grandeurs des variations
des fonctions d'ondes avec f;, et des courbures qui conduisent & des
effets non négligeablgs . Ces paramétres seront introduits phénoménologi—
uement . Les calculs-seront menés dans le cas d'un pompage optique faible

§ la at § 2b) avec une polarisation linéaire ( <f1mF1bec

lfsz2> est réel),.

I11I-3-a Effgts liés a la variation des fonctions d'onde

Lorsque 1'on s'eloigne du point de croisement, les vecteurs propres
g p

correspondant aux sous-niveaux gui se croisent ne sont plus FlmF > H et
1 0

I > is
lfszz Ho ma
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H-Hg
(11-57) [fame >y v L Fame >0 ooy | Eme >
i#l
H-Ho
(1I-58) [Pame >y v IFame > e g j§2 %25 1F3™, g

les a sont les coefficients du développement de Iflm >, sur |fimF>
1

Fi H Ho

lorsque H=Hy + AH , o4 AH est la demi-largeur du croisement de niveaux j
AH = F/uB (g, - gne ) (cf § 1-a). (la dérivée par rapport a H d'un
F )

, 2 .
vecteur propre1 |fm > ne se développe que sur les vecteurs de méme

F.'

Me et de f différent puisque 1'hamiltonien magnétique est diagonal en mF].

l.a dépendance en H de la cohérence <F1mF Ip !fsz >4 est maintenant donnée
. 1 2
par 1'’équation suivante :
0 1 J H-Mo
- > < > . —_—, ——
(11-58) < flmFllplfszz H f1’“F1|°exc|’c2"‘F2 AH*1(H-Hg) ~ BH * AH*i(H-Hp)

~

ou
(11-50) §-—2 Y oay.<fm |o__ |fom_ >
<fym_ |o | Fom_ > i#1 i iF exel 2TF,
1 Mexc! "27F,
+ Y a,, <fim_ o | £.m.  >)
2 1
342 J Fiyexc' JFjp

Dans les conditions d'observation ol la théorie du § 1-b permettrait
de prévoir une forme d'absorption, on obtient donc une somme de courbes
de dispersion et d'absorption . La courbe de dispersion est centrée au point de
croisement et a la méme largeur que 1l'absorption.

La hauteur relative de la courbe de dispersion est d. Or les termes
> sont a priori d'ordre de grandeur compa-

exc Fz

| fm_>. L'amplitude relative de la courbe.de disper-
exc Fo

sion est donc du méme ordre de grandeur que les coefficients du développe-

de la forme <fimF1|o Ifzm

b a <
rable a flmFllo

ment des vecteurs propres Iflm et fom (dans un champ

> >
Fi ~ Hy+aH Fo Ho+AH
‘magnétique décalé par rapport & Hpde la demi-largeur de la résonance) sur

> >
les vecteurs propres de méme m- s dans le champ Hy ., IfimFl Ho et I-ijF2 Ho
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II-3-b Effet de la courbure des niveaux d’'énergie

Ecrivons que la différence d'énergie entre les deux sous-niveaux

comporte un terme guadratique par rapport au champ magné-

'F.lmFl et 'Fszz

tique

[II'Bl] E _ - _ _ C _ 2
Mg Efszz amg, - e ugl (Hoo) + g= (HoHg )2 ]

c représente l'écart & la variation 1linéaire sur une plage de champ magné-
tique égale & la demi-largeur de la courbe de croisement. lLa variation de
<f1mF |p ]Fsz > avec le champ magnétique s'écrit alors

1 2

5

<F1mF1' AO’ exc ‘ 'Fszz

C
AH

<fim_ |p|fom_ >=
e, lol fame, aH+ 1 [(H-Hp) +

(H-Hg)? ]

; 1
Nous d&composons  —zpm L[(F-Ho) + o/BH(HA-H_)7]

nous ne conservons gque les termes d'ordre le plus bas en C dans les parties

en é€léments simples, et

réelle et imaginaire.
On obtient

1 } 1 1 1
= ( "
C

AH+i(h+ i h2 ) 1 + 2ic AH + i(h- cAH) AH - i(h +

AH )

on a pose h = H - Hy
Le second terme de (II-51) est fortement non résonnant au voisinage de h=0

puisque AH/c >>AH. On peut donc écrire

1
AH + 1(H-Hg-chH)

<fim f > (1-24
1 F1|p| 2mF2 ic)

La courbure des sous-niveaux hyperfins se traduit donc par un déplacement
du centre de la résonance de croisement, égal & cAH, et par une forme de
dispersion additionnelle, d'amplitude relative Zc.

Nous étudierons au (§ V-2) 1'incidence des effets décritsen a et b

sur la détermination des positions des croisements.
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Chapitre III

ETUDE DU SIGNAL DE RESONANCE MAGNETIQUE EN POMPAGE OPTIQUE LASER.

L'exploitation des données expérimentales fournies par 1'étude
des croisements entre sous-niveaux hyperfins du 2;Ne nécessite la connais-
sance des facteurs de Landé dans les niveaux correspondants des isotopes
pairs. La plupart de ceux dont nous avions besoin avaient éteé détérminés
par des méthodes de spectroscopie classique, en champ magnétique trés fort
[*61[#71[%8]; puisque nous disposions d'un moyen trés efficace , le laser,
pour créer des différences de populations entre les sous-niveaux Zeeman
des états en guestion, il était tentant de reprendre ces mesures par la
méthode de double résonance, et de chercher & améliorer la précision.

Par ailleurs, il était intéressant de vérifier gue ces mesures ne s'’'étaient
pas trouvées entachées d’'erreur par suite du découplage de structure fine
dans les champs magnétiques utilisés.

e Cependant , ici encore, nous ne nous trouvions pas tout &
fait dans les conditions des expériences habituelles de double résonance.
Il s'agit en effet de prévoir les formes de courbes de résonance en présen-
ce de deux champs : radiofréquence et optique ; c'est le type de probléme
étudié par de nombreux auteurs, en particulier dans le cadre de la théorie
de 1'atome "habillé” par les photons de radiofréquence [“°]. Mais 1la
plupart de ces études ont été faites dans le cas d'un pompage optique
faible, qui ne correspond pas & notre expérience ; du fait du rdle joué
par 1'émission stimulée, on ne peut plus, dans 1l'équation d'évolution de
la matrice densité du niveau excité, représenter 1l’effet de 1l'onde lumineu-
se par un terme source indépendant de cette matrice densité. Le traitement
du probleme général dépasse largement le cadre de notre é&tude et nous nous
limiterons ici a mettre en évidence quelques effets nouveaux apparaissant

sur la raie de résonance magnétique en pompage optique laser fort (dans les

hypothéses exposées au § II 2a) en traitant le champ de radiofrequence
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comme un champ tournant & l'ordre de perturbation le plus bas (comme

nous nous intéressons au signal statique, il s’agit ici du second ordre
[60] ). Nous montrerons de plus le rdle important joué dans ce p.obléme
par la relaxation due aux collisions interatomiques.

' © Par ailleurs, il s'est posé un autre probléme , l1ié a la geomé-
trie de notre montage expérimental. Comme on peut le constater au § V-1,
on ne peut détecter la résonance magnétique qu'en alignement ; de plus ,
au moins 1'une de polarisations d’'excitation et de détection est "cohérente"”
(différente de o+, 6 ou m). Nous allons voir qu'en champ de radiofré-
guence linéaire les deux caractéristiques précédentes provoguent une 1é-
gére déformation de la raie de résonance magnétique , due 3 1'influence
de la composante anti-résonnante. Nous é&tudierons cet effet a la limite
des faibles intensités laser (premier ordre eny , cf § II-2) ; d'autre
part notre but n'étant pas de calculer la forme générale de la raie de
résonance magnétigue en alignement pour. une intensité de champ de radio-
fréquence quelconque , qui est bien connue [ 1] [51], mais seulement de
donner un ordre de grandeur de la déformation , nous utiliserons encore
un développement de perturbation en fonction de 1'intensité du champ dé
radiofréquence (linéaire), en nous limitant & l'ordre le plus bas ol cet
effet apparait.

Cette derniére méthode de calcul étant trés classique [50][52],
c’est par le second point que nous commencerons (§ 2} . Nous reprendrons
ensuite le calcul de perturbation avec un champ tournant et en traitant

le pompage optigue laser & l'aide des équations (II-25) (§ 3).

III-1 Position du probleme

Comme au chapitre II, le niveau étudié est le niveau supérieur b
d'une transition optique a«sb , excitée par un laser. Les moments cinéti-

gues des niveaux sont Ja et J_ , leurs facteurs de Landé g5 et g
b

b
L s P . 4
Les atomes sont soumis & un champ magnétique statigue H0
dirigé suivant Oz et & un champ de radiofréquence linéaire dirigé suivant

Ox, H1 cos wt. Nous appellerons JCRF {'hamiltonien d’'interaction avec le

champ de radiofréguence.
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O'une maniére générale 1'équation d'évolution de la matrice densité

du niveau étudié BP peut s'écrire :

d = _d__ ..d_— - 9 - |
(I11-1) G Pl Gt bPlre1ax  * G bPlusser = 10%ppel - 203l <D A

d . ' . s . .
T bp]relax représente 1l'effet des collisions interatomiques dans

le niveau b.

ou |

'[Ab ] est la matrice représentant le peuplement du niveau b par la décharges
{ Ab] est proportionnelle & la matrice unité ; ses coefficients diagonaux

sont A (nous adoptons des notations analogues pour le niveau a : [ Aa] est 1la

b
matrice de peuplement du niveau a)-
d ‘ . y 2 .
[_Ef 5P ]laser est donné par 1'équation (II 25 a)

MZ est 1'hamiltonien Zeeman dans le champ magnétique statique Hg

L’hamiltonien en ﬂ%F d'interaction avec le champ de radiofréquence s'écrit

(I11-2) % = NN S TE N I

rRe © By, ¥

B
ol a=aoub et Jiy = Jx * id
Lorsque 1'on peut négliger 1'effet de la composante anti-résonnante ( o )
dans le champ statique ﬁo ,» 11 suffit de considérer 1l'interaction de 1'atome
H o .
avec le champ tournant —ZL— (¢ e Tt Z*elwt
-> ->

) . + . + Ky . »
sation circulaire o € = ex + 1 ey. Dans ce cas 1'hamiltonien d'interac-

tion avec le champ de radiofréquence s'écrit

] ot Z est la polari-

Hy % (3 et 5 oMt

+ -

(III-3) ﬂhF = gJa‘uB
Les expressions (II-2) et (III-3) montrent que 1’'hamiltonien “ﬁF ne couple
pas les grandeurs tensorielles d'ordre k différent ; il sera donc commode
dans la suite d'utiliser le développement de la matrice densité sur 1la

base des opérateurs tensoriels irréductibles

Ceci nous permettra de plus de traiter l'effet des collisions interatomigues
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{cf § II 1lc) ; nous noterons l/Fa(K] le temps de relaxation des observables

tensorielles d'ordre k du niveau a .

III-2 Effet de la composante "anti-résonnante” du champ de radiofréquence

sur la forme de raie de résonance magnétique en alignement.

Comme nous 1l'avons indiqué plus haut, nous nous intéressons ici
au signal statique de résonance magnétique en alignement, dans le cas
d'un pompage optigue faible.

Nous ne garderons donc dans 1'équation (III-1) gue les termes
d'ordre 1 en y =1/Tp (défini en II-24).

A 1l'ordre zé€ro en y , le seul terme source dans (III-1) est le
terme de décharge, qui ne crée que de la population. La solution station-

naire de (I1I-1) & cet ordre s'écrit donc immédiatement

A
N _ b , s
BP (y=0) = anb ol Ny ) et Iyest la maFrlce unité
b dans le niveau b.
par ailleurs on a de méme
Aa
( = = ¥ =
a® Y 0l s Ia ou Ny Fa[O]

=

Calculons maintenant le terme [ _gfh bp] a l'ordre 1 eny.

laser
Nous utilisons pour cela (II-25a).

(III-4) [-S_ 5

_ B -> > %
o =y (n_n) (. B (&% )

laser a

On voit que si on se limite & l'ordre 1 en vy , on peut mettre { %E_ DD]

sous la forme d'un terme source indépendant de bP et de AP Posons

laser

(III-5) [ =y o

_a_ ]
dt bp laser b

Dans la suite de ce paragraphe, seul intervient le niveau b ; nous omettons

donc désormais 1'indice b.
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Projetons 1'équation (III-1) sur la base d'opérateurs tensoriels irré-
ductibles ; compte tenu de (III-4) et (III-5) , 1'évolution de la

composante p; est décrite par 1'équation suivante

d K k K —_—
(III-86) — =y g - (T'(K)+iqug) + 8§ & V23+1 A
at Pq 7Y % o’ Pq ko “gg
iwl K
- 5 cos wt| Vk(k+1)-g(q+1) Dq+1 + vk(k+1)-q(g-1)

oll on a poseé

[III"7) U)O = H

H

(III-8) W o= ug g .

En ce qui concerne les composantes de l'alignement , nous pouvons donc écrire

B d 2 . 2 2 A 2 2
(II1-9) Gt P0 T Y 90 I'(2} pf iw; =5 cos wt (p1 *pZ))

- 4 2.0 g2, - ; 2 - 4, X /B 02 2
(ITI-10) Jr Pel™ YLl [P(2]i1w0]p+l iw; 5 cos wt (VB pg + 2 p+2]

+ , *
d 2 2 ; 2 ; - 2
III-11) =— o2 = - (T(2) ¢ -

( 11) It pir2 Yoiz (r{(2) 21w0 ]p:‘:2 iw, cos wt pt1

Nous résolvons ce systéme par la méthode d'itération due a
N. BLOEMBERGEN [50], en distinguant deux cas correspondant aux situations
expérimentales que nous avons &tudiées.

a- pompage optique "longitudinal” o+ ou o la polarisation
du laser est circulaire et la direction de propagation est parallele au
champ magnétique ; on a alors oé = 0siqg#0

b- pompage optigue "transversal” o¢ : la polarisation du laser est

linéaire , perpendiculaire au champ magnétique ; on a alors og #0 et oiz¢ o

Dans les deux cas , oi = 0
g |
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III-2a- Pompage optique longitudinal

A l'ordre O en w; , seul 1'alignement longitudinal est différent

de O ; la solutiaon stationnaire de (II-9) est alors

0
(Jpz - Y

(III-12) 0 23

A l'ordre 1 en w; , la solution stationnaire de (II-10]) s'écrit

1, ) iVE Y 2 elwt . g 1wt
o1 T T4 rcz) %o “1 . :
(2}t ilwyTw) r{z2}z 1(w0;w)

(II1-13)

Au second ordre de radiofréquence, on obtient des termes modulés

a8 2w et des termes statiques. Seuls les termes statigues nous intéressent

ici ; ce sont [Z)p% et (2]p2 an a
+2
(2) 2 3 Y | 2 2 1
(III-14) 02 = -2 —L o2y
0 TR0 202 iwmg)?
o] w, -
(I1I-15) (23,2 (22 . B y 0 °
P P, B T(2) o0 w 5 »
0 (r(2))+ + {(w *wOJ

Tenant compte du fait que w et wo sontgrands devant T (2}, on
a négligé les termes d'ordre supérieur & 1 en T'(2)/w; dans (III-15).

En pompage longitudinal , nous créons donc une composante trans-
versalede l'alignement ; on peut vérifier que cette composante transversale
n'apparatt pas en champ de radiofréqguence tournant : elle est liée a la
présence de la composante anti-résonnante du champ de radiofréquence. Il
est usuel (cf chap. V) de détecter lé résonance magnétique en alignement
sur la différence des signaux de fluorescence obtenus en polarisation 7 et
o dans une méme direction : le signal est donc sensible dans ce cas a
p% et p32+ p%z. Il se superpose alors & la courbe d'absorption une
courbe de dispersion de méme largeur et méme centre que la courbe d'ab-

sorption et d'amplitude relative proportiocnnelle & T(2)/w : la dissy-
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-

métrie ainsi introduite dans la courbe de résonance magnétique tend &

disparaitre lorsque la frégquence de réscnance devient grande ( w >> T)

III-2b Pompage optique transversal ¢

A l'ordre 0 en w; , les grandeurs tensoriellescréées par le
laser sont dans ce cas og et 032 . Des considérations de symétrie per-

mettent de montrer [52] gu’'en pompage o© on a

2 = -
(III-16) oZ, = 02, = \(

Par la méme méthode gue ci-dessus, on obtient, au second ordre en

wy les résultats suivants
2 mz -

(2) 2 : w ; 1 wy -

(I11-17)  Pg= ’% ?(2] og? 1 2" /g r?z) A )
(r(2)2 +(w-wj) L)) (wwy)?

(2) 2 (2) 2 /e w? Wy ~— W

(111-18) T+ 0L ¢ g FzT O |
2 0 (re2))? + (w -wOJZ

Comme précédemment , nous avons négligé les termes d'ordré supérieur a
len T(2)/w .

On voit ici que méme lorsque la détection est de polarisation
incohérente (sensible & pg uniquement), la courbe de résonance magnétigue
est une somme d'absorption et de dispersion. De méme que ci-dessus, cet
effet est 1ié & la composante antiqééonnante du champ de radiofréquence.

Calculons le rapport D/A des amplitudes des formes d'absorption
et de dispersion dans (III-17) ; compte tenu de (III-16) , on obtient

T(2)
w

- 1
2

|0

(III-18)

Expérimentalement , on peut constater que la présence d'une
courbe de dispersion de faible amplitude superposée a 1'absorption conduit
lors du dépouillement des enregistrements ([ cf § V-2-b) & une erreur sur
la position du centre de la courbe ; le rapport de ce déplacement apparent

a8 la largeur de la courbe est de l'ordre du rapport de 1'amplitude de lacdurbe
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de dispersion & celle de 1'absorption. Ici nous obtenons donc un déplace-
ment apparent de la courbe d'une quantité (I'(2))2/2w . Ce déplacement
est indépendant de w; , et tend vers zero lorsque w devient grand. On
peut comparer son ordre de grandeur a celui de 1l'effet Bloch Siegert,
w% /16w [°3). Si , comme nous 1'avons supposé dans ce calcul de pertur-
bation (et comme c'est le cas dans nos expériences } wy; < T , on voit que
le déplacement apparent que nous venons de calculer est supérieur au
déplacement Bloch-Siegert.

On obtient un résultat analogue dans le cas de la raie de
résonance magnétigue en pompage longitudinal, détectée en polarisation

cohérente.

Le terme que nous venons de calculer n'apparait pas sur l'orien-
tation ; en effet, 1l'examen de 1'équation (III-8) montre que partant de
grandeurs statiques de la forme pz , on obtient aux ordres de perturbation
pairs des termes 02' modulés & 2nw (o4 n est entier) et de g' tel gue
g-q' =2m (m entier), aux ordres impairs de perturbation des termes modulés
a8 (2n+l})w et de q' tel gque gq-g' = 2m+l. Au sebpnd ordre de perturbation
le champ de radiofréquence ne peut.donc pas créer d'orientation transversale

a4 partir d'orientation longitudinale puisgue cela nécessiterait g-q' = 1.

III-3 La résonance magnétigue en présence d'un pompage optique laser fort

Au paragraphe précédent, nous avons supposé que le pompage optigue
était suffisamment faible pour 8tre décrit seulement par le terme du premier
ordre en Yy dans la solution du systéme (II-25). Nous abandonnons mainte-
nant cette hypothése, tout en restant cependant dans les conditions exposées
au § II-2a. Nous supposons de plus que y reste toujours faible devant les
fréquences d'évolution des cohérences Zeeman dans le champ magnétique Hy

Nous ne pouvons maintenant plus représenter l'interaction avec

le laser par un terme source ne dépendant que des propriétés géométriques
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de 1'excitation lumineuse ; 1'absorption et 1'émission stimulée int.-odui-
sent un couplage entre les diverses composantes de la matrice densité
4 1'intérieur d'un m8me niveau d'une part, entre matrices densité des
deux niveaux d'autre part . Pour étudier 1'effet de ces couplages sur la
résonance magnétique de 1'un des niveaux (nous prendrons le niveau supérieur
b de la transition laser, ce qui correspond & notre situation expérimentale),
nous présentons ici une résolution de 1l'éguation (III-1) valable & tous
les ordres en vy , tout en traitant l'interaction avec le champ de radiofré-
guence au second ordre de perturbation en H; . Pour simplifier, nous ne
considérerons que la composante circulaire du champ de radiofréquence
résonnante dans le champ Hy
Le schéma du calcul est le suivant : en 1’absence de champ de

radiofréquence , on résout le systéme d'équations déduit de (II-25) donnant
[Olpk

q

les diverses composantes tensorielles de la matrice densité créées

par le laser. Aux ordres suivants en H; , les équations d'évolution des

composantes (n)pk de la matrice densité sont de la forme
d {n) k . (n) k kk*  {n) k'
- _- = - (T
(III-20) e b Pq (T (K)+ iqu) b Pq Y ) bePag” o Pqr
o=a,b
k'dl
m—1%1k
-1 [JCRF, D‘J + Ko aqo /ZJb+1 Ay $(ny.o
q
Nous avons posé w, T 8jlg Ho
terme AKK' (n) k! représente le couplage par le laser entre
Le Yb.a'qq' apq’ p plage p ser by
K et k! ris au méme ordre de perturbation par rapport a H ( AKK'

est un coefficient purement géométrique, calculable & partir des équations (II-25}}.

Le terme qui décrit 1’interaction avec le champ de radiofréquence fait par
a 1'ordre précédent par rapport & Hj

ntre i i
contr ntervenir bpq'



68.

On congoit que le nombre de composantes tensorielles mises en jeu
augmente trés rapidement avec les moments cinétiques des niveaux a et b,
Nous nous contenterons donc de mettre en évidence les termes nouveaux sur
lés cas trés simples suivants
®résonance magnétique sur le niveau J=1 d'une transition J=0«s J=1 excitée
par un pompage optique de polarisation linéaire 7w d'une part, circulaire

ci d'autre part.
erésonance magnétigue sur 1l'un des niveaux d'une transition J=lesJ=1
excitée par un pompage optique de polarisation w.

Rappelons que 1'excitation de'polarisation circulaire 0+ ou 0—,
‘présentant la symétrie de révolution autour de 0z ne peut coupler que des
grandeurs tensorielles Tg de méme g. L'excitation de polarisation w posséde
en plus de la propriété précédente 1'invariance par renversement de temps ;

cela entraine [°%] gue le couplage n'est possible qu'entre tenseurs dont

les ordres k différent de 2n (n entier).

I11-3a Transition J=0 «>J=1

Dans le cas d'un pompage optique entre un niveau de J=0 et un
niveaux de J=1 , les transitions que peut induire un laser de polarisation
T ou o' entre sous-niveaux Zeeman sont représentées sur les diagrammes

suivants par les fléches doubles ; les transitions induites par le champ

de radiofréquence sont représentées en pointillés.

[
n
o
[
i
o

0 a o a

+
polarisation w polarisation ¢
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Dégageons tout d’abord quelques propriétés de 1l'excitation laser
dans ces deux cas. Dans le niveau b seule la population P rom de 1'un
des sous-niveaux Zeeman est modifiée par le laser (m=0 pour le laser
de polarisation w7 , m = +1 pour le laser de polarisation o+] ; nous
pouvons , d'aprés (II-25),écrire dés & présent les relations suivantes ,

valables indépendamment de 1'intensité du champ de radiofréquence.

d - -
(III-21) L dt bpmm ] laser -y ap Y bpmm
' [ d | d
(111-22) i dat ap ]laser h [ dat bpmm ] laser
(III-23) d_ o) =0 (m' # 0 en pompage 7
| dt b"m'm’ laser

+
m' # 1 en pompage ¢ ]

Nous verrons que méme dans ces cas simples, il est commode d’'uti-
liser la décomposition de la matrice densité sur les opérateurs tensoriels
irréductibles. Nous projetons donc les relations (III-21, 22, 23) sur la
base des bT: et aTz

On sait (voir par exemple ref [37] eq. I-3) que

JJ_Kk Z J-m'

(III-24) T = (-) £JJm- m'| kq?‘IJm'?> <Jm’

(II1-23) nous permet alors d'écrire

d k 1-m d
- _— ) = - ~ - Pl R
(I11-25) [ T o0 Jlaser (-) 1 1m-m |ko '[dt b°m m ]laser

d'ol lorsque m=0 (polarisation m)

d 0 B d 2
(I111-26) /2 {‘EE 6’0 ]laser ) [ dt bfo ]laser

g 1 = 0
dt bPo {laser
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+
Lorsque m=1 (polarisation o )

= [d 0 I s a2
(111-27) /3 ['EE kPO ]1aser & l at &0 ]1aser =B lpt b°D ]laser

Utilisant maintenant (III-22), nous pouvons écrire que

 d d

(III-28) l -— P } + z [___ 0 ] = 0
| dt a laser n=-1.0,1 dt nn laser

La somme des populations des niveaux a et b ne varie pas sous l'action

du laser. Dans la base des opérateurs tensoriels irréductibles cette

relation prend la forme :

d 0 0
(II1-23) ['6? [ apD + /3 pr ) llaser

Par ailleurs , nous avons vu que l'hamiltonien MﬁF n'agit pas sur les

populations. L'équation d'évolution de la somme des populations des niveaux

a et b est donc

d 0 — 0 0 0
(III-30) — Leg V3 bPg) = 7 TL0) og + A /S'Ybat L0 " V3

= >
o 1T
——

0
bPg * g

- V3 r_ (o)
b
-~ ‘/3‘ D /— - . . 2 .
ou Yba 60" 3 nb est le terme de transfert par émission spontanée du ni-
veau b au niveau a [55][yba est la probabilité de transition b — a par
émission spontanée). Pour nous conformer aux notations de publications an-
térieures [#1][ 56] nous considérons que 1l'effet du transfert par émission
spontanée en 1l'absence de laser est inclus dans le terme Aa ;3 nous n’'avons

donc a tenir compte dans (III-30) que de 1'effet supplémentaire du transfert
0
6°0

dd & la modification ( /§'Ab/rb] de la population du niveau b par

le laser.
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Posons
Yba -1
(III-31) r* =T (0} (1 - ———m)
a a Pb(D]
La solution stationnaire de (III-30) donne :
(III-32) -T _*(0) [pD-n]=/§ r(o)(po—@n )
a alo a b b" 0 b

ot n_ = Xa/Fa(O] et nb = Ab/Fb(O].

Quel gue soit le‘ohamp de radiofréqguence, le laser induit dans les niveaux
a et b des modifications de populations proportioennelles.
' Enfin 1'équation (III-21) nous permet de calculer les [;%E— pg ]laser 3
il nous suffit de le faire pour une seule des composantes Pg - les
variations des autres composantes avec le laser s'en déduisant par (III-27) -
(ITI-28) et (IXI-32).

Pour 1l'alignement longitudinal , hous obtenons

en polarisation = (m=0)

_ a2 .2 0_ 1
(II1-33) [.dt pr };aser V 3 Y[ apD_ /3 bp

oo
+
-
m]ml
o
©
onN
S

+
en polarisation ¢ (m=1)

(111-34) [;EF bpg ]laser - [-pg s bpg - bpé i —l"'bpg_}
/& L° V3 V2 /6
On retrouve bien le fait que le laser de polarisation m ne couple
pas orientation et alignement. Ce cas est donc beaucoup plus simple gue
celui de la polarisation 0+, ot comme nous le verrons, orientation et
alignement sont couplés & chaque ordre de perturbation en Hl'

Nous allons maintenant traiter séparément les deux cas

o) Pompage_optique_en polarisation w_

(i) ordre zéro en Hl

A 1'ordre O en Hl’ la seule grandeur d'ordre tensoriel non nul
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créée dans le niveau b.est, comme nous 1'avons vu,l’'alignement longitudinal

(g)pé ; les équations (III-26) , (III-32) et (ITI-33) permettraient de cal-
(0) 2 . .
culer b Pg en fonction de N, Ny et y . Comme nous nous intéressons
plutdt ici & la forme de la raie de résonance magnétique qu'ad son ampli-
tude, nous ne calculerons pas explicitement (D;pg
(ii) ordre 1 en H1
(
De méme qu'au § 2-a, seuls lépfl et (lép?l ont un terme source

non nul au premier ordre en H.. Par ailleurs , par suite des propriétés de
2
bP+1 b -1

laser. Leur équation d’évolution s'écrit

1

1'excitation laser m, et ne sont couplés gqu'a eux-mémes par le

d (1) 2 . (1) 2 2 2 {1) 2
- a - . +
(III-35) 3 ' (Tp2) £Heg) ey " Y ppPeg 4 P41
-y V6. (0) 2 Fiwt
“Ib 77 b°0
ol 1'on a posé
(III-36) Wiy T 85 Mg H1
Rappelons que wy = 8y uB Hg
.. 2 2 p . . N . .

Les coefficients bbA+1 +1 peuvent étre déterminés soit & partir du trai-

tement de M. DUCLOY (eqg (I-54) de la ref [39] ) soit directement & partir
du systéme (II-25). On obtient '
2 2

2 2
Al = 11 ¢

o[-

bb

Au premier ordre en w; on peut finalement écrire
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(r) 2 -
) d L Y L (1) 2 . /6 (0) 2 jiwt
(III-37} =t bpﬂ. (T+ > _1wb) b P4l lop— 6°0
La soclution stationnaire pour bp+1 , modulée a let est :
/6 (0 Flut
(111-38) (Mo 2 - -y, L8 (012 2
brxl Pt P02 s Yrite -w)
b 2 % Y
(iii) second ordre en Hl
Au second ordre en Hl , ON a a résoudre le systeme suivant
d (2) 2 (2) 2 2 j(2) 0 1 (20 2z (22
(ITI-33) 3¢ b°o N \/ sYl afo 5 b°o V3 b°o
L i B2 det (1) 20 -dwt
1y 74 bP+1 b°-1
d (2) 0 (2) O 1 (2) 0 1 (2) 0 2 (2) 2
(III-40) 3 pPq IO geg * 3 [ a0 " Uz b0 +\f§ b°0
_ d (2y o _ _ (2 0 /x| d (2) O — (2) 0
(II1-41) dt apO - I‘a(m apD /3 dt bP 0 ]1aser + /3 YDa 6P o
e . T d k
Nous avons utilisé les expressions de T pD laser obtenues
plus haut.

Lorsque 1’on prend la solution stationnaire de ces éguations , on
obtient :

22 | 2 (200 _ 1 (o0 [T (2]
(I11-42) Fb[2] bpD = 3 Y afo 7= 6P 0 WF; 5P 0
3 2 (0) 2 ry(2)
7 “lp )

(r (2) + % 12 4l - w2
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(2) G 1 (2) 0 1 (20 Y} 2 (2)2
(I1I-43) r (0} P = F Y [0 - — p +".'--— p
b b 0 ‘[5' [ a0 /3 b0 3 b |
* (2) 0 /= (2) 0
(III-44) -Fa[D] apD = ¥3 Fb(U] pr

La résolution de ces éguations conduit aux expressions suivantes

@

T, {2)
(2) 2 _ _ 1 3 2(Q) 2 b
(III-45) oPo " 7 o 7 v 7 Y1p 50
b 3 Tyt (T (2)+ L2+ (0 -w)?
(2o _ /2 _ v 1 (2) 2
(III-46) bPo T 3 r_(@ T+yT bPo
) 230 _ |2 _« 1 (2) 2
(111-47) o ~ \{'3 I * (0) P
a 1+ vyt ago

ol 1'on a posé

1 1
+
3r (o) T *(0)
b a

L'expression (III-45) montre qu'a la limite des faibles intensités de radio-
fréquence,la résonance est lorentzienne , centrée en Wy T et de largeur
Pb[2] + y/2 : la courbe de résonance magnétique, contrairement & 1'effet
Hanle [39 ] s'élargit: linéairement en fonction de 1’intensité du laser.

On peut expliquer cette différence de comportement en remarquant

que le laser de polarisation 7 ne couple les cohérences a aucune

autre composante de la matrice densité : l'effet du laser est simplement
d'induire une relaxation supplémentaire de ces cohérences. Au contraire,
dans le cas de 1l'effet Hanle (en pompage optique ¢ ) le laser couple 1'ali-

gnement transversal aux populations ; au terme de disparition de

D+2
la cohérence par émission stimulée s'ajoute donc un terme de "restitution®
provenant du couplage avec les populations : 1l'élargissement par le laser

de la courbe d’effet Hanle est moins important que ne le laisserait prévoir
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le seul terme de relaxation par émission stimuleée.

Les expressions (III-46) et (III-47) montrent par ailleurs que
les populations des deux niveaux présentent maintenant une réscnance de
saturation de méme largeur et méme centre que la résonance observable

‘sur 1l'alignement longitudinal. Ces résonances sont dues au couplage de
(2)

1'alignement longitudinal pr avec les populations.

B) Pompage optique en polarisation o

(i) ordre zéro en H1

A l'ordre O en Hl , le laser crée & la folis de l"alignement et de 1l'orien-

tation. Pour calculer la forme de la courbe de résonance, il nous suffit

(o) 1 (0) 2
de connaitre le rapport entre bpD et bPg
Or & 1'état stationnaire nous avons
(0) 1 d (0) 1
Tl peg = | @t bP0 }laser
2 _[d (o2
Ipt2) ypeg = [ gt b0 |laser
La relation (III-27) nous donne alors
r, (2)
(III-48) o1 3 b (02
b"0 0
r, (1)
b
(ii) premier ordre en H1
A 1 ie d en H, les ¢ osantes ! et 2 t in-
u premier ordre 1 s composa bP 1 : pP4y ONt main
tenant des termes sources non nuls. De plus bp1 et o1 d'une part
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b°-1 b°-1
résoudre le systeme

et

d (1) 2 . (1) 2 22 (1) 2 21 (1)1
(III-49) P (l’b(2]+ 1wb) NP bAl S bAl 1 6P1
/B (0) 2 -iwt
T pPo ®
d {1} 1 . (1) 1 11 1 12 (1)
- — = - A
(II1-50) g Tgey =~ »degd e+ v Ay P A bP
. /2 (0) 1 -iwt
T T pPo
. kk' A .
On calcule les coefficients bAqq' par la méme méthode qu'au §{a) .
On obtient
22 21 12 11 _ 1
(111-51) A T S N N S T A 4
. . (1) 1 {1y 2 L
Les équations concernant wPoy et LP-; Se déduisent de (II1-50,51)
en utilisant le fait gue :
(III-52) o = (1% ok g
b"q b™ -g

La solution stationnaire du systéme (III-49-50) s'écrit

78.

d'autre part sont couplés par le laser. 0On doit donc

iwl
(III-53) (1épf - - — [/E' [Oépé - V71 (ngé L
: r, (1) + Loy ilw, ~wl
b 4 b
-iwt
e
) 5 :
r (2) + Yy ile -w) - ==
b 4 b 18 )+ e it -w)



ITI-55)

II-56)

77 .

iw — v (0) 2
(r11-54) (Mol oo T,z 001 ey f0) 1
b F1 4 b0 N T
b 4 1L..,DU)
-iwt
e
Z
Y . _ _ Y 1
Fb(l] + 7 + 1(wb w) 16

L (2) + %.+ 1 (w, ~w)

Compte tenu de (III-48) les équations (III-53,54) se mettent sous la

forme :
r {13+ {l IEEEl-} ilw, -w)
(12,2 _iwlgg (,2 A T e b et
Ir,(23+ L vitu-ol][R e Lo i(mb-wﬂ— I
" (o) Fb(2] + % 1- ;E%;; + i(wb-w]
. i - Cie 1% [O]pg Pb(ll Y : Y 2
b [rb[2)+-Z +i(mb—mﬂ [rb(11+-Z . i[mb—w]]— ae

La forme des dénominateurs dans les expressions (III-55) et (III-56) laisse

deés & présent prévoir que les courbes de résonances ne seront plus lorent-

ziennespour Pb(l] # FD[ZJ

(iii) second ordre en H1

La solution stationnaire des équations d’évolution au second ordre

en H1 vérifie le systéme suivant

(2) 2 1 {(2}0 i

(III-57) Fb(2] 6P0 '75—

-iwt
e
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r (1) (2y 1 _ 1 (20 _ 1 (20 _ 1 (21 _ 1 (2)2
(I11I-58) b oo™ = Y| 0" 5 b0 3 b0 /& b°o
Y2 (1) 1 dwt (1) 1 -igt
i A g ® bP-1
R R I~ e
3 o 3 2 6
* (2y o _ = {(2) O
(III-60) ra (0) o - V3 I‘D(UJ 0P 0
e . (2) O (2) 0 )
En é€liminant pr et apD , on obtient
(2) 2 -1 Y (2) 1 1 (2) 2
(III-61) T, _(2) ps = e —=~ Tp J
b 6”0 23 leyt b"o /3 b* 0

-
(2),1 1 Y | (@1 1 (232

- ]-‘ = = e —_—— —
(I11-62)  T,11) Py 2 Tt | b0’ g prJ

. 1
It lwlb 1 bp"l

_
Y2 | (1 iwt (1) 1 -ith
—_— e + e

On voit sur ces expressions que la forme du signal détecté soit
sur l'alignement soit sur 1l'orientation est un mélange des farmes de courbes
associées & (III-55) et (III-56). Calculons le signal sur l'alignement ,

gui est celul gue nous observons expérimentalement.

Pour Fb(2] = 2Fb(l]=2PmN1obtient 1'expression suivante
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3
(2T+ = v)
()2 _ _3 4
(III-63) Fb(2] bPo = Z W

)

7
1+ vy (T+ 13T

1
(wb-m]2[1+y (T+ EF)] + TI(I- %-)( 1+yT) - %—(F+y)

|
“

' 3.y - _2]2 )2 AR
[rers 2v) - (w22« (w-w)2 (ar+ L
La figure (III-1) donne la forme des courbes de résonance magnéti-
gue correspondantes pour plusieurs valeurs de y : on voit que méme lorsque
1'intensité du champ de radiofréquence est trés faible , la raie de résonan-

ce magnétigue n'est plus lorentzienne. On peut vérifier que lorsque T _(2) =T (1)
b b

(2] 2 ot (2) 1

h°o b°0

largeur Fb(2] + Y/2 , comme en pompage optique de polarisation m; en effet

on retrouve pour un signal de forme lorentzienne de

quand Fb[2] = Fbtl) , 11 n'y a plus lieu de distinguer les cohérences
2

bpl et

p1
b1
Ce phénoméne gue nous avons mis en évidence ici sur un niveau de
+
J=1 pompé optigquement en polarisation ¢ se produit de maniére trés générale

dés que le laser est capable de coupler dans un mé&me niveau des grandeurs

tensoriellesdont les temps de relaxation sont différents (note¥)

III-3b Transition J=1¢-J=1 excitée en polarisation linéaire .

Comme au paragraphe précédent, on peut , par un raisonnement trés

simple, déduire des relations entre les variations dues au laser des dif-

* ) On peut comparer nos résultats & 1'interprétation donnée par 0. NEDELEC
et coll. [°7] des formes de raies de résonance magnétigue anormales
observées sur le niveau 63P, du mercure. Pour les expliguer ces
auteurs avaient avancé 1'hypothése d'une relaxation par collisions ani-
sotropes provoquant un couplage entre grandeurs tensorielles d’ordres
différents.
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Courbes de résonance magnétique d'un niveau de J=1 pompé optiquement
sur une transition Oes1 en polarisation circulaire,pour différentes
valeurs de R = v/T .

On a pris Fb(Z] = 2Pb[1] = 2T Fb(D]= r/2 , r, (0) =T.

Ces courbes représentent les variations de [2102 / (D]pz avec
w_ - w autour de w_= w. L'échelle en ordonnée est la méme pour

lés trois courbes correspondant & : R=0, R=0,5 et R=1. Elle est

divisée par 3 pour la courbe R=3.
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férentes composantes tensorielles de la matrice densité. En effet 22 dia-
gramme ci-dessous est symétrique par rapport & la ligne joignant les

sous-niveaux de m=0.

a +4 a

D'autre part la variation avec le laser de la population du sous-niveau

m_=1 est opposée & celle de la population du sous-niveau ma=l.

b
Ces remarques nous permettent d'écrire

(III-64) d_ 0 -4 P =_-g_ 0 R e 0 ‘
dt b "11}laser |dt b -1 -1}laser _dt a l1|laser dt a -1 -1llaser

d ' |d _
(I11-85) [Ef prD}laser *faf apDU]laser =0
D'autre part 1l'utilisation de 1'équation (II-25a) nous donne

d
gt bfa 1}1a58r B

N =

- X
(III-66) [ > P11t P11

(dans ces trois relations , les indices de ap et bp se rapportent au
nombre quantique m- du sous-niveau envisagé).

Comme au § a, nous en déduisons

d O] sl 2 . d 2
(111 67]‘-Ef pr‘llaser—v§ ta¥'prJ1aser - Jé{:aE- apollaSEP

i— l- =.-g_ 1 =D
dt prJ laser Ldt apO laser
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qrese |9 2l Lo oo 1o 1z 1 2
gt b’0jlaser = 5 '|/3 &°0 7 V3 b0 75 2L 76 bPo
fIII-sgl r *(o) pO -VY3 n)= -T_(0) ( po -V3n_ )
a a0 a b b~ 0 b

ol Fa*(D] est défini par (III-31)

{i) ordre zéro en Hl

En 1'absence de champ de radiofréquence, le laser crée de l'aligne-
ment longitudinal dans les deux niveaux de la transition , [U; pé et (D;pé
Pour étudier la forme du signal, il nous suffira de connaitre le rapport
(0)y 2 (0) 2

20 / 5°0 Or on a
d (o) 2 _ (02 j[d (@ 2]
(II1I-70) at bPog FD[Z] 6°0 +[ dt b0 |1aser
' d (0) 2 _ () 2 d (o) 2] ! (@) 2
(III-71) =57 gPo = T2 aPg +{ gt o°0|laser ~ 7 Yba b0

Le dernier terme de (III-71) est le terme de transfert d'alignement par

émission spontanée. Le coefficient (- %-] est déterminé & partir de la

ref. [55] . Les équations (III-70),(III-71) (III-67) conduisent & :

r (2)
_ (0 2 _ b (0) 2
(111-72) ao * T*F(2) 6Pa
ol
N Yos 1
(III-73) r*(2) =T (2) 1+ §T;T§T‘]
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ordre en Hl .
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. Les équations d'évolution s'écrivent :

2
1

2
1

(1

Jﬂgpf

On obtient

Au premier ordre en H1 les seules composantes dont le terme-source
n'est pas nul sont apil et bpil
_ d (D2 _ . 2 21y(1) 2
(III-74) g Py = [FD(Z] HE T I } b1 7 ba
. /B (0) 2 -iwt
lwl—z—'~w1b bpD
- d (1)2 _ _( . 2 2)(1) 2
(III-75) g 4P = ~(Fo(2) + dw, + TaaAl N RCH ab
L) (0) 2 _-iwt
iw, 7 “a o
ol nous avons posé
Wiy = 8y Hg H =
Ja B 1 wlh g uB H1
b
. K K'
Les coefficients bA q' se calculent comme au § 3-a .
2 2 2 2 22 22 _ 1
M 17 a1 a1 Teaf11 T F

On cherche la solution statiocnnaire de fréquence w

(III-75) Eliminant p2

(I11I-76)

, on abtient
al
(1) 2 /& (0) 2 . v 1 (0) 2
1 ° Y a M vP0 T B Y la  &Pp
r (2)+ — + ilw_~w)
a 8 a
-iwt
e
. 5 ”
Y iite -w) - Y Y 'ba
Fb(2]+ 8 +1[wb w) _ 54 B >
+ 1[wa-w]

r (2)+
a

(=1

des équations (III-74)},
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Supposons que le champ H0 soit suffisamment intense pour que les
courbes de résonance magnétique correspondant aux niveaux a et o soient

bien séparées :

(ITI- - > T r LY.
(II1I-77) w_ W, > a[2) , b[2] Y

Lorsque la fréquence w est proche de la résonance pour le niveau
b (w- SRR FD(ZJJ , le terme imaginaire des dénominateurs en
Pa[Z) + y/8 + i[wa—w) est largement prépondérant. L'expression (III-76) se

simplifie alors

/=i 01 - . | ~iwt
(111-78) w2, 6| f0)z_ Y i [0;3 ' e I
Irytaie & viluy-w)+ e Y5 - =28

bP1 7[41p b" Bu_-u “la

(iii) second ordre en H1

Au second ordre de radiofréquence , (III-68) permet d'écrire 1'é-

quation donnant le terme non modulé de (2)p§ en régime stationnaire.
(2) 2 Y 1 (2).0 1 {(2) 2 1 (2) 0 1 (2) 2
(ITI-79) T (2) p. = —| —/— p. + —— o} - = p. - = o
b b"0 73 [‘/’g alo /B a0 Y3 b’ 0 ‘/_B b0

. Y | (1) 2 it (1) 2  -iwt
- dw, P e + p

b T4 6°1 -1 °©
Or d'aprés (III-78) , on a

. J6 | (1) 2 iwt (1) 2 -iwt| _
(II1-80) e P pP1 © + pP-7 © =
)
3 L0 2 Iy y 8, Tp'? 1] Yy ets
-3, 0 .
4 “lp b"0 ’

T2 e(ay-wre)’ 8oy, Ty*(2) wymw ri2 +lu -uts)



85.

ot 1l'on a posé :

(II1-81) FE = Pb(Z] +

v
_ _ 1 Y Y ba
(IT11-82) s = [ 8 5 ]

Au voisinage de la résonance sur le niveau b, nous négligeons, &

cet ordre en H les ailes de la résonance correspondant au niveau a. Les

1’
relations (III-67) permettent alors de montrer gu'au second membre de
(III-79) le premier terme entre crochets est proportionnel a (zépg f

soit -aly) le coefficient de proportionnalité , que nous ne calculerons

pas explicitement ici. On a alors

2y 2 _ . 6 |(1) 2 it (1) 2 -iwt
[PD[Z] + aiy)] bPp ~ iwp —Z— 1 © + BP-1 ©

La forme de la courbe de résonance est donc donnée par l'expression (III-80).
Le signal est ainsi la somme d'une courbe d'absorption de Lorentz et d'une
courbe de dispersion de méme largeur,Fé., La relation (III-81) montre que
. tej

la courbe s'élargit linéairement avec 1'intensité du laser (no e*q
L'amplitude relative de la courbe de dispersion est

2
gJa I‘b( ) 1
T *(2) W, - oW
a a

Y
8 gJ

b

La condition (III-77) nous permet de négliger la variation de wa—(ulorsque

1'on fait un balayage magnétique de la résonance correspondant au niveau b.

*) Nous n'obtenons pas ici d’'effet de la circulation de cohérence sur la lar-
geur de la courbe de résonance , car nous avons négligé dans (III-76)
les termes réels du dénominateur en Fa[23 + y/8 + i[wj - w) qui con-
i

=

tribuent & cette largeur.
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La courbe de résonance présente donc une certaine dissymétrie d'autant
plus pfononcée que le laser est intense.

De plus, la courbe de résonance magnétique n'est plus centrée
en w = w mais en wb = w-S o0 s est donné par (III-82]'; s est le shift
par transitionsréelles , bien connu [38] , d& & la circulation de cohé-
rence dans le cycle de pompage optigue . Remarquons qu'il se compose ici
de deux termes : le premier fait intervenir 1'émission stimulée , le

second 1'émission spontanée

Nous avons donc mis en évidence sur des exemples simples quel-
ques caractéres de la raie de résonance magnétique en pompage optique
laser, & la limite des intensit&s de champ de radiofréquence trés faibles.

Nos expériences nous ont amenés & étudier des cas plus complexes (transitions
J=1=J=1 , J=1s+J=2 et J=2« J=2 en polarisation circulaire o+ ou 0—,
oU les effets calculés aux§ 3a et 3b sont présents en méme temps. La dé-
pendance de la forme et de la position de la raie de résonance magnétique
par rapport & l'intensité du laser peut donc étre complexe : en ce gui
concerne la mesure de facteurs de Landé, il est important d'étudier soigneu-

sement la dépendance des résultats expérimentaux par rapport & 1l'intensité

du laser.
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Chapitre 1IV

LES TRANSITIONS A DEUX PHOTONS SANS EFFET DBOPPLER

Dans les deux chapitres précédents, nous avons présenté guelques
propriétés des croisements de niveaux et de la résonance magnétique en présence
de pompage optique laser. Mais les caractéres fondamentaux de 1'émission
laser ne sont pas utilisés dans ces mé&thodes d'étude des niveaux atomiques
Les travéux de M. DUCLOY [ 16] onten effet montré gque le laser est équi-
valent dans de telles expériences & une lampe spectrale qui fournirait une
trés grande densité d'énergie sur une raie donnée. C'est cette propriété
qui a permis d'étendre les méthodes de croisements de niveaux et de réso-
nance magnétique & de nombreux niveaux gu'il n'aurait pas été possible
d'exciter optiquement avec une lampe.

La spectroscopie d'absorption a deux photons sans effet Doppler
[1“] par contre n'a pu voir le jour que gréce au laser. Rappelons-en
brievement le principe; pour un atome dont la composante de vitesse suivant
0z est v, 1'atsorption, sur la transition entre les niveaux a et b de deux
photons de fréguence wgy se propageant en sens opposés suivant 0z obéit
8 la condition de résonance

v VoL
(Iv-1) w wa~w0[1 - E—]+w0[ 1+ E—) = 2w

b

ol Wy -wa est la fréquence de la transition a —-b interdite dans 1'appro-
ximation dipolaire électrigue.
(On suppose qu'il n'y a pas a la largeur Doppler prés de niveau d’énergie
llwi tel que w,oT W T W ).
L'effet Doppler du premier ordre disparait , et la largeur de
ces résonances lorsque w varie est une largeur homogeéne, qui est de l'ordre

de la largeur de la transition atomigue a —-b . Pour exploiter cette
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propriété il fallait donc disposer d'une source & la fois trés monochroma-
tique (de largeur inférieure & Fb) et tres intense . En effet 1'expression
de la probabilité d'absorption de deux photons connue depuis longtemps [ 61]
montrait que celle-ci, en général trés faible aux basses intensités, varie
proportionnellement au carré de la puissance lumineuse ; un calcul d’ordre
de grandeur [59 ] permettait de se convaincre qu'avec les puissances fournies
par les lasers & colorants, la probabilité d'abosrption de deux photons

sur certaines transitions devenait non négligeable. F. BIRABEN , B. CAGNAC
et G. GRYNBERG [ 5% ] avaient de plus fait ressortir 1'intérét spectrosco-
pique de cette méthode en montrant que 1'effet Doppler du second ordre et
les light shifts étaient souvent négligeables et ne risquaient pas d'enta-
cher les mesures ainsi réalisées d'erreurssystématigues.

Les premigres expériences , réalisées simultanément par plusieurs
groupes d'expérimentateurs [ 17][ 62 ] portaient sur le sodium. Depuis, la
méthode a été appliquée & 1'hydrogene [©3 ], au néon [ 6], au potassium
[ %] au rubidium [®% ] et semble également trés prometteuse dans les
gtudes sur les molécules [67] .

Nous présentons dans ce chapitre un calcul semi-classique permet-
tant d'obtenir les modifications de la matrice densité dans le niveau
supérieur b sous l'effet du pompage & deux photons.Cette méthode, bien
que moins é&légante gue celle qui consiste & utiliser directement 1'opéra-
teur de transition le [68] , lui est en fait formellement semblable et

présente 1l'intéret de mettre en évidence le réle joué par les cohérences

optiques.

V-1 Calcul de la matrice densité aprés absorption de deux photons

Considérons un systéme & trois niveaux a , r, b, de moments ciné-

tiques Ja, Jr , Jb s a est un niveau fondamental ou métastable , r et b

sont des niveaux excités dont les populations

] b (Jb] initiales sont négligeables devant celle du
niveau a. L'atome est soumis & une onde laser

monomode de fréquence w : w est voisine de 1la

- _._k e r fréguence w, obéissant & la condition de
résonance pour l'absorption de deux photons

w sur la transition a =+ b  (IV-1).

a (J))
a
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Le niveau intermédaire r se situe & une distance en énergie h( w_ - wa]

du niveau a. Nous posons AwF = (wr - wa]- w N w-(wb - wrl et nous nous

plagons dans le cas ol Awr est bien supérieur & la largeur Doppler de
la transition a - r. Nous supposons de plus que le mode du laser a une
ceftaine largeur Ay . et que A, est nettement supérieur & la "force"

du couplage Par2 Prb2 EYAp(cf Eq. IV-10) . En d'autres termes, le

temps de pompage du niveau a est supposé grand devant Am . Nous nous
trouvons donc dans le cadre de la théorie du "rétrécissement par le
mouvement” (ou approximation de mémoire courte). Notons que mé&me si le
laser est parfaitement monochromatique, 1'hypothése de mémoire courte sera

encore réalisée , & condition que la durée de vie du niveau supérieur soit

(notex)

nettement plus faible que le temps de pompage . Ces hypothéses sont

bien réalisées dans nos conditions expérimentales.
L’onde laser est une onde stationnaire qui peut se décomposer
en deux ondes se propageant en sens opposés : le champ électrique total

peut donc s'écrire

>
-ilwt- ekr) -
e +

. >
> el(wt- equ

> T
(IvV-2) E = ) E ‘ e
L .

: -
oU nous avons introduit une polarisation complexe e conformément aux

conventions de Heitler [©9]

* ) L'appraximation de mémoire courte nous permet de nous affranchir de
1'hypothése (5) de 1a ref. [ 59 } ., consistant & considérer comme
négligeable la contribution des atomes de vitesse nulle & I /kprese.
L'effet Raman stimulé od 1'atome absorbe un photon se propageant dans
un sens et émet un photon se propageant en sens inverse, qui peut
se produire pour les atomes de vitesse nulle joue alors un rdle né-
gligeable dans le peuplement de 1'état excité. :
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L'hamiltonien d’'interaction entre le laser et le champ électrique £ est

(IV-4) Vir,t) = -PE=- T ()%Ee P
: 9 q

ol les Pq sont les composantes standard de 1'opérateur dip@le électrique

..>
P et

) -i(wt-eko) i(wt- ekr)

(IV-5) Eq = E (e e + (e*x)g e )

dans la suite nous noterons Pa 1'élément de matrice réduit du dip8le

B

—’
électrique entre les états a et B : P g = <all Pl B>-

V n'a pas d’éléments de matrice & 1'intérieur des niveaux a,b, r

ni entre les niveaux a et b.

a r b
0 arV 0
S Y R S I \-/ ———————
\Y) rav 0 rb
0 b 0
_________ U EODD R

IV-la Equation d'évolution de la matrice densité

Seule intervient dans le probleme 1la composante v de la vitesse
des atomes suivant 0z, la moyenne sur les autres composantes étant immédiate.
Dans le référentiel du laboratoire 1'équation d'évolution de 1la matrice

densité s'écrit

_ dp  _ ap 90 . ] ap o s
(V=31 g = (% " Vv 52 t lretax " G 0] -1 [vie ]
ge_ représente 1’effet de la relaxation, 1'hamiltonien de 1l'atome
dt relax 0

en l'absence de laser.
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La matrice densité p a des composantes a l’intérieur‘de chaque

iveau et et entre chacun de ces niveaux et
nivead, P, P b° * arf 7 p?

ab? Pour pouvoir traiter correctement la relaxation par collisions,
nous utiliserons le développement de ces composantes sur les bases
d'opérateurs tensoriels irréductibles GBTZ (ot o, B=a, bourl.

Nous supposerons d'autre part que le temps de transit de 1'atome
atravers le faisceau laser est grand devant la durée de vie des cohéren-
ces optiques (note *];cette condition est bien vérifiée dans nos expé-
riences.

L'approximation séculaire sur les frégquences optiques nous permet

de déduire de (IV-3) le systéme suivant

d T . _ . _ '_
(Iv-4a) gt ar® [[Far] *ra ]arp 1[arv P ap arw abP brv )
(v-4p) - o= - ([r ] -iw__ j.p - il V o - p V]
dt ab ab ba ‘ab ar rb” ar- rb
(IV-4c) 4 p = - [[F ] -iw ] .0 - il Vp + V p - V)
dt rb rb br ‘rb rbb ra- ab T rb
(tv-ad) - o = - [r. ] .0 - iV - o V]
dt b - b b br rb br rb
(1v-4e) == o = -[r_] o - (V. e+ NV p- .p. N o V)
dt r r r rb br ra ar rb" br ra’ .ar
v-4e) 9= o = - [r] o - (VY _p - _p .\
dt a a’ a ar ra ar  ra
w w - w est la fréquence d'évolution de la cohérence optigue apP

af ) a B8
[Fae]et [Pa]sont des matrices représentant la relaxation. Elles sont diago-

nales dans la base des opérateurs tensoriels irréductibles ; leurs éléments

sont les Fa[K)' %B[K]' taux de relaxation des observables tenscorielles d'ordre k.

*) C. BORDE a montré [ 70]que dans le cas ol le temps de transit & travers
le faisceau laser devient plus petit que la durée de vie des cohérences
optiques, la forme de raie a des propriétés trés différentes de celles
que nous allons discuter : en particulier lorsque le temps de
transit a un role dominant , la forme de raie est celle d'une double
exponentielle (avec un point de rebroussement sur l'axel.
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K ,
bpq de la matrice den-

sité a 1’intérieur du niveau b, nous faisons un calcul de perturbation au 4éme

Pour déterminer les composantes stationnaires

ordre par rapport au champ électrique E de l'onde laser, en suppotant qu'en
(0} 8]

1’'absence de laser, seul le niveau a est peuplé : p=v2] +1 n T
a a aadgd

IV-1b Interprétation du probléme & l'aide de diagrammes

On peut représenter les termes qui interviennent aux ordres suc-
cessifs du développement de perturbation par des diagrammes analogues &

ceux gu'utilise M. DUMONT dans sa thése.

! #
8 f
a'Bp
' Pﬁrfz diagramme
_'. —
Ee dwt KzZ d'ordre 1
) g ag®

Un tel diagramme est constitué de deux traits verticaux sur les-
quels sont indigués les valeurs des indices a (trait de gauche) et B (trait

de droite) de la composante de la matrice densité. L'évolution

p
se déroule de bas en haut. ChaZﬁe interaction avec le champ électrique
de 1'onde laser est représentée par une fléche montante ou descendante
selon qu'il s’agit de la partie & fréquence positive ou négative du champ.
Suivant le signe de la d;fférence des énergies des niveaux o et a',
1'approximation séculaire permet de négliger l'interaction avec la partie
de fréguence positive ou négative du champ. La fléche vient de la gauche
ou de la droite suivant que 1'atome interagit avec l'onde se propageant
dans le sens positif ({ e= +) ou négatif { e=-)

A chagque ordre de perturbation, nous prenons la solution stationnaire

de 1l'équation correspondante ; on voit alors gue sur un diagramme 1’évolution
du systéme entre deux interactions avec le champ €lectrigue est représentée

pK } par le facteur résonnant

aB g

(par exemple pour la composante

(IV-5) e—i(ﬂt - EKZZ )

Fas(k) - i(wBu + - ekv)
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gl @ est la somme des fréquences temporelles des ondes qui sont inter-
venues depuis le bas du diagramme , ekz la somme des fréquences spatiales
correspondantes. Dans l'expression de la composante de la matrice densité
terminant le diagramme , on obtient donc un produit de dénominateurs ana-
logues & celui de (IV-5).

Si nous ne détaillons pas, pour 1l'instant , le sens de propaga-

tion du champ électrique, nous obtenons trois types de diagrammes du 4eme

ordre qui aboutissent & bpz en respectant la condition W T 2w
b b b b - L,/
b bl v

-
]

—~
1 2
Il faut ajouter & ces diagrammes les diagrammes "complexes conjugués” ob-
tenus en échangeant les parties droite et gauche de chaque diagramme et
sommer sur les différentes composantes de la polarisation du champ
électrique.

-Montrons tout d’abord gque lorsque Awr est nettement supérieur
a la largeur Doppler,les diagrammes du type 2 qui passent par la création
de populations & 1'intérieur du niveau r ont une contribution négligeable
devant les diagrammes du type 1 qguil passent par la création de cohéren-
ces optiques entre les niveaux a et b.

En effet, les remarques faites plus haut nous permettent de
déterminer la forme des facteurs qui interviennent & chaque interaction

avec le laser dans les diagrammes du type 2 , ceci sans faire le calcul

complet des coefficients.
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La sommes des deux diagrammes représentés et de leurscomplexes

. . 5 4
conjugués donne une contriburion a ( ;p de la forme

1 1

(4)
- + C.C. +( — s +C .,
b+1Amr]Fb Par lAwr)rr[PrbflAerrb

2 2l >
b"“lparl .lprbl B (T =Tae T (T c
ar r r r

(On a considéré qu'il n'y avait qu’un seul temps de relaxation par niveau

ou par cohérence optique et on a négligé sz devant Aer

Dans les hypothéses que nous avons prises ( Awr >> I‘r ,sz } 1l’expression

ci-dessus vaut :
(4)p lParlZIPrbl2 2

b

o

(pw, )"

La contribution des diagrammes de type 2 est donc négligeable par rapport
a celle des diagrammes de type 1 °, dont nous allens voir qu’elle est

en |Parl2 IPFDIZE“/ (Awr]2 . En revanche , si le niveau intermédiaire

est quasi-résonnant, les contributions des deux types de diagramme sont
comparables [75].

Détaillons maintenant les chemins du type 1l . Si 1'on consi-
dére que chague interaction peut se faire avec un champ électrique se
propageant dans un sens ou dans 1'autre, on obtient 24 = 16 diagrammes
(plus leurs complexes conjugués].

Avec 4 champs électriques se propageant dans le m&me sens on peut
construire deux diagrammes, mais dans ce cas 1l'effet Doppler n'est pas
€liminé sur le signal . Si 1'on prend 3 champs électriques se propageant
dans un sens et un dans l'autre, on vérifie aisément gue le résultat est

incompatible avec 1'approximation séculaire ( _p est modulé a ikz z).

b
On €limine ainsi encore 8 chemins. Restent 6 diagrammes construits avec

deux champs électriques se propageant dans un sens et deux dans l'autre.
Deux d'entre eux sont "non séculaires"; les quatre derniers, qui contri-

buent effectivement au signal , sont représentés ci-dessous ( il faut
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i
e

_leur adjoindre leurs complexes conjugués).

b b b b b b b
N / R 7

(wt-k_2z) R\\ ’rfﬂ L\‘ H//
z rl | v h v

r

rb

28
2i{wt)
e:. :

ab

- i{wt-k_z)
e z

-i

-ilw —m+K2vJ

br

b
.
(o -20) ®
wba w / /
v

r o

r

ar

—i[wra"w+K£” < Jjjj
Ny 4

a o a L8 ]

E

(Y o

Remdrquons que dans chacun de ces diagrammes, le dénominateur

lié & 1'évolution de la cohérence cptigue ab

vitesse de l’'atome . DBans les dénominateurs qui apparaissent apreés la

lére et la 3éme interaction avec le champ &lectrique, la partie réelle

leur produit par -1 / [Awrlz

IV-1lc Résultats du calcul

Les équations (IV-4) permettent de calculer les coefficients qui

A i
\.\

85,

2N

p est indépendant de la

peut 8tre négligée devant la partie imaginaire, et on peut remplacer

interviennent & chague ordre de perturbation; on obtient les résultats suivants

a) Calcul de la matrice densité dans le niveau .b

* ei[wt - Ekz)

P
(v-6) ol oy 80 g ¥ P 8p.q
ar a @ V3 €=+, - -iAw
p r
) 2iwt
(IV-7) [gépkl= Cpin Par b 229 "+ gt
9 a Aw r  (k,J)-ilw,_ -2w}
r ab 1 ba

ot alk, g, Jr] est défini par

[-]ql a*(Kl,-q

l)

J

)
r
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(1v-8) a(k,q3 )= [ e e, YT . 1' N

p,p P P' Qg Jy 3, Y
Dans (IV-8), la somme sur les composantes de la polarisation s'annule
ldrsque ses termes sont antisymétriques dans 1'échange de p et p’ : les
seules valeurs de k possibles sont donc O et 2. Ceci correspond au fait
que 1'interaction doit &tre symétrique dans 1'échange des deux champs élec-
triques avec lesquels 1l'atome interagit successivement. Par ailleurs la
valeur k=0 n'intervient gque lorsque Ja = Jb.

Il est inutile de développer la cohérence optique rbp y obtenue
au troisiéme ordre,sur les opérateurs tensoriels irréductibles;en effet
nous ne nous intéressons pas a sa largeur, puisque nous négligeons la
partie réelle du dénominateur dans la solution stationnaire.'Or seule

cette partie réelle dépend de 1'ordre tensoriel.

P 2P _
(v-gy g - oopn eIy Y,y tets elp)
D a /3 pw 2 esh -
r
* (K-
a [KP q;.9. ) q.+p” ) ‘
z T (k.)- ilw -2w) (—) 1 ep" raT_ " abT 1
qul ab 1 ba p ql
plI

Au quatriéme ordre , compte tenu des termes complexes conjugués des termes

(IV-81, (IV-7} et (IV-8), on obtient

(IV-10)
p2p2
(4) K ar rb E" J +J
=4 —————————— ] - . *
0P g™ %N, o 12 {(-)7a b Kz a [N’ql’Jr]a(KZ’QZ'Jr]
r 1q1
ko4,
[k k. K k k. K
(-9 VZK 1 V2K /KT 1z 0 Jl JZ ]
|9y Y92 b b “a
Fab[Kl]—l[wba—Zw) Fab[k2]+ 1(wba—2w]

ol alk,q, Jr ) est défini par (Iv-8).
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B) Discussion_de_la_formule_ (IV-I0)

On retrouve bien 1le résultét classique [61] prévoyant un signal
proportionnel au produik des forces d'oscillateur sur les deux transi-
tions mises en cause (6léments de matrice réduits du dipole électrique J,
au carré de 1'intensité lumineuse et inversement proportionnel au carré
du "défaut d'énergie” associé au niveau relai.

Etudions maintenant la dépendance du signal en fonction de la
fréquence du 1aser;1'e¥¥et Doppler étant éliminé , on obtient en fonction
de w des résonances centrées sur w = wba/2 et dont la largeur est de
1l'ordre de la largeur atomique de la transition optique a + b.

Lorsgue Ja # Jb la somme sur Kl et K2 ne comprénd qu'un terme:

Kl = k2 = 2. Lorsque l'on balaye la fréguence du laser on observe donc
sur toutes les grandeurs tensorielles une résonance lorentzienne d'absorp-
tion de largeur Fab[Z)

Lorsgue Ja = Jb , la somme comprend 4 termes (si la polarisation
du champ électrigque le permet ): Kl = k2 =0 Kl = KZ = 2 ; Kl = 0 ;
kK = 2 et Kl = 2 ’K2 = 0. Dapns les deux premiers termes n'intervient que
la partie réelle de 1/(Fab(K1] - i[I‘ba -2) lopsque 1'on balaye
la fréquence ww du laser, ces termes donnent lieu & des résconances de
forme d’'absorption de Lorentz de largeur Fab(D] et Fab(Z) . La somme

des deux termes ou kl-# k., est proportionnelle &

2

-

: K+Q [U 2 K][ 1 1 J
(IV-22) a=*(0,0,J Ja(2,9,J )(-) ) — - + : -
r r o -0 0T (O3 -zl T T2+ -2

K 2 0 K 1 1 ]
+a%*2,-0,J_) a(0,0,3_) () e + - -
r r LQ 0 Q] [Fab(Z] l&iba 2w) Pab(0)+l@ba,2mi

®si Fab[ZJ = Fab[DJ on a évidemment encore une résgnance de forme lorent-
zienne d'absorption.

®si la polarisation est linéaire (réelle) ou circulaire (imaginaire pure )
on vérifie facilement que a*[k.q,Jr] = ()9 alk,-q, JF )} ; les coeffi-
cients des deux termes ci-dessus sont égaux , et on a une résonance de
forme d'absorption pure indépendamment de 1'ordre tensoriel K. En choisis-

sant convenablement la direction de 1'axe de quantification, on peut



98.

-~ ) . +
d’ailleurs toujours dans ce cas se ramener a une polarisation ¢ , 0 ou 71 :

soit ep'la composante non nulle de la polarisation ; (IV-10) s'écrit alors

= ZP 2
(1v-13) (o - an 80 TBpue )ty ) alk.-2p,J Ja(k,,-2p,J )
b0 a 2 1 r 2 r
(Aw_) k. k
r 12
V2K +1 V2K +1 /2K (] Kk K [Kl Ky K 2T p k)
2020 0 Iy T (k2 e 202
ab 1 ba

Remarquons que lorsque la polarisation est circulaire (p = x1) on ne peut
avoir que Kl = kz = 2. Ceci était prévisible a priori puisque Am =1

(ou -1) a chague absorption d’'un pheton. On a donc aprés absorption de deux
photons Am = %2, transition qui ne peut &tre produite par un opérateur sca-
laire.

® Si la polarisation est gquelcongue (elliptique]; on peut toujours choisir
les axes de telle sorte qgue les g soient réels : alors a* (k,q) = a (k,q).
Pour Q4 0 , on trouve le complexe conjugué de chacun des termes de(IV-11)
Po = Y ey
gue l'on détecte (dans la lumiére de fluorescence émise

dans le développement de . Suivant les combinaiscns
pK et o K *
N b -Q

par le niveau b, par exemple) la contribution destermes Kl # k2 correspond

a un mélange d'absorption et de dispersion. On peut montrer que les

de

coefficients des formes de dispersion de largeur Fab(DJ et Fab[2] sont
opposés. On doit donc s'’attendre, lorsque Fab[D) # Fab(Z) & observer une
résonance dissymétrique sur les grandeurs "transversales" (Q# 0). Lorsque
Q=0 , les coefficients des termes résonnants de la premiére et la deuxiéme
ligne de (IV-12) sont égaux : on obtient donc la somme de deux formes d’ab-

sorption.

IV-1d Cas de plusieurs niveaux relais

Lorsque plusieurs niveaux sont susceptibles de jouer le réle
de niveau relai, il faut reprendre le calcul indigué au § l-c en remplagant
les cohérences optigues arp et rbp par les sommes sur les ﬁiveaux relais
Z aé>et Z' P les deux sommations se faisant de maniére indépendante.
r Nous nous limiterons ici au cas ol Fab[ZJ = Fab(O] = T et ol

ab
la polarisation du laser est circulaire ou linéaire ( p=0 ou +*1)}. Nous
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K
écrivons 1'amplitude des 5°0 3 réscnance {(w ba ~ 2w }. La formule (IV-13)
devient alors
4 k. ko K[k, k., K
(IV-14)- [4;pg= 8 —— § (N VAT vE vZeT | 2 1z
- ab k1K2 -2p 2p O Jb Jb J
Par Prb Par’ Pr'b
Z-————-Am alky,-2p,J ) Y e alk,, =2p, J_,)
r r T r
En particulier pour la population (K=0) on obtient
— en polarisation circulaire (p = *1 donc Kl = Kz = 2)
4 1 1 2)))R
(4) O _ E ar rb
(IV-15) /23b+l P BN Y i 73
ab r r b "a r

- en polarisation linéaire

4 P P 1 1 0

—— (4) 0 _ E 1 ar rb 2

(IV-18) /2Jb+1 WP = &N —F 3 { —_ar = ] N
ab r T

o~
>
€
[
"
an

2 ) ParPrb 11z 2
+ = —_——
3 Aw J J J
r r r

(Le premier terme n'intervient gue si Ja = Jb]

Ces expressions montrent comment se produit 1'interférence entre les
effets des différents sous-niveaux relais. L'expression (IV-16) montre de
plus. que 1'interférence intervient de maniere completement différente

pour les termes correspondant & k=0 et k=2 : elle peut &tre constructive

pour 1'un et destructive pour 1l'autre.

IV-2 Cas ol la transition étudiée a une structure hyperfine

IV-Z2a Composantes de la matrice densité dans les sous-niveaux hyperfins Fb

Nous supposons que la structure hyperfine est nettement supérieure & la



100.

largeur de raie du laser et que toutes les composantes hyperfines s..nt
résolues. La structure hyperfine reste cependant petite devant Awr
Nous cherchons les composantes de la matrice densité Fbp du sous-
niveau hyperfin Fb aprés absorption de deux photons a partir du
sous-niveau Fa. Le calcul du paragraphe précédent est toujours valable &

condition de remplacer Ja >, J ., Jr par Fa Fb Fr et de sommer les contri-

butions correspondant aux dif?érents sous-niveaux hyperfins Fr du niveau r.
Or, en utilisant les formules de transformation des éléments

de matrice réduits (Messiah p . 926) et les propriétés des sommes de

6J, on transforme facilement les termes qui interviennent & la 2&me ligne

de (IV-14)

; . [1 1 k] (1 1
{(IV-17) P P V2k+1
| F Fofr Frfe P poal |Fy Py FL
FoWE -1 Ik I (11 k)11 ok
= P (-))a b V2F +1 V2F +1 V2k+1
ar rb a b F I F J_ J_ J P P g
b a b a r
3k J
=P [-]Fa+Fb T ZF+1 /ZF 1 b alk, g, J_)
ar rb a b r

b I a
D'autre part, on a entre la population n d'un sous niveau Zeeman

F
hyperfin de a et la population totale de a, (2Ja+1]n:, la relation

(IV-18) (21+1) (2J +1) n = (2] +1) n
a F a a
a
A résonance,en polarisation circulaire ou linéaire, et lorsque Fab(Z] = FaD[U)=rab,

les grandeurs tensorielles creééesdans le sous-nivedu Fb s'écrivent

n P 2P 2 4
(tv-19) 4K - g _2 sr rb _E [-)Fa+Fb+K(2Fa+1)(2Fb+l) JIRT

Fb Q 2I+1 [Awr]2 I‘ab

) a[Kl,—Zp,Jr) a(KZ,-ZD,JrJ

K F.oI F_JJF, I F

KoKy b al [Fb a

1 02 1 "2
-2p 2p Ol |F_ F_ F

/2k2+1 /2K1+1

ol a(k,q.Jr] est donné par (IV-8).
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a) Population

¢ en polarisation ecirculaire , p = *1 et Kl = K2 = 2;(Iv-19) s’écrit
n P P y
4
(1v-20) VZF_+1 (Flpg - g2 ar_rb FE (2F _+1)(2F_+1)
b 21+1 (AerZ ab
1 1 232 (3 2 3. Y2
a b
Jb Ja Jr Fb I_ Fa

£ P s'exprime en fonction de la population créée dans les mémes conditions
~dans le niveau b de 1'isotope pair (en supposant les populations totales

égales dans le niveau a).

(4) 0 V2d*l [4;98 i, 2 3)7?
(Iv-21)  VZF_+1 Sep - T (2F_+1) (23 +1) N

Les intensités en absorption des différentes composantes hyperfinesde 1la
transition sont donc trés simplement reliées entre elles. En fait, nous
observons la fluorescence émise perpendiculairement & la direction de pro-
- pagation du laser ; le signal dépend donc également de 1'alignement

p2 (cf § (B) suivant).
F."0

b
¢ en polarisation linéaire

k, et k, peuvent maintenant prendre les valeurs 0 et 2

1 2
n P_2p 2 4
(1v-22) vaF =1 40 _ g __3 ar & BT (oF 41y (2F +1)
bt F Po 2T+1 ) a b
: b (AwF] ab

2 2 2 2
1 { 11 o]s {Ja 0 Jb§ 2 1 1 2 } J, 2 Jb}
3 Jb Ja JP Fb I Fa 3 Jb Ja Jr Fb I Fa
Le terme correspondant & k=0 n'intervient ici due sur les composantes

hyperfines telles que Fa = Fb des transitions Ja = Jb
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® cas de plusieurs niveaux relais

Lorsque plusieurs niveaux sont suseeptibles de jouer le réle de niveau relai:
il faut remplacer, comme dans (IV-15) et (IV-16)

P 2p 2 (1 1 k)2 : P _P 1 1 k)2
ar rb par 2 ar rb

2
Awr Jb Ja Jr r Awr Jb' Ja J

dans (IV-20) et (IV-22).

On voit gue dans le cas d'une polarisation circulaire (IV-20)
l'interférence affecte de la méme maniére les différentes composantes
hyperfines ; les intensités relatives sont toujours données par l'expres-
sion (IV-21) . Lorsque la polarisation est linéaire et gue Ja = Jb , les
intensités relatives des composantes hyperfines Fa-+Fb avec Fa # Fb
restent les mémes que dans le cas d’'un seul niveau relai ; par contre, sur
les composantes hyperfines Fa - Fb avec Fa = Fb interviennent & la
fois les sommes sur r correspondant & k=0 et & k=2. Leurs intensités
peuvent donc étre entierement différentes de celles gue 1l'on gbserverait
dans le cas d'un seul sous-niveau relai. Cet effet a été observé sur les
transitions 3s [3/2]2 - 4d’ [3/2] 2 et 3s[ 3/2)] 2 ~» 4d'{[ 5/2] 2
du ?INe (cf § VI-2) . Il est traité en détail dans la référence [ 68]

B) Alignement

En polarisation circulaire, on n'a ici encore que le terme

Kl = K2 = 7 de l'e%pression (IV-18) . En polarisation linéaire avec
Ja = Jb interviennent de plus les termes correspondant & kl = 0, k2 =2
et k,=2 , k, = 0 . On obtient

2

¢polarisation circulaire ep = €43

(1v-23) @ (-)F

a+Fb(5\/g J(2F_+1) (2F +1)
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® polarisation linéaire ep = eg
. n p 2p 2
(TV-24) [4)02 - g2 ar rb E*
F."O 2I+1 2 T_
b (Amr] ab

{[_)Fa+I+2Jb+Jr o/7 At )Ll 2, 2 9y s 5
a/3 2971 |3, 3 3 [)F, T F, 33, F_Fy
’ 1 1 2Y2(3 2 3 2 2
- -)Fa 10/2 (2F +1)(2F +1)) | | | Fa L Fb .
3v7 8 . b "a "n b a b b a

IV-2b Intensité de la fluorescence observée

L'alignement créeé dans les différents sous-niveaux Fb n'étant
pas proportionnel & la population, 1l'intensité des résonances a deux
photons, détectées sur la lumiére de flucrescence émise perpendiculaire-
ment au faisceau laser (observée sans polariseurj. n'est pas donnée par
les formules (IV-21) et (IV-22), mais s'exprime également en fonction de
(Iv-23) et (IV-24).

En effet, 1’opérateur de détection:D

F

émise sur l’ensemble des transitions partant dg Fb vers les différents

sous-niveaux hyperfins d'un méme niveau c {(moment cinétique JC] s'écrit,

en utilisant (II-10)

décrivant la fluorescence

3y
(v-25) D = —28 (23 +1) (126" ot (2F +1)
F,~ e b b
z (-)k Jb K Jb ko1 F_F Tk X (-)P e' e'*<11p p | kg >
K,q F F J_J bb g o PP
’ b b] Fc b b

d'old 1l’'intensité de la fluorescence I = Trf>§)
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3y
(Iv-26) I = —28 (23 +1) (2F +1) ()% e Fp*l
8w b b
101 k
) o & 9y ko1l E pz J ()P eé eéf VZK+1 o g
Kci Fb I Fb JC Jb .Jb b pp

Lorsque le laser est de polarisation circulaire, nous prenons 1'axe de
quantification suivant la direction de propagation du laser,0z ; si on
détecte la fluorescence perpendiculairement & 0Oz, sans polariseur, on
observe donc la somme des intensités correspondant aux polarisations

suivant 0z et Ox (m et o) soit

. cellule g
. 1 il I
. - LASER
eo 1 eD 0 B A ¥ ¥
le! = et e; = 1/V2
e.l_ 0 e'1= w7 : fluorescence
s____pe'
%// z
e!
X

Compte tenu du fait que la matrice densité n'a que des composantes de q=0

1’intensité totale observée est

3y
(1v-27) 1= —22| 2 /or 71 0% v A (21 snyzF +) ()%t
ar | 3 Vbt F PO b b
b VB
J 29, 2 1 1 i S ]
[ Fo I Fy 3o 3, I b J

(i1 est bien connu gue l'orientation ne peut e&tre observée dans cette géométrie]l.
Lorsque le laser est de polarisation linéaire, nous avons

pris l'axe de quantification suivant la polarisation du laser ; si l'on

détecte la fluorescence & 45° de la direction de polarisation du laser

sans polariseur, on observe la somme des intensités correspondant aux

polarisations suivant Ox et Oy soit
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cellule s e
/e
er = -1/\/2 g’ =0 £ I
¢, e = 1/2 € qe; = i//2
18_1= -1/2 el = iN/2
Y
L'intensité totale observée est
Voo| 2 st 0 1 23, +J +F _+I
(Iv-28) I= —— 3 V2F +1 e Pg - ——— (23, +1) (2F +1) (-)7b "c b
b 2v2V/3
Jszbl \{211 Fpg
Fp I FDJ LJCJbe b
Remarque

Contrairement & 1l'excitation, la détection se fait en raie large,
et est sensible aux grandeurs éventuellement créées dans les autres sous-
niveaux hyperfins de b. Les expressions ci-dessus ne sont donc valables
que tant que les transferts de population et d'alignement entre sous-
niveaux hyperfins différents, dis aux collisions, restent faibles, c'est-
a-dire lorsque la relaxation due & 1'émission spontanée est dominante.

Dans le cas opposé ou les collisions dépolarisantes sont trés
importantes devant les collisions de guenching et 1'émission spontanée,
1'alignement disparait trés rapidement, et la population créée dans
un sous-niveau hyperfin particulier Fb se répartir entre les différents
sous-niveaux hyperfins suivant leurs poids statistiques ref| 141 5 v B 1).
L'intensité de la fluorescence observée dépend alors de la population

'Fbpg seule. _
En fait nous verrons auchapitre VI que les coefficients numéri-
gues de (IV-28) sont tels gque la contribution de 1'alignement aux inten-
sités de fluorescence observées est faible ; nous ne pouvons donc pas
trancher entre les deux hypothéses ci-dessus. Finalement , 1'intensiteé
relative des composantes hyperfines donnée par les expressions du § 2afla)

peut 8tre considérée comme un bon ordre de grandeur, compte tenu de la

précision expérimentale.
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Chapitre V

LES EXPERIENCES DE CROISEMENTS DE NIVEAUX ET DE DOUBLE RESONANCE ET LES

RESULTATS SPECTROSCOPIQUES.

V-1 Le montage expérimental

a

Le montage expérimental gue nous avons construit était & l'origine
inspiré de ceux qu’avaient mis au point B. DECOMPS,M, .DUMONT ["! ]st
M. DUCLOY pour 1'étude de l’effet Hanle en pompage optigue lasér i entre
deux miroirs & multicouches diélectriques sont disposés une cellule conte-
nant le gaz étudié (néon ou mélange hélium-néon), soumis & une décharge et
un long tube amplificateur & Hélium-néon assurant l'pscillation laser. La
cellule est placée entre deux bobines de Helmholtz qui produisent un champ
magnétique axial balayable de -100 Gs & + 100 Gs. La lumiere de fluores-
cence émise par la cellule perpendiculairement au chémp magnétique est
détectée par un systéme de monochromateurs et photomultiplicateurs.

Outre ces éléments, notre dispositif comporte une deuxiéme paire
de bobines de Helmholtz beaucoup plus volumineuses , capables de produire
un champ mégnétique de 2000 Gs , et une cavité radiofréquence accordable ;
ceci nous permetfait de faire des expériences de résonance magnétique et
de croisements de niveaux.

Avec 1l'apparition sur le marché de lasers & colorants fournis-
sant d'importantes puissances lumineuses, principalement dans le jaune et
le rouge, 11 s'est avéré que nous pouvions disposer d'un instrument extre-
mement puissant pour 1'étude de beaucoup de niveaux du néon. Le laser &
Hélium-Néon a alors été remplaéé par un laser a rhodamine 6G pomp& par un
laser & Argon ionisé.lLe dispositif expérimental est schématisé sur les
figures (V-1) et (V-2). dans le cas des deux utilisations que nous en avons
faites : expériences de croisements de niveaux et expériences de résonance

magnétique. Nous décrivons dans la suite les principaux éléments du montage.
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Figure V-1 : Dispositif expérimental pour 1'étude des croisements de niveaux .
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. out
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| 5. Convertisseur AD.

Figure‘ V-2 : Dispositif expérimental pour l'étude de la résonance magnétique.
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V-1-a La cellule

La cellule est en pyrex , de farme tubulaire . Les fentires
d'entrée et de sortie de la lumiére laser sont des disques de quartz
collés sur le pyreéx. Elles sont inclinées & 1'angle de Brewster (pour
la polarisation du laser). En raison de la grande épaisseur des bobines
de Helmoltz entourant la cellule, nous avons dd donner a celle~ci une
longueur d'environ 50 cm pour pouvoir nettoyer commodément les fenétres.
Leur état de propreté a en effet une influence critique sur le fonctionne-
ment du laser lorsque la cellule est & 1'intérieur de sa cavité. Egal
a 15 mm aux extrémités, le diameétre de la cellule est réduit & 3 mm dans
la partie centrale , sur une longueur de 5 cm ; le diametre est alors
sensiblement égal au diameétre du faisceau laser.

C'est dans la partie centrale seule qu’est localisée la décharge ,
Nous avons employé, soit une décharge continue entretenue par des électrodes
internes reliées aux barnes d'une alimentation haute tension stabilisée
(Fluke 412 B), soit une décharge haute fréquence produite par des électrodes
externes. La premiére technique est intéressante lorsque 1l'on désire peupler
fortement les niveaux excités sans avoir & mettre en place un blindage pour
la HF ; la seconde est plus souple et permet d'obtenir des niveaux de déchar-
ge tres faibles (décharge & peine visible) en particulier lorsque 1'on veut
eéliminer certains effets parasites 1liés & une trop grande population
des niveaux métastables (cf § 2 a(g)). On observe la fluorescence émise par
la partie centrale de la cellule , sur une longueur de 2 cm.

La cellule est reliée & un banc de pompage et de remplissage ;

20 21

nous disposons des 3 isotopes stables Ne, Ne et 22Ne et d'hélium. La

pression est mesurée & 1l'aide d'une jauge & mercure de type Mac-leold.

V-1-b Les lasers

Comme nous 1l'avons indiqué plus haut, deux types de laser ont

été utilisés : laser 3 hélium-néon puis laser & colorant.
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o) Le laser 4 hélium-néon

Le tube laser (Spectra-Physics) contient un mélange d'hé&lium et

de néon. Le néon habituellement utilisé& est du néon naturel (92% 20Ne ,

8% 22Ne), mais nous avons également employé un tube contenant du 22Ne 3
pour 1'étude des croisements dans le niveau 3s., , nous obtenions ainsi
une meilleure coincidence entre la raie de pompage et les combosantes
hyperfines utiles de la raie d'absorption.

Le faisceau laser est polarisé rectilignement par les fen@tres
du tube, inclinées a 1'angle de Brewster. La longueur d'onde sur laguelle
se produit 1l'oscillation laser est sélectionnée par les miroirs multicouches
diélectriques. Nous avons utilisé les deux raies suivantes : 6328 R
[352<-+2p4 ) et 7305 ; [332«+2pl], respectivement pour 1l'étude des niveaux
2p4 et 352. Pour éviter 1l'oscillation sur la rgie 3,39 (352@+3p4] qui peut
se produire guel que soit le choix des miroirs & cause du gain tres élevé
a cette longueur d'onde , on intercale sur le trajet du faisceau laser,
dans les intervalles libres de la cavité des réservoirs & méthane, gaz
présentant une bande d'absorption autour de 3.39 u.,lLe coefficient de réflexion
des miroirs, situés de part et d'autre de l'ensemble tube laser + cellule ,
est dit "R max" (299,8 %)

On obtient ainsi, & 1l'intérieur de la cavité des puissances
lumineuses qui sont de 1l'ordre de plusieurs w/cmz, ce qui permet un pompage
optigue meéme entre deux niveaux excités radiatifs. Pour permettre une
détection synchrone de la lumiére de fiuorescence, on module l'intensité
du laser en créneaux carrés a une fréguence de 130 Hz & 1'aide d'une roue
dentée.

Le montage présente un incenvénient important : le contrdle de
1'intensité laser est difficile . Pour diminuer 1'intensité on utilise
un diaphragme qui obture partiellement le faisceau laser ; comme ce dia-
phragme est placé dans la partie de la cavité la plus éloignée de la
cellule, il modifie assez peu le diameétre du faisceau laser au niveau de
la cellule ; cependant par suite de 1'augmentation des pertes ainsi in-
troduites par rapport au gain de la cavité , le nombre de modes capables
d’'osciller décroit : il est impossible de séparer les variations de

1'intensité et les variations de la largeur du spectre de la lumiére de
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pompage.
D'autre part on ne peut étudier ainsi gue les niveaux des

transitions laser, la méthode de transfert par émission spontanée [°°]
étant par principe méme inapplicable dans le cas des croisements de
niveaux, et conduisant & des taux de polarisation trop faibles pour 1la

résonance magnétique.

.~

B) Le_laser_a_colorant

Le laser & colorant (schématisé sur la figure V-3) est un laser
a jet stream Cohérent Radiation (modéle 490), fonctionnant ici avec la
Rhodamine 6G. Il est pompé par un laser & Argon (CR 8). Pour éviter les
fluctuations d'intensité dues aux poussiéres et aux variations d’'indice
de l'air provoqués par les courants d’air, nous avons placé le laser & colo-
rant dans une bolte en plexiglass entierement fermée.

La sélection de longueur d'onde est faite dans la cavité en tour-
nant dans leur plan un ensemble de trois lames biréfringentes inclinées a
1'angle de Brewster sur le faisceau laser ; ce filtre est malheureusement
trés sensible aux variations de température et il en résulte une importante
dérive de la longueur d'onde au cours de la journée. Les longueurs d'onde
gue nous avons utilisées pour pomper optiquement les niveaux de la configu-
ration 2p53p a partir de ceux de la configuration 2p535 sont reportées dans

le tableau suivant

20, 2p, ' 2, I

[) [+) [¢]
6030 §(2p2-154) 5944 A (2p,-1s;) | 6266 A (2p -1s,)
6163 A(2p,-ls, |6096 A (2p,-1s,)

2pg 2p, 2pg i

o o [ I
6143 A (Zps 155) 6383 A (2p7—184] 8334A(2p8-185)
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La largeur du spectre émis par le laser muni du filtre biréfringent
est comprise entre 10 et 50 GHz suivant la puissance de sortie. Le tableau
ci-dessous en donne quelques ordres de grandeur , obtenus en analysant la

lumiére du laser avec un Fabry - Perot plan & cales piézo-électriques.

P sortie 15 mW 50 mW 100 mW 500 mwW 1000 mW

N
o

6200 A 15 GHz 25 GHz 30 GHz 75 GHz
o

6000 A 15 GHz 20 GHz 30 GHz 70 GHz 80 GHz
° :

5800 A i 15 GHz 20 GHz 30 GHz 75 GHz

Les largeurs reportées dans ce tableau sont les distances en fréquence entre
les modes extremes du spectre. La comparaison entre les résultats obtenus &
diverses longueurs d'onde et diverses puissances de pompe (en déréglant
légérement le laser a colorant pour conserver la méme puissance de sortie)
montre que la largeur du spectre est principalement 1ié&a la puissance de
sortie du laser & colorant. La puissance est mesurée & 1'aide du“powermeter”
(model 210) Coherent Radiation.

La longueurtotale de la cavité du laser est 45 cm , éi bien que
1'écart entre modes est 330 MHz . Il y a donc peu de modes dans la largeur
Doppler d’une raie d'absorption du néon (environ 2000 MHz) ; le signal de
fluorescence observé sur la cellule éclairée par un tel faisceau laser est
alors treés sensible & la dérive de fréguence et aux fluctuations d'intensité
des modes. Nous avons pu réduire cet effet en allongeant . la cavité & 1lm.
Pour conserver le fonctionnement sur le mode TEM gg + Nous avons alors dd
changer de rayon du miroir de sortie (le calcul de la cavité du laser a
colorant est détaillé dans 1'Appendice II).

Le faisceau du laser & colorant est aligné directement sur la
cellule, ce qui permet les expériences avec cellule a 1l'’extérieur comme
a 1'intérieur de la cavité. Pour les expériences que nous présentons ici,
la puissance de sortie du laser & colorant equipé d'un miroir de coefficient

de transmission 4% était largement suffisante, et nous n'avons pas utilisé
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la deuxiéme possibilité du montage. Le contrdle de 1l'intensité lumineuse

se falt dans ce cas de maniére indépendante de la largeur du spectre d'émis-
sibn a4 1'aide de lames atténuatrices étalonnées placées devant la cellule.
Pour 1'étude des croisements de niveaux nous avons utilisé directement le
faisceau polarisé rectilignement issu du laser. Pour les expériences de
résonance magnétique il est préférable , comme nous le verrons plus loin

(cf § 3 alo)), d'utiliser un pompage optique en polarisation circuylaire;

nous interposons alors une lame quart d'onde sur le trajet du faisceau.

L'intensité du laser est hachée & la fréquence de 280 Hz par une roue

dentée entrainée par une turbine & -air comprimé.

V-1-c Les champs magnétiques

a)Le champ_magnétique statique

Deux bobines de Helmholiz alimentées sous basse tension par une
alimentation Varian (V 2503) produisent un champ magnétique parallele
'au faisceau laser, ajustable entre -2000 Gs et + 2000 Gs. Le champ a é&té
homogénéisé & 1'aide d'une réscnance de protons; sur le volume observé de
la cellule 1'homogénéité du champ magnétique est de 1'ordre de 1079 | Le
montage ne permet pas de laisser la sonde & résonance de protons dans
les bobines durant les expériences ; aussi mesurons-nous le courant quil
passe dans les bobines & l'aide d'un pont de mesure Hewlett Packard (3420 B).
La calibration, qui présente une dérive de 1'ordre de 1074 sur une période
de quelques mois, est refaite avant et aprés chague série de mesures. Comme
la cellule n'est pas mobile, la sonde est placée le plus prés d'elle
possible ; la correction a faire sur le champ magnétique ainsi mesuré a été
déterminée avant la mise en place de la cellule ; elle est négligeable
8 la précision dont nous avons besoin (gui est de 1l’ordre de 1074 ).

Le champ magnétique est balayé autour d’'une valeur déterminée par
le courant dans les grosses bobines & 1'aide de bobines auxiliaires alimen-

tées soit par un générateur TBF (Tekelec TE 500 A) soit par un générateur
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de "marches” de tension (construit au laboratoire) ; le premier dispositif
est utilisé pour les enregistrements analogiques continus du signal , le se~
cond est mieux adapté & la digitalisation du signal en vue de 1l'enregis-
trement sur bande perforée.

En général nous nous efforgons de centrer au mieux le champ
magnétique principal sur le signal &tudié si bien qu’il n'’est pas nécessaire

de déterminer avec une grande précision la calibration des bobines de balayage.

) Le champ magnétique oscillant

En_Vue des expériences de résonance magnétique nous avoné constfuit
une ligne résonnante de type "fils de Lechar"” (cf fig V-4), constituéspar
deux bandes de cuivre argenté de Z2cm de hauteur et S5mm d'épaisseur. La ligne
se referme sur des court circuits . Le court-circuit initial est constitué
par une plaque de cuivre mobile ; entrainée par une tige filetée , elle peut
coulisser sur les bandes de cuivre argenté. Elle porte la boucle d'excitation
alimentée par un générateur RF (Prana C 203). Le court circuit terminal
est placé au niveau du centre de la cellule. Celle-ci se trouve donc sur un
ma%imum de champ magnétigque et un minimum de champ électrique. Cependant‘
le champ &€lectrique est encore assez important pour allumer dans la cellule
une décharge assez intense.

lLe générateur RF peut fournir une puissance de 100 W entre 200 et
1000 MHz . On peut accorder la ligne dans cette méme gamme de fréquence en
1'utilisant en mode onde ou demi-onde. Avec quelques dizaines de Watt , on
obtient des champs magnétiques de plusieurs gauss au niveau de la cellule.

Un tel ordre de grandeur est en effet nécessaire pour observer un signal de

résonance magnétique sur des niveaux excités de courte durée de vie [~ 10 ns).

V-1-d La détection

Notre dispositif permet de détecter la lumiére de fluorescence

dans deux directions perpendiculaires au faisceau laser : parallelement et
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Figure V-4 : La cavité résonnante pour le champ de radiofréquence.
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~

perpendiculairement & la polarisation du laser. A 1l'aide de sysl>mes de

lentilles et de miroirs on forme des images de la cellule sur les fentes
d’'entrée de deux monochromateurs (Jarell Ash 82-410) , suivis de photo-
multiplicateurs (EMI 9558 QB). Des polariseurs peuvent &tre intnr~rosés
sur le trajet des faisceaux lumineux.

Pour étudier les croisements de niveaux, on détecte la lumiére
de fluorescence sur la m8me raie dans les deux directions, en polarisation

o , et on oppose les signaux obtenus sur les deux voies ; nous pouvons

ainsi isoler la partie de la lumiére de fluorescence proportionnelle aux
grandeurs transversales qui ﬁous intéressent (cf § II-1b).

Pour observer les raies de réscnance magnétique, on utilise une
seule direction d'observation , et & 1l'aide d'une lame semi-transparenhte
on sépare le faisceau en deux parties que 1'on détecte avec la polarisation
o et m. En opposant les signaux donnés sur la méme raie par les deux photo-
multiplicateurs , on éliminera une partie du fond continu.

Le signal de sortie des photomultiplicateurs est amplifié par
une détection synchrone (PAR HR8 ) & la frégquence de modulation du laser.
La sortie de la détection synchrone peut étre traitée de deux fagons.
®soit on balaye le champ magnétique de maniére continue et on enregistre la
lumiére de fluorescence en fonction du champ magnétigue avec un enregistreur
XY
®soit on fait varier le champ magnétique par marches discréteset un systéme
de convertisseur analogique-digital, sérialiseur et perforatrice permet
d'enregistrer sur bande perforée les amplitudes du champ magnétique et du
signal de fluorescence sur chague marche. La courbe correspondante est en-

suite traitée sur ordinateur.

V-2 Les expériences de croisement de niveaux hyperfins

Comme nous l'avons indiqué au cours de la description du montage
expérimental, les croisements entre sous-niveaux hyperfins d'un méme niveau

de structure fine aJ sont excités par le faisceau laser de polarisation
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rectiligne perpendiculaire au champ magnétique ; on les détecte au moyen

de la lumiére de fluorescence émise 3 partir du niveau aoJ vers un niveau
a'J' observée en raie large, dans les deux directions paralléle et perpen-
diculaire & la polarisation du laser, avec la polarisation ¢ . On sait

(§ II-1-b) que les croisements Am=2 donnent alors lieu, lorsque 1'on

balaye le champ magnétique, & un signal de forme d'absorption de Lorentz.
apparaissant avec des signes opposés sur les deux voies de détection. En op-
posant ces deux signaux on isole donc la partie de la lumiére de fluorescen-
ce résonnante dans le champ du croisement de niveaux. On ne peut pas détecter
les croisements de Am = 1 dans cette géométrie.

Parmi les niveaux que nous avons étudiés, certains ont un moment
cinétique électronique J=1 , les autres ont un J=2. On vérifie sur les figu-
res (II-1 ) et (II-2) que lorsque I=3/2 il apparait 2 croisements de Am=2
dans les diagrammes des niveaux de J=1,7 croisements de Am=2 dans les
diagrammes des niveaux de J=2. (lLe diagramme de la figure (II-1) est tracé
dans l1'hypothese o0 1la Constaﬁte hyperfine quadrupolaire électrigue B=0,mais
le nombre de croisements n'est pas modifié 1oréque B n'est pas trop grand).

Les deux croisements des niveaux de J=1 sont de largeurs ef
d'intensités tres différentes, le calcul des pentes des sous-niveaux et
des fonctions d'onde correspondanteé permet de montrer que 1l'un d’eux ,

C, (F= 5/2, m. = 5/2 ; =3/2 ,(note *) me
zienne 21 fois plus intense et 7 fois moins large que 1l’'autre ,
C. (f=3/2 , m_ =1/2 £ =3/2 , m_ = -1/2). Pour étudier la position des

2 F F

croisements C2 nous avons du intégrer le signal plusieurs heures dans un

analyseur multicanaux. Dans les niveaux de J=2 , six des sept croisements

=1/2 ) donne lieu & une lorent-

sont d'intensité et de largeur comparables {& un facteur 1,5 prés environ).
Le septiéme était beaucoup moins intense gue les autres et nous ne 1'avons
pas étudié. Les figures (V-5), (V-6]) et (V-7) donnent des exemples de signaux
de croisements. Les champs magnétigues dans lesquels se produisent tous ces
croisements sont compris entre guelques dizaines et quelques centaines de

Gauss.

M S Ul B S T T T R e ittt et
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C2

Figure V-5

S

¥

100 Gs

Croisements dans le niveau 3s., (J=1) pompé optiguement par la raie
7305 A du laser He-Ne. Ce signal a été obtenu apreés trois heures
d'intégration dans un analyseur multicanaux, en vue de la détection

de C2.
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Nous recenserons tout d'abord (§ a) les causes de déplacement et
de déformation de ces courbes, et nous donnerons les ordres de grandeﬁr
des erreurs systématiques qui peuvent en résulter ; nous montrerons comment
nous avons pu éliminer certaines d'entre elles par un choix convenable des
conditions expérimentales.

Nous décrirons ensuite (§ b) la mé&thode de dépouillement des
courbes de résonance gui nous a permis de tenir compte des asymétries.

Puis (§c) nous donnerons les valeurs des constantes A et B de
structure hyperfine pour les niveaux gue nous aVons étudiés ; ces valeurs
sont obtenues par un calcul supposant que la structure fine est grande
devant la structure hyperfine ; nous montrerons que les corrections du
second ordre sont négligeables dans notre cas.

“Enfin (§ d) nous comparerons nos résultats aux valeurs calculées
par S. LIBERMAN et nous tenterons d'améliorer 1l'accord entre valeurs expéri-
mentales et calculs théorigues en tenant compte de la contribution de 1'élec-

tron externe.

\V-2a Etude des déplacements et déformations des courbes de croisement de niveasux

Nous étions en mesure de déterminer la position des courbes de
croisements de niveaux avec une précision qui était de 1’ordre de guelques
centiémes de la largeur totale de la résonance. Il était donc nécessaire de
rechercher les causes d'erreurs systématiques qui pouvaient intervenir & cette
précision ; elles sont dues soit a desldéplacements de la courbe de résonance
par rapport au point de croisement de niveaux, soit a des asymétries qui

faussent le résultat du dépouillement si 1'on suppose la courbe symétrique.

Deux phénoménes d’origines treés différentes peuvent déplacer la
courbe de résonance de croisement : d'une part nous avons montré au § II 3b
que la courbure des niveaux d'énergie au voisinage du croisement provoquait

un déplacement du centre de la raie de résonance par rapport au point de
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croisement. D'autre part, si la raie de pompage optique n'est pas centrée
sur la raie d’absorption , il peut se produire un shift dd aux transitions
virtuelles

~-effet de la courbure des niveaux d'énergie

Le déplacement qui résulte de la courbure des niveaux d'énergie est totale-
ment indépendant des conditions expérimentales , mais il est facilement cal-
culable & partir de la formule (II-62) lorsque l'on connait la forme des
niveaux d'énergie. A partir des diagrammes hyperfins‘reproduits sur les
figures (II-1) et (II-2), nous pouvons évaluer graphiquement la courbure des
niveaux au voisinage des points de croisement, Considérons le croisement Cl
d'un niveau de J=2 ; en ce point de croisement, 1'un des sous-niveaux (1/2 , -1/2)
présente une courbure plus forte que celles que 1l'on peutabserver au voisi-
nage des autres croisements. Calculons le déplacement d& & la courbure dans
ce cas ; utilisant la définition (II-61) , on a C/AH = -2,4 1073 G312
Avec AH = 4 Gs (demi-largeur de Cl pour une pression de 0,5 torr de
Néon, pour le niveau 2p4 ), on obtient C¥1072 ; or C est le rapport du
déplacement § de la courbe de résonance & la largeur AH. Notre précision
expérimentale étant de 1'ordre de quelques centiémes de la largeur , ¢ est
négligeable.,

Dans tous les cas gue nous avons €tudié, nous pouvons donc négliger
le déplacement di & la courbure des niveaux.

~Shifts dis aux transitions virtuelles.

Il est bien connu [36] gue lorsque la raie de pompage n'est pas centrée

sur la raie d'absorption , il risque de se produire un shift des sous-niveaux
par transitions virtuelles . Dans notre cas, la raie de pompage doit donc étré
centrée au mieux sur les composantes hyperfines connectées aux sous-niveaux
dont on étudie le croisement. -

Cette condition est relativement facile & remplir lorsque 1'exci-
tation est produite par le laser & colorant ; la largeur de spectre qu’il
émet est toujours nettement supérieure & la fois & 1'étalement en fréquence
des sous-niveaux hyperfins d'un méme niveau de structure fine &J dans les
champs magnétiques que nous utilisons et & la largeur Doppler , qui est ici
du méme ordre que la structure hyperfine. Nous choisissions la fréquence

centrale du laser de maniére & maximiser 1'intensité de la fluorescence observée
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en raie large sur une transition partant du niveau a J. Dans ces conditions,
les shifts dus & des transitions virtuelles sont & priori faibles devant
les élargissements des courbes dus aux transitions réelles. Or les élargis-
sements n'excédaient pas quelgues % de la largeur de la courbe. Noﬁs
avons pu vérifier que la position des croisements de niveaux ainsi mesurée
ne présentait aucune variation corrélée avec l'intensité du laser.

Il est beaucoup plus difficile d'éviter ces déplacements dans les
expériences ol la source lumineuse est le laser & Hélium-Néon : en effet
la largeur du spectre d'émission sur les différentes raies rouges est de
l'ordre de la largeur Doppler, et également de 1'ordre de la structure hyper-
fine de ces raies dans le 21Ne. Cependant 1'étude des croisements de niveaux
du niveau 3S, excité par la raie 7305 R [2p1 - 352) a été_ﬁavorisée par
l'existence d’une coincidence isotopique : la raie a 7305 A du 22Ne est
pratiquement centrée sur les composantes hyperfines reliées aux sous-
niveaux dont nous étudions les croisements ; les fréquences de cas compo-
santes sont trés voisines les unes des autres car le niveau inférieur de
la transition a un moment cinétique électronique J nul. Nous avons donc rempli
le tube laser d'un mélange d'Hélium et de 22Ne au lieu de Néon naturel . Ici
encore la position des croisements était , & la précision de nos mesures ,

indépendante de 1'intensité du laser.

B) Asamétries

A la forme lorentzienne d'absorption des résonances de croisement
gue permet de piévoir la formule (II-19) pour notre dispositif expérimental,
se superpose dans certaines conditions une pourbe de dispersion, souvent
indécelable & 1l'oeil, mais d'effet non négligeable sur le résultat du dé-
pouillement. Nous avons vu au § II-3 que la courbure des niveaux d'énergie
et la variation des fonctions d'onde avec le champ magnétique étaient suscep-
tibles d'&tre la cause d'une telle asymétrie. Par ailleurs la forme des courbes
de résonance est extremement sensible 3 une légeére déviation par rapport a
la géométrie rectangulaire des directions de détection que nous croyions

respecter.
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—Effets 1liés a la structure de 1l'atome.

Si les déplaceﬁents causés par la courbure des niveaux d'énergie sont
négligeables dans notre cas, il n’en est pas de méme de 1'amplitude de
la dispersion dde & cette courbure et & la variation des fonctions d'onde
avec le champ magnétique dans la région du croisement étudié. Un calcul
d'ordre de grandeur effectué dans quelques cas particuliers permettait de
prévoir une amplitude relative de diépersion de quelgues % ; ceci a été
confirmé par le dépouillement sur machine des courbes, que nous décrivons

au paragraphe suivant.

—Influence des directions de détection.

Lorsque la détection ne se fait plus rigoureusement parallélement ou perpen-
diculairement & la polarisation excitatrice e , la formule (II-19) montre
gue 1'amplitude relative de la courbe de dispersion qui apparait alors est
proportionnelle & sin 2¢ (Vv 2¢) , ol ¢ est 1l'angle que fait la direction
de détection avec e (ou avec la perpendiculaire a & ). Une erreur d'angle

de 1° conduit ainsi & une courbe de dispersion dont 1'amplitude est 4% de
celle de 1’absorption dans la direction d'observation considérée, ordre de
grandeur qui n'est plus tout & fait négligeable.

Notre dispositif expérimental nous permettrait, guoique peu
commadéement, d'obtenir un réglage avec cette précision en minimisant 1l'asy-
métrie sur l'effet Hanle. Mais, principalement lorsque la source lumineuse
est le laser & colorant, les angles des directions de détection avec la pola-
risation du laser he se maintiennent pas & la valeur choisie. Cela provient
des dilatations thermigues des diverses piéces du montage et des réajustements
qui s'imposent si 1l'on veut maintenir la puissance du laser & un niveau
constant au cours de la journée. Par suite le faisceau laser, quoique de
diametre peu différent de celui de 1la cellule,ne passe pas toujours stric-
tement au méme endroit dans cette cellule. Par ailleurs, la polarisation du
laser & colorant est due au filtre biréfringent , incliné & 1l'angle de
Brewster ; 11 est vraisemblable qu'il se produit de petites variations de
1'angle d'incidence du faisceau laser sur le filtre et de 1'angle du

plan du filtre lui méme par rapport aux directions de détection choisies.
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D'autre part, lorsque la population du niveau métastable ou
"pseudo-métastable"(HOte*] constituant le niveau inférieur de la transition
était suffisante, nous avons observé une rotation Faraday de la polarisation
dﬁ laser de plusieurs degrés , aprés passage du faisceau & travers quelques
centimeétres de gaz. On peut éliminer completement cet effet ‘'en réduisant
la longueur de la cellule et en opérant & pression et intensité de décharge
faibles.C'est ce qui nous a amenésa utiliser une décharge & 1 MHz pour

1'étude des croisements de niveaux.

V-2b Dépouillement des enregistreméhts expérimentaux

Nous venons de voir qu'il n'était pas toujours possible d'abtenir
des courbes de croisement gqui soient purement d'absorption. Lorsque 1'am-
plitude de la forme de dispersion additionnelle est faible, 11 est diffi-
cile , lors d'un dépouillement manuel, de discerner la légére asymétrie
qui en résulte de celle que provogque un fond continu incliné (& cause de
1’influence du balayage magnétique sur 1'intensité de la décharge elle-
méme, le fond continu sur lequel apparait le signal a rarement une pente
nulle). Si, négligeant la dispersion , on cherche le centre de la courbe
expérimentale en supposant qu'il s'agit de la somme d'une courbe d'absorption
et d'une droite , on commet une erreur sur la position du centre qui est,
en pourcentage de la largeur totale, de l'ordre de 1'amplitude relative de

la courbe de dispersion.

* ) Les niveaux non métastables de la configuration 2p3 3s sont trés peuplés
par suite de la réabsorption totale des raies de résonance; ils sont
pour cette raison souvent appelés "pPseudo-métastables”.
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Pour déterminer la position des croisements avec précisi.n, nous
avons été amenés & enregistrer les courbes de croisement sur bande perforée,
par l'intermédiaire d'un systeme de transformation analogique-digital. Un
traitement sur ordinateur (PDP 15) nous permettait ensuite d'ajuster sur
les courbes expérimentales la somhe d'une forme d'absorption, d'une forme
de dispersion et d'une droite. La largeur et le centre communs de 1'absorp-
tion et de la dispersion, leurs hauteurs respectives, la pente et 1'ordon-
née a l'origine de la droite &taient considérés comme des paramétres et
choisis de maniére & minimiser 1'écart entre courbescalculée et expérimentale.

Nous avons constaté que 1'amplitude de la courbe de dispersion
ne se fixait & une valeur significatrive sur un ensemble de courbes
prises dans les mémes conditions expérimentales que lorsque le rapport signal/
bruit était assez bon (A 20). Dans les autres cas, nous avons tenu compte
d'une asymétrie possible pour annoncer la précision des résultats.

Nous avons également évalué l’'effet de la variation de la déchar-
ge avec le balayage magnétique et 1l'effet de la présence d'un autre
croisement voisin . Le résultat sur la position du croisement est toujours
négligeable. Dans le cas ol nous utilisions pour le pompage optigue une
transition partant du métastable 155 (J=2) , nous avons vérifié qu'il
n'y avait pas de coiincidence entre les croisements dans le niveau métasta-

ble et dans le niveau étudié.

V-2c Position des croisements et calculs des constantes de structure hyperfine

Nous avons mesuré la position de chagque croisement de niveaux
dans des conditions expérimentales variées , de pression , niveau de
décharge et intensité du laser. Les tableaux (V-1) et (V-2) donnent des
exemples de telles séries de mesures (chague résultat expérimental cor-
respond & la moyenne des résultats sur 4 ou 6 courbes). On n'observe
aucun déplacement éignificatif des croisements avec les parametres exbéri—
mentaux.

A partir de ces positions des croisements , nous avons calculé,

pour chaque niveau aJ considéré, les. valeurs des constantes de structure
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Pression de néon Pression d'Hélium Décharge Intensité laser Cl
(unités
(torr) (torr) arbitraires) {mW) (Gs)
0.003 3 14 80 627.42
0.81 1 16 50 627 .33
0.03 3 14 50 627.47
0.03 3 20 50 627.33
0.03 0.6 15 50 627.29
0.1 1.9 15 50 627.29
0.1 1.9 15 420 627 .27
1.4 0 12 80 627.39
Pression de néon Pression d'Hélium Décharge Intensité laser C2
0.1 1.9 14 70 906
0.1 1.9 16 70 915
0.3 1.7 16 70" 899
0.03 3 15 70 904
Cl[Gs) CZ[Gs] A/gJ(MHzJ B/gJ(MHzJ
exp. 627.34 +0.20. exp. 906 +14 -439.61 + 0.40 +42.,10%1.20
calc 627.34 calc 806

Tableau (V-1)
@omme C

2

est bien plus difficile & observer que C

Croisements du niveau 2p5 (J-1)

1 il a été étudié dans des

conditions expérimentales moins variées. Les valeurs de A/gJ et B/gJ ont été

calculées & partir des valeurs moyennes des positions de C

1 et 82].
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hyperfine dipolaire magnétique AlaJ) et quadrupolaire électrique BlaJ). En
fait la position des croisements n'est sensible qu'au rapport de ces
constantes au facteur de Landé du niveau : Al aJ)/ g] et B(aJ]/gJ

Nous avons utilisé un programme d'optimisation recherchant le couple

de valeurs A(cx,J)/gJ , Ble,J 3}/ 8] gui rende minimum 1'écart quadratique
moyen entre les positions expérimentales des croisements et les positions
déterminées & partir de Ala J) / g et Bla J} / gy . Ce calcul a été
fait dans 1'hypothése ol le niveau aJ est bien isolé et ou 1'on peut se
limiter & la diagonalisation de la somme de 1l'hamiltonien hyperfin et de
1'hamiltonien Zeeman a 1l'intérieur du niveau aJd.

Lestableaux mentionnés ci-dessus dennent également. AlaJ) / g
et BlalJ) / g; et les positions de ces croisements calculéesavec ces valeurs.
Toutes les positions calculées sont en accord avec les résultats expéri-
mentaux, & la marge d'incertitude prés. Ce fait n'est évidemment pas sur-
prenant quand il n'y a gue deux croisements (on ajuste deux valeuré avec
deux param@tres), mais lorsque les valeurs de A et B sont déterminées a
partir de six croisements cela montre qu'il n'y a pas d'erreur systémati-
que importante sur la position de chaque croisement (sauf s'il s'agissait
d'une erreur sur chaque croisement proportionnelle au champ magnétique
dans lequel il se produit , comme par exemple une erreur d’'étalonnage du
champ).

Le tableau (V-3) donne les valeurs de AlaJ) / gy - BlaJ) / 8]
AlaJ) et B(aJl) pour les niveaux étudiés (les facteurs de Landé ont été
mesurés par ailleurs par la méthode de double résonance(cf § V-3).

Remarquons que comme nous n'avons €tudié que les croisements de
A m =2, nous n'avons accés qu'au signe relatif de A et B. Le signe de A
peut 8tre déduit, grace & des considérations théoriques, de mesures de struc-
tures hyperfines d'autres niveaux du 21Ne {(cf Chap. VI).

Les résultats que nous venons de donner ont été obtenus en consi-
dérant que la structure fine était trés grande devant la structure hyperfine.
En fait pour les niveaux 2p le rapport des énergies qui interviennent est de
1'ordre de grandeur de la précision de nos mesures ; & partir des valeurs

de Al aJ) et B{ oJ) données ci-dessus nous avons donc calculé les positions
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f niveau A/g, B/g, g A B A B
Paschen Racah (MHz) (MHz) {cf § V-3) (MHz) {MHz) Vaii;;iiqueglg
2p2 3p'[-%]1 + 56.20+0.40f (voir noté*] 1.3397 (B) |+75.30.6 +84.9 10.45
2p4 Sp'[-%JZ -238.42+0.35; + 37.80x0.40| 1.2983 (8) |-309.5+0.7 | +49.1+0.6| -301.8 +48
2p5 3p'[-%}l -439,6120.40] + 42.10+1.20) 0.9932 (4) |-436.6x0.6/ +41.8:1.2| -433.2 +43.2
2p6 3p ;SJ 2 -150.69+0.30{ -55.86% 0.50| 1.2321(10) |-185.7+0.5{ -68.8t0.7| -183.3 -69.3
2p7 3p -% 1 -622.22+0.80| -83.8 *4.3 | 0.6779 (8) |-421.8+0.9| -56.8+3.0| -412.5 -54.6
2p8 3p g\ 2 -196.29+0.30| -79.19 +0.60( 1.1364 (8) |-223.1%.5 -90.0:0.8] -214.2 -80.3

‘ 352 55'\%) 1 -563.25+0.,30f -10.4 *1.9 1.2925 (10)(-728.0+1.0| -13.4t2.5} -720 -13.8

Tableau(V-3} Structures hyperfines
nous n'avons pas pu détecter le second croisement , C2. Mais le calcul montre

(Note )

gue si B est petit,

la position de C

1

dépend principalement de A. Réciproquement

si B est petit, A est donné par la position de Cl. Nous avons supposé ici

(conformément & la prévisionthéorique) gue

~

B < A/20 .
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des croisements lorsque l'on tient compte au second ordre de perturba-
tion de 1l'effet -des éléments de matrice non diagonaux < aJlUChyplh'J'>

de 1l'interaction hyperfine ¥ . Pour cela nous avons pris les

hypotheses simplificatrices dggp§ I-3b et I-2c (on néglige 1l'effet

de 1'électron externe et 1’hamiltonien quadrupolaire électriqué : les
éléments non diagonaux de Jchyp ne dépendent que d'une seule intégrale
radiale , a2p (défini en I-16a)). Nous avons adopté pour aZp la valeur
de 516 MHz qui est celle gque donne S. LIBERMAN [ 1 % . La méthode ex-
posée au § I-3b nous a alors permis de calculer les corrections du
second ordre aux positions des croisements de niveaux, en tenant
compte de 1'influence de tous les niveaux de la configuration 2p53p.
Les corréctions obtenues sont toujours inférieures & 0.05 Gs, donc
négligeables & notre précision de mesure. Réciproquement , il n'y a
donc pas lieu de corriger les valeurs de AloJ) et B(aJ) déduites de

la position des croisements par le calcul au premier ordre.

V-2d Comparaison avec les résultats de S. LIBERMAN ; calcul de

1l'effet de 1'électron externe.

Le tableau (V-3) donne dans les derniéres colonnes les résultats
des calculs de S. LIBERMAN pour les niveaux dont nous avons mesuré
les constantes de structure hyperfine. L'écart entre ces valeurs théo-
riques et nos déterminations expérimentales est en moyenne de 5%.

Rappelons que les calculs théoriques de S. LIBERMAN ne sont pas
des calculs "ab initio”; les intégrales radiales sont considérées comme
des paramétres et choisis de maniere & rendre compte de résultats
expérimentaux (cf § I-1 et I-2b). Il serait intéressant, maintenant
que nous disposons d'un plus grand nombre de résultats expérimentaux,
de reprendre un calcul d’'optimisation sur les parametres
radiaux.

Dans un premier temps nous conserverons les fonctions d'onde
obtenues par S. LIBERMAN et nous essaierons d'améliorer les valeurs des

parametres radiaux spécifigues de 1'interaction hyperfine. En effet
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en ce qui concerne les fonctions d'onde des niveaux 2Z2p, 1'accord rela-
tivement bon entre les facteurs de Landé gu'on en déduit et nus
valeurs expérimentales (cf § V-3) laisse supposer qu'elles représen-
tent bien le couplage réel. '

Nous conserverons également les parametres radiaux concernant
1'interaction hyperfine entre le noyau et les électrons du coeur,
utilisés par S. LIBERMAN ; en effet le traitement relativiste de 1'in-
teraction hyperfine négligeant la contribution de 1'électron externe
conduit & des valeurs qui sont en trés bon accord avec 1'expérience
dans certains niveaux dont les fonctions d'onde sont peu susceptibles
d'étre erronées et qui sont assez excités pour que la contribution de

1'électron externe soit & priori trés faible .

niveau A exp. (MHz) A calc. (MHz)
4d' [5/2] 3 -235,9(chap VI) - 234
55 B/2]1[352] ~728,0(ce chap.) - 720

Nous avons donc tenté ici pour la configuration 2p53p d'intro-
duire 1'effet de 1l'électron externe en ajustant sur les six mesures

dont nous disposons le seul parametre a I1 est clair que ce

3p
calcul ne constitue qu'une étape préliminaire a un traitement plus
complet.

Nous avons calculé les éléments de matrice réduits diagonaux de

1'opérateur ﬁe (cf eq. I-1) correspondant & 1'interaction hyperfine

entre l'électr;ﬁ externe et le noyau dans chacun des états 2p53p a
1'aide des fonctions d'onde de S. LIBERMAN [19] . Puis nous avons
déterminé la valeur de a3p permettant de minimiser 1'écart guadratique
moyen entre nos valeurs expérimentales et les valeurs définies par

<ad || N al >

extl|
VI (J+1) (23+1)

An (9D = Al perman @) * @5y
Nous obtenons ainsi la valeur

a3p = - 18 MHz
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L'écart quadratigue moyen entre valeurs calculées et expérimentales
est alors réduit par un facteur 3.
Nous avons considéré 1l'écart guadratique moyen relatif dé+fini de

la maniere suivante

. xi _ xi iz 1/2
;>“ th exp |
S i i
= % 4
Ax = i=1l,n exp
n-p

ol n est le nombre de niveaux considérés et p le nombre de paramétres
ajustés ;.ici on a n=6 , p=0 dans le cas ol on néglige 1l'effet de
1'électron externe (en effet, les intégrales radiales intervenant dans
1'interaction hyperfine entre le coeur et le noyau , ont été déter-
minées & partir de mesures sur d'autres niveaux (cf ref {19 ] ) ou
calculées a priori) . Dans le cas o0 on introduit 1'effet de 1'électron
externe,on a p=1.

Les nouvelles valeurs théoriques sont données dans le tableau
suivant, ol elles sont comparées aux valeurs de S. LIBERMAN et aux

valeurs expérimentales.

niveau Aexp Ath (ref [191) Ath[ce calcul)
2p, 3p'(1/2)1 | + 75,3 + 84,9 +76,9
2p4 3p'{(3/2)2 -308,5 ~-301,8 -309,0
2p,  3p' (3/2)1 -436,6 -433,2 -4439,1
2p8 3p (3/2)2 -185,7 -183,3 -188,2
2p7 3p (3/2)1 -421,8 -412,5 -419,3
2pB 3p {5/2)2 -223,1 -214,2 -226,2

On peutremarquer que. pour le niveau 2p5 (3p*' (3/2)1) , 1l’accord est moins
bon gue pour les autres niveaux (3% d'écart , au lieu e 1% , en moyenne
pour les autres). Or on constate aussi pour ce hiveau un assez net
désaccord entre le facteur de Landé calculé et mesuré (8 1073 au lieu
de 2 1073 pour ceux des autres niveaux). Il est donc probable que la
fonction d'onde est en cause également dans l'explication du désaccord

sur la constante de structure hyperfine A.
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Grace a la méthode de croisements de niveaux en pompage optique
laser, hous avons donc pu obtenir des valeurs précises de constanti.s
de structure hyperfines A et B qui n’avaient jamals été mesurées a notre
connaissance. La comparaison entre nos résultats et ceux du traitement
de S. LIBERMAN nous a montré gque l'accord entre théorie et expérience

pouvait 8tre trés satisfaisant , moyennant 1'adjonction de 1l'effet de

1'électron externe.
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V-3 Les expériences de résonance magnétique

Rappelons que, comme les expériences de croisements de niveaux
ne donnent gque les rapports A/gJ et B/gJ des constantes de structure hyper-
fine aux facteurs de Landg€, nous avons dd , pour déterminer ces derniers
faire appel a une autre méthode, la double résonance.

Les expériences de résonance magnétique sur des niveaux excités
radiatifs dans une décharge doivent tenir compte d'un certain nombre d'exi-
gences contradictoires

® la durée de vie des niveaux que-nous avons étudiés étant environ
une dizaine de ns, il est nécessaire , si 1'on veut observer un signal de
résonance magnétique, d'appliquer sur la cellule un champ magnétique oscil-
lant de 1'ordre du Gauss, ou de plusieurs Gauss. Une telle onde RF positive
perturbe considérablement la décharge ; de plus la décharge elle méme cons-
titue un blindage pour le champ RF : pour une pression et un champ magnétigue
statique donnés, 1'intensité du champ de radiofréguence auguel sont réellement
soumis les atomes se sature assez vite.

® par ailleurs, si 1'on veut mesurer les facteurs de Landé avec une
précision intéressante ( ~ 10’3) il faut opérer dans des champs magnétigues
grands devant la largeur de la courbe de résonance ; or il semble expérimen-
talement que l'effet de blindage évoqué ci-dessus s'’accentue lorsgue le champ
magnétique statique asugmente.

| Nous avons pu trouver un moyen terme entre ces conditions en travaii-

lant dans des champs magnétiques compris entre 100 et 300 Gs c'est-a-dire
pour des fréguences comprises entre 200 et 600 MHz et dans des préssicns de
Néon allant de 0,1 & 2 torr.

Vu les fréquences utilisées, nous ne pouvions observer dans la
lumiére de fluorescence que le signal de résonance non modulé apparaissant
sur les grandeurs longitudinales.

La détection de la lumiere de fluorescence émise perpendiculairement

au champ magnétique,décrite au § 1l,est sensible & 1'alignement longitudinal.
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On sait que la courbe de résonance magnétique obtenue dans ces conditions

n'a une forme d’absorption de Lorentz gue lorsque l'intensité de radiofré-
quence est trés faible ; dans le cas général , la courbe de résonance a la
forme de Majorana-Brossel , étudiée par de nombreux auteurs [ ! ] [°171 . Nous
avéns vu ( cf § III-2a) que cette forme de courbe se complique encore lorsque
1l'interaction avec le laser couple 1l'alignement aux autres observables ten-

sorielles mais gu'elle reste symétrique et centrée sur la fréguence mo = Ho

Bi¥B
lorsque ce couplage n'est possible qu'a 1'intérieur d’'un méme niveau.

Nous allons tout d'abord étudier les effets parasites et déplace-
ments qui peuvent causer des erreurs systématiques dans la mesure des facteurs
de Landé. Nous donnerons ensuite les résultats gue nous avons obtenus et ‘
nous les comparerons aux mesures d'autres auteurs et aux valeurs calculées

a partir des fonctions d'onde de S. LIBERMAN.

V-3a Etude des déplacements et asymétries de la raie de résonance magnétique

o) Effet des résonances de saturations

Lorsgue nous avons commencé les expériences de double résonance
sur le laser a colorant , de polarisation rectiligne "o " , nous avons
constaté que 1'on observait en plus de la raie de résonance magnétique, les
résonances de saturations entre modes différents du laser étudiées par
M. DUMONT [%2] .

On peut donner une interprétation simplifiée de ces résonances de
la maniére suivante : dans le champ magnétique H , la condition pour qgu'un
atome de vitesse v interagisse avec la composante 0+ du mode u de fréguen-
ce w est w - kv = w+ g UB H (o0 w est la fréguence atomique de
la transition). Ce méme atome peut également interagir avec la composante o
d'un autre mode, v si de plus<uv- kv = - gJuB H . Si la condition

w,Tw ZgJ uBH est remplie,. il apparait un effet de saturation sur les
populations et une résorance des cohérences Zeeman analogue aux résonances
en lumiere modulég [58] . L’effet de saturation des populations est en
général trés large (largeur des cohérences optiques) et nos expériences

n'y sont pas sensibles. Par contre, la résonance de cohérence a la largeur:
des cohérences Zeeman & l'intérieur du niveau considéré ; cette résonance .

de cohérence est modulée & la fréquence de battement entre modes, mais aux
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ordres supérieurs de l'interaction avec le laser , elle apparait sur la
partie non modulég des grandeurs longitudinales. Ces résonances de satu-
ration se produisent chaque fois que H = niw /ZgJuB ol Aw est 1l'interval-
le entre modes du laser et n un entier. De méme ‘que M. DUMONT [“3], nous
aurions pu utiliser ces résonances pour mesurer les facteurs de Landé. En
fait un calcul plus complet [*%] montre gu'elles ne sont pas simples &
interpréter : leur position dépend des facteurs de Landé des deux niveaux
de la transition laser. -

Nous avons donc plutét cherché & les éliminer , car si 1l'une de
ces résonances se superpose a8 la courbe de résonance magnétique, on peut
faire une erreur importante dans le pointage du centre de cette derniere.
Nous avons donc interposé une 1ame'd'onde sur le trajet du faisceau laser,
de maniére a produire un pompage o+ ou o , Mais & cause de la fenétre in-
cliréead 1'angle de Brewster de la cellule, la polarisation de la lumidre
laser dans la cellule était en fait elliptique . Changer la cellule posait
des problemes techniques importants. Nous avons donc choisi de produire
& 1'extérieur de la cellule une polarisation elliptique en ajoutant sur
le trajet du faisceau laser une lame demi-onde ou une autre fenétre de
Brewster inclinée pour une polarisation perpendiculaire & celle du laser.
Nous ajustons le réglage de ces éléments pour une polarisation exactement
circulaire & 1'intérieur de la cellule en minimisant 1'amplitude de 1'effet
Hanle observé sur la cellule. L'amplitude des résonances de saturation
parasites était alors au moins inférieure au centieme de celle de la résc-

e {(note *)
nance magnétique .

(note *) Remarquons que pour observer ces résonances de saturation entre
modes, il faut que les différents modes du laser présentent entre eux une
certaine relation de phase. Il est donc probable gue le laser & colorant,
par suite de la configuration trés dissym&trique de sa cavité, fonctionne
sur un régime plus proche du régime "mode locked v [15] gue le laser

a8 Hélium-Néon , avec lequel nous n'avions pas observé ces résonances de
saturation dans des conditions par ailleurs analogue
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B)Déplacement Bloch Siegert et asymétrie des courbes

Pour chaque niveau étudié et dans chague champ magnétique ol
nous avons effectué des mesures, nous avons vérifié que la position de 1la
courbe de résonance était indépendante de la puissance de radiofréquence
1'effet Bloch Siegert était toujours négligeable dans nos expériences.
D'autre part, nous avons vu au § III-1 que 1ofsque 1’'on détectait
la résonance magnétique sur l'alignement , en présence d'un champ de radio-

fréquence linéaire, il se superposait & la courbe d'absorftion une courbe

de dispersion de faible amplitude, proportionnelle a %%——- a%ors gue
l1'amplitude de la courbe d'absorption est proportionnelle & m? + Nous

nous sommes toujours placés dans des champs magnétiques suffisamment élevés

pour que l'amplitude de cette courbe de dispersion soit négligeable.

v} Déplacements dus aux transitions virtuelles

& Cas du pompage optique utilisant le laser & Hélium-Néon

Nous fvons observé, lors de 1l’étude du niveau 352 a l'aide de
la raie & 7305 A (2p1 (J=0 ]e+352 {(J=1)) du laser & hélium néon, un
déplacement de la raie.de résonance magnétique dépendant de 1l'intensité du
laser ( fig V-8) . Ce déplacement radiatif ne peut pas étre imputé a un effet
de la circulation de cohérence par transitions réelles puisque le niveau
inférieur @ un moment cinétique nul. On peut par contre 1l'expliquer par un
effet des transitions virtuelles : dans les champs magnétiques que nous
utilisons (140 a 340 Gs) , 1l'écart entre les composantes 0+ et ¢ de la
raie d'absorption n'est pas négligeable devant la largeur de la raie laser
(nous ne pouvons pas changer la polarisation de 1'onde laser car la cellule
est ici & 1'intérieur de la cavité laser). Le sous niveau Zeeman m = +1

est excité par une raie dont le centre est décalé du coté des fréquences

faibles , le sous niveau Zeeman m = -1 par une raie décalée du coté des fré-
guences fortes. Ils se déplacent donc en sens opposés, et en conséquence ,

la position de la raie de résonance magnétique est changée.
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On vérifie sur la figure (V-8) que les valeurs des facteurs de
Landé correspondant aux positions des raies de résonance magnétique extra-
polées & intensité laser nulle sont concordantes pour les différentes va-

leurs de la fréquence du champ magnétique oscillant.

s pompage optique utilisant le laser a colorant.

Dans le cas des niveaux de J=1 excités par une raie laser J=1l«*J=0
ou J=1 <=>J=1 nous n'avons jamais observé de déplacement dépendant de 1'inten-
sité du laser. Nous en avons observé dans certaines conditions de champ
magnétique et de pression sur les niveaux de J=2-que nous avons etudiés a
1'aide d'une raie laser J=2<«=* J=2 [2pB et 2pB )J. Cependant ces effets étaient
inchangés lorsque 1l'on déplagait légerement la fréquence du laser par rapport
a4 la raie de résonance atomique et lorsque 1l'on tournait la lame quart-d'onde
de /2 pour changer la polarisation o+ en o . Nous les avons donc interpreé-

tés comme provenant de circulation de cohérence par transitions réelles.

8§)Déplacements liés aux transitions réelles

Nous n'avons effectué le calcul complet de la forme de raie de
résonance magnétique en présence d'une forte intensité laser que dans le
cas des transitions 0.1 et 1.1 et dans 1'hypotheése o0 1l'intensité de 1'onde
radiofréquence est trés faible. Ce calcul nous a permis de mettre en
évidence d'une part 1'apparition d'un creux dans la forme de Lorentz initiale,
dd au couplage pour le laser de grandéurs tensorielles de temps de relaxation
différent & l'intérieur d'un méme niveau (III-2a) , d'autre part le shift
et 1'asymétrie dls & la circulation de cohérence Zeeman entre les deux
niveaux de la transition laser (§ III-2b). Bans le cas des transitions J=2+»0=2
excitées en lumiére circulaire, ces différents phénoménes se compliquent
par suite du nombre de grandeurs tensorielles gui interviennent dans chague
niveau. Cependant on congoit que les déplacements observés lors de 1'étude

des niveaux 2pB et 2p8 avec les raies ls (J=2]92p6[J=2) et 155(J=2]«*2p8[3=2]

5
apparaissent seulement dans les champs magnétiques assez faibles ol la cir-

culation de cohérence est possible et dépendent de la largeur des résonances,



X (MHZ) 142.
41
—
-u—“";"ﬂé%
oL ‘*"‘ﬁ*.‘ﬁ—‘::_——’“4‘
~
+ 77 |

1 2 I Laser (unités arbitraires)

o .
Figure V-8 (a) Variation du taux . de pompage Y sur la transition 7305 A (2p<+352]
du laser a He-Ne avec l'intensité laser. Comme 1'avait constaté
auparavant M. DUCLOY , cette variation n'est pas linéaire. A
1'aide du traitement décrit au § II-2 de la ref [16] , Nous avons
déterminé vy pour chaque valeur de Ilaser en mesurant la largeur
de 1'effet Hanle du niveau 332 .

© 02t
95 Ibarre d'erreur 2 torr
— X 05 torr

1,2950} /‘6‘ X ® 09 torr
X 1,5 tare

1,2940[- -
1,2930 /c-x—o—x'*/ 330 Gs

/

1,2940| o

X=""" 280Gs
1,2960 L g
1,2950 |
1,2940 e |
? i ,»/2/ 140 Gs
1,2930}

2 4 J (MHz)

Figure V-8 (b) Variation de gj=v/u Hop (v fréquence du champ RF, Hy champ magnétigue
statique ) avet vy , pour différentes valeurs de H; et différentes
pressions.les valeurs extrapolées & vy nul sont concordantes. On
cbtient gy~ 1,2826 (10).




143.

donc de la pression de gaz dans la cellule. Nous avons vérifié que les posi-
tions des raies de résonance extrapolées & intensité de laser nulles cor-
respondent & des valeurs de facteurs de Landé concordantes avec celles ob-

tenues en champ magnétique plus fort.

V-3b Résultate

Les valeurs des facteurs de Landé que nous avons obtenues sont
données dans le tableau suivant. Nous donnons également les résultats d’'autres
auteurs et les valeurs déduites des fonctions d'onde de S. LIBERMAN.

Rappelons que les fonctions d'onde ont été calculées & partir des
positions des niveaux d'énergie donc de maniére totalement indépendante des
facteurs de Landé; gui en constituent un test intéressant. Dans notre cas,

1'accord est satisfaisant.

niveau g; (exp) g; (th) ref [19] gy (exp)
Paschen Racah ce travail autres auteurs
17 . )
2p, 3p [§J1 1,3397 (6) 1,340 1,340 (3) [47]
_3" -
2p4 3p'L§-J2 1,2983 (8) 1,301 1,298 ( 4]lﬂ7]
3 1,298 (15) [42]
2p, 3pv[§]1 0,9932 (4) 0,985 0,994 (4) [47]
-3 5 _
2p8 3pl-§-J2 1,2321 (10) 1,230 1,232 (g]lﬂy]
-3 - [
2p, 3p [EJ 1 0,6779 (8) 0,680 0,678 (1) (47]
-5
2pg 3p b]z 1,1364 (8) 0,136 1,137 (1) [a7]
3s, 58 {%] 1 1,2926 (10) 1,295 - 1,29 [28]
1,284 (10) [42]

{Les nombres 1indigués entre parenthésesdonnent 1l'incertitude sur le dernier

chiffre).
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Nous avons vérifié gque dans les champs magnétiques utilisés le
découplage de la structure fine était toujours largement négligeable : le
calcul effectué par la méthode indiquée au § I-3c( yv) montre que dans un
champ de Hp =340 Gs , champ magnétique maximum gue nous avons utilisé pour
1'étude des niveaux 2p, la différence entre 1'énergie au second ordre en

uBHO/AE(pD AE est 1'écart de structure fine]et 1’énergie au premier ordre
est inférieure, pour tous les sous-niveaux Zeeman des niveaux considérés,

3 3.1072 (en valeur relative).
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Chapitre VI

MESURE DE STRUCTURES HYPERFINES DANS LE NEON PAR ABSORPTION A DEUX
~ PHOTONS SANS EFFET DOPPLER

A partir de 1l'expression de la probabilité de transition & deux photons
(eq. 11 de la ref [5%21) , un calcul d'ordre de grandeur permettait de
penser que l'on pouvait induire des transitions a deux photohs dans le Néon
a partir des niveaux métastables vers certains niveaux des configurations
4d et 5s. On trouve en effet dans le spectre du Néon une disposition des
niveaux assez favorable : les niveaux de la configuration 2p53p se trou-
vent & peu prés a mi-distance entre les métastables (2p535) et les niveaux
des configurations 2p54d et 5s. A ces transitions sont de plus associées
des longueurs d’'onde qui se trouvent dans le domaine de fonctionnement
des lasers a Rhodamine 6G. Au début des expériences nous avions choisi de
rechercher un signal sur la transition 3s [3/2] 2 (métastable, noté 155
par Paschen )} = 4d' [5/2] 3, correspondant & 1'absorption de deux photons
a la longueur d'onde 5923 ; , voisine du maximum d’'émission du laser &
Rhodamine 6G. Le niveau 3p' { 3/2] 2 (2p4] constitue dans ce cas un niveau
relai assez proche de la résonance pour la transition & un photon, puisqgue
la longueur d'onde de la transition 4d'[ 5/2] 3 =+3p’'[3/2] 2 est 59802 ;.
On peut comparer cette distance & celle qui sépare le niveau relai de la
résonance pour la transition 3S»5Sdans le sodium, qui est de 1'ordre
de 100 ; . Par rapport 3 la probabilité de transition 3S—+5Sdans le sodium
nous gagnons donc un facteur d'environ 25, gui compense les faibles valeurs
des forces d'oscillateur des transitions mises en causes dans le néon,
comparees & celles qui interviennent dans le sodium.

Par ailleurs , le niveau de départ n'est plus le fondamental mais un
métastable, qu'il faut peupler par une décharge. Nous avons vite constateé
gue la population produite par la décharge dans le niveau 4d'[ 5/2] 3

était & l'origine d'un fond continu important. Méme en hachant le laser



146.

laser 59234

2pg 3s

i discharge

NEON

2536

Figure VI-1 Diagramme simplifié des niveaux du Néon intervenant dans |es
expériences.
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et en détectant la lumiere de fluorescence & cette fréquence, le

bruit d0 & la décharge restait d'amplitude nettement plus grande que

le signal prévu. Nous avons donc été conduits & travailler sur urepost-
déeharge. Dés lors nous avons pu obtenir un signal de fluorescence .
correspondant & la transition & deux photons recherchée. Nous avons ensuite
détecté les transitions & deux photons sur les transitions partant du

méme métastable vers les niveaux 4d' voisins : 4d' [5/2]2 , 4d' [3/2] 2

et 4d' [3/2 11 . Les niveaux du néon qui intervienneht dans ces expériences
sont représentés sur la figure V-1.

Nous décrivons tout d'abord le montage expérimental puis nous présen-
tons les résultats des mesures effectuées sur ces niveaux ; enfin, nous
donnerons une interprétation spectroscopique de ces résultats, en particu-
lier nous proposerons une explication du désaccord constaté sur lés struc-
tures hyperfines des niveaux de J = 2 entre nos valeurs expérimentales

et les valeurs calculées de S. LIBERMAN.

VI-1 Le montage expérimental

Le montage expérimental est celul qul a été utilisé par F. BIRABEN,
B. CAGNAC et G. GRYNBERG pour l'étude des transitions & deux photons dans
“le sodium, auquel nous avons apporté quelques modifications. Comme ce mon-
tage a déja été détaillé dans plusieurs publications (66 ][73] nous nous

limiterons ici & en donner une description rapide (cf fig VI-2)

VI%la Le laser et le dispositif de balayage de sa fréquence

Le laser utilisé est le laser & colorant monomode Spectra Physics
(modéle 580) pompé par un laser & Argon fournissant 4W sur la raie verte
5145 R . Nous obtenons une puissance de 100 & 140 mW a 5923 ; ce qui
est suffisant pour nos expériences. L'étalon Fabry-Pérot interne (& air)
gui assure le fonctionnement en monomode a une épaisseur variable gréace
& des cales piézo-électriques. L’un des miroirs du laser est également
monté sqf cale piézo-électrique. Deux boucles d'asservissement permettent

d' "accrocher” la fréquence du laser sur le pic de transmission d'un
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Fabry-Pérot plan, externe, balayable en pression.

La premiére boucle asservit 1'épaisseur de 1'étalon interne sur la
fréquence déterminée par la cavité du laser. Pour ce faire, on module
légérement 1°épaisseur de l'étalon interne par l'intgrmédiajre de
ses-cales piezo- électriques ; si le mode du laser n'est pas centré sur la trans-

mission du Fabry-Pérot interne il em résulte une modulation de 1'intensité
gu laser; celle-ci constitue le signal d'erreur que 1l'on réinjecte avec
une phase et un gain convenables sur les cales piézo-€lectriques de 1'éta-
lon interne. La deuxiéme boucle asservit la longueur de la cavité lasér
sur le flanc du pic de transmission du Fabry-Pérot plan externe : le
signal d'erreur est constitué par la différence entre une tension fixe
et 1’'intensité du laser transmise par le Fabry-Pérot (divisée par 1l'inten-
sité totale pour éliminer 1'effet des fluctuations d'intensité). Ce signal
d'erreur est amplifié et envoyé sur la cale piézo-é&lectrigue portant le miroir
du laser. Pour une.puissance de 100 mW, les phénomenes de jitter donnent
au mode du laser une largeur d'environ 10 MHz (sur les temps de l'ordre de
la seconde). Le Fabry-Pérot plan de référence est placé dans une enceinte
a vide ol 1'on peut pomper a l'aide d'une pompe rotative & deux étages, et
faire ensuite entrer 1l'air de maniére controlée avec une fuite microm@tri-
que. Le balayage de fréquence réalisé en faisant ainsi croitre la pression.
Jjusqu'a quelgues dizaines de torr est pratiquement linéaire. Il est facile,
si 1'on veut avoir plus de précision, de calculer la correction de non-
linéarité. '

Pour étalonner le balayage en fréguence ainsi produit, on utilise les
pics de transmission d'un étalon Fabry-Pérot "plan-focal” (note* ) de
longueur fixe dont 1'intervalle spectral libre est 75 MHz. Bien qu'il
soit entiérement construit en Invar, sa dérive en température n'est
pas tout & fait négligeable lorsque 1'on mesure de faibles intervalles

de fréquence, et nous avons fait dans ce cas les corrections nécessaires.

VI-1b La cellule, les dispositifs d'excitation et de détection

Les dispositifs d'asservissement et de mesure de fréguence ne prélévent
gu'une faible partie de l'intensité du faisceau laser. Le faisceau princi-

pal est focalisé a 1'aide d'une lentille ( f= 15 cm) & 1'intérieur de la

*) L'intervalle spectral libre d'un tel Fabry-Perot est 4 fois plus petit
que celui du Fabry-Perot plan de méme longueur.



150.

cellule puis renvoyé sur lui-méme par un miroir concave. Pour éviter
le couplage entre le faisceau retour et la cavité du laser, on interpose
sur son trajet un isolateur optique. Le faisceau étant polarisé linéaire-
ment & la sortie du laser, nous avons utilisé comme isolateur optique
une lame quart-d'onde pour travailler en polarisation circulaire ou un
barreau de verre (FLINT E 0525 de SOVIREL) doué de pouvoir rotatoire
placé dans un champ magnétique convenable pour travailler en polarisation
linéaire.

La cellule contenant le néon est un cyclindre de 3cm de diamétre et
3 cm de longueur ; elle a été scelléé aprés remplissage . La décharge est
entretenue par des électrodes externes alimentées par un géhérateur a
14 MHz , dont la sortie est modulée en créneauxcarrés a qguelgues KHz (la
durée de vie du métastable est de l'ordre de la milliseconde dans nos
conditions expérimentales). On détecte la lumiére de fluorescence émise
perpendiculairement au faisceau laser : on fait sur la fente d'entrée du
monochromateur (Jobin Yvon HRS 2} 1'image de la région de la cellule ot est
focalisé le faisceau laser. Comme nous 1'avons dit, pour éliminer le signal
de fluorescence did & la décharge seule, le courant du photomultiplicateur
(EMI 8658 R refroidi par effet Peltier) n’est transmis que pendant les
phases d'extinction de lé cellule, grace a un amplificateur SHA 1A Ana-
log Devices [note*]- On lui applique une tension en créneauxcarrés , en
opposition de phase avec celle gue 1'on envoie sur le générateur 14 MHz
et dont 1'alternance négative est légeérement plus longue que l'alternance
correspondante de la premiére (de maniere a attendre la disparition com-
pléte de la population dans les niveaux excités et & é€liminer l’effet des

constantes de temps provenant des cables coaxiaux de 1'électronique de

* ) Lorsqu'il est polarisé positivement ce type de composant transmet le
signal d'entrée avec un gain de 1 ; lorsqu'il est polarisé négative-

ment il garde en mémoire le signal qu'il avait & 1'entrée juste avant
le changement de polarisation.



151.

détection . La tension de sortie du SHA 1A est enregistrée en fonction

temps sur la premiére trace d'un enregistreur double trace (Bryans 26000 A 3)
On enregistre simultanément les pics donnés par 1'étalon Fabry-Pérot de
référence (I.S.L. 75 MHz), lors du balayage de la fréquence du laser.

La figure (VI-3) donne un exemple d'un tel enregistrement.

VI-2 Les résultats expérimentaux : structures fines et hyperfines des

niveaux 4d' .

. Nous donnaons ici les résultats des mesures de structures fines
et hyperfines effectuées sur les niveaux 4d'. D’'autres mesures également

réalisées sur ces niveaux sont décrites dans les références [66][68] [71]

VI-2a Les structures fines

Les valeurs des intervalles de structure fine que nous avons

obtenues sont les suivantes

4d' [5/2]1 3 - 4d’ [5/42]2 + 27 729 £ 4 MHz
4d’ [5/2]1 3 - 4d' [3/21}2 - 31 526 * 5 MHz
4d' [5/72]1 3 - 4d' [3/2]1 - 355 831+ 28 MHz

lLe rapport signal/bruit obtenu sur le niveau 4d' [5/2] 3 est
de 1l'ordre de 20; il est environ 2 fois meilleur que sur les niveaux de J=2
et 10 fois meilleur que sur le niveau de J=1. Aussi il était plus commode
de prendre pour référence lé niveau de J=3.

Vu l'ordre de grandeur des intervalles d'énergie , il n’'est pas
possible de les couvrir dans un balayage continu de la fréquence du laser
(la céramique piézo-électrique du miroir du laser ne permet qu'un balayage
de quelques GHz). L'expérience a donc été faite en déplagant la fréquence
du laser de maniére discontinue et en comptant les ordres d'étalons
Fabry-Pérot d'intervalle spectral libre convenablement choisi. La mesure
des excédents fractionnaires correspondant a8 chacune des transitions avec
1'étalon Fabry-Pérot de 75 MHz nous a ensuite permis d'obtenir les inter-
valles de structure fine avec une précision tres supérieure & celle des
déterminations antérieures effectuées par les méthodes de spectroscopie

classique [ 7%1].
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VI-2b Les strucfures hyperfines

Remplacant ensuite la cellule de 20Ne par une cellule remplie
de 2}Ne (pureté isotopique supérieure & 88%}, nous avons enregistré les
di?férentes composantes hyperfines des raies & deux photons aboutissant
aux niveaux de J=3 et de J=2 (1'étude du niveau de J=1 nécessite un mon-
tage plus sensible, qui est en cours de construction actuellement.). La
structure hyperfine du niveau métastable est bien connue [23] et nous a
servi & vérifier 1'étalonnage en fréguence donné par l'étalon Fabry-Pérot
de référence. Les figures (VI-3), (VI-4) et (VI-5) montrent les enregis-
trements correspondant aux niveaux 4d' (5/2)3, 4d' (3/2)2 et 4d' (3/2)2
Le premier a été effectué avec un faisceau laser polarisé circulairement,
les deux autres avec un faisceau polarisé linéairement.

Sur la partie inférieure des figures sont indiquées les inten-
sités calculées des diverses composantes hyperfines (eq. IV-21 et IV-22).
Le calcul préalable de ces intensités nous permet en effet, connaissant
1'ordre de grandeur des constantes de structures hyperfines (cf ref [ 191
d'identifier facilement les pics apparaissant sur les enregistrements.

L'accord entre intensités calculées sans tenir compte de la
contribution de 1'alignement (cf § IV-26) et les intensités expérimentales
est satisfaisant. On le comprend aisément en examinant le tableau ci-dessous
qui donne des intensités calculées en négligeant 1'alignement (1),
et en utilisant 1'expression compleéte de la lumieére de fluorescence (2)

pour la transition métastable 4d'~(5/2)3.

13 | 1533 35;37)53|55)57|59/73 75 177 |79\

2 2 2 2 2 2 2 2 2 2 2 2 2 2 2 2 2 2412 2 12 2 2 2 ‘2 2 \

1 | i

}

(1)1} 0,14} 0,21 0,29]| 0,12} 0,31 o,08} 0,37} 0,35 0,27 0,002 0,06} 0,36] 1 ‘
(2)}| 0,12 0,19} 0,29/{ 0,12! 0,27 0,09! 0,381 0,35 0,24 0,002 0,06! 0,38 1

On voit que les intensités obtenues dans les deux hypothéses sont assez

peu différentes; sachant que les fluctuations de l'intensité du laser au
cours de l'enregistrement atteignent souvent 10 & 20% , cette expérience
ne nous fournit pas d'information sur l'existence éventuelle d’alignement

dans les sous-niveaux hyperfins.
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. ﬂ @@1

5/2 172 372 2 ¥21/2 32 S/ W2

772 5/2 S/2 72 5/2 3/2 72 3/2 5/2
_ |
f V2 5/2 2 12
e 2. 572 372 /2
4 d' (5/2) 2
Figure VI-4 Enregistrement de la structure hyperfine de la transition métas-

table (J=2) 4d'(5/2)2. Sur la partie inférieure de la figure
sont indigquées les contributions aux intensités des termes de k=2
de 1'équation (IV-22) (lére ligne) et des termes de k=0 (2éme
ligne).
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150MHz

cd

f 3212 5/2 V2 5/23/2 5/2 32 /2 572 W2 2
e V23¥2 V2 52 3/25/2 S/2 U2 3/2 V2  S/2 72
v2 3/2
1/2 32

4d' (372) 2

Figure VI-5 Enregistrement de la structure hyperfine de la transition métastable
{J=2) »4d'(3/2)}2. Sur la partie inférieure de la figure sont indi-

. guées les contributions aux intensités des termes de k=2. Les
contributions des termes de k=0 sont pratiquement nulles. Les fleches
indiquent la position théorique des composantes 1/2+1/2 et 3/2 +3/2.
Le calcul montre que la contribution du terme de k=2 & leur
intensité est nulle. Par ailleurs l'interférence entre les effets des
différents saus-niveaux relais étant totalement destructive pour 1le
terme de k=0 , on n'observe pas ces composantes.



1586.

Dans le cas des niveaux de J=2, 1'intensité des composantes
hyperfines de la transitién est calculée en tenant compte de la proximité
de trois niveaux : 3p' (3/2)2, 3p'(3/2)1 et 3p’' (1/2)1 {ou 2p4 , 2p5
et 2p2). L'interférence évoquée au § IV-2a se produit de maniére construc-
tive sur le terme k=2 de la formule. (IV-22)} et destructive sur le terme
k=0. Les intensités des composantes F=1/2..s F=1/2 et F=3/2 -~ F=3/2 , pour
lesquels la contribution des termes ae k=2 est nulle sont en conséquence

beaucoﬁp plus faibles gue s'il n'y avait gu'un seul relai (cf ref] 681 ).Nous

donnons ci-dessous les valeurs obtenues pour les intervalles hyperfins:
«d' (5/2)3 F=7/2 F =9/2 998,8 + 2,6 MHz
F = 5/2 F =98/2 1832,2 + 3,0 MHz
F = 3/2 F =972 2452,2 * 3,7 MHz
4d’ (5/2 )2 F = 5/2 F=7/2 1233,3 +* 4 MHz
F = 3/2 F = 5/2 902,5 + 10 MHz
F=1/2 F=3/2 534,0 + 10 MHz
4d* (3/2)2 F=7/2 F = 5/2 818,8 * 6,6 MHz
F = 5/2 F = 3/2 602,686 * 7,7 MHz
F = 3/2 F=1/2 375,4 * 8,2 MHz

Ces structures hyperfines n’avaient , & notre connaissance, jamais
été mesurées . Pour les comparer aux prévisions théorigues de S. LIBERMAN
[19],nous allons calculer les valeurs des constantes de structure dipolaire

magnétique A et guadrupolaire électrigue B.

VI-3 Interprétation des tructures hyperfines des niveaux 4d’

Comme nous l'avons noté au § I 2-c (o), par suite des ordres de
grandeur relatifs des structures fine et hvperfine,les intervalles hvper-

fins n'obéissent plus & la relation (I-12).

Ead F ) = A(J) CF + B (al) D
5 F

ol CF et DF sont des coefficients donnés par (I-13 a) et (I-13 b).
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Pour déduire les constantes A et B des données expérimentales,
nous devons donc calculer les corrections du second ordre.

Nous avons donné au § I-2c la forme de ces corrections. Rap-
pelons que nous avons négligé les corrections dues a l'interaction qua-
drupolaire électrique. Nous avons montré que pour un niveau alJ F la

correction du second ordre se mettait sous la forme

l<ad I Fmc \ Iom lata'1 Fme >|2

SE(aJ F ) =

a' J° E - E
o

oJ 'J’

Nous limiterons la somme sur les niveaux perturbateurs a'J'F > aux
- niveaux 4d' autres que celui étudié (les niveaux 4d et 5s sont beaucoup
plus éloignés).

Pour ce calcul , nous considérerons les états propres associés

aux niveaux 4d' comme des états de Racah purs

40" [KJ3 >=|j =2 , 8= 2,K,31 >

Les éléments de matrice intervenant dans 1le calcul de la correction du
second ordre & 1'énergie du niveau 4d' (K) J se mettent alors sous
la forme (cf eq. I-20 & I-26).

1 5 ge 2
52K 3" S Fome >

< §,71/2,4=2,K,3, 1=3/2, Fm_| X e

DMl

/15 () VK o oKL /ETR VeI

1/2 1 1/2) [k 1 K'}[J 2 g sz | R s, - w2
K' 2 K 30172 332 F 3s2

> >
avec X = a2p Nl B
i

1= 1 2 PR
N P = 4 —_ ir
ol ay, est défini par (I 16a) et< 2||N1H 5 > \/3 (calculé & partir de
I-28).

La seule grandeur radiale dont nous avons besoin est azp, qui peut étre
déterminée & partir de la valeur de la constante A(aJ) de 1'un des niveau .

4d' au moyen de 1l'expression {I-14)

] -1/2

<ad|| X ||0LJ>=[J(J+1] (23+1)

]-1/2 a

-5
Atad)=[303+1) (2341) poed 1 flad >
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Nous avons procédé par approximations successives : pour interpréier nos
mesures sur le niveau 4d'[5/2] 3, nous avons calculé une premiére valeur
des corrections au second ordre en utilisant la valeur de A de ce méme
niveau donnée par S. LIBERMAN [ 19 ] . A partir des intervalles hyper?ins
ainsi "corrigés”, nous avons calculé une valeur expérimentale de A. Avec
cette nouvelle valeur de A, nous avons recommencé le processus pour obte-
nir la valeur expérimentale définitive de A. Le deuxiéme processus corres-

= - 536 MHz,que nous avons également utilisée pour
(note %)

pond & une valeur de a2p
calculer les corrections du second ordre sur les deux niveaux de J=2
Nous obtenons pour les corrections dues & 1'interaction hyperfine

au second ordre les valeurs suivantes (en MHz):¢

F=9/2 F=7/2 F=5/2 F=3/2 F=1/2
4d'{ 5/2] 3 8] -54 -54 -27
4d'[ 5/2] 2 - -5 -8 -7 -8
4d'[ 3/2) 2 - +58 +57 +31 +5

*) Cette valeur de ap, n'est pas celle que S. LIBERMAN [1°] obtient dans
le traitement classique de 1l'interaction hyperfine. Cela se traduit
par le fait que la valeur de A(4d'[ 5/2 ] 3) donnée par le traitement
classique présente un certain désaccord avec notre valeur expérimentale
alors que la valeur donnée par le traitement relativiste indiquée dans
le tableau des résultats est nettement meilleure. Cependant, on peut
remarquer que les niveaux 4d' sont proches de niveaux de Racah purs
les composantes sur les états de j,=3/2 sont petites ; la contribution
dominante aussi bien pour les valelrs des constantes de structure hy-
perflne que pour les corrections du second ordre est due aux termes en
<1/2 ||X ||172 > . si les niveaux étaient en couplage JjK pur, la cons-
tante de proportionalité entre A(4d' [ 5/213) et <1/2}|X || 172 >
serait indépendante de la forme de X et donc du fait que le traitement
soit relativiste ou non ; on voit que dans notre cas , les valeurs
de <1/2 || X || 1/2 >déduites de A(4d’ [5/2] 5 ) dépendent peu de la
forme de X et sont proches de celles que 1l'on obtiendrait par un trai-
tement relativiste . La valeur de a,  (ue nous avons choisie peut
donc étre considérée comme une valeug "effective” prenant partiellement
en compte les effets relativistes. Les corrections du second ordre que
nous calculons ainsi sont donc meilleures que celles que nous aurions
pu déduire de la valeur a2p "classique” de S. LIBERMAN (516 MHz).
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Les valeurs des constantes de structures hyperfines que nous en déduisons
sont données dans le tableau suivant ,.o0 on peut les comparer aux valeurs

calculées par S. LIBERMAN.

(MHz) Alexp) Blexp) Alth) B(th)
4d4'[5/213 -235,9 0,5 +11+ -234,0 +8,1
4d4*[ 5/212 -355,4 $1,2 £ 845 -327,3 +6,6
4d4'[ 3/212 +231,4 +1,6 + 2+8 +206, 1 +5,%

On voit gque les valeurs de A sont en treés bon accord pour le niveau
4d’ [5/2] 3 ; 1l'accord est par contre beaucoup moins satisfaisant pour
les niveaux de J=2.

D'apres la comparaison que nous avons pu faire entre nos
valeurs expérimentales et les valeurs de S. LIBERMAN pour les niveaux
2p53p et le niveau 5s'[1/2] 1 (352], on peut penser que les paramétres
de structure hyperfine calculés soit“ab initio’soit & partir d’expériences
antérieures n'ont pas & étre modifiés, du moins en ce qui concerne ceux
du coeur (cf § V 2-d). Nous avons donc tenté d'interpréter ce désaccord
en modifiant les fonctions d’onde des niveaux de J=2.

La théorie de S. LIBERMAN [ !° ] conduit & la décomposition

suivante sur les états Ijl KJ>3

(VI-la) | 4d'[5/2] 2>

Vo, = |1/2 5/22>+ 0,032 |3/2 5/2 2 >

(VI-1b)  {4d'[3/2 12> = v = |1/2 372 2>-0,082 |3/2 3/2 2 >,

3/2

Nous allons montrer que l’'on peut rendre compte de nos valeurs
de structure hyperfine en introduisant un mélange supplémentaire entre les
états |1/2 5/2 2 > et | 1/2 3/2 2 > : nous cherchons & ajuster les
valeurs calculées des constantes A sur les valeurs expérimentales avec

des fonctions dlonde de la forme suivante

(VI-2a) 4d'[5/2] 2 =‘[|1/2 5/2 2 >+ 0,032 |3/2 5/2 2>] cos 6- |1/2 3/2 2 >sin 8

(VI-2b) 4d'[3/2]2 =[|1/2 3/2 2 >- 0,082 |3/2 3/2 2>] cos 8+ |1/2 5/2 2 >sin 6
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Les constantes A des niveaux 4d' [5/2] 2 et 4d' [3/2] 2

s'écrivent (cf I-14)

a
, - 2p I
(VI-3a) A(4d’[ 5/2]2) = [<172 s/2 2R

YI(J+1)(2J+1)

1172 5/2 2 >cos?e

+0,064<1/2 5/2 2||ﬁ1||3/2 5/2 2 >cas2-<1/2 5/2 2||N1” 1/2 3/2 2>"2sin @ cos 6

+ <172 3/2 2N || 1/2 3/2 2> sinZ6 ]

a2p > 2
(VI-3b) Al4d'[3/2]2) = <1/2 372 2| N1H 1/2 3/2 2> cos?6
YI(J+1)(23+1)

-0,128<1/2 3/2 2|| ﬁlH 3/2 3/2 2> cas?6+<1/2 3/2 2| NIH 1/2 5/2 2>2 sinBcosh
‘ ->
+<1/2 5/2 2|| N || 172 5/2 2> sin®e ]

On a négligé dans les équations IV-3a et VI-3b les termes croisés provenant
des petites composantes sur les états de jl =3/2.

Nous donnons a a2p la valeur de -536 MHz . On peut vérifier
que pour 6=0 on retrouve bien pour A{aJ) les valeurs de S. LIBERMAN
données dans le tableau précédent (cf note plbg.

En remplagant les A(alJ) par les-valeurs que nous avons mesurées
et en calculant les éléments de matrice réduits de Nl nous obtenons deux
déterminations de 6 concordantes

= o = o
61 11,6 62 11,7

d'ol les coefficients de mélange des fonctions d'onde
sin 6= 0,20
cos 0= 0,98

Nous constatons donc 1l'existence d’'un mélange important entre
les états |1/2 5/2 2 > et |172 3/2 2 > ce qui conduit & penser qu'il
existe une interaction, négligée par S. LIBERMAN capable de coupler des
états de méme jl et de K différents. L'interaction électrostatique d’échan-
ge étant nulle pour ces niveaux, nous attribuons ce mélange au couplage
spin-orbite ; la constante de couplage spin orbite €4d avait été prise

égale & zéro par S. LIBERMAN. Nous allons calculer la valeur de g4d permettant



161.

d'expliquer le mé&lange des fonctions d'onde que nous obtenons.

La matrice de l'interaction spin-orbite & l'intérisur des deux

niveaux considérés peut s'écrire (voir par exemple ref [““] p. 161)

|i/2 s/2 2> 172 372 2>
14 /6
- 1o %4g 5 %4
VB 9
5~ &44 10 ad J

Dans la base w5/2 ¢3/2 (définie par VI-la , VI-1b} les interactions autres

que spin-orbite sont diagonales ; nous les représenterons par les constantes

phénoménologiques €35 et €50 dans cette base les €léments de matrice

de 1'interaction spin-orbite sont sensiblement les mémes que dans la base

|1/2 s/2 2>, |1/2 3/2 2 >. Nous devons donc diagonaliser la matrice

V5,2 Y32
e /__ ]
14 5
€5/2 10 %ad 5~ $44
VB g9
= &4 ®3/2 " 10 bad

et nous déterminerons €4d en ldentifiant ses vecteurs propres a ceux que
nous venons d'obtenir. On montre aisément que les composantes {(a,B) du

vecteur propre associé & la valeur propre E5/2 vérifient la relation

V6
5~ b4q = (B30 7 Bg ) -8
Nous connaissons E5/2 - E3/2 , gue nous avons mesuré (cf § VI-2a)
On obtient
_ -1
€4d = (0,79 cm

C'est une valeur faible par rapport aux paramétres qui interviennent dans

1'interaction électrostatique et le couplage spin-orbite du coeur. Elle
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~

ne conduit & des effets observables dans la configuration 4d que par
suite des faibles distances en énergie entre les niveaux.

Notons que 1l'interprétation du mélange des fonctions d'onde
par l'effet du couplage spin-orbite de 1'électron externe n'est gqu'appro-
chée. En effet C. LHUILLIER [72] a montré que d'autres interactions
(spin-spin et spin-autre orbite) pouvaient également jouer un rdle dans
la configuration 4d. Cependant 1l'ordre de grandeur de notre résultat est
tout & fait compatible avec ceux de C. LHUILLIER . Pour &tre rigoureux
il faudrait complétement reprendre le calcul des intégrales radiales et

des fonctions d’onde. Un tel traitement est en cours actuellement [76].
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Conclusion

Nous avons donc obtenu un certain nombre de données speqtroscopi;
gues nouvelles dans plusieurs configurations du Néon, et nous avons
montré les informations que 1'on pouvait en déduire sur les diverses
interactions &lectron-noyau et électron-électron & 1'intérieur de
1'atome. -

Nous avons montré comment les méthodes "classiques” de spectros-
copie hertzienne peuvent dans lecas du Néon, étre utilisées en pompage
optique laser, et donner des résultats dont la précision est la préci-
sion habituelle de ce genre de méthodes, uniquement limitée par la
largeur des cohérences hertziennes dans le niveau considéré.

Les expériences que nous avons reéaliseées par absorption de deux
photoris sur le néon en collaboration avec G. GRYNBERG et F. BIRABEN,
ont tout d'abord mis 1l'accent sur les riches perspectives d'avenir de
cette nouvelle méthode spectroscopique, en dehors descas du sodium [!7]
[62]et de 1'hydrogene [63) Depuis les expériences que nous avons
présentées dans ce méméire, d'autres ont d’'ailleurs été effectuées et
de nouveaux résultats ont été obtenus dans d'autres configurations du Néon.

Le prolongement de ce travail pourrait étre envisagé dans plusieurs
directions. Nombreuses sont encore les informations intéressantes que
1'on peut obtenir dans le Néon et les autres gez rares par 1l'une des
deux méthodes que nous avons employées.

Les méthodes de spectroscopie hertzienne sont particuliérement
bien adaptées & 1'étude d'un trés grand nombre de problemes (comme
par exemple les études de niveaux fondamentaux et métastables & longue
durée de vie). Il existe en revanche toute une classe d'information
qui ne peuvent étre obtenues que par la méthode d'absorption & deux
photons; citons les études de déplacements isotopiques [ 7L] , les mesures
de fréquences de transitions optiques [ ©3] . De plus 1’absorption 2

deux photons fournit un moyen d'atteindre et d’étudier certains niveaux

excités avec une efficacité comparable & l'excitation par échelons.
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A l'heure actuelle, la technologie des lasers monomodes balaya-
bles et de farte puissance lumineuse est encore & ses débuts, mais on
peut espérer que dans un proche avenir, l'utilisation de lasers pulsés
fournissant une énergie importante sur des pulses de durée assez
longue (de maniére que le mode du laser soit fin) permetfra de s'af-
franchir facilement de la nécessité de disposerd'un "niveau relai”
assez voisin de la résonance pour la transition & un photon. Le choix
des niveaux étudiés ne sera plus limité par la proximité d'un niveau
relai intermédiaire et on peut envisager 1'étude de régions mal connues

du spectre des atomes, comme niveaux de Rydberg ou les états auto-ionisants.
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Appendice 1

Cet appendice
particuliers du chapitre
Nous éetudions

§ II-2d (la polarisation

se compose de trois parties relatives & des points
II. '
tout d'abord la gquantité

AT, dintroduite au

du laser est supposée linéaire).

Nous Jjustifions ensuite la résolution du systeme (II-46 - 47 -

48) donnée au § 1I-2 s.

Enfin nous abordons le cas ou , le niveau inférieur a ayant un

moment cinétique nul, des cohérences hyperfines p

©m m'I peuvent 8tre non négli-

, : I
geables dans les champs magnétiques o0 se produisent les croisements du
niveau b.
1- Etude de AT,
Rappelons que nous avons posé
(II-42) ary = L (B + B, , )
2 flfl fzfz
2 v 2 2
(II-43) ATp=-2y ) =———— |{D, D -D D B (t + t
+ YA f f
gm Tat YAgg 18 fe g oef, Ff, et gf,

Remarquons que

ATy est toujours positif.

Nous allons montrer que chacun des deux termes de l'expression

de AT donnée ci-dessus est en valeur absolue inférieur a ATy. La largeur

du croisement étant donnée, & cet ordre en y par

vérifie bien que 1'effet

2- Comparons & ATl'y ATj
ATp= -2y )

T' +YA
a

r'=r_ + AT

5 b 1+AF2/2 on

du laser se traduit par une relaxation supplémentaire.

défini par

Y

g8

chacun des termes de la somme sur gmg est positif (Agg est positifl) donc AFé

est négatif.
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Cherchons le signe de Ay~ |ATS]

. Y 2 2] - Y 2 2
ar, -lars| =% § o, 2+ D 2y § +—t—— D D
~ 2 gmg 18 .2 gmg I *vAgg .8 f,8

1 2 2 Y 2 2
Yy ) —-[D + D ] - 2 ——— 1D D
ame 2 | f2 .8 Ta+ yAgg .8 .8

Chacun des termes de cette somme est positif. En effet si on remplace Agg

par son expression en fonction de D (II-30),

I+ vAgg

[-—‘?—————)%[sz+of 2]—20f20f2
Y 18 -8 18 T8
1-'a ‘ 1

=—2 Ip. 2+ 2J+—[2 2] lD 2+0D 2]—20 2p, 2
2y .8 f 8 2 |3 s .8 .8 f.g .8

Or la somme sur f contient en particulier fl et fz

1

1.1
={ybo_2?{lpo, 2+p,_ 2|=2|20, 2D, 2+0D, " +0D, " +autres termes > O
2 [f g ][ fig f,g | 2 fg f.8 f.g f,8

On a donc bien AFl —|AF2| > 0

N «T , AT_~ AT AT S if , '
Dans le cas ou Yba b 5 2 et comme 5 est négatif AFZ 1l'est

également , ce qui justifie 1'allure de la figure donnée dans le texte au § II-2d.

"

b- Comparons maintenant & ATy , AT, défini par

” Y
Y ba
ATy = 2y ) —=———u0u D_ D B (t +t )
gmg Ta* Yhee fie efy Hf, 8f e, 2Ty
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On a B | < 1

= (B +B )
.F
flfz 2 Flfl fz 2
En effet, en remplagant B1c e Bf £ et Bf ¢ a 1'aide de (II-29)
12 11 22
‘—]'-[Bff\*BffJ—Bff-z%(Df 2+DF 2]-ZDF D .
2 11 by 172| ¢ 18 28 g 18 &%
1 2, p: 2
¥ )=, %2+D: 2) - |D D. |30
g2 .8 .8 f.g gf,
Montrons maintenant que
ATy’ '
2 Y
Y ba
=12 } —=——— 1 D (t + ot ) <1
, _ £ <
vB gm I‘a+YAgg Flg gf& gjc1 L3 2r
£, f G b
12 o .
Comme Yba g Fb , ONn a
v
AT Y
Y ba
=12 ) D (t +t )
f f
YB am Fa+ YAgg flg ng' 874 &7, 2Fb
£ F G
12
Y
) ———————‘D D l(t vt )
T f f
gm a’ YAgg .8 gf, gty gt
Or (cf ref [%*1[%%] ) on peut remarquer que :
) tg‘cl =1
gMe
Nous cherchons donc le signe de
Y I 1 .
2 —— D D (t + t ) - = ([t + t )
. £ f
gmg Fa+ yAgg flg gfz gfl gfz 2 g 1 g 2

Or chaque terme de cette somme est négatif . En effet, en multipliant bar

Pa'+ Y Agg‘ on obtient
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r
1
= (t,p. + t ) Yy 2 |D D | - (I'_ + yAgg) ]
2 gfy gf, § f.g ef, a
( R
1 2 2 2
€< (t +toe )| y(D +D, 2)-yYy 0o, 2-T
£ £
2 g, g%, flg Fzg § fg a
£ 0
AT,
Donc est bien inférieur a 1.
YBr

Et comme | \CIP | < o

|ar,| < v B < A
, .7,

Ce qui est le résultat cherché.

2~ Résolution du systeme (II-46 -47 -48 ) du § II-Z2c.

Il s'agit de montrer que la matrice [r] + Y[M]] est inversible.
a- Examinons tout d'abord ce qui se passe en l'absence de laser. (I1-486)

s’écrit alors

4 (O (0)

P =-[T]p

(1) @ °p

+[A]

A l'intérieur de chacun des niveaux a et b la relaxation s’écrit sous 1la
forme d’'une matrice symétrique réelle [37] ; on peut diagonaliser les sous-
matrices ainsi obtenues. Il faut ajouter de plus les termes non diagonaux
représentant le transfert par émission spontanée du niveau b au niveau a.
Finalement, dans la base constituée par les vecteurs propres de la relaxa-

tion & 1'intérieur des niveaux a et b,[T] se met sous la forme suivante :

r . h
-Yb i
_Yb
b N
N
11 12 S |
Yba Yba """ Ya
] —Y2
| ' Y
i ! N
! N
i { N
e J
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Dans le cas o0 les deux niveaux sont des niveaux excités (a pouvant éventuel-
lement &tre métastable) tous les y; et y; sont strictehent positifs.
Nous n'aborderons pas ici le cas ou a est le niveau fondamental , qui néces-
site un traitement un peu & part.

Le déterminant de la matrice [T ] est donc non nul, et le systéme

(1) a une solution stationnaire positive

(0) -
- 1)
°p

g

b- Cherchons maintenant la solution du systéme (II1-46 -47 -48) dans un champ

magnétique H, suffisamment éloigné du champ H0 ol se produit le croisement

1
pour que la cohérence P solt négligeable (nous supposons cependant que
la variation des fonctions d'onde entre Hl et Hgp est trés faiblel. Le

systéme s'écrit alors simplement

d == - +
(2) pr pp —[1“]op yIM ] pp [ Al

Nous allons montrer gue les populations restent toujours finies, quelle que
soit la valeur des éléments Ai du vgcteur colonne [A ] tki >0). Nous pour-
rons alors en déduire que les éléments diagonaux de la matrice [T]+ +[M]
mise sous forme triangulaire sont nécessairement positifs. En effet dans
le cas contraire on obtiendrait une croissance exponentielle (élément dia-
gonal négatif) ou linéaire (élement diaéonal nul) d'une combinaison liné-
aire de populations, ce qui est incompatible avec le fait que les populations
gardent des valeurs finies.

Pour montrer que les populations restent toujours finies, nous
faisons un raisonnement analogue & celui de C, COHEN-TANNOUDJI et J.P. BARRAT
dans la ref.[39] '

L'évolution de la population p d'un sous niveau quelconque fm

£f F

de a ou b sous 1l'effet du laser s'écrit
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ol la premiére ligne représente 1'effet de la décharge et de la relaxation
par émission spontanée et collisions et la deuxiéme ligne 1'effet du laser.
La somme sur EMg porte sur les socus-niveaux de b (ou a) si FmF appartient
a8 a (ou b). En 1'absence de laser toutes les populations étaient positives
ou nulles. Lorsque '1'on a branché le laser, soit t1 le premier instant
ol l'une des populations s'annule. L'équation ci-dessus montre que sa
dérivée est alors égéle a

) I

v P
flef A £ gmG

PAf ey ] ngngg
gquantité gui est positive ou nulle puisque les autres populations sont >0.
Aucune population ne peut donc devenir négative. Si nous démon-
trons maintenant que la somme des populations reste finie, nous aurons
démontré que toutes les populations restent finies.
D'une part, la somme des populations est invariante sous l'effet
du laser. En effet 1l'évolution de 1la matiére densité totale des deux niveaux

a et b sous 1l'effet du laser s'écrit

[ —%E'D] laser - i LKI,Q ] ( ﬂ& est 1l'hamiltonien d'interaction

avec le laser)
La trace d'un commutateur étant nulle, la trace de p c'est-a-dire la somme
des populations est constante. Le bilan d'arrivée et de départ sur la

somme des populations des sous-niveaux de a et b s'écrit donc

d
c = -T
Gt L P ) [ f Pre T L Tepr Ppipr t A ]
Fme fmF frm'e
L P P
FmF FmF
..F'm’F

soit en échangeant f et f' dans la deuxieme sommation

cr e

Lo Tes ] Ppp * L M
fme .

f'm fm
F
Or les deux niveaux étant des niveaux excités , on a :

(4) r., 2 ) T
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1'égalité se produit si le niveau supérieur b ne peut se désexciter que vers

i 3 1 S =T
le niveau a on a alor Yba b

Plagons nous tout d'abord dans le cas od

Tep 7 fz . Teee
M F
Posons a{_F = I‘ﬁc - ,z' PF'F et appelons a le plus petit des afF' Alors
f'm
F
d
Tdt fE Prr S 7 ¢ fg Pre " f% A
e F e
La somme des populations est bornée. En effet il existe une valeur de Z Prr
pour laquelle ’ ' : _ 1cmF
Tape L Pge v 1<
fmF fmF

et-donc pour laquelle la dérivée est négative. La somme des populations se

met alors & décroitre. Lorsque , pour un certain nombre de sous-niveaux on

a - .
Fep = f,z, Fers
™ F
on peut étendre le raisonnement précédent. En effet, appelons flmF les sous-
1

niveaux du systéme pour lesquels 1'égalité ne se produit pas dans la relation

{4) et a, le plus petit des a =T - z r_, . On a
! ff 0 hh e 11
d
7 o Fz Pre ST fzm AT Z e
F 1'F m

Supposons qu'une ou plusieurs populations deviennent tres grandes. Si ces

populations font partie de l'ensemble FlmF , la dérivée de 2 Prg devient
1 fm
nécessairement négative a un instant tl. lLLa somme de toutes les populations
est donc bornee.
Si maintenant c'’est la population p d'un niveau vérifiant

_F!_F'
1'égalité (4) qui devient trés grande, 1'équation (3) montre gue la popula-

tion d'un certain nombre de niveaux du type Flm devient treés grande

F

€galement : en effet pour une valeur suffisante de p , s = p
frf dt flfl
est positive et pF 5 croit. L'équation (5) montre alors que la dérivée
11 '
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de la somme des populations devient nécessairement négative a un instant
t et doac que la somme des populations est encore bornée.

Nous avons donc montré que chacune des populations reste finie.
Donc le déterminant de la matrice [ [T] ++[M ]] est non nul et cette

matrice est inversible.

c- Montrons maintenant qu'au point de croisement la cohérence garde une
valeur finie, d'ol nous pourrons déduire que la largeur,I‘t’J2 définie par
(IT-56) est bien strictement positive.

On balaye le champ magnétique depuis la valeur Hl ou Ipc |<<1
jusgu'au croisement de niveaux. Montrons que les populations restent encore

finies. Les populations qui dépendent directement de la cohérence sont

celles des sous-niveaux qui se croisent , p et p . dans le
f,f1 £, ¥
. . . 1 w22
niveau b, et les populations des sous-niveaux de a,pgg.
Or en ce qui concerne p et p , on a :
{lfl ¥2F2 :
g p = méme second membre que (3)
dt " f.f
11
Y
-= B (p + P )
2 flfz Flfz ¥2F1
. . . < / . . . -~
Utilisant le fait que lpf F2| pflf pFZF2 (la matrice dgn51te est
définie positive) on peut refaire le” méme raisonnement que celui du § b.

Par ailleurs, pour les sous-niveaux de a

i p = (_j___. o} + x
©odt gg dt gg relaxation g
gg £m gf ff flg gf, fIFZ szl

F

ol la somme sur FmF porte sur les sopus-niveaux de b.

Or ID 12 P + |D 12 o 2|0 D {p +p ]I
£ fF fg Cff, e efy, TR, TR
En effet
P + p £2 /p .« P
l 1% 2 1F) AP
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Donc
Pnflglzpflfl ' ID{ng2 "f2% ]2— Pty ety a Prif Tt "
ﬁDf1glzp‘°1’°1 ’ lszglz pfzleg_ 4|D1c1glzp‘c1f1 IszgP "5t
[IDflglz SR IDfZgIZ P 7, ]2 >0

La dérive de p g est donc encore positive lorsque pgg s'annule et le raison-

nement précédent est encore valable. Les populations sont donc encore positives

ou nulles. Le bilan sur la somme des populaticns n'étant pas modifié par
1'introduction de la cohérence, nous avons donc montré que les populations

restaient finies. Pe est donc également borné puisque

log I<Vo. &+ <o

11 2F2

Le systéme (II 46- 47- 48) a donc une solution stationnaire finie, ce gui
implique que le dénominateur apparaissant dans (II-52} est strictement

positif ; ceci étant en particulier vrai pour @ =0, on a
-1
- 2
(rey * 871) (T * 8Ty - 2v&BI{Irl+ vin1) 7 (A1) >0

Ce qui est le résultat annoncé.

3- Etude du cas ou Ja =0

Lorsque Ja=D, les cohérences hyperfines dans le niveau inférieur

évoluent a la fréguence w H, ou a des fréguences multiples de w

"
I N I
(uN est le magn€ton nucléaire, Hy le champ magnétique ol se produit le

croisement étudié du niveau al). La cohérence -<1°1mF lo| FZmF > évolue a
une fréquence moyenne nulle. On peut dés & présent prévoir gue lorsgue

Pé'hw (ou Pé est 1'inverse de la durée de vie du niveau a, compte tenu

I ,
de 1'interaction avec le laser) une circulation de cohérence sera possible
entre les niveaux b et a ,et qu'il enrésultera un shift de-la réscnance

du niveau b [ 36]



174.

Nous présentons ici les résultats dans le cas particulier suivant
nous prenons une polarisation du laser linéaire o (perpendiculaire au
champ magnétique) et nous négligeons 1'effet du transfert par émission
spontanée devant 1l'émission stimulée : Yba <<y. ‘

Dans cette géométrie , on sait qu'il ne peut y avoir de couplage
entre les éléments de matrice P m’ et mem’I que si [mF - m“F] —[mI-m'I] =0
ou *2. Lorsque I=1/2 , il n'y a pas de circulation de cohérence. Prenons
I=3/2, qui est le spin nucléaire du néon. Si Ja =0 , on a nécessairement
Jb=1 et nous avons vu qu'il y a alors 2 croisements de AmF =2 . Nous nous
limiterons ici & l'étude du croisement Cl gui se produit entre les sous-

niveaux (5/2 , 5/2) et (3/2, 1/2). Les états propres associés se décomposent

sur les états m; my suivants

5/2, 5/2 >

| * |m; = 3/2, m; =1>

J
a_1|m1=3/2 ; my=-1 >+ ap|m=1/2,m =0 > fn=-1/2,m=1>

B
It

| £ =3/2, 1/2 >

Par suite des reégles de sélection, la cohérefice <5/2 1/2]9b | 372,172 >

n'est couplée qu'a une seule cohérence du niveau a , <3/2|pa i -1/2.>
Posons p_ = <f,=5/2 , m =5/2]pb | £,=3/2 , me =1/2 >
1 2
pg = <My =3/2|pa | m= -1/2 >

On peut écrire un systéme d'équations analogue a II(46, 47, 48) décrivant 1'é-

volution de (pC ,pé , pp ).

d

—_— = - - * ! ' LI 4
I °p [P]pp yiM] Py ty[A] (p_*o *) +y[A'] (pl + pr* )
g_ p = - (T + ATy+ iQlp_ + y[Bl p_ + AT; p’

dt "c CN 1 o] p 3 Pc

g o = - (r_ s aT,+ i) p. +Y[B'}] o + AT3p

dt c a 2 c a] 3 Pe

ou, par rapport au § II-2 e, nous avons introduit les notations supplémentai-
res suivantes

T; est le temps de relaxation du niveau a

[A'] et [B'] sont les vecteurs ligne et colonne représentant le couplage

entre les populations et pé
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AT, est le coefficient d’'élargissement de pé dd a 1'absorption
AT3 est le coefficient de couplage par le laser entre Pe et pé
w est la fréquence d'évolution de pé dans le champ Hg . Nous négligerons
la variation de w sur la largeur du croisement de niveaux.
La résolution formelle du systeme ci-dessus, par élimination

c o}
ici le résultat du calcul . On obtient

de p’' , p’. et pp ne présente pas de difficulté particuliére. Nous donnons

* .
ré” (o, * o, ) = -1 (2+8) (p_ - p ) + V4
* . .
Pd’ (pC e } = -1 (Q+8) (pC + pc*] - 1w B

ou Fé”et P; sont les paramétres dépendant de maniére assez compliquée de T

Fa , Y et w : la largeurest affectée a la Fois'par le couplage de P, avec

CN

les populations et de p_avec @' .

en posant [C 1= [[p]+ Y[Vlﬂ-l

§ = ATj [Ar3+ 2y2 [8'1[C 1A ]) > W
) I _“+ o2
a
o T1% = (T_ + ATy) [ra +ATy- 2v2(B'11C 1 A]]

7% est 1'analogue du terme N introduit dans (II-55) . Son expression est ici

compliguée par le couplage de pp avec pé

B = 2y18] [CIA]

1] 7]

V2 . .
En posant Fb T b Fb , 11 vient _
'7% i
Po ,8+8 3

p tp *= -
C G prtaes)2  Tr 2+ (Qe6)2

b b

On obtient donc une résonance lorentzienne déplacée de la quantité &: c'est
le shift par transitions réelles que nous avions prévu. Il est ici 1ié
uniquement au cycle absorption-émission stimulée (rappelons que nous avons
négligé 1'effet de 1'émission spontanée). Le shift & est une fonction crois-
sante de vy; remarquons qu'il se compose de deux termes : le premier ,

AT? provient du couplage direct de P et pé par le laser ; le second

pravient du couplage de 0 et pé par 1'intermédiaire des populations.
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Le shift varie avec w suivant une forme de dispersion : il passe par un
maximum pour w= Fé ;3 ce résultat est encore analogue & celui de
C. COHEN-TANNOUDJI [ 39]

Nous constatons gqu'il se superpose de plus ékl'absorption une
forme de dispersion centrée du m8me point et d’'amplitude proportionnelle
8 w, qui croit également avec vy

Du point de vue expérimental, nous avons en général travaillé
dans des champs magnétiques tels que Wy <<Fé ; Cecl explique gue nous
n'ayons pas observé au cours de nos expériences sur les transitions
Ja = 0 »J_ =.1 de déplacement des croisements de niveaux avec l'intensité

b
du laser ou de dispersion additionnelle variant avec vy .
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Appendice II - Calcul de la cavité du laser & colorant

Nous rappelons ici des résultats développés dans les ref [ 77]
[78 ] et [ 7%],pour étudier les modifications que 1’on peut faire subir a
la cavité du laser & colorant que nous avons utilisé (Coherent Radiation

480).

1- Propagation d'un faisceau gaussien

Considérons une onde sphérique ayant une distribution d'amplitu-
de gaussienne sur le front d'onde, se propageant le long de 1'axe des z.

Elle peut s'écrire

u[xy~ztj]=.(Re (ulx,y) eltwt_KZ])
2. .2 2. 2
_‘,__2_ 1 g T Xty XYy
avec ulx,y) = - W exp (-i Y R ] exp ( » )

ol R est le rayon de l'onde sphérique et W le rayon de la tache gaussienne.

ulx,y) peut se mettre sous la forme

2..,2
_’ 2 1 _ oy T XT Y
g[x,y) = m exp (- 1 X = )
g
N L
ot 1'on definit le rayon de courbure complexe par =‘§ - i >
' q W

En utilisant le principe d'Huygens on montre qu'un faisceau ayant une
distribution sphérique gaussienne dans un plan d'abscisse zllse propage
en conservant cette distribution d'onde sphérique gaussienne.

La courbure complexe 32 dans un plan d'abscisse 22 est reiiée a Sl ,

courbure complexe dans le plan z. par :

1
a; = ap * (2, - z))

Soit Wgo 1le rayon de la tache en un point ot 1'onde est plane. Le rayon

de la tache est alors minimum : c'est un "waist"”.
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Prenons 1l'’origine sur le waist

En un point d'abscisse z, on a :

1 ) 1 . A 1 )
= - 1 2 = ."wo
qlz) R(z) mW(z) z+ i X
2
™y 21
d’'ol R(z) = z + [~——X—— ] =
z

~7

Wiz) = W |1 +( —2 )252
0 nwg

W2 .
0 o tps o a e i ,
Posons z_ = Y . On vérifie immédiatement que zr est la distance du

waist & laquelle la dimension de la tache a augmenté de V2 (ou sa sur-

face doublé ). Zr appelé zone de Rayleigh donne un ordre de grandeur de
la longueur du waist. Le faisceau, pratiquement paralleéle & 1'intérieur de
cette zone, commence & diverger linéairement avec la distance & l'extérieur,

R(z} et W(z) s'écrivent:

Z2
R(z) = z + L
z
2
W2(z) = W2 (1 + = )
0 2.2
T

Pour le passage a travers des instruments d’'optique, on peut généraliser
a la courbure complexe les formules habituelles de 1'optique géométrique

-aprés passage dans une lentille de distance focale f on a

.1 1
Y v

.F
q2 q,

.1 2
N ~ R
9 9

2- Etude de 1la cavité du laser & colorant

A 1l'intérieur d'une cavité optique formée de deux miroirs, et

éventuellement d'autres éléments, on peut montrer gue le mode propre d'ordre le
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plus bas correspond 4 une onde gaussienne sphérique. On détermine aisément
ses paramétres en écrivant que la courburse de l'onde sur les mircirs doit
@tre égale & la courbure des miroirs. On trouve ainsi des conditions de
"stabilité” dans lesquelles il existe un faisceau gaussien propre de
1la cavité.

Pour abaisser le seuil d'oscillation d’un laser & colorant con-
tinu, on a intérét & augmenter la densité d'énergie lumineuse au niveau
du milieu amplificateur, c'est-a-dire a concentrer le faisceau laser en
un point. Cette condition n'est compatible avec une longueur de cavité
suffisante que si la cavité comporte en plus des miroirs des extrémités
un élément optique supplémentaire, lentille ou miroir, déstiné a focali-
ser le faisceau.

La cavité repliée & 3 miroirs a été étudiée par Kogelnik et
coll [72]. Nous adaptons ici le traitement donné par ces auteurs & notre
probleme particulier. Si 1'on néglige les effets d'astigmatisme, 1la

cavité &8 3 miroirs, représentée ci-dessous

M, o, L p P L = 36 cm
y =
[Rz]f\‘\\\\\\\\\j) R2 7,5 cm
R 5 cm
Ml(Rl] , 1

gst égquivalente & une cavité linéaire a8 2 miroirs et une lentille.
R

Ml[le z,+ z
o— - 1
A

pel
I

5 cm

= 3,75 cm

-+
1

Cherchons les conditions de stabilité de cette caviteé.
Le faisceau présente un waist entre la lentille et le miroir Rl {c'est & peu

prés a cet endroit qu'est placé le jet de colorant). Soient z, et z_ les

1 2
distances du waist au miroir Ml et @ la lentille. Le rayon de l’'onde
sur le miroir Rl doit eétre égal a Rl : cette condition s'écrit

Zr2
Rl =z, (1)
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Calculons maintenant la courbure complexe de 1'onde a 1l'abscisse L en fonc-
tion de ses parametres au waist.
Sur le waist , on a

’\J r}
q(o) = 1 z

Avant le passage dans la lentille
r\J »
q[z2 ) = 1 z, + z,

Aprés passage dans la lentille

", n f
g (22) q(22]
Finalement , & 1l'abscisse L
zZ, *+ iz
Gy =L+ f —2 L
f—zz —izr

Le miroir placé en L étant plan, on doit avoir 628 { ml } =0
d'ol 1l'on déduit la condition de stabilité (2] alt)
fz
2 _ _ L 2
2" = (+ 22) [(F 22] - + ] (2)

L-f
La géométrie de la cavité est telle que 1l'on peut considérer L >»f, z

2
L'éjguation (2) se met alors sous la forme simplifiée

) fzz
2 5= - (Frz)) (Fz, v+ = ) (2')
d'ol nécessairement
fz
0 < z, -f < T << Zg (3]

Finalement (2') peut aussi s'écrire

2
2 )
z ) (2"

.F
= (22 ) (f zZ, *
Supposons que le jet de colorant se trouve au niveau du waist : en 1'absence
de processus laser, l'image dans la lentille de la tache fluorescente T
créée par le laser & Argon de pompe sur le jet de colorant se trouve a la

distance d telle qgue :
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ol
1

Pour que l'oscillation puisse avoir lieu on doit donc avoir d>L. L’'image
de T doit 8tre réelle et située au deld du miroir de sortie.

Remarquons que Zr2 peut s'écrire

2. 4 1 (1
Zr f . 3 (L

1
E—)

et que la condition (3') entraine également z <<z,

En fait on aligne le laser de la maniere suivante : on ajuste

les positions des miroirs M, et M, de maniére & faire coincider les deux

1 2
images de T données par M2 et M1+M2 . Donc T se trouve nécessairement
au centre du miroir M2 . Soient le et ZZT les distances de T a Ml et M2
(z + 2z =z +z_)

17 2T 1 2

T ne coincide pas avec le waist du faisceau, en effet

1T 1 z 2
et R1= 2, + > #_zl
1
mais on peut remarquer que 5
A z_ z
- = - = = <<
210 72 Ry 7 z) “r z) Zr

T se trouve donc largement & l’intérieur de la zone de Rayleigh.

Calculons maintenant le rayon WD du waist du Faisceau.2 5
) - ’ - - 1 -— =____.F . :——-F
D’aprés (2') z donc WO est maximum pour z, f T ; alors 2 o
1 z, °f 1
La distance d de 1’'image de T est alors telle que = = 3§y
> d fzz 2L
- - . S il
donc d = 2L et le rayon du waist est : wo Ty

pour f = 3,75 cm , L =36 cm, A = 0,6 u , on obtient : z = 0,1%cm et WD=

Le diamétre de la tache T produite par le laser & Argon est de l'ordre de

30 & 40y , c'est-a-dire sensiblement égal a ZWD
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Si par contre on se rapproche des limites de stabilité de la
cavité, WD décroit et tend vers zéro. Les modes d'ordre supérieur qui
correspondent & des faisceaux de diametre supérieur & celuil du mode
fondamental ont alors un gain important et commencent & osciller, ce
qui est défavorable & la stabilité en fréquence du laser.

On a donc intérét & se placer au voisinage du maximum de W

o
Cette condition n’est cependant pas trés séveére car WO passe par un maxi-
mum trés plat pour d=2L : & titre d'exemple pour d = 3L WO =17 yu
4
d—'gl_ WD—17,511

3- Modification de la cavité du laser

Pour les besoins de notre expérience, nous avons dd travailler

avec une cavité plus longue gue la cavité d'origine. Pour conserver au faisceau

la méme géométrie, il faut placer & la distance L + L' du miroir M2 un

miroir dont la courbure est égale & la courbure en ce point de 1'onde

calculée précédemment.

2
R(L'} = L' + @__iYE_ ]2 1
A L'
ol WL est le rayon du faisceau & 1'abscisse L ol 1'onde est plane .
W2
v . L
g(l) = i y

V]
A partir de 1l’'expression de q(L) calculée au paragraphe précédent , on

montre facilement que

2
nwL

( )2= L (d-L)

A
d'od R(L') = L' + % (d-L)
pour L=36 cm,L' = 100 cm ,d= 2L on obtient R(L') =113 cm. Si , de
haniére plus réaliste, on choisit R(L’') dans les dimensions standard des
constructeurs,on peut calculer L et diprenons d = 2L = 2 x36cm ,
R(L') = 100 cm , on obtient L' = 85 cm et WO = 21 u . La dimension du
faisceau au niveau du colorant est peu différente de celle gque nous avions
précédemment.

Remarquons que si 1'con avait simplement déplacé le miroir plan

de sortie d’'origine de Im , on aurait obtenu , pour d=2L ,W_. = 9,8 u , ce

8]
qui favorise tres nettement les modes d'ordre supérieur et introduit des

instabilités de fréquence.
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