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RESUME

Ce travail de thése a consisté en une étude expérimentale de I'effet des collisions binaires entre atomes dans I'état 23P
d’une part et entre 2°P et 1'S d’autre part sur les populations des sous-niveaux magnétiques de cet état excité. Les états
23P, 23S et 1'S sont impliqués dans le pompage optique par échange de métastabilité de I'hélium et ces collisions sont
soupgonnées d’en limiter I'efficacité. La caractérisation précise de I'effet des collisions a été réalisée par spectroscopie
laser d’absorption sur la transition 23P - 33S, en utilisant une configuration de pompe-sonde doublement résonante. Une
diode laser a 1083 nm, peuple sélectivement les sous-niveaux de I'état 2°P, ensuite sondés par une diode laser 706.5
nm, balayée sur toute la transition 23P - 33S. Nous présentons d’abord un calcul théorique des niveaux atomiques et des
transitions optiques impliqués dans les isotopes de I'hélium. Puis nous décrivons les modéles simples d’équations
d’évolution des populations, qui nous permettent d’interpréter les observations expérimentales, en considérant différents
effets possibles, comme un changement interne du sous-niveau (my ou me), de niveau J ou F, avec ou sans changement
de la vitesse des atomes. A partir des spectres d’absorption enregistrés, nous identifions les populations des niveaux
pompés ainsi que celles résultant de changements de niveaux. La premiere série de résultats de I'étude expérimentale
des écarts de fréquence des raies d’absorption est en excellent accord avec les valeurs attendues, compte tenu des
structures Zeeman en présence d’'un champ magnétique, la structure hyperfine pour I'état 33S de I®*He et du décalage
isotopique 3He - “He. Ensuite, les formes des spectres d’absorption ont été étudiées en fonction de I'intensité de pompe
utilisée. Enfin nous décrivons I'étude des effets de collisions dans I'“He, a diverses pressions (0.13 & 4.27 mbar). A partir
des valeurs des aires des raies d'absorption, nous mesurons les populations dans chaque niveau de I'état 23P, pour
finalement déduire les taux de transfert par collision comparés a la littérature et discutés dans la perspective des
limitations de la technique du pompage optique par échange de métastabilité.

MOTS CLES

Hélium, spectroscopie laser d'absorption, redistribution collisionnelle, Transfert d'excitation

ABSTRACT

This work consisted in an experimental investigation of the effect of collisions in the 23P state, and between the 23P and
the fundamental 1'S states, on the populations of the 23P magnetic sublevels. The 23P, 23S, and 1'S states are involved
in metastability exchange optical pumping in helium and these collisions are currently suspected to limit its efficiency.
Accurate characterization of the collisional redistribution of atoms has been achieved by a laser absorption spectroscopy
technique on the 2°P - 33S transition using a double-resonance ladder scheme and two tunable monochromatic lasers.
A laser diode at 1083 nm selectively populates sublevels of the 23P state, while all populations are probed by a laser
diode at 706.5 nm scanned over the entire 23P - 33S transition. We present a theoretical calculation of the relevant level
structure of helium as well as simple models with the rate equations for the populations, suitable for interpretation of the
experimental observations by considering various processes such as changes of sublevel my or mr, of level J or F, with
or without change of atoms velocity. From scans of the probe laser frequency, we identify the populations of pumped
levels as well as those resulting from the transfer of atoms from other levels. A first set of experimental results from the
study of the absorption line profiles is in excellent agreement with the previously calculated values for the Zeeman
structures, the hyperfine structure of the 33S state of 3He and the 3He - “He isotopic shift. The shapes of the absorption
spectra were studied as a function of the pump intensity used. Finally, we present the study of the effects of collisions in
“He, at different pressures, ranging from 0.13 to 4.27 mbar. It was also applied to isotopic mixtures, at different pressures,
where the excitation transfer can be directly observed. The values of integrated absorption of the spectral lines yields
populations in each level in the 23P state from which collisional transfer rates can be inferred. These rates are compared
with those reported in the literature and discussed from the point of view of the limits of metastability exchange optical
pumping technique.
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Helium, absorption laser spectroscopy, collisional redistribution, excitation transfer.
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D3 pression du gaz d’3He

P4 pression du gaz d’*He

Reen facteur de réflexion de la paroi de la cellule

Sp Surface du diaphragmme utilisée

T transmittance a 1083 nm

T transmittance & 706 nm

-In(*T) absorbance de la cellule pour le laser de sonde

T;j élément de la matrice de transition entre les sous-niveaux
A; et Bj des états 233 et 23P de I’’He

Ti(j4) élément de la matrice de transition entre les sous-niveaux
Y; et Z; des états 23S et 23P de '*He

i, élément de la matrice de transition entre les sous-niveaux
Bj et *Aj, des états 23P et 32S de I’’He

*T]%) élément de la matrice de transition entre les sous-niveaux
Zj et Y}, des états 23P et 3%S de I"*He

Vs tension transmise a PD2

Vomaz tension maximale transmise a PD2

V3 tension transmise a PD3

Vamaz tension maximale transmise & PD3

Vi tension transmise a PD4

Vimaz tension maximale transmise & PD4

Vosr tension totale transmise du faisceau & 1083 nm
pour une décharge éteinte

Von tension totale transmise du faisceau & 1083 nm
pour une décharge allumée

Vop tension créte-créte a 1’oscilloscope

U, projection de la vitesse atomique le long de ’axe de propagation
des faisceaux laser

Wq 2Av/In2 : Doppler FWHM

W, Lorentz FWHM

Y; désignant les sous-niveaux de I'état 23S de I"*He (i = 1 — 3)

Ui population relative du sous-niveau Y;

Yk désignant les sous-niveaux de I'état 33S de I''He (k = 1 — 3)

Zj désignant les sous-niveaux de I'état 23P de "*He(j = 1 — 9)

2j population relative du sous-niveau Z;

a angle de ’analyseur lineaire

I'p taux de décroissance de la polarisation nucléaire de 1’état fondamental
sans pompage optique

I'L taux de relaxation supplémentaire induite par PO (induit par laser)
pour la polarisation nucléaire de I’état fondamental

I'r taux de perte global de la polarisation pour la polarisation nucléaire
de I’état fondamental

r'/2 taux d’amortissement total de la cohérence optique
entre les états 23S et 23P

T7/2 taux d’amortissement total de la cohérence optique
entre les états 23P et 338

v taux de désintégration radiative de I’état 2°P

Yij taux de pompage optique entre le sous-niveau métastable A;
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d)s (Uz)
Pp(vz)

et sous-niveau excité B;

taux de pompage optique entre le sous-niveau métastable Y;
et sous-niveau excité Z;

taux de pompage des atomes métastables ayant une vitesse v, nulle
taux de pompage optique entre les sous-niveaux excités B;

et *Ak

taux de pompage optique entre les sous-niveaux excités Z;

et *Y;

=T1g 1. taux de relaxation nucléaire dans 1'état 238

=Tp 1. taux de relaxation nucléaire dans Détat 2°P

polarisation de la lumiere perpendiculaire au champ magnétique
polarisation circulaire droite de la lumiere

se propageant le long de ’axe du champ magnétique

polarisation circulaire gauche de la lumiere

se propageant le long de ’axe du champ magnétique

constante de temps de démodulation par 'amplificateur a détection synchrone
fréquence angulaire de la lumiere laser de pompage

fréquence angulaire de la lumiere laser de sonde

distribution de vitesse des atomes métastables

distribution de vitesse des atomes dans 1’état 23P
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Constantes et grandeurs utiles

ag = —6739.701177 x 2/3 MHz
*ag = 6559.340 x 2/3 MHz
ap = —4.283 GHz

c = 2.99792458 x 10® m/s
f =0.5391

*f = 0.0693

h = 6.62606957(29) x 1073* J s
i = 1.054571726(47) x 10734 J s
kp = 1.3806488(13) x 10~2 J/K
M, = M3 = 3.024315 u

me = 9.10938291(40) x 1073! kg
N4 = 6.02214129(27) x 10?3 mol~!
u = 1.660538921(73) x 10727 kg

o = 7.2973525698(24) x 1073

gl = 2.002237319

%/ __ 1 1-3.76872x10°5
93 = 9s 1-4.09134x10-°

constante de structure hyperfine

de 'état 23S de I’*He, [T]

constante de structure hyperfine

de 'état 33S de I’*He, [2]

constante du couplage hyperfin de niveau 23P
de I’*He [3]

vitesse de la lumiere dans le vide [4]
force de 'oscillateur

pour la transition 235-23P [5],[6]
force de l'oscillateur

pour la transition 23P-33S [5]
constante de Planck [4]

constante de Planck h /27 [4]
constante de Boltzmann [4]

masse atomique de 1’3He

(M, = 4.032980 u pour I'*He) [4]
masse de 1’électron [4]

constante d’Avogadro [4]

unité de masse atomique [4]
constante de structure fine [4]
facteur de Landé de D'état 23S de 1”*He [2]

facteur de Landé de 1'état 33S de 1’>He [7]

Longueurs d’onde des raies He sélectionnées dans 1’air en nm :

isotope
‘He
‘He
‘He

3He
3He

raie [8] [9]

Do 1082.90911 1082.9081
D; 1083.02501 1083.0250
Dy 1083.03398 1083.0341

Co 1083.03081
Cs 1083.05716
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Chapitre 1

Introduction

L’3He polarisé a de nombreuses applications dans plusieurs domaines de recherche théo-
rique et expérimentale. Il est utilisé en physique nucléaire pour réaliser des filtres a spin pour
les neutrons [10} [IT), 12, I3] ou comme cibles polarisées pour étudier la structure des neutrons
[14, [15]. Ce gaz peut étre également utilisé dans I'imagerie par résonance magnétique (IRM)
des poumons chez les animaux [I6] ou chez les humains [I7, [I8] et pour la construction de
magnétometres nucléaires [19, 20].

Les deux techniques développées depuis les années 1960 pour générer des noyaux hyper-
polarisés dans 1”*He sont le pompage optique par échange de spin (POES) [21, 22] et le
pompage optique par échange de métastabilité (POEM) [23| 24, 25]. L’inconvénient majeur
de la méthode (POES) est que la polarisation prenne des dizaines d’heures pour s’accumuler,
ce qui rend le processus lent [22]. Alors que la technique du pompage optique par échange
de métastabilité (POEM) fournit une polarisation nucléaire tres élevée (> 0.7) avec un bon
rendement photonique (~ 1 noyau polarisé par photon absorbé) dans les gaz d’hélium de
faibles pressions (~ 1 mbar) a température ambiante (300 K)[25, 26, 27]. Le développement
récent des lasers a fibre optique de hautes puissances [28, 29] 30], ainsi que les méthodes de
compression de gaz polarisé [31), [32] ont permis d’obtenir des échantillons de gaz d’hélium
polarisé a des pressions de 'ordre de la pression atmosphérique requise dans la plupart des
applications. Cependant, elles nécessitent un appareillage délicat et des opérateurs qualifiés.

Bien que de nombreuses améliorations conceptuelles de la technique de pompage optique
par échange de métastabilité de 1'’>He et ses applications ont pu étre effectuées, les valeurs de
polarisations maximales pouvant étre obtenues expérimentalement, surtout a des pressions
élevées sont encore limitées. De plus, elles ne correspondent pas aux attentes théoriques
calculées [10]. Un ensemble d’observations compilées dans [33] de la présence d’une relaxation
supplémentaire de la polarisation nucléaire, induite par le pompage optique et proportionnelle
a la puissance de pompe absorbée et a la pression, nous meéne a chercher la source physique
de cette relaxation, limitant le POEM. Un processus physique important affectant I'efficacité
du POEM est la redistribution entre les sous-niveaux de 'état 23P, pendant leur durée de vie
radiative, a la suite de collisions avec des atomes de 1’état fondamental du gaz. Son influence
dépendante de la pression peut étre forte, entrainant par exemple un changement du signe
de la polarisation nucléaire induite par le pompage optique [34], Sect.III.C.2]. Malgré le fort
impact de ces collisions, des études détaillées de la redistribution collisionelle entre les sous-
niveaux de 1’état 23P manquent encore. En effet, seules quelques études théoriques [35, [36]
et une mesure indirecte globale des taux de collision en 1967 [37] ont été rapportées. Dans
ce travail, nous avons donc mis en place un montage expérimental et développé les modeéles
et les méthodes nécessaires pour mesurer les populations atomiques et leurs distributions de
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vitesse dans I’état 23P. Le montage repose sur la mesure d’absorption d’un faisceau sonde
accordé sur la transition 23P - 32S & 706.5 nm dans des cellules soumises & un pompage
optique sélectif en vitesse sur la transition 23S - 23P & 1083 nm. Une configuration de double
résonance optique colinéaire a été choisie. La spectroscopie d’absorption a été utilisée pour
I’évaluation quantitative des densités atomiques pour les atomes excités sélectivement et
également pour les atomes ayant changé de vitesse ou de sous-niveau. Des preuves initiales de
l’effet des collisions observées dans de telles expériences ont été rapportées pour les mélanges
isotopiques [38].

1.1 Rappels sur le pompage optique par échange de métasta-
bilité

Appliqué généralement dans des cellules remplies de gaz d’hélium-3 pur, le pompage op-
tique par échange de métastabilité est une technique efficace pour produire une polarisation
nucléaire dans 1’état fondamental de 1’*He ([23], [39]). Suite & des bombardements d’élec-
trons dans le plasma, une décharge radiofréquence (RF), maintenue dans le gaz, peuple les
états excités d’hélium les plus élevés. La cascade radiative se termine dans ’état métastable
23S qui joue le r6le d'un état fondamental pour le pompage optique. En régime station-
naire, la densité d’atomes moyenne dans I’état métastable est typiquement de I’ordre de 1016
atomes/m? [33]. Dans une seconde étape, un pompage optique par un faisceau laser a 1083
nm, polarisé circulairement et accordé sur la transition dipolaire fermée 235,-23P, transfere
le moment cinétique de la lumiére aux électrons des atomes. Le couplage hyperfin, efficace
entre le noyau et les électrons de 1’*He, se traduit par un fort couplage entre les états du
spin électronique et nucléaire. L’orientation optique du moment angulaire électronique induit
simultanément une orientation nucléaire, ensuite transférée aux atomes de 1'état 1'Sy par
des collisions d’échange de métastabilité.

— radiative

Cellule d’hélium %71(

e 2%
- \ Excitation I Pompage
b par une optique 1083 nm
Pompage \/ 2’s———

/' décharge RF
Optique 4
: / )
Polariseur i ;. Echange de

clalaire. i/ métastabilité

1g
(a) 1°S

’
Miroir —‘j: Cascade

(b)

FIGURE 1.1 — a) Schéma tiré de ([33], Fig.2.1a), dans lequel une décharge RF est maintenue
afin de peupler I’état métastable de ’hélium, ou le pompage optique, par un faisceau laser
polarisé circulairement, est produit. Pour une meilleure absorption, la lumiere effectue un
deuxiéme passage a travers la cellule. La polarisation nucléaire est ensuite transférée aux
atomes a 1’état fondamental par des collisions d’échange de métastabilité. b : Schéma des
états atomiques de I’hélium impliqués dans le processus du POEM.

Dans les cellules de mélanges isotopiques (*He - He), la présence de 1'*He améliore le rende-

20



ment de la polarisation nucléaire maximale obtenue dans I’*He pur, surtout pour des pressions
plus élevées [40] avec des temps d’accumulation de la polarisation plus courts. L’ajout de
1"*He peut étre significatif pour lefficacité du POEM [29, 40] compte tenu de la meilleure
absorption de la lumiére du laser par 1'*He que par 1’>He. Dans ce cas, la polarisation électro-
nique créée par le pompage optique a I’état métastable de I"*He est d’abord transférée aux
atomes de I’état métastable de I’ He, puis par des collisions d’échange de métastabilité aux
atomes de I’état fondamental. Ainsi, la présence de '*He peut étre avantageuse surtout pour
des études a basse température de mélanges polarisés ou pour des applications de filtres a
spin pour les neutrons [40} 41].

Plusieurs progres de la technique du pompage optique par échange de métastabilité ont été
effectués a des puissances laser de pompe élevées, et également a des pressions de gaz et des
champs magnétiques élevés [42] 43, [44].

En augmentant la pression du gaz ou la puissance du faisceau de pompe absorbée, une
forte augmentation de la relaxation de la polarisation nucléaire de 1’état fondamental a été
détectée, moins forte en augmentant le champ magnétique. De nombreux facteurs limitant,
déja bien étudiés, pourraient étre a l’origine d’une décroissance de la polarisation dans I’état
fondamental, citons par exemple : la perte d’excitation au niveau de la paroi de la cellule
surtout en présence des impuretés, les collisions auto-ionisantes de Penning, la relaxation dans
Iétat 23S ou autres. Tous ces facteurs n’expliquent pas la forte décroissance de la polarisation
nucléaire dans 1’état fondamental ce qui nous amene a étudier les autres facteurs responsables
de cette relaxation.

1.2 Facteurs limitants ’efficacité du POEM

Dans ce qui suit, nous détaillons les principales limites actuelles de la technique de POEM
et nous présentons ’'origine physique de cette relaxation.

1.2.1 Perte de moment cinétique induite par la puissance de pompe ab-
sorbée

Lorsque le faisceau de pompe est appliqué, la variation temporelle de la polarisation nucléaire
Pye a 'état fondamental de I’hélium peut étre écrite comme la différence nette entre le
moment cinétique effectivement transféré aux atomes de I’état 23S par les cycles de pompage
et la perte du moment angulaire directement associée aux atomes de ’état fondamental tel
que [33] :
dPHe _ 27} Wabs

dt N, g‘/cellhw
ou 7 est l'efficacité photonique du pompage optique, N, la densité totale d’atomes dans
I'état fondamental 1'S, W, la puissance lumineuse de la pompe absorbée par le gaz et I'r
le taux de relaxation total de la polarisation nucléaire a 1’état fondamental. Ve représente
le volume de la cellule et w représente la fréquence angulaire du laser de pompe.

— T Pie (1.1)

Cette approche a été utilisée pour analyser les données expérimentales dans lesquelles la puis-
sance absorbée de la pompe a été mesurée. Dans 1’Eq., certaines valeurs sont connues
et bien déterminées (Ng, Veen et w), d’autres, comme la valeur de la polarisation P, sont
des parametres expérimentalement mesurables. Le taux de perte totale I'g de la polarisation
introduit, tout comme ’efficacité des photons 7, sont des parametres variables avec la pola-
risation nucléaire Py, et les conditions expérimentales appliquées dans le pompage optique
par échange de métastabilité. En particulier,  peut étre directement déduit des mesures
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d’accumulation transitoire & Py = 0 pour lequel le terme de perte (—I'g Pye) dans I'Eq.(L.1))
disparafit.

Comparaison de différents taux de relaxation I'y, induits par le pompage optique

Cinqg ensembles de données, de différentes références [33, [45], 46], 47, [48] permettent de faire
une comparaison des différents taux de relaxation I't, induits par la pompe (I', = I'g - I'p,
avec I'p le taux de décroissance de la polarisation en absence du pompage optique) et cor-
respondants aux résultats sélectionnés sous différentes conditions expérimentales (différentes
pressions et champs magnétiques, différentes méthodes de détermination de I'r, détaillées
dans [33]). Cette approche forme une option appropriée pour mettre en évidence et discuter
Ieffet de la relaxation supplémentaire induite par le laser de pompe pendant ’accumulation
de la polarisation dans I’état fondamental, sur une plage variée de puissance de pompe. No-
tons que, pour une comparaison fiable des relaxations I't,, la forme de la cellule cylindrique
contenant le gaz doit étre prise en compte : D’une part, sa longueur a une influence directe
sur la puissance du laser absorbé. D’autre part, son diametre affecte également la relaxation
totale de la polarisation dépendante du nombre total d’atomes a l'intérieur de la cellule (va-
riant avec son volume), y compris ceux qui n’interagissent pas avec le faisceau laser. Ainsi,
les T'1, sont tracées en fonction de Wps/Veen-

Une compilation de tous les taux de relaxation I't, de la polarisation, pour différentes pressions
et intensités du champ magnétique B, est présentée sur la ﬁg.. Nous y observons que
les taux de relaxation augmentent avec la puissance absorbée pour un champ magnétique
B donné et diminuent en augmentant le champ. Les lignes pointillées correspondent aux
variations linéaires de la relaxation I', avec des pentes de 200 cm3/J (ligne pointillée en
noir) pour un faible champ B et 9 cm?®/J (ligne pointillée en bleu) pour un champ B =
1.5 T. Les valeurs du taux de décroissance I'p de la polarisation en absence du pompage
sont représentées sur ’axe des ordonnées de la figure pour les différents ensembles de
données. Pour les mesures correspondantes aux faibles champs magnétiques, les relaxations
I'1, sont également proportionnelles & Wyps/Veen. Un champ magnétique, modéré jusqu’a
30 mT, ne les diminue pas spectaculairement. Les résultats, présentés dans [33], indiquent
que la perte du moment angulaire par la cascade radiative et sa relaxation associée ne sont
pas le phénomene causant cette relaxation importante de la technique du POEM de 1"*He.
Pour un champ magnétique élevé, malgré un fort découplage hyperfin, la relaxation est
également observée mais moins importante que dans un faible champ. Aux fortes puissances
de pompage, elle dépasse toujours les taux de décroissance I'p mesurés d’environ un ordre
de grandeur. Ceci est cohérent avec les valeurs de polarisation plus grandes, obtenues a un
champ B élevé.
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FIGURE 1.2 — Figure tirée de ([34], Fig.17), correspondante aux taux de relaxation de la
polarisation nucléaire de I’état fondamental, induits par le pompage optique. Ils sont tracés
en fonction de la puissance de la pompe absorbée par unité de volume pour des mesures en
régime stationnaire (Ppeoo atteint) pour différentes pressions de gaz, de champs magnétiques
(voir la légende) et de diametres de cellule : large (w pour un diametre > 5 cm) et étroit (n
pour un diametre égal & 1.5 cm). Elle compile les données de [45] (%), [46] (O), [47] (V), [48]
(O) et [33] (o) ; les petits et grands carrés représentent les décharges faibles et fortes dans la
méme cellule.

Les processus physiques a 'origine de ces relaxations restent non expliqués. Le piégeage du
rayonnement (c.-a-d. la réabsorption de la lumiere de fluorescence a 1083 nm) ou la création
des molécules Hej relaxantes ont été considérés comme l’origine possible des mécanismes de
perte de polarisation induite par le pompage (discussion p.289 dans [33]). Pour ces procédés,
les taux de pertes de polarisation attendus et induits par le laser sont inférieurs a ceux ob-
servés et les dépendances attendues des taux de perte sur la densité métastable et la pression
de gaz ne sont pas observées dans les expériences (section 6.5.2 et 6.5.3 de [33]).

Donc ces deux processus physiques sont exclus d’étre les principales causes des pertes obser-
vées selon [33] et [48].

1.2.2 Effet de la pression du gaz sur la polarisation nucléaire

Il est bien connu que la polarisation nucléaire de I’état fondamental de I’ He obtenue par le
POEM est limitée & forte pression du gaz. A I’état d’équilibre, la solution de I’Eq. permet
de relier la polarisation Ppeso a la puissance Wy du laser absorbée. En utilisant un taux
de relaxation I'g indépendant du pompage optique, des comportements, remarquablement
différents de ce qui est observé sont obtenus. La forte diminution de Peso(d dPie/dt = 0)
avec la pression n’est pas reproduite par les modeles du POEM en supposant des pertes fixes
tels que I'g = I'p, par exemple, dans ([33], Fig. 6.45, Fig. 6.46, Fig. 6.47). Une différence se
trouve entre les valeurs expérimentales de polarisation en régime stationnaire d’une part et
les valeurs de Pgeoo calculées par le modele du POEM en utilisant les taux de décroissance
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mesurés I'p d’autre part. Elle constitue une preuve solide de la présence de la relaxation
induite par le laser pendant la construction de la polarisation.

Au contraire, si une approximation de (I'g - I'p) 00 Waps/Veen est substituée dans I’Eq.
comme borne inférieure de I'g, une limite supérieure de la polarisation Pges indépendante de
W.bs est reproduite. Les lignes de la figure sont les limites supérieures de la polarisation
correspondante aux lignes pointilleés de la relaxation de la figure (|1.2)).

Selon ce modele élémentaire, un lien est fourni entre la décroissance de la polarisation avec
la pression et la relaxation induite par le pompage optique en particulier a des pressions
élevées. La figure présente aussi une compilation des polarisations Pgeso €n régime
stationnaire, obtenues par différents groupes pour différents champs magnétiques sur une
large plage de pressions. Comme mentionné dans le paragraphe , une augmentation
modérée du champ, juste suffisante pour empécher la perte du moment angulaire par la
cascade radiative (B & 30 mT, cercles semi-remplis de [33]), réduit le taux de décroissance
I'p et augmente ainsi Pyeoo pour les faibles décharges. Mais la diminution rapide de Ppeoo
avec la pression reste toujours observée. De plus, & des champs magnétiques plus élevés, de
grandes polarisations peuvent étre obtenues a des pressions 10 a 100 fois plus élevées.
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FIGURE 1.3 - Figure tirée de ([34],fig.18) représentant les polarisations nucléaires maximales
Piieoo de Iétat fondamental de I'>He, obtenues par différents groupes (voir la légende) par la
technique du POEM pour un faible champ magnétique (symboles ouverts) ou élevé (symboles
pleins) en fonction de la pression p du gaz. Les deux lignes (Piecc = 2.56/p et Pieco = 57/D)
sont les limites supérieures dérivées des lignes pointillées de la figure d’apres I'’Eq. (1.1]

Puisque le champ magnétique induit un découplage hyperfin qui réduit, en principe, le trans-
fert de la polarisation au noyau de I’*He dans son état fondamental, la raison précise de
cette meilleure polarisation obtenue en champ magnétique élevé et a forte pression, demeure
incomprise. Elle peut étre attribuée a la réduction de plus en plus forte de la relaxation
supplémentaire I'y, induite par le pompage optique pour un champ B > 1 T.

24



1.2.3 Origine physique possible de la relaxation induite par le PO

Sachant que I’augmentation de la puissance de pompe favorise d’une part la densité d’atomes
dans I’état 2°P et d’autre part augmente la relaxation induite par le PO (parag, Iori-
gine physique de cette relaxation pourrait venir des collisions de transfert d’excitation entre
les atomes de I’état 1'S et les atomes de I'état 23P. Ces collisions se multiplient en augmentant
la pression. Un argument de plus appuyant ce raisonnement est la valeur comparativement
élevée du taux de collisions entre ces deux états (fig, environ dix fois plus grand que le
taux d’échange de métastabilité a température ambiante.
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FIGURE 1.4 — Figure tirée de ([34] fig.13), représentant les coefficients de taux de colli-
sion calculés [49] et évalués expérimentalement par différents groupes (voir la légende) dans
I’hélium en fonction de la température. Les taux ab-initio calculés représentent le transfert
d’excitation (lignes pointillées) et les taux totaux de collisions (lignes pleines) de I'état 23S
(courbes Touges,"S") et 1’état 23P (courbes noires, "P"). Les données expérimentales (sym-
boles ouverts) sont dérivées des valeurs publiées des largeurs des spectres ou des sections
efficaces d’échange de métastabilité dans I'*He [50, 511 52, 53} [54].
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1.3 Configuration de double résonance optique sur les tran-
sitions 23S - 2°P et 2°P - 33S

Les collisions entre les atomes peuvent impliquer différents effets comme la variation de la
vitesse des atomes excités ou la variation des nombres quantiques internes entre les différents
états. En particulier, la modification de la structure électronique interne des atomes peut
impliquer un transfert d’atomes entre les différents sous-niveaux et niveaux magnétiques
dans I’état 2°P de I'hélium. Notons qu’a forte pression, les collisions entre les atomes 2°P et
1'S impliquent une redistribution collisionnelle totale dans I’état 23P, d’ou la polarisation
nucléaire associée & cet état tend vers 0. Ainsi les collisions 1'S - 23P induisent une source
relaxante a la polarisation nucléaire dans I’état fondamental. Notre objectif était d’étudier et
de quantifier I'effet de ces collisions sur les niveaux impliqués dans le processus du pompage
optique. La caractérisation précise de la redistribution collisionnelle des atomes peut étre
réalisée par une configuration de double résonance optique sur les transitions 23S - 23P et
23P - 335, avec deux lasers accordables monochromatiques et co-propageants. Un pompage
optique sélectif en vitesse (VSOP) [55], [72], Sec.2.3] et en niveau est effectué pour étudier les
divers phénomenes de relaxation induits par les collisions qui tendent a rétablir ’équilibre
thermique de la distribution de vitesse et de populations des atomes pompés. Les lasers
utilisés sont un laser de pompe excitant les atomes de I’état 23S a I'état 2°P, & une longueur
d’onde de 1083 nm et réglée sur une transition de pompe choisie. Le deuxieme laser de faible
intensité, balayé sur toutes les transitions atomiques possibles & 706.5 nm, agit comme sonde
sur les atomes des états excités 2°P pendant leur durée de vie radiative.
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FIGURE 1.5 — Les différents effets des collisions entre les atomes des états 11S et 23P, détectés
par la technique de double résonance optique, utilisée sur ’état 23P, dans les gaz d’hélium pur
ou dans les mélanges isotopiques. Les différences d’énergie entre les niveaux et les divisions
entre les sous-niveaux ne sont pas affichées a ’échelle.
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Dans les gaz purs, les phénomenes possibles sont les collisions de changement de niveaux
ou sous-niveaux dans I’hélium. En nous appuyant sur les observations expérimentales, nous
distinguons pour simplifier deux types de ces collisions : les collisions de type faibles peu
changeantes de la vitesse des atomes et les collisions fortes changeantes significativement la
vitesse des atomes (ﬁg vert). Pour les mélanges isotopiques, nous nous intéressons en
plus aux collisions de transfert d’excitation entre les atomes excités dans I’état 2°P d’'un
isotope et les atomes de 1’état fondamental de ’autre isotope et qui peuvent étre facilement
identifiables dans les spectres d’absorption a 706.5 nm (ﬁg bleu).

Les effets de ces collisions dans I"*He seront, en premier lieu, étudiés en raison de la sim-
plicité de la structure atomique impliquée dans la technique de double résonance optique,
par rapport a la structure de 1’3 He (parag. Dans un deuxieme temps, les collisions de
transfert d’excitation seront étudiées avec les cellules & mélanges isotopiques. Ainsi, & partir
des spectres d’absorption a 706.5 nm des différentes transitions, nous arrivons a identifier et
quantifier les phénomenes ayant lieu suite aux collisions redistributionnelles.

Dans ce mémoire, nous décrivons cet ensemble de travaux expérimentaux et théoriques sur
les modeles de redistributions collisionnelles dans I’état 2P dans le cas de I’hélium 4 pur et
des mélanges isotopiques a différentes pressions.

1.4 Plan du manuscrit

Le manuscrit est organisé de la maniere suivante :

Dans ce premier chapitre, nous avons rappelé brievement quelques notions de la tech-
nique de pompage optique par échange de métastabilité et insistons sur les limites actuelles
de cette technique qui se résument par la perte du moment cinétique induite par la puissance
de pompe absorbée et la réduction de la polarisation Phes, de I'état fondamental en fonction
de I'augmentation de la pression du gaz. Des collisions entre les atomes se trouvant dans
I'état fondamental et les atomes dépolarisants de 1’état 23P constituent le principal phéno-
mene susceptible d’en étre a 'origine. En effet, ces collisions peuvent impliquer un transfert
d’atomes entre les différents sous-niveaux et niveaux magnétiques ou un changement de vi-
tesse des atomes. Afin de quantifier ces effets, nous nous intéressons & la transition 23P - 33S
et nous utilisons la technique de spectroscopie laser d’absorption de I’état 23P & ’aide d’un
faisceau laser de sonde de faible intensité et de longueur d’onde égale a 706.5 nm.

Dans le deuxiéme chapitre, nous rappelons la structure atomique des isotopes de ’hélium
en champ magnétique nul, en particulier les niveaux de 1’état métastable 23S, et des états
excités 23P et 33S, ainsi que les transitions atomiques couplant ces deux états. Dans une
deuxieme partie, nous étudions les séparations des sous-niveaux atomiques des isotopes de
I’hélium en présence d’un champ magnétique par effet Zeeman.

Dans le troisieme chapitre, nous commencgons par décrire les processus physiques in-
tervenant dans la technique du pompage optique par échange de métastabilité. Puis, nous
présentons les équations d’évolution des populations des sous-niveaux 23S et 23P, en particu-
lier en régime stationnaire dans la limite de basse pression et faible intensité de pompe. Dans
une deuxiéme partie, nous procédons aux modélisations des phénomenes de redistribution
collisionnelle dans I’hélium en s’inspirant dans un premier temps des modeles et des calculs
déja établis dans la littérature. Nous présentons deux modeles de redistribution collisionnelle
avec ou bien un taux unique ou plusieurs taux de transfert par collisions avant de présenter
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un modele avancé, reposant sur des observations expérimentales, en identifiant les collisions
faibles et fortes de changement de vitesse.

Le quatrieme chapitre est consacré a la description du montage expérimental. Nous
détaillons le montage optique, les lasers utilisés et leurs réglages, les cellules et les bobines
utilisées. Ensuite nous présentons la méthode d’enregistrement des données, I'optimisation
du rapport signal/bruit et les erreurs éventuelles sur I'enregistrement de la longueur d’onde
par notre lambdametre.

Dans le cinquieme chapitre, nous présentons la méthode de traitement de données enre-
gistrées. Nous détaillons ensuite les méthodes adoptées pour mesurer I’absorbance & 706.5nm
pour analyser les mesures effectuées.

Dans le sixieme chapitre, nous présentons les différents résultats du manuscrit. La pre-
miere série de résultats de I’étude expérimentale des écarts de fréquence des raies d’absorption
est en excellent accord avec les valeurs attendues, compte tenu des structures Zeeman en pré-
sence d'un champ magnétique, la structure hyperfine pour I’état 33S de 1'He et le décalage
isotopique 3He - *He le sont aussi. Puis nous présentons les effets de I'intensité de la pompe
et de la pression sur les spectres d’absorption a 706.5 nm. Dans la deuxiéme partie de ce
chapitre, nous décrivons 1’étude des effets de collisions dans I'hélium, & diverses pressions
(0.13 & 4.27 mbar). A partir des valeurs des aires des raies d’absorption, nous mesurons
les populations dans les niveaux de 1’état 23P et nous les comparons avec les prédictions
théoriques des modeéles.

Nous terminons le manuscrit par une conclusion générale et présentons quelques pers-
pectives.
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Chapitre 2

Structure de la transition 2°P - 3°S
a 706 nm

Dans ce chapitre, nous rappelons dans une premiere partie la structure atomique des
isotopes de I’hélium en champ magnétique nul, en particulier les états impliqués dans la tech-
nique de double résonance optique utilisée pour quantifier les redistributions collisionnelles
dans I'état 23P.

Dans la deuxieme partie, une étude sur les séparations des sous-niveaux des isotopes de
I’hélium, en présence du champ magnétique B, est faite. Elle est indispensable pour un bon
ajustement des spectres expérimentaux, en prenant en compte tous les décalages de fréquence
entre les composantes des raies spectrales. Le calcul théorique des facteurs de décalage des
spectres d’absorption de la sonde des raies pompées est traité dans la dernieére partie de ce
chapitre, en particulier pour les raies de pompe Dy & Do de I"*He et la raie Cg de I’*He.

2.1 Structure des transitions a 1083 et 706.5 nm en champ
magnétique nul

Nous détaillons dans cette partie la structure atomique des isotopes de I’hélium impliquée
dans la technique de double résonance optique en champ magnétique nul, avec la majorité
de notations tirées de [42]. Pour I'*He, 1’état fondamental 'Sy est un état singulet (S = 0)
avec un moment angulaire orbital L = 0, d’ou le moment angulaire électronique total est J
= 0. L’état métastable 23S (avec J = S = 1) a trois sous-niveaux magnétiques (m; = -1, 0
et +1) notés Y1 a Y3 et leurs populations y; a ys (ﬁg). L’état excité 23P (avec L = 1,
S = 1) a trois niveaux de structure fine, J = 0, 1 et 2 avec neuf sous-niveaux m; notés Z; a
Zg, avec leurs populations z1 & zg (ﬁg). L’état excité 33S a la méme configuration que
I'état 23S avec des sous-niveaux notés de *Y1 a *Y3 et leurs populations *y; a *y3 (ﬁg).
Pour 1"”*He de spin nucléaire égal & 1/2, le moment angulaire total de 1’état fondamental
1'Sy est purement nucléaire tel que F = I = 1/2. Il comporte deux sous-niveaux m; =
+1/2. Pour les états excités de 1’>He, le nombre de sous-niveaux Zeeman est le double du
nombre de sous-niveaux dans I"*He. Les états 23S et 32S ont chacun deux niveaux hyperfins,
F =1/2 et F = 3/2 bien résolus & champ magnétique nul et six sous-niveaux (figl2.1] f,d)
respectivement notés Ay & Ag et *A; a "Ag et leurs populations a; a ag et a1 & *ag. L’état
23P a 18 sous-niveaux Zeeman notés B; & Big de populations by & big, avec 5 niveaux de
structure hyperfine (deux niveaux avec F = 1/2, deux niveaux avec F = 3/2 et un niveau
avec F = 5/2).
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excité 23P (Ep) et de I'état excité 33S; (*Es) en champ magnétique nul. Chaque sous-niveau
est caractérisé par son nombre quantique m; (dans le cas de I'Y‘He) ou mp (pour I’*He).
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Les spectres d’absorption calculés de la transition 23S - 23P résonante & 1083 nm et de
la transition 2P - 32S & 706.5 nm de ’hélium sont respectivement représentés dans les
figures (2.2|a et b) pour des largeurs égales aux largeurs Doppler a température ambiante.
Pour la ﬁg., les spectres d’absorption sont obtenues en supposant que les populations
relatives de a; et de y; sont égales (par exemple a; = 1/6 et y; = 1/3 pour une polarisation
nulle) et correspondent aux distributions de vitesses de la distribution de Boltzmann. Pour
la ﬁg., les spectres d’absorption sont obtenues en suivant la méme approche. Elles
correspondent aux sommes partielles des éléments de matrice de transition "I (ﬁg
pondérés par des fonctions gaussiennes (par exemple exp -(v—v;x)?/*A3) pour I'*He). Notons
que les populations de I’état 23P ne sont pas & I’équilibre thermique dans les mesures de
double résonance optique. Les fréquences des composantes C; et *C; de I’>He en champ
nul sont respectivement choisies comme référence pour les différences de fréquence ¢;;/h et
“eji/h des transitions optiques & 1083 et 706.5 nm.

G,
D, [Py
*DO
CAIJ Co g 3 D, ) *Cy
T '/\ /I\ T /'\ 1 L L T L T L T * T X T ¥ 1
0 20 40 60 80 -50 -40 -30 -20 -10 0 10
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FIGURE 2.2 — Spectres d’absorption calculés pour une polarisation 7 de la transition 23S -
23P considérée dans nos mesures comme transition de pompe & 1083 nm (a) et de la transition
23P - 33S de sonde & 706.5 nm dans I’hélium pour un champ magnétique B nul : en rouge
les spectres correspondants & I’ He et en noir ceux de I"*He.
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Dans 1'"*He, D et *D; sont respectivement les noms des transitions atomiques de la pompe
et de la sonde impliquant 1’état 23P ;. Pour I’ He, C; & Cg font référence aux transitions
atomiques d’énergie croissante. Puisque I'état 33S se situe au-dessus de 'état 23P, les spectres
d’absorption a 706.5 nm sont globalement inversés. *C; a ’énergie la plus élevée et *Cqy la
plus basse.

Les raies Cg et Cg bien résolues, permettant de peupler le niveau 23Pg, sont les raies les plus
couramment utilisées pour le POEM de 1’3He en faible champ magnétique dans les cellules
d’3He pur alors que pour les cellules & mélanges isotopiques, les raies de pompe Cg et Dy
sont les plus utilisées. Pour nos mesures de double résonance optique, pour une quantification
plus importante du transfert entre les niveaux de I’hélium pur ou du changement d’excitation
entre les isotopes, il est aussi intéressant d’exploiter le cas d’un exces de peuplement du niveau
23P1 ou 23P,, assuré par I'une des raies Co5 de ’*He ou Dy de I'*He.

Les matrices de transition *Tﬁ) (ex) de I'*He entre les sous-niveaux Z; et *Y ainsi que les
matrices de transition *I"jj (e)) dans > He entre les sous-niveaux B; et *Aj sont calculées
pour les trois états de polarisation de la lumiére ey (o4, o et ). Pour les deux transitions
optiques, les matrices correspondent aux rapports de branchement pour la désexcitation
radiative. Les sommes partielles sur les sous-niveaux inférieurs pour chaque sous-niveau su-
périeur d’une transition sont donc égales a 1 :

ST () =3 T (ex) = 1. (2.1)

Jrex Jrex

De plus, les éléments de la matrice de "*He des deux transitions vérifient les relations sui-
vantes :

T (04) = T (03) /3, T () = TP () /3, (2.2)

ou les hélicités opposées de la lumiére résultent des roles opposés (niveau supérieur ou infé-
rieur) des états 32S et 23S dans les transitions optiques. Les éléments de la matrice de 1”3 He
vérifient des relations similaires uniquement pour B = 0.
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FIGURE 2.3 — Eléments de matrice de transition *Tﬁ) et T'j; de '*He et de 1’3He entre
les états 23P et 33S pour une lumiére de polarisation 7. En rouge les élements de matrice
correspondant & I’*He et en noir ceux de 1'"*He
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2.2 Structure des transitions a 1083 et 706.5 nm en champ
magnétique non nul

Dans cette partie, nous présentons principalement le calcul des facteurs des décalages des
sous-niveaux atomiques induits par effet Zeeman en présence du champ magnétique B ap-
pliqué. Les structures dépendantes du champ magnétique de ces états, les contributions des
différents moments angulaires de chaque sous-niveau ainsi que les probabilités et les éner-
gies de transitions optiques correspondantes a la sonde 706.5 nm, sont calculées de la méme
maniere que les calculs faits pour la raie de pompe résonnante a 1083 nm. En utilisant une
version modifiée d'un code Fortran initialement développé pour la référence [42], les états
et les énergies propres des hamiltoniens sont calculés pour les deux isotopes, avec les états
propres écrits dans les bases découplées (my,,mg) pour "*He et (my,,mg,m;) pour 1"*He. 11
existe deux différences quantitatives entre les niveaux 23S et 32S dans les parametres de
calcul : La premiere différence est la valeur de la constante de structure hyperfine entre Ag
de létat 23S (4493.1 MHz) et *Ag de I'état 33S de I’*He (4372.807 MHz). L’autre différence
est la valeur du facteur de Landé g qui differe légerement entre ces deux états.

Dans le cas des cellules a basse pression, en présence du champ magnétique, le calcul des
spectres de double résonance optique attendus des atomes directement pompés repose sur :

1. La composante de vitesse V, des atomes excités & I’état 23P suite au pompage mono-
chromatique a 1083 nm .

2. La fréquence de résonance de I’absorption de la sonde 706.5 nm caractérisant les atomes
directement pompés a I'état 23P de vitesse V..

2.2.1 Sélection de la vitesse des atomes dans 1’état 2°P

Considérons un faisceau laser de pompe de fréquence v, = v;; + dp, proche de la résonance
de I'une des composantes de la transition 23S - 23P, avec hv;; la différence d’énergie entre
un sous-niveau Y; de I'état 23S et un sous-niveau Z; de I'état 23P dans le cas de 1" He, y
compris les éventuels déplacements des niveaux et ¢, le désaccord de la résonance du laser de
pompe. La longueur d’onde (dans le vide), associée a v, est notée A\, = ¢/v},. Le désaccord
dp de la pompe sélectionne les atomes dans I'état 23S qui sont décalés par effet Doppler et
ayant comme vitesse VZS = dpc/vp.

Ainsi, la vitesse finale VI des atomes excités passant de I’état 23S & I'état 23P est égale a :

VE = 6,¢/vp 4 Vieeul = 0pAp + Viecul (2.3)

avec la vitesse de recul Viecn = hvp/Mec.

Pour I'hélium-4, h/M = 9.98 x 1078 m2/s et Viecul = 9.2 x 1072 m/s pour une transition
de pompe de 1083 nm. Cette vitesse de recul correspond & un décalage de fréquence dpecy =
Viecul/ Ao = 85 kHz beaucoup plus petit que toute largeur de spectre [56] ou tout désaccord
impliqué dans les expériences et nous le négligerons dans la suite.

De la méme maniére, les atomes de vitesse V' se trouvant dans un sous-niveau de 1'état 23P
absorbent la lumiere de sonde a la fréquence *v = *vj, +*6 (longueur d’onde *A = ¢/*v)
décalée par effet Doppler, ott Ay, est la différence d’énergie entre le sous-niveau Z; pompé
et le niveau supérieur *Y, sélectionné dans 1’état 33S. Le désaccord de la sonde nécessaire &
la résonance de cette classe de vitesse pompée est donné par :

e/ = A=V, (2.4)
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Ici, le recul supplémentaire des atomes dans I’état 33S ne joue aucun role dans les expériences.
Enfin, les décalages de fréquence de la pompe et de la sonde co-propageantes sont liés par la
relation :

0= (51) + 5recoil) (Ap/*A) (2-5)

dans laquelle le rapport des longueurs d’onde est A,/*A ~ 1.53.
Le décalage de fréquence fixe et tres petit induit par leffet de recul de la sonde (di au
processus d’absorption des photons 23S - 23P) est Vieeur/*A = 130 kHz.

2.2.2 Calcul des écarts énergétiques Zeeman dans 1"*He

Nous nous concentrons sur le calcul des écarts énergétiques Zeeman des sous-niveaux im-
pliqués de I"*He. Pour les états 23S et 33S de 1'"*He, les décalages d’énergie Zeeman varient
linéairement avec B tels que :

Pour 'état 23S :

[Es (B, Y:) = Eg (0,Y3)] /h = mg (Yi) gs (u/h) B (2.6)
~ 2mg (Y;) (ug/h) B, avec mg (Y;) =i — 2 (2.7)

Pour létat 338 :

["Es (B,"Yi) —"Es (0, Y)| /h = *"ms (*Yy) g5 (us/h) B (2.8)
~ 2'mg ("Yi) (uB/h) B, avec 'mg (*Yi) =k —2. (2.9)

Dans I’état 23P, en faible champ (~ mT), les décalages par effet Zeeman sont approximati-
vement linéaires, tels que :

[Ep (B,Zj) = Ep (0,Z;)] /h ~ (3/2) m; (Z;) (us/h) B, (2.10)

avec mj (Z;) dépendant de 'indice j du niveau Z;. Numériquement, pp/h ~ 14 MHz/mT
[8]). Ces changements d’énergie Zeeman sont tracés dans la Fig.(2.4]).
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FIGURE 2.4 — Valeurs propres des positions énergétiques des sous-niveaux Zeeman de ’état
métastable 23S (Eg), de I’état 23P (Ep) et de 1'état excité 33S (*Eg) de 1*He en fonction du
champ magnétique B.

D’apres I’Eq., a une fréquence de pompe fixe donnée, la vitesse V' sélectionnée dépend
du champ magnétique B, suite & la dépendance du désaccord de la pompe 0, (avec J, =
vp — 5 (B)) & ce champ. D’autre part, la fréquence de résonance de la sonde *v (définie
comme *v ="vj, +*J) varie avec le désaccord de la sonde *0, et avec le champ B a cause de
la dépendance magnétique de *vjy.
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Le décalage Zeeman de la fréquence de résonance *v est donc donné par :

v(B) =" v (0) =[6(B) + v (B)] — [¥(0) +" vjx (0)]
= (Ap/"\) [0p (B) = 6p (0)] + ["vjr. (B) =" v (0)]
= (Ap/"N) [ij (0) — vij (B)] + [V (B) =" ;i (0)] - (2.11)

La contribution au décalage par effet Zeeman dans 1'Eq.(2.11)) (le premier terme) diie au
décalage de fréquence de la transition 23S - 23P est exprimée en écrivant la dépendance en B
des énergies impliquées en fonction des nombres quantiques mg et m; dans les sous-niveaux

inférieurs et supérieurs (Eqs. (2.7) et (2.10])) telle que :

vij (B) —vij (0) = [Ep (B,Z;) — Ep (0,Z;)] /h — [Es (B,Y;) — Es (0,Y;)] /h
~ [(3/2) my (Z;) — 2ms (Y4)] (us/h)B. (2.12)

De méme, la contribution au décalage Zeeman dans I'Eq.(2.11)) (le deuxiéme terme) diie au
décalage de fréquence de la transition 23P - 33S est égale a :

ik (B) —"vji (0) = ['Es (B,"Yg) —"Es (0,"Yy)] /h — [Ep (B, Z;) — Ep (0,Z;)] /h
~ [2%ms ("Yi) — (3/2) my (Z;)] (us/h) B. (2.13)

En conséquence, le décalage Zeeman total de ’absorption de la sonde dans les mesures de
double résonance optique sur une transition Z; - *Yy, dérivé de 'Eq (2.11)) et en utilisant

les équations (2.12)) et (2.13) s’écrit :

(B) =" v (0) = [2'ms (Y) = Sy (2)| pnB — 32 |3 (2)) ~ 2ms (V)| (ua /) B
(2.14)

Y (B) —* v (0) = [2;\;\)7715 (Y:) — % (A; + 1) my (Z;) + 2°ms (*Yk)} (us/h)B.  (2.15)
Dans I’Eq., les longueurs d’onde A, (B) et *A (B) de la pompe et de la sonde peuvent
étre remplacées par leur valeur a résonance en champ nul (\;; (0) = ¢/v;; (0) et *Aj; (0) =
c/*vji (0)). En utilisant ’équation pour les transitions possibles et permises par les
regles de sélection, et en supposant qu’aucune collision de changement de sous-niveau ne se
produit dans I'état 23P, les spectres d’absorption attendus dans les expériences de double
résonance optique, en présence d’'un champ magnétique, peuvent étre calculés.

2.2.3 Applications aux raies de pompe D, & D, de I"*He

Pour I"*He, nous considérons les 3 raies de pompe Dg & Do, sélectionnant le niveau J peuplé
avec les sondes uniquement adressées au méme niveau J. Par conséquent, les raies d’ab-
sorption étroites supplémentaires observées expérimentalement a partir des niveaux J non
pompés et attribuées a des collisions changeantes de niveaux ne sont pas décrites ici et de-
vront étre abordées en utilisant une approche différente.

A partir de 'Eq.(2.15)), les facteurs de décalage [*v (B) —*v (0)] /B sont calculés a I'aide du
logiciel Origin en choisissant les facteurs convenables (tableaux . Les valeurs des
T;; sont données afin d’associer les transitions qui ont des largeurs identiques lorsqu’elles
ont des taux de pompage identiques. Pour chaque polarisation de pompe, les facteurs de
décalage de fréquence des transitions pour les différents polarisations de sonde sont affichés
ci-dessous.
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Pompe sur la raie Dy :  Sachant que seul le sous-niveau Zg du niveau 2°P, (avec my = 0)
est pompé, trois classes de vitesse peuvent étre excitées en fonction de la polarisation de la
pompe. Chacune produit jusqu’a 3 fréquences de résonance a cause des décalages Zeeman de
la transition de sonde selon sa polarisation. Par conséquent, au plus neuf valeurs de fréquence
de sonde peuvent étre observées pour la raie de pompe Dy. La liste des ces valeurs est donnée
dans le tableau et une représentation graphique des spectres attendus dans la Fig..

i j k S P stS polP Tij polS [Decalage(X)| sigp(Y) pi(Y) sigm(Y)
mS mJ *mS mJ-mS *mS-mJ | MHz/mT |Sonde Sig+| Sonde Pi | Sonde Sig-

1 9 1 -1 0 - 1 0.33333) - -70.91 0.11111
2 9 1 0 0 -1 0 0.33333) -1 -28.00; 0.11111
3 9 1 1 0 -1 -1 0.33333 -1 14.91 0.11111
1 9 2 -1 0 0 1 0.33333) 0 -42.91 0.11111

2 9 2 0 0 0 0 0.33333) 0 0 0.11111

3 9 2 1 0 0 -1 0.3333. 0 42.91 0.11111

1 9 3 -1 0 1 i 0.33333 1 -14.91 0.11111

2 9 3 0 0 1 0 0.33333) 1 28.00: 0.11111

3 9 3 d 0 1 -1 0.33333 1 70.91 0.11111

TABLEAU 2.1 — Tableau utilisé sous Origin pour calculer les facteurs de décalage Zeeman
a partir des valeurs de mg, my et *mg en particulier pour la raie de pompe Dy et qui sera
utilisé pour toutes les autres raies de 1*He. Ces facteurs sont uniquement déterminés pour
les transitions optiques permises par les régles de sélection de la transition optique. Les 3
premieres colonnes représentent les indices des sous-niveaux correspondants aux transitions
atomiques de la pompe et de la sonde. Pour une pompe Dy, seul le sous-niveau Zg est peuplé
avec my toujours égal a 0. Les valeurs de Tj; (7°™e colonne) ou de * ik (trois dernieres
colonnes pour chaque polarisation de la sonde) sont respectivement pour les transitions de
pompe et de sonde autorisées par les régles de sélection.

D’apres la figure a), chaque triplet de lignes, correspondant a une couleur et une valeur
de *mg données, reflete une des 3 classes de vitesse sélectionnées par les trois polarisations
de pompe possibles. Lorsque 1’état de la polarisation de la pompe a I'un des trois états de
polarisation pur o, o_ ou 7 et que, par conséquent, une classe de vitesse est sélectionnée par
le pompage (Figsb, c et e), chaque polarisation de sonde donne une seule ligne
avec des séparations entre les lignes provenant uniquement de l'effet Zeeman dans I'état 33S.

Pour une pompe polarisée o, une sonde o implique le sous-niveau *Y3 (lignes rouges sur
la Fig.d), avec des facteurs de décalage de 70,91 et —14,91 (MHz/mT), tandis qu'une
sonde o_ implique le sous-niveau *Y; (lignes bleues sur la Fig.d) avec des facteurs de
décalage de 14.91 et -70.91 (MHz/mT). Pour une pompe 7 (Fige), les sondes polarisées
circulairement ne peuvent pas étre réalisées (que sonde o ou 7). Une sonde polarisée o
affichera un doublet décalé de 56 MHz/mT symétriquement de part et d’autre de la ligne
unique non décalée obtenue pour une sonde polarisée 7.
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FIGURE 2.5 — Intensités des raies d’absorption de la sonde en fonction des facteurs de décalage
en fréquence induits par effet Zeeman d’apres I’Eq. pour la raie Dg. Elles sont toutes
identiques puisque les coefficients *T}j;, sont tous égaux a 1/9. Dans les graphiques b et c, la
pompe est polarisée circulairement : les barres pointillées (noires) correspondent a la sonde
7 qui ne peut pas étre observée puisque la pompe et la sonde sont colinéaires. Dans les
graphiques d et e sont présentés, les facteurs de décalage en fréquence des raies de la sonde
pour une pompe linéaire respectivement o et .
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Pompe sur la raie Dy : Pour la raie de pompe Dy, les sous-niveaux peuplés sont Zg a
Zg. Les intensités des raies de I'absorption de la sonde *Dy a 706.5 nm (avec *Tj;, = 1/6 sauf
“T7 2 = 0) sont listées dans le tableau et affichées en fonction des facteurs de décalage
Zeeman sur la ﬁg. pour les différentes polarisations de pompe et en associant les mémes
couleurs de la sonde qu’avant. Les valeurs des coefficients "Tj(;l) (égal & 1/6) pertinents sont
exprimées ci-dessus.

j K S P stS polP Tij polS Decalage(X) sigp(Y) pi(Y) sigm(Y)
mS mJ | *'mS | mJ-mS *mS-mJ MHz/mT sonde Sigma+ sonde pi sonde Sigma-
1 6 1 -1 -1 -1 0 0.5 0 -17.73 - 0.16667 -
2 6 1 0 -1 -1 -1 0.5 0 25.18 - 0.16667 -
3 6 1 1 -1 -1 -2 - 0 68.09 - -- -
1 7 1 -1 0 -1 1 0.5 -1 -70.91 -- -- 0.16667
2 7 1 0 0 -1 0 0 -1 -28.00 - - 0,carT2,7=0
3 7 1 1 0 -1 -1 0.5 -1 14.91 -- -- 0.16667
1 8 1 -1 1 -1 2 - -2 -124.09 - -- -
2 8 1 0 1 -1 1 0.5 -2 -81.18 -- -- -
3 8 1 1 1 -1 0 0.5 -2 -38.27 - -- -
1 6 2 -1 -1 Q 0 0.5 1 10.27 0.16667 -- -
2 6 2 -1 Q -1 0.5 1 53.18 0.16667 -- -
3 6 2 1 -1 Q -2 - 1 96.09 -- -- -
1 7 2 -1 0 0 1 0.5 0 -42.91 --| 0, car *T7,2=0 -
2 i 2 0] 0] 0 0 0 0 --| 0, car*T7,2=0 -
3 1 2 1 0] 0] -1 0.5 0] 42.91 --| 0, car*T7,2=0 -
1 8 2 -1 1 0] 2 - -1 -96.09 - -- -
2 8 2 0 1 0 1 0.5 -1 -53.18 - -- 0.16667
3 8 2 1 1 0] 0 0.5 -1 -10.27 - -- 0.16667
1 6 3 -1 -1 1 0 0.5 2 38.27 - --
2 6 3 -1 1 -1 0.5 2 81.18 -- --
3 6 3 1 -1 1 2 - 2 124.09 - --
1 £ 3 -1 0 1 1 0.5 1 -14.91 0.16667 --
2 ] 3 0 Q 1 0 0 1 28.00| 0, carT2,7=0 --
3 Fi 3 1 0] 1 -1 0.5 1 70.91 0.16667 --
1 8 3 -1 1 1 2 - 0 -68.09 --
2 8 3 0 1 1 1 0.5 0 -25.18 0.16667
3 8 3 1 1 1 0 0.5 0 17.73 0.16667

TABLEAU 2.2 — Tableau de calcul des facteurs de décalage énergétiques par effet Zeeman de
la sonde *Dq pour la raie de pompe Dq. Dans les différents spectres, certaines intensités des
raies sont nulles puisque d’une part *T7 2 = 0 (& £42.91 et 0 MHz / mT), tandis que d’autres
sont nulles puisque le sous-niveau Z7 ne peut pas étre peuplé par une pompe m d’ou7s7 = 0
(& £ 28 MHz / mT). Pour une pompe polarisée linéairement, il est attendu que zg = zs.
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FIGURE 2.6 — Intensités des raies de I’absorption de la sonde (*Tjy, ici égaux a 1/6 ou 0)
tracées en fonction des facteurs de décalages énergétiques induits par effet Zeeman pour la
raie de pompe Dj. Ces résultats sont affichés pour toutes les transitions autorisées (graphique
a du haut) et pour des polarisations spécifiques de la pompe (voir les légendes, b a e).
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Pompe sur la raie Dy :  Les états qui peuvent étre peuplés par la raie Do sont Z; a Zs5. Toutes
les possibilités de transitions de double résonance optique, le calcul des facteurs de décalages
ainsi que les intensités des raies a 706.5 nm sont présentés dans le tableau . Dans les
différents spectres de la sonde se trouvent les différentes intensités des raies correspondantes
aux valeurs des *T}j;. Pour une pompe polarisée linéairement, il est attendu que 27 = 25 et

Z9 = Z4.
i i k S P stS | polP Tij polpr shift(X) sigp(Y) pi(Y)
mS mJ | *mS MHz/mT s+ probe pi probe
1 1 1 -1 -2 -1 -1 1 1 35.45465 0.33333 -
2 1 1 -2 -1 -2 - 1 78.36395 - -
3 1 1 1 -2 -1 -3 - 1 121.97324) - -
1 2 1 -1 -1 -1 0 0.5 0 -17.72732 - 0.16667
2 2 1 0 -1 -1 -1 0.5 0 25.18197 - 0.16667
3 2 1 1 -1 -1 -2 - 0 68.09127 - -
1 3 1 -1 0 -1 1 0.16666 -1 -70.9093 - -
2 3 1 0 0 -1 0 0.66666 -1 -28| - -
3 3 1 1 0 -1 -1 0.16666 -1 14.9093 - -
1 4 1 -1 1 -1 2 - -2 -124.09127 - -
2 4 1 0 1 -1 1 0.5 -2 -81.18197 - -
3 4 1 1 1 -1 0 0.5 -2 -38.27268 - -
1 5 1 -1 2 -1 3 - -3 -177.27324 - -
2 5 1 0 2 -1 2 - -3 -134.36395 - -
3 5 1 1 2 -1 1 1 -3 -91.45465 - -
1 1 2 -1 -2 0 -1 1 7 63.45465 - -
2 1 2 -2 0 -2 - 2 106.36395) - -
3 1 2 -2 0| -3 - 2 149.27324| - -
1 2 2 -1 -1 0| 0 0.5 1 10.27268 0.16667 -
2 2 2 0 -1 0 -1 0.5 1 53.18197 0.16667 -
3 2 2 1 -1 0 -2 - 1 96.09127 - -
1 3 2 -1 0 0 1 0.16666 0 -42.9093 - 0.22222
2 3 2 0 0 0| 0 0.66666 0 0 - 0.22222
3 3 2 1 0 0| -1 0.16666 0 429093 - 0.22222
1 4 2 -1 1 0 2 - -1 -96.09127 - -
2 4 2 0 1 0| 1 0.5 -1 -53.18197 - -
3 4 2 1 1 0| 0 0.5 -1 -10.27268 - -
1 5 2 -1 2 0 3 - -2 -149.27324 - -
2 5 2 1] 2 0 2 - -2 -106.36395 - -
3 5 2 1 2 0| 1 1 -2 -63.45465 - -
1 1 3 -1 -2 1 -1 1 3 91.45465 - -
2 1 3 -2 1 -2 - 3 134.36395) - -
3 1 3 1 -2 1 -3 - 3 17727324 - -
1 2 3 -1 -1 1 0 0.5 2 38.27268 - -
2 2 3 -1 1 -1 0.5 2 81.18197 - -
3 2 3 1 -1 1 -2 - 2 124.09127| - —
1 3 3 -1 0 1 1 0.16666 1 -14.9093 0.05556 -
2 3 3 0 0 1 0 0.66666 1 28| 0.05556 o
3 3 3 1 0 1 -1 0.16666 1 70.9093) 0.05556 -
1 4 3 -1 1 1 2 - 1] -68.09127 - -
¥ 4 3 a 1 1 1 0.5 1] -25.18197 - 0.16667
3 4 3 1 1 1 0 0.5 0 17.72732 - 0.16667
1 5 3 -1 2 1 3 - -1 -121.27324 - -
2 5 3 0 2 1 2 - -1 -78.36395 - -
3 5 3 1 2 1 1 1 -1 -35.45465 - -

TABLEAU 2.3 — Tableau du calcul des facteurs de décalages énergétiques
Zeeman de la sonde *Ds pour la raie de pompe & Ds. Les coefficients
colonnes) représentent exclusivement les transitions optiques possibles et autorisées selon les

regles de séléction.
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FIGURE 2.7 — Intensités des raies d’absorption (*T}y, (allant jusqu’a 1/3) tracées en fonction
des facteurs de décalages d’absorption de sonde induits par effet Zeeman pour un pompage
de la raie Dso. Elles sont affichées pour toutes les transitions autorisées (graphique du haut,
a) et pour des polarisations spécifiques de la pompe (voir les légendes, b a e). Les valeurs
des décalages sont également dans le tableau Comme dans les raies de pompe en Dy et
D1, lorsque la pompe est polarisée circulairement, les intensités des raies de la sonde 7 sont
remplacées par des barres noires pointillées puisqu’elles ne sont pas observées expérimenta-
lement.

41



2.2.4 Applications a la raie de pompe Cg de I’’He

Nous évaluons maintenant les écarts énergétiques par effet Zeeman des sous-niveaux de 1’3He,
d’une maniére similaire & celle relative & '*He. Pour simplifier, nous considérons uniquement
les transitions vers et depuis les sous-niveaux B17 et Big du niveau 2°Pg, qui sont impliqués
par le faisceau de pompe sur Cg et les sondes sur *Cg et *Cqy. Les déplacements d’énergie des
sous-niveaux Zeeman des états 23S et 23P en fonction du champ B sont tirées de I'article [42].
Pour I'état 33S, nous considérons les mémes valeurs que celles de Iétat 23S en négligeant les
faibles différences entre les deux.

Des équations similaires aux équations , et (2.10) peuvent donc étre écrites pour
déterminer respectivement les déplacements d’énergie Zeeman dans les états excités 23S, 23P
et 339 tels que :

[Es (B, Ai) — Es (0,A:)] /h = mp (As) g (1B /h) B (2.16)
[Ep (B,B;) — Ep (0,B;)] /h = mp (B;) gy (us/h) B (2.17)
["Es (B," Ag) —"Es (0," Ay)] /h ="mp ("Ay) "9 (us/h) B (2.18)

avec 9/1/2 = 2.6684, 9{»,/2 =1.335, g, = —0.1763 pour j = 17 ou 18 et *¢f ~gh.
Pour un pompage par la raie Cg, l’Eq. est remplacée par :

vij (B) = vi; (0) = [ghm (B)) = gl jsmr (As)| (1m/h) B, (2.19)
et pour les sondes *Cg et *Cog, l’Eq. est remplacée par :

Vit (B) =" (0) = |91 a3/2mp (“Ax) — g (B))] (un/h) B (2.20)

En conséquence, les décalages Zeeman de ’absorption de la sonde sur une transition entre
B; (avec j = 17 ou 18) et *Ay, s’écrivent :
Pour la sonde *Cg :

v(B)="v(0) = [Qi/m;fmF (As) — 90 <*§ + 1) mp (Bj) + gyjamr ( Ak)} x (us/h) B
(2.21)
Pour la sonde *Cy :

(B) =" v (0) = [gh 3 0me (A0 — g (52 +1) me (By) + gijame (A x (un/b) B
(2.22)

Sonde sur les raies *Cg et "Cy

Les combinaisons de transitions de double résonance optique autorisées avec les facteurs de

décalages énergétiques ainsi que les valeurs des *T7; sont représentées graphiquement sur la
figure[2.8 et données dans le tableau (2.4h) pour la sonde *Cs et sur la figure (2.9) et données
dans le tableau (2.4p) pour la sonde *Cq.
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i j K S B stS polP Tij polS Decalage(X) sigp(Y) pi(Y)
mF | mF | *mF | mF(P)-mF(S) MF(*S)-mF(P) MHz/mT Sonde Sig+ Sonde Pi

5 i 5 05 05 -05 11 0.29185 -1 -44.18 — -
6 17 5 05 05 -05 0] 0.14592 -1 13.07 — -
5 18 5 -05 -05 -05 0] 0.14592 0 -50.43 - 0.04864
6 18 5 05 -05 -05 -110.29185 0 6.82 - 0.04864
5 74 6 -05 05 0.5 1 0.29185 0 -6.82 - 0.04864
6 17 6/ 05 05 0.5 0]/ 0.14592 0 50.43 - 0.04864
5 18 6/ -05 -05 0.5 0]/ 0.14592 1 -13.07 0.09728

6 18 6 05 -05 0.5 -110.29185 1 44.18 0.09728

(a) Sonde *Cg, pour une pompe Cg
j K S P stS polP Tij polpr Decalage(X) sigp(Y) pi(Y) sigm(Y)
mF mF_| *mF | mF(P)-mF(S) mF(*S)-mF(P) MHz/mT | Sonde Sig+ | Sonde Pi Sonde Sig-

5 17 1 -05 05 -15 1/0.29185 -2 -53.53 - - -
6 7. 1 0.5 05 -15 0/ 0.14592 -2 3.72 - - -
5 18 1 -05 -05 -15 0/ 0.14592 -1 -59.79 - - 0.0937
6 18 1 0.5 -05 -15 -1{0.29185 -1 -2.54 - - 0.0937
5 LIS 2| -05 05/ -05 1/0.29185 -1 -34.84 - - 0.03123|
6 1174 2| 05 05/ -05 0/ 0.14592 -1 22.41 - - 0.03123|
] 18 2| -05 -05 -05 0/ 0.14592 0 -41.10 - 0.06247 -|
6 18 2| 05 -05 -05 -1{0.29185 0 16.15 - 0.08247 -
5 iz 3 -05 05/ 05 1/0.29185 0 -16.15 - 0.06247 -
6 17 3] 05 05/ 05 0/ 0.14592 0 41.10 - 0.08247 -|
5 18 3| 05 -05 05 0/0.14592 1 -22.41 0.03123 -
6 18 3] 05/ -05 05 -1{0.29185 1 34.84 0.03123 -
5 17 4] -05 05 15 1/ 0.29185 1 2.54 0.0937 —|
6 iTA 4, 05 05/ 15 0]/ 0.14592 1 59.79 0.0937 -|
5 18 4/ -05) -05 1.5 0/ 0.14592 2 -3.72 - -
6 18 4 05 -05 1.5 -1/0.29185 2 53.53 - -]

(b) Sonde *Cg, pour une pompe Cg

TABLEAU 2.4 — Tableau de calcul des facteurs des décalages énergétiques par effet Zeeman
de la sonde *Cg (a) et *Cg (b) pour la raie de pompe Cg. Dans les différents spectres de la
sonde se trouvent les différentes intensités des raies correspondantes aux valeurs des *T)y.
Pour une pompe polarisée linéairement, il est attendu que b7 = byg.
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FIGURE 2.8 — Intensités des raies d’absorption (a partir des coefficients *T};) tracées en
fonction des facteurs des décalages énergétiques de 'absorption de la sonde induits par
Zeeman pour une pompe sur la raie Cg et une sonde *Cg pour toutes les transitions autorisées
(graphique a) du haut) et pour des polarisations spécifiques de la pompe (voir les 1égendes, b
a e). Les barres noires pointillées correspondent aux raies qui ne peuvent pas étre observées.
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FIGURE 2.9 — Intensités des raies d’absorption (a partir des coefficients *T};) tracées en
fonction des facteurs des décalages énergétiques de 'absorption de la sonde induits par
Zeeman pour une pompe sur la raie Cg et une sonde *Cg pour toutes les transitions autorisées
(graphique a) du haut) et pour des polarisations spécifiques de la pompe (voir les 1égendes, b
a e). Les barres noires pointillées correspondent aux raies qui ne peuvent pas étre observées.
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2.3 Conclusion du chapitre

Dans ce chapitre, nous avons présenté la structure atomique de I’hélium, en champ
magnétique nul, impliquée dans la technique de double résonance optique. Ensuite une étude
théorique de l'effet Zeeman, a 'origine des décalages de fréquence des spectres a 706.5 nm
en présence d'un champ magnétique B est effectuée. Cette étude est utile pour un bon
ajustement des spectres d’absorption a 706.5 nm.

Dans le chapitre 3, nous présentons les modélisations de 1’évolution des populations
dans I’état 23P, suite aux collisions avec ’état fondamental 1'S en s’inspirant dans un pre-
mier temps des modeles et des prédictions théoriques déja publiés dans la littérature. Nous
présentons deux modeles de redistribution collisionnelle avec ou bien un taux unique ou plu-
sieurs taux de transfert par collisions avant de présenté un modele avancé, reposant sur des
observations expérimentales, en identifiant les collisions faibles et fortes de changement de
vitesse.
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Chapitre 3

Modélisations de I’évolution des
populations dans I’état 2°P

L’objectif de ce chapitre est d’établir et de résoudre les équations d’évolution des po-
pulations menant aux taux de collisions binaires entre les atomes de I’état 23P de I’hélium
et les atomes de 1’état fondamental. Ces collisions peuvent impliquer plusieurs effets sur les
atomes de 1’état 23P comme un changement de leur vitesse ou leur transfert d’un sous-niveau
ou niveau magnétique a un autre du méme état dans le cas des gaz d’hélium pur. Dans les
mélanges isotopiques nous observons un échange d’excitation entre les isotopes.

Dans un premier temps, nous rappelons l'effet d’interaction physique entre la pompe
accordée sur la transition optique 23S - 23P et les niveaux impliqués oll interviennent les pro-
cessus d’absorption, d’émission spontanée et stimulée. Nous présentons les équations d’évolu-
tion des populations des sous-niveaux Zeeman m des états 23S; et 23P. Nous considérons le
cas simple d’un pompage de faible intensité peuplant les sous-niveaux de I’état 23P de 1'*He.
Les populations des sous-niveaux de 1’état 23S; sont égales (y; = 1/3) et le taux de transition
optique est négligeable devant le taux de décroissance radiative de 1’état 23P. Nous évaluons
ensuite le taux de transition 23S - 23P pour une pompe monochromatique et la largeur des
raies d’absorption attendue a 706.5 nm.

Pour I’étude des redistributions collisionnelles, nous présentons premierement les travaux
publiés dans la littérature. Un premier travail a été publié par Schearer [37] pour mesurer la
section efficace de transfert entre le niveau J = 0 et J = 1,2. Sa section efficace a été également
vérifiée par Zhao et al dans [57]. D’autre part, un calcul théorique de la section efficace de
changement de J et de transfert d’excitation entre les atomes de I’état fondamental 1'S et
excité 23P est publié par Vrinceanu et al dans [36, 49]. Finalement, nous présentons deux
modeles simples de redistribution collisionnelle avec ou bien un taux unique ou plusieurs taux
de transfert par collisions avant de présenter un modele avancé, reposant sur des observations
expérimentales, en identifiant les collisions faibles et fortes de changement de vitesse.

47



Notations génériques

Puisqu’un grand nombre d’équations interviennent pour les deux isotopes de I’hélium, nous
employons des notations génériques pour certaines d’entre elles :

Les niveaux inférieurs (indice K) et supérieurs (indice L) de la transition de pompe
entre les états 23S et 23P dans un isotope, avec gk et gr, les dégénérescences, K; et L;
les noms des sous-niveaux, k; et [; les populations de I'état inférieur et supérieur de la
transition (23S - 23P).

Le niveau supérieur (indice H) de la transition 23P - 33S dans un isotope, gy sa dégé-
nérescence et Hy le nom du sous-niveau.

n%)yi (dans 1"*He) ou n,,a; (dans 1'He) est la densité d’atomes dans le sous-niveau

(4)

métastable oll ny,’ et n,, les densités totales d’atomes dans 1'état 23S, avec :

Yyi=1,>a=1 (3.1)
(4)

nm’ zj (dans '*He) ou ny,b; (dans '*He) la densité totale d’atomes dans un sous-niveau
excité de I'état 23P, avec les pseudo populations zj et b; telles que :

ZZj<1,ij<1 (32)

La densité d’atomes métastables 7, représente les notations spécifiques aux densités

d’atomes métastables n,,, dans '3 He ou n%) dans 1’*He.

Pour les éléments de matrice listés dans les tableaux (B.]] et |B.4)) en annexe,
pour un champ magnétique nul et pour le taux de transition optique a 1083 nm, nous
admettons Tj; et ;5. De méme a 706.5 nm, les notations employées sont “I’;, et *;yjk.

48



3.1 Equations génériques d’évolution en présence du pom-
page optique

Premiérement, nous rappelons les équations d’évolution des populations des états 23S et
23P, caractérisant le processus du pompage optique introduit dans les travaux précédents
[25, B3]. Pour une description physique réaliste du systéme, ces équations ne sont pas valables
puisque les variations intrinseques des taux de transition optique avec les vitesses atomiques
sont ignorées. Elles sont juste considérées comme des équations génériques d’évolution des
populations, ayant une seule classe de vitesse excitée, avec un taux de transition optique
unique 7;;. Elles sont utiles pour une description simple et générale des contributions des
différents processus clés.

3.1.1 Contribution d’une pompe monochromatique aux équations géné-
rales des populations

Pour une pression suffisamment basse pour que les collisions ne jouent aucun réle pendant
la durée de vie radiative de I’état 23P, 'effet du pompage monochromatique sur les atomes
métastables de I’hélium inclut :

— L’absorption du faisceau de pompe sur une transition entre les sous-niveaux Y; - Z;
(pour 1""He) et A; - B; (pour '*He) avec respectivement une probabilité de transition
1/ = ’yw) et 1/7;; = 7;; par unité de temps.
— La désexcitation des atomes des sous-niveaux de 1’état 23P par émission stimulée avec
une probabilité de transition 1/ Ti(;l) et 1/7;.
— La désexcitation par émission spontanée liée & la durée de vie de 1’état 23P.
Les équations générales d’évolution des populations des sous-niveaux métastables et des sous-

niveaux excités dans I'état 23P, sous I'effet du pompage optique, s’écrivent (équations (13)
and (14) dans [33]) :

Pour 1"*He :
Wl ey T Y A - (33
% o T TV Z ) [y — 2] (3.4)

Pour 1"3He :
% - = 7218 Tijb; + Z %J — ag] (3.5)
% o =T S i lai = bj) (3.6)

ot 7 = 1.022 x 107s7! [5] est le taux de décroissance radiative de 1’état 23P.

La premiere partie des Eqgs. et décrit I’émission spontanée des atomes de 1’état
23P. La deuxiéme partie représente le bilan net entre I’émission stimulée des atomes de I’état
23P et I'absorption par les atomes métastables.

Pour les Eq. et , la premiére partie représente la désexcitation radiative spontanée
des atomes de I'état 23P vers 'état 23S;. La deuxieéme partie induite par 1’excitation lumi-
neuse, correspond au bilan net entre la croissance des populations par absorption et leur
diminution par émission stimulée.
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En fait, ces équations génériques seront treés vite remplacées par des équations similaires
pour les différentes classes de vitesse impliquées, ainsi que complétées par les contributions
de tous les processus qui peuvent coupler ces classes de vitesse.

3.1.2 Processus de relaxation dans 1’état 2°S

De nombreux processus ayant lieu dans le plasma, non connus a priori, peuvent affecter
I’état des atomes métastables, surtout ceux qui transférent par collisions, un atome d’un
sous-niveau donné a un autre dans le méme état. La fagon la plus simple de tenir compte de
ces effets est d’introduire un parametre de relaxation I',.. Ce parameétre, plutot libre, couple
les populations au sein de chaque état atomique par une redistribution uniforme entre les
sous-niveaux Zeeman, avec un taux de relaxation unique dans chaque état.

Typiquement, I', peut étre lié aux :

— taux moyen de remplacement dans la décharge des atomes métastables qui perdent leur
excitation au contact de la paroi apres diffusion lorsqu’une grande fraction du volume
est pompée par un faisceau étendu. Ce taux est typiquement évalué a 103, 10% s=1,
en fonction de la pression et de la taille de la cellule. Le processus tend a égaliser les
populations qui fait que y; = 1/3 ou a; = 1/6.

— taux d’échange avec les atomes non pompés (dans le cas d’un faisceau étroit), s’ils sont
plus fortement couplés a la paroi de la cellule qu’a la partie pompée.

— taux d’échange de métastabilité d’atomes d3He avec des atomes d’3He non polarisés,
dans un mélange isotopique (4 x 10% s~!/mbar de 1'’3He, [34]). Si les atomes de I’>He
sont nucléairement polarisés, ce processus conduit les populations y; vers une distribu-
tion de populations de température de spin.

Le processus de relaxation avec un taux I',. est ainsi décrit en supposant que chaque popu-
lation a; et y; tend vers une valeur moyenne uniforme :

da; 1
d—i . =TI, (6 - a2-> aveci = 1...6. (3.7)
dy; 1
c% T I, (3 - yi) aveci = 1..3. (3.8)

3.1.3 Distribution de vitesse des atomes excités de I’hélium

Le principal probleme rencontré lors de la modélisation du pompage optique et des collisions
de transfert entre les états 1'S et 23P provient du fait que d’une part des différents taux de
transition optique dépendant de la distribution thermique des vitesses atomiques et d’autre
part de la distribution spectrale du laser de pompe interagissant avec les atomes. Pour les
expériences faites dans ce travail, une fraction centrale du faisceau de pompe est sélectionnée
par un diaphragme et on peut y considérer 'intensité de la pompe comme uniforme.

A TDéquilibre thermique, en absence du pompage optique, les atomes métastables ont une
distribution de vitesse de type de Maxwell-Boltzmann, normalisée, avec v, la composante de
vitesse parallele ¢ la direction de propagation z du faisceau de pompe.

La densité totale d’atomes métastables dans un sous-niveau de 1’état métastable, ayant une
vitesse v, & dv, pres, peut alors étre écrite sous la forme de :

n; (vy) dvy, = iy, Ky QES(UZ) dv, (3.9)

~ _AJHC'UE ~
otl, k; égal & a; dans 1’ 3He et ; dans " *He, ¢g(v.) = \/2%{% e 2T et ff;oo os(vy) dv, =1,
kp la constante de Boltzmann et My, la masse atomique de I'hélium (M3 pour I'’*He et M,
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pour 1"*He ).

Pour les sous-niveaux génériques L; de 'état 23P, la densité d’atomes ayant une vitesse v,
est :

np (v2) dvy = iy, bp (v,) dv, (3.10)

avec [; les populations des sous-niveaux L; et ggp la fonction de distribution de vitesse,
normalisée pour le sous-niveau considéré dans 1'état 2°P, avec fjoos QZBP(UZ) dv, = 1. Le
tableau liste les notations particulierement utilisées pour chacun des deux isotopes de
I’hélium, en particulier les pseudo-populations, les densités d’atomes totales dans chaque
sous-niveau et les distributions de vitesse normalisées.

Atome Etat Niveau | Pseudo-population Densité Distribution de vitesse

k;, lj et hy m~3 (m/s)il

3He 238 A; a; Nma; ¢S(Uz)

He 2P B; b; nmbj ¢p(vz)

3He 333 Ay g N Qg

1He 238 Y; Yi ngfl)yl @Z)Esfl) (Uz)

1He 23p Z; Zj nl(ff)zj (;5%) (v2)

1He 338 *Y Yk nr(ﬁ)@k

TABLEAU 3.1 — Liste des notations utilisées pour caractériser les quantités des deux isotopes
de 'hélium dans tous les niveaux et sous-niveaux pertinents (trois premieres colonnes). Les
populations dans I'état 23S vérifient la relation S a; = Y y; = 1. Les pseudo-populations
dans les états excités (colonne 4) sont les coefficients permettant de lier les densités d’atomes

dans un sous-niveau (colonne 5) a la densité totale ny, ou nr(é) dans I’état 23S. La colonne 6
répertorie les notations pour les distributions de vitesse normalisées, ol v, est la composante
de vitesse atomique sur 'axe de propagation du faisceau de la pompe (et de la sonde).

3.2 Limite dans le cas d’une pression et un pompage faibles

Dans cette partie, nous nous intéressons au pompage optique effectué sur une cellule suffi-
samment a basse pression (« 1 mbar), afin de négliger les effets de collisions de changement
de vitesse ou de niveau pendant la durée de vie radiative de 1’état 2°P. Pour un pompage
optique d’intensité faible, tel que le taux de transition 7;;(v;) << 7, nous pouvons négliger
les effets de I’émission stimulée dans les modeles (z; << ;).

3.2.1 Pompage faible accordé sur la raie D, de polarisation pure dans I’'He

Quelle que soit la polarisation du faisceau de pompe accordée sur la raie Dy, seul le sous-
niveau Zg est pompé dans I’état 2°P. Pour un pompage sur Dy de polarisation 7, nous
notons le taux de pompage 7%) (vy) = vp(v,) et tous les autres taux de transition sont nuls.
L’équation d’évolution des densités d’atomes promus dans le sous-niveau Zg et prenant en

considération les distributions de vitesse est :

02008 (02)] = — [n0 20680 (02)] + 10 (02) [0 (1)

- (3.11)
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En régime stationnaire, la densité d’atomes pompés dans le sous-niveau Zy, ayant une vitesse
V,, est :

20 0 (02) = e (1) 60 ) (3.12)

Puisque le taux de transition est supposé assez faible pour que les populations et les distribu-
tions de vitesse dans les sous-niveaux de 'état 23P ne sont pas affectées, y; = yo = y3 = 1/3.
Nous pouvons écrire :

M. M2 1 yp(v,
20 o (02) = g © P x g () (313)

Ainsi, la densité réduite des atomes pompés dans le sous-niveau Zy, suite au pompage optique
ir .
s’écrit :

vz )2
(4) 11 -G 4p(0) 1
29 Op (V) = —e & X (3.14)
Pz VL 3 v\ 1+ ()2
X 2
XL
(222
avec v1 = 2?\/‘[34T ete ¢ ~1 pour une vitesse v, négligeable devant v; Jes d'OU ¢

1 " ~vp(0) 1
svmey " |\ TP
¢ b

= 29 O (v,) ~ (3.15)

L’équation (3.15)) et la figure (3.1)) montrent la distribution de vitesse des atomes dans ’état

23P, trés proche d’une fonction lorentzienne dictée par la fonction lorentzienne de 71(34) (v2),
dépendant des conditions du pompage optique choisi. Ces deux fonctions sont identiques
pour les petites vitesses et deviennent différentes pour les vitesses élevées (v, = vy 2).
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FIGURE 3.1 — Graphe en échelle logarithmique de la distribution de vitesse des atomes dans
I’état 23P(en bleu) : selon l’Eq., c’est le produit de la fonction gaussienne caractérisant
la distribution de vitesse Maxwellienne des atomes métastables (en rouge) et la fonction
lorentzienne caractérisant le taux de transition optique de Y; - Z; (en noir).
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3.2.2 Taux de transitions 23S,-2P pour une pompe monochromatique

Pour une transition optique de pompe entre un sous-niveau K; de I’état 23S; et le sous-niveau
L; de I'état 23P de I’hélium, le taux de transition optique #i; s’écrit compte tenu des propriétés
de 'opérateur de transition dipolaire électrique [25]. Pour un faisceau laser monochromatique
de pompe, de fréquence w/2m, de vecteur de polarisation ey et d’intensité Ij,s uniforme
(faisceau suffisament diaphragmé) a l'intérieur de la cellule (exprimée en W/m?), le taux de
transition optique d’un atome métastable immobile est donné par 1'éq.(8) de réf.[42] :

_ draf (I /2)?
mewf’ las (F//Q)Q + (w — wij)Q

Tij(en)- (3.16)

ol « est la constante de structure fine, f = 0.5391 la force d’oscillateur de la transition 23S;-
23P [5], m. la masse électronique et I le taux d’amortissement de la cohérence optique. Le
taux de transition est proportionnel a I'intensité lumineuse du pompage optique. De plus, w;;
et Tij désignent respectivement la fréquence angulaire et 1’élément matriciel de la transition
atomique entre K; - L;.

La saturation optique de la transition de pompe est obtenue en comparant 7;; au taux vy de
la décroissance radiative du niveau 23P, tel que #ij = - Pour les plus fortes pressions, I est
égal a :

I’ = v/2m + I'as + Leon (3.17)
avec y = 1.022x 107 57! [5], 'y correspond & I’élargissement dii & la largeur du faisceau laser
de pompe, généralement égale a 3 MHz et I'.o) pour 'élargissement collisionnel proportionnel
a la pression. Par exemple, I'intensité saturante dans une cellule de 0.13 mbar d’*He est égale
4 3.71 mW /cm? pour une pompe réglée sur la raie Dy et égale a 2.47 mW /cm? lorsque la
pompe est régée sur la raie Dj.

Pour un atome en mouvement, le taux de transition dépend également de la projection v, de
la vitesse de ’atome le long de I’axe de propagation de la lumiere, en raison du décalage par
effet Doppler. Pour chaque vitesse, un décalage de w;;v,/c est introduit sur les fréquences
angulaires de la transition atomique. Le taux de transition des atomes métastables ayant
vitesse v, est ainsi donné par 1'éq.(2.6) de la réf.[33] :

47Taf (F//2)2 .
12 4 (w — wij — wigvs /) Tij(ex). (3.18)

Vi (vz) = mewl”
(4

Avec un laser pompe de bande étroite accordé pres d’une résonance atomique, seuls les
atomes ayant des projections de vitesse proches de zéro sont excités. Ainsi pour w = wjj,
ij(vz) s'écrit :

1

Fij(v2) = 4p(0) 15 (3.19)

)2

<
ISy

avec le taux de transition des atomes métastables ayant une vitesse v, nulle, noté 4,(0), est
égal a :

- dro ~ ~
3p(0) = miwl{, Ligs Tj = 312 x 103 I, T (3.20)
e
et v1 = % la vitesse pour laquelle le décalage Doppler est égale a I"/2.
2 %,
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3.2.3 Largeur des raies d’absorption a 706.5 nm

La largeur des raies d’absorption de la sonde balayée résulte de la largeur de distribution
de vitesse Av, du niveau sondé. Lorsque 'intensité de la pompe I}, est suffisamment faible,
Awv, résulte uniquement de la combinaison de la largeur de raie naturelle de la transition de
1083 nm, de son élargissement en pression et de la largeur éventuelle du laser de pompe.
Si ce dernier est supposé avoir un profil lorentzien de largeur §, toutes les contributions
s’additionnent simplement pour donner la largeur a mi-hauteur FWHM du profil de vitesse
pour Ij,s = 0.

Av,|;_g = X[y + 2w + 2m0] /2. (3.21)

Dans l’Eq., la longueur d’onde A de la pompe permet de convertir les fréquences en
vitesse, v est le taux de la décroissance radiative dans 'état 23P (v/2r = 1.626 MHz (Tab 14,
[58]) et w est le taux d’élargissement par collisions dépendant de la pression du gaz d’hélium
(w/m ~ 12-18 MHz/mbar, [36, [59]).

La forme de la raie a 706.5 nm est un profil lorentzien étroit qui résulte (par convolution)
du profil de distribution de vitesses dans le niveau pompé 23P et de la largeur de raie de la
transition sondée elle-méme (parag. Sa largeur totale est donc la somme de deux termes,
ici exprimée en unité de fréquence, telle que :

Av = Av, A + T/ 2. (3.22)

La premiere partie met en évidence la largeur Av, de l’Eq., convertie en unité de fré-
quence en utilisant la longueur d’onde *\ de la sonde. La deuxiéme partie, I';y5/27, combine
les largeurs issues des durées de vie radiatives des états 23P et 33S (1.626 MHz et 4.425MHz
[58, Table 14]), ’élargissement collisionel de la transition 706.5 nm (33 MHz / mbar, [60]) et
la largeur de raie instrumentale du laser sonde. Au total, la largeur attendue est la somme
des contributions dues aux durées de vie radiatives (6.92 MHz), a I’élargissement collisionnel
(52 & 61 MHz / mbar) et aux largeurs laser (typ. 7.5 MHz pour les lasers de pompe et de
sonde), ce qui donne A*| Ip—0 = 22 MHz pour 0.13 mbar, la cellule a plus basse pression
utilisée dans nos mesures.

A une intensité de pompe suffisante, I’élargissement de puissance résultant de la saturation de
la transition 23S - 23P et de la création de trous dans les profils de vitesse est bien documenté
pour les systémes simples a deux niveaux [61]. Des modeles de pompage optique dédiés sont
nécessaires dans le cas de ’'hélium pour établir un lien quantitatif entre I’intensité de la pompe
et I'élargissement des profils de vitesse dans les états 23S et 23P. De tels modeles impliquent
généralement un traitement des collisions et de la relaxation [33, 25, 42] pour évaluer les
profils de vitesse. Notons seulement que 1’élargissement en pression de la distribution de
vitesse devrait conserver son expression générique en fonction de l'intensité de la pompe

Av, = 1+ Ip /Ty Avilp_ (3.23)

ou Ig,¢ est une intensité de saturation effective dépendant de divers parametres du modele
de pompage optique.

Inas -

3.3 Redistribution collisionnelle dans 1’état 23P de I’hélium
dans la littérature

Les changements de niveaux dans un état excité ou d’excitation entre un état excité et I’état
fondamental suite aux collisions entre atomes sont des processus importants a étudier afin
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de déterminer les populations atomiques, en régime stationnaire. Ces processus de transfert
collisionnel présentent un intérét considérable dans ’analyse des limitations du pompage
optique dans ’état 23S ainsi que l’accumulation de la polarisation nucléaire obtenue dans
I’état fondamental de 1’>He. Dans cette partie, nous rappelons les modeéles disponibles, les
sections efficaces mesurées et calculées dans la littérature pour les collisions entre I'état excité
23P et 'état fondamental 1'S.

3.3.1 Etude de redistribution collisionnelle présenté par Schearer

Une premiere étude de transfert par collisions de niveau dans Iétat 23P a été réalisée
par Schearer [37]. Par les collisions avec 1’état fondamental, la section efficace de trans-
fert d’atomes du niveau 23Py peuplé, aux niveaux 2°P; et 2P, a été mesurée avec une
technique conventionnelle d’excitation résonante sur la transition 23S - 23P par la détection
de la fluorescence. Signalons que la transition D; dans cet article se rapporte aux transi-
tions dans 1’*He, contrairement & nos notations. Expérimentalement, des cellules d’3He pur,
de pressions entre 0.066 et 13.33 mbar, sont faiblement excitées pour obtenir une densité
d’atomes dans les niveaux métastables 23S; (entre 10! et 4 x 10! cm™3). Une lampe a
base d’*He permet de peupler le niveau 23P de I’ He. La fluorescence a été détectée a 1’aide
d’un spectrometre de haute résolution, fournissant une bonne séparation entre, d’'une part
les lignes de la transition 23Pg - 235(Dg) et d’autre part les lignes des transitions 23P 5 -
23S (D12). Puisque les composantes Dy et Dy ne sont pas complétement résolues, D3 désigne
la somme de ces deux composantes. Un transfert collisionnel d’un niveau a un autre ne peut
se produire que si la collision, entre 'atome de I'état 2°P et I’atome de 1’état fondamental,
se produit avant la désexcitation radiative de 'atome d’état P. Par conséquent, les valeurs
des populations relatives des niveaux de I’état 23P dépendent de la densité des atomes de
I’état fondamental, notée N.

Les équations d’évolution des populations des niveaux 23Pj sont ainsi écrites comme [37,
Eq.1(a) & 2] :

Pour le niveau 23P( peuplé (pompage sur Dg) :

dn n
dito =1 oAny, — 70 — (001 + 002) Nung + (n1o10 + n2029) N (3.24)
L’intensité du rayonnement incident est exprimée par I avec o4 la section efficace d’absorp-

tion et n,, est la densité d’atomes métastables. Pour le niveau 23P; et 23P5 :

d
% = —% — (010 + 012) Nvny + (nooor + n2o91)Nv (3.25)
d
% = _% - (0'20 + 0'21)]\71)77,2 + (n0002 + 77,10'12)NU (326)

avec ng, nq et ny les densités d’atomes excités des différents niveaux de ’état 23P. Les sections
efficaces o4 sont définies pour chaque changement de niveau, induit par une collision de
transfert d’un niveau a & un autre niveau b, 7 est le temps de décroissance radiative, N est
la densité d’atomes de I’état fondamental et v est la vitesse relative moyenne des atomes qui
subissent des collisions.

Le premier terme de l’Eq. décrit le taux de peuplement du niveau 2P par la pompe.
Le deuxieme terme se réfere au taux de perte dii a la décroissance radiative dans I’état
23P. Les deux termes suivants représentent les taux d’arrivée et de départ dans le niveau
23Py, suite aux collisions de transfert. On retrouve la méme chose pour les termes dans les
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équations (3.25)) et (3.26)). Notons que dans ce modele, les collisions de changement de vitesse
n’ont pas d’effet puisque toutes les vitesses sont également peuplées par le pompage optique.
Seules les populations totales dans chaque niveau de 1’état 23P sont évaluées.

En régime stationnaire, le rapport des densités de populations peut étre écrit comme :

(NUT)2 (010020 + 010021 + 012020)
ng + Nvt(o90 + 091 + 010 + 012) + 1

ni+n2 [(NUT)2 (001012 + 021002 + 010002 + 002012 ]

(3.27)
+ 001020 + 001021) + (NvT) (001 + 002)

Cette équation est utilisée pour déterminer la section efficace du transfert collisionnel du
niveau 23P vers les niveaux 2°P; et 2°Py & partir des données expérimentales.

Résultats de [37]

Le rapport des deux composantes Dy et D3 a été mesuré a partir de ’aire engendrée sous
les courbes des spectres expérimentaux sous les niveaux 23P;. Cela a été fait pour éviter
les effets de piégeage par résonance de la lumiere diffusée qui entraineraient des taux de
décroissance radiative effectifs différents pour les différents niveaux d’état excité. Le rapport
d’aire de Dg/D3 est ensuite tracé en fonction de I'inverse de la pression du gaz (Fig,

comme approximation de 1'Eq.(3.27)).

2 T T T T T T T
./
I+ = -
) {0y, + 0,,) = (68£3)R?
./.
—
ol L 1 ! ! | ! 1
0 | 2 3 4 5 6 7 8

(PRESSURE mm Hg)"'

FIGURE 3.2 — Figure de [37, Fig.4] représentant le rapport d’intensité de Dg/Ds tracé en
fonction de I'inverse de la pression.

La section efficace de transfert d’atomes du niveau 23Pg aux niveaux 23P; et 23Ps est déduite
de l'inverse de la pente a de la courbe :

001 + 002 = (68 £ 3)A% 4300 K. (3.28)

Cette valeur de section efficace (Eq[3.28)) a été également vérifiée par Zhao et al dans [57]. Des
mesures de spectroscopie laser a 1083 nm sont effectuées a I'aide d’une source laser (Ti :sa-
phir) monomode réglée sur la transition 23S - 23P;. En balayant sa fréquence d’émission,
Pabsorption a été enregsitrée. Avec une incertitude de 25%, la section efficace de transfert
mesurée & 300 K est égale & 87 + 22 A2 [57, Tab.I], en accord avec la valeur mesurée précé-
demment par Schearer [37].
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3.3.2 Calcul de la section efficace de collisions 1'S - 23P par Vrinceanu et
al

Des calculs détaillés de I’élargissement collisionnel de la transition 23S - 23P, proportionnel &
la pression, et de la section efficace de collision entre les états 1'S et 23S, 23P sont présentés
dans [36]. Les courbes d’énergie potentielle moléculaire, déterminées selon I’approximation de
Born-Oppenheimer et corrélées aux états atomiques 1Sy, 23S; et 23P;, sont premiérement
obtenues a ’aide de la méthode de liaison de valence. Elles sont ensuite combinées avec des
termes d’interaction de van der Waals, calculés semi-empiriquement entre ces états. Le but
est d’étudier les collisions élastiques (niveau J est conservé) et inélastiques (changeantes de
niveaux J), en particulier, pour déterminer les sections efficaces de collisions correspondantes.
Comme indiqué dans [36, Fig.6] reproduite a la figure , seules les collisions élastiques
peuvent se produire dans I'état 23S et sont représentées par o) (Fig. Pour I'état 25P ;(J
=0, 1 et 2), les deux types de collisions peuvent se produire, décrites par les sections efficaces
O'g ; (Fig ) pour les collisions élastiques et ag g pour les collisions de changement de J
(Fig{3.3b)). Nous y voyons que les sections efficaces des collisions qui modifient le niveau de la
structure fine des atomes, dans I’état 23P 7, sont 4 & 5 fois plus petites que celles des collisions
élastiques. En revanche, dans ce méme article, il y a contradiction entre la légende de la figure
6 de l'article et le texte concernant le facteur 2 entre oi5 et ops. Aprés échanges par mail
avec le groupe, il est confirm é que la bonne relation est 012 = 202, conformément a 1’énoné
du texte. L’erreur dans la légende sur la figure 6 de [36] est corrigée sur la figure ol la
relation correcte est mentionnée. La relation inverse est malgré tout testée dans certains de
nos modeles dans le chapitre 6 et pour faire la comparaison & nos résultats expérimentaux.
Finalement, la section efficace de la collision de transfert de J = 1 vers J = 0 est nulle parce
que I'un des coefficients de Clebsch-Gordan (C19;,) dans [36, Eq.13] disparait.

Enfin, les taux d’élargissement collisionnel et de décalage en fréquence en fonction de la
pression (en MHz/Torr) pour les lignes de transition de I’état (23P ), perturbées par les
collisions, sont calculés dans une plage de température de 200 & 400 K [36, Tab.4]. Ces
valeurs ont été aussi discutés dans [59].

1 ¥ T * T
_ | %
=< 300 ' ‘ == o, 1 & 60
§ — of, §
2 == 9y 2 40
2 200 o \‘
2 M==eee__ é 20 L‘l AN o
8 _______________________ 'g vl \ Al \/'"\ TN ————— N
wn wnn
100 N 1 n 1 L 1 L 0 i L 1 | L
0 100 200 ?00 400 0 100 200 300 400
Enérgie de collision (cm™) Enérgie de collision (cm™)
(a) (b)

FIGURE 3.3 — Figures extraites de [36, Fig.6] représentant les sections efficaces calculées
pour les collisions entre les atomes de I’état fondamental et les états excités 23S et 23P en
fonction de I’énergie de collisions. En (a) les sections efficaces de collisions élastiques avec
0% correspondent a l'état 23S et les O’? ; pour létat 23P. En (b) les sections efficaces de
changement de niveau J dans 1’état 23P (légende de la figure corrigée).

Ce calcul théorique des courbes d’énergie potentielle a été poursuivi par le méme groupe dans
[49] pour étudier de maniére spécifique les propriétés collisionnelles du systéme 1S - 2P. En
particulier, les équations de sections efficaces de transfert d’excitation et de la diffusion sont
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écrites et d’autre part les sections efficaces totales de collisions élastiques sont calculées sur
une large gamme d’énergies. La section efficace de transfert d’atomes du niveau 23Pg aux
niveaux 23P; et 23Py a 6té théoriquement calculée et est égale a 75 A2 [49).

3.4 Modeles simples de redistribution collisionnelle

Dans cette section, nous présentons les modeles de redistribution collisionnel que nous avons
écrit allant d’un modele ou nous considérons un taux unique de transfert a un modele avec
plusieurs taux de transfert par collisions. Dans ces deux modeles, nous négligeons les effets de
changement de vitesse de type faibles et fortes induits par les collisions. Seules les populations
totales des sous-niveaux de I’état 2P sont évaluées. Cette approche globale est cohérente
avec celle utilisée dans [37] (parag dans laquelle une combinaison des sous-populations
de chaque niveau J est évaluée.

3.4.1 Modele avec un taux unique de transfert par collisions

Dans ce modele simplifié, nous notons un taux de collision unique yymix en fonction du taux
de la désexcitation radiative . Il est supposé étre le méme, pour tout transfert d’'un sous-
niveau Z; a un autre sous-niveau Zj, avec ynix le taux de collisions commun réduit. Pour ce
modele particulierement simple, I’équation d’évolution des populations z; des sous-niveaux
non pompés comprend les contributions des collisions et de I’émission spontanée, telle que :

dzj

0t = —2j — 8VmixZj T Ymix Z Zjr = —Zj + Ymix Z (Zj/ — Zj) . (3.29)

J'#i J'#3

Les équations completes d’évolution des populations des différents sous-niveaux ainsi que
celles des sous-niveaux pompés doivent comprendre en outre une ou plusieurs contributions
du pompage optique, caractérisant le peuplement des sous-niveaux de I’état 23P. Ainsi, en
régime stationnaire, la solution de ces équations consiste a résoudre un systéme de 9 équations
linéaires couplées, dans le cas de I"*He.

Comme les collisions ne font que transférer les atomes d’un sous niveau a un autre dans le
méme état 23P, le nombre total d’atomes dans cet état n’est pas affecté malgré les collisions.

Pompage sur la raie Dy

Lorsque le laser de pompe est accordé sur la raie Dy, le transfert des atomes aux sous-niveaux
non pompés Z; a Zg est assuré a partir du transfert d’atomes du sous-niveau Zg directement
peuplé, quelque soit la polarisation de la pompe. Puisque le taux yyix de collisions est unique,
les sous-niveaux 71 a Zg sont donc équi-peuplés, alors z1 = .. = 25 = ... = zg.
En régime stationnaire, la solution de l’Eq. pour un pompage sur Dy donne :
21 “Ymix

0 21 + Ymix (29 — 21) = Pl S (3.30)
L’équation (3.30]) est ensuite utilisée pour calculer les rapports d’aires totales sous les courbes
des spectres d’absorption (Ag, A; et As) pour une sonde de polarisation arbitraire, en se
basant par exemple sur les expressions du tableau . Lorsque les populations des différents
sous-niveaux Z; sont égales, 'aire correspondante a chaque niveau J est déduite a travers
I’équation et les facteurs de dégénérescence g5 = 2J + 1, grace aux regles de somme
sur les coefficients de *T}.
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En fonction de I'aire Ag sous la courbe du niveau J = 0 pompé, les rapports d’aires obtenus
sont :

Az /Ao = 5Ymix/ (1 + Ymix) »
A1/Ao = 3Ymix/ (1 + Ymix) 5 (3.31)
(A2 + Al) /AO = 8'}/mix/ (1 + ’Ymix)

ol le taux vpmix réduit est proportionnel a la pression du gaz d’hélium.

Dans la limite basse pression (ymix < 1), les rapports d’aires donnent directement acces aux
valeurs des taux de collisions réduits. Nous pouvons ainsi déduire un rapport d’aire R, tel

que :
5A 3A 8A
As Aq As+ Ay Ymix
Plus généralement, chaque rapport d’aire R — 1 dans 1’équation (3.32)) est une fonction
linéaire, proportionnelle & 1/4mix, et donc inversement proportionnelle & la pression p du

gaz.

(3.32)

Ces rapports d’aires pondérés seront utiles pour tracer, dans le chapitre [6], les valeurs expé-
rimentales de R — 1 pour différentes pressions de cellules en fonction de 1/p (Fig , puis
les comparer aux valeurs de [37].

Pompage accordé sur la raie D;

Pour un pompage accordé sur D1, les équations d’évolution des populations dépendent de la
polarisation de la pompe choisie. Pour un pompage en polarisation isotrope, ol les compo-

santes de polarisation de la lumiére ont des poids égaux (Ix = I,/2), les trois sous-niveaux
du niveau J = 1 sont également peuplés (zg = 27 = zg). Puisque les populations des sous-
niveaux non pompés sont considérées égales (21 = ... = z5 = 29), les aires sous les courbes

sont alors indépendantes de la polarisation de la sonde. En régime stationnaire, la solution
de 'Eq.(3.29) pour un pompage sur D; donne :

21 3"Ymix
0= —214+Ymix [(26 —21)+ (27 —21)+ (28 — 2 = —=— 3.33
L mscl(zo —a) 4G )+ (s —m)), > =T (33)
Par conséquent, les rapports d’aires pour les collisions transférant les atomes du niveau J = 1
au niveau J' = 0 et 2, déterminés a partir des facteurs de dégénérescence convenables, sont :

(2J'+1) Ay fr
(2J + 1) AJ’ “mix ( )
L 5A A
avec R = 34, ~ 349" (3.35)

et, en particulier, frp = 1/3 pour un faisceau de pompe ayant une polarisation isotrope

(Eq{3.33).
Cette polarisation de pompe a été uniquement employée pour des mesures dans les cellules

d’*He & basse pression pour améliorer le peuplement de I’état 23P, donc l'amplitude des
spectres d’absorption a 706.5 nm.

Pour un pompage sur D; de polarisation 7, les sous-niveaux Zg et Zg sont également peuplés,
avec la transition Yy - Z7 interdite. Similaire a 1’équation (3.30)), I’équation d’évolution des
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7 populations restantes (z1 = ... = 25 = 27 = 29) est :

z1 2Ymix
0=—21+Ymix (26 —21)+ (28 —21)], = —=—7""7" 3.36
1+ Ymix [(26 — 21) + (28 — 21))] 1T 2 (3.36)
et donc fg est égal & 1/2. Pour une sonde polarisée o, 'aire A; correspondant au niveau P
est proportionnelle & (z¢ + 2g) /2, alors fr = 1/4.

Pour un pompage sur D; de polarisation ¢ et sans recourir & un modele de pompage optique,
aucune prédiction précise ne peut étre considérée pour les populations des sous-niveaux
pompées. Dans le cas simple d’un pompage fort par rapport a la relaxation de I’état 23S, les
sous-niveaux Y7 et Y3 forment un systéme optique fermé, sans perte induite au sous-niveau
Ys,. Alors que, chaque cycle optique de Yo & Zg ou & Zg a une probabilité de 50% de quitter Yo
par une décroissance spontanée polarisée 7w vers Y1 et Ys. Dans ce cas, le pompage optique
crée un alignement complet entre les 3 sous-niveaux de 1'état 23S. En régime stationnaire,
I’équation d’évolution des populations des sous-niveaux non pompés s’écrit alors :
21 Ymix

0 21 + Ymix (27 — 21), = Pl S (3.37)
Dans la limite d’'un alignement total, les relations quantitatives entre les rapports d’aires
(Eq peuvent étre déterminées en fonction des polarisations de la sonde, en utilisant les
expressions du tableau .
Les valeurs attendues du coefficient R — 1 représentant les différentes combinaisons de pola-
risation de pompe et de sonde seront tracées dans les Fig. en fonction de fgr/p.

Pompage accordé sur la raie Do

Pour un pompage accordé sur la raie Do, puisque les populations des sous-niveaux non
pompés sont considérées égales, les aires sous les courbes de ces sous-niveaux sont ainsi
indépendantes de la polarisation de la sonde. Leurs rapports pour les collisions transférant
les atomes du niveau J = 2 au niveau J' =1 et 0 sont :

S +1)A; N IR

_ _ , 3.38
(2J + 1) AJ/ Ymix ( )

34y Ay
avec R = 57141 = 57140 (339)

Similaire au cas d’'une pompe accordée sur D; de polarisation o, I'effet du pompage par la

raie Dy est considéré dans la limite d’un alignement total dans 1’état 23S. Le pompage de

polarisation 7 vide plus efficacement les sous-niveaux Y; et Y3 que Yo, d’ou un pompage

fort remplit principalement le sous-niveau Zs. Dans cette limite, une équation similaire a
I’équation (3.30]) est obtenue en remplagant zg par zs, telle que :

Z1 Ymix

0=—21+Ymix (23 —21), > —=—""7"7. 3.40

T A S T T (340

Des relations quantitatives entre les aires sous les courbes données par 1'Eq.(3.34)) sont dé-

terminées en fonction des polarisations de la sonde et en utilisant les expressions du tableau

(5.6), avec fr = 2/5 pour les sondes polarisées 7 et fr = 1/10 pour les sondes polarisées o.

Inversement, le pompage sur Dy de polarisation o, réducteur de la population du sous-niveau
Yy, permet significativement de peupler seuls les sous-niveaux Z;, Z3 et Z5 avec le taux de

transition optique vers Zsz est 3 fois inférieur a ceux vers Z; et Zs (d’apres les *T};). Pour
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une transition optique saturée, ces 3 sous-niveaux sont néanmoins peuplés de maniere égale,
ainsi I’équation régnant I’évolution des populations en régime stationnaire est :

0 = —29 + Ymix (21 - 22) + Ymix (23 - 22) + Ymix (25 - 22)
Q _ 3'7mix (3.41)

21 1+ 3ymix

avec fr = 2/15 pour les sondes polarisées 7 et fr = 7/30 pour les sondes polarisées o en
utilisant les expressions du tableau . Pour le pompage accordé sur Do, les valeurs de
R — 1 sont tracées en fonction de fr/p dans la ﬁg. dans la limite d’un pompage fort et
de l'alignement complet dans I'état 23S.

La liste de toutes les valeurs de fr pour les différentes combinaisons de polarisation pompe-
sonde selon les raies est donnée dans le tableau . La pompe de polarisation isotrope est
un cas particulier effectué expérimentalement afin de peupler les sous-niveaux efficacement,
avec des taux de transitions selon les polarisations 7, o et 0. Cette polarisation permet de
maximiser les signaux d’absorption et évite la création de ’alignement sur les sous-niveaux
dans Iétat 23S.

Raie de pompe Do D, Do
Polarisation de pompe | Quelconque | w o isotrope T o
Sonde 7 1 1/2 | =0 1/3 ~2/5 | ~2/15
Sonde o 1 1/4 | =1/2 1/3 ~1/10 | =7/30

TABLEAU 3.2 — Valeurs des coefficients de pente fr pour les différentes combinaisons de
polarisation pome-sonde. Les valeurs suivies d’'un signe = sont calculées dans la limite de
'alignement complet dans I’état 23S, supposé pour un pompage fort.

Suite aux hypothéses discutées dans ce premier modele, la liste des populations des sous-
niveaux directement pompés pour les raies Do, D1 et Dy dans I'*He, dans la limite de forte
intensité de pompe est donnée dans le tableau . Ces prédictions sont admises dans tous
les modeles qui suivent.

Do D, Dy
Pompage 7 Zg 76 = 78 73
Pompage o Zg z7 71, z3 et zs

Pompage isotrope

z9 | zg, 27 et zg | aucune prédiction
I7T = I0'/2

TABLEAU 3.3 — Tableau des populations des sous-niveaux directement pompés dans 1"4He
dans une limite de forte intensité pour différentes raies de pompage.

3.4.2 Modele avec plusieurs taux de transfert par collisions

Dans ce modele, nous ne considérons aussi que les populations totales des sous-niveaux de
I'état 23P, en négligeant tout changement ou distribution de vitesse, comme dans le premier
modele. Les taux de collisions qui correspondent aux processus inverses de changement de
sous-niveaux sont considérés identiques. Ceci est associé au fait qu’a température ambiante,
les différences d’énergie AEp entre les sous-niveaux de I’état 23P, sont bien inférieures a
I’énergie cinétique thermique, en champ magnétique faible avec AEp = 32 GHz au plus,
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soit 1.53 K au plus par rapport a 300 K. En notant 4;; le taux réduit de collisions pour
un transfert d’atome du sous-niveau Z; au sous-niveau Zj, cela signifie que 4;;; = 4;/;. En
gardant cette notation, les équations d’évolution de populations pour les 9 sous-niveaux de
I'*He s’écrivent :

—21 + 2 (22 — 21) +H13 (23 — 21) + ... +F19 (29 — 21) = Orz1|oP (3.42)
A2 (21 — 22) — 22 + Y23 (23 — 22) + ... +F29 (29 — 22) = Or22|oP (3.43)
"Aylg (21 — Zg) =+ ’A}/Qg (2’2 — Zg) =+ ’A}/gg (23 — 2’9) + ... — 29 = 8t2’9‘op . (3.44)

Cet ensemble de 9 équations, dans lesquelles la partie droite contient les contributions in-
duites par le pompage optique, sont la généralisation de 'Eq.(3.29)). Les différents termes de
la partie gauche des équations peuvent étre regroupés d’'une maniere différente :

—21 |1+ Z ’Aylj + Z ’Aylij = 8tz1]Op (3.45)
Jj#FL | J#AL

—29 |1+ Z ’Aygj + Z ’A)/Qij = atZ2’0p (3.46)
J#2 | g#2

—29 |1+ Z Yoj | + Z Nojzj = Oz9lop - (3.47)
J#9 1 I#9

Nous considérons, en premier, le cas simple du pompage sur Dg ou Zy est le seul sous-niveau
peuplé. La population zg forme le seul parametre d’entrée dans les autres équations, avec
seule l’Eq. a un terme moteur induit par le pompage optique. En additionnant les 8
premieres équations, la plupart des termes s’annulent entre eux, laissant completement :

8

8
Yoz (L+A59) =29 Ajo - (3.48)
Jj=1 j=1

L’Eq., impliquant des moyennes pondérées des populations, ne peut étre simplifiée que
si les taux de collisions ont des valeurs communes. En essayant de remonter aux équations
d’évolution des populations totales écrites dans [37] nous additionnons les cing premiéres
équations, puis les trois suivantes. Ainsi nous obtenons les deux équations suivantes :

5 8 8 5 5
Z Zj 1+ Z ’3/]]/ + ’S/jg — Z Zj Z '7]]’ = Z9 Z ;yj9 (349)
j=1 J'=6 j'=6  j=1 J=1
5 8 5 8
= @Y A+ Dz |1+ D A+ Ae| =20 ) Ao (3.50)
Jj=1 j=6 J=6 j'=1 j=6

Dans ce qui suit, des hypotheses sont considérées afin de simplifier les équations d’évolution
de populations.

Les taux de transfert par collisions v;; entre les niveaux J

Nous supposons dans ce modele que les taux de collisions ne dépendent que de 1’état initial J
et de I’état final J’ de I'atome. Pour un transfert d’un niveau J a un autre .J’ ou inversement,
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nous notons les trois taux de transfert réduits suivant, proportionnels a la pression, avec

YiJy =JJ -

Yo1 = Y69 = Y79 = Ag9, pour le transfert de J=04a J' =1 (3.51)
Y02 = 419 = ... = A9, pour le transfert de J =04a J' =2 (3.52)
Y2 = A16 = ... = A58, pour le transfert de J =14 J =2 (3.53)

Les taux de transfert par collisions ;7 entre les sous-niveaux d’un méme niveau
J

D’apres le tableau , le peuplement des sous-niveaux Z; dans la limite de forte intensité
du faisceau de pompe dépend de sa polarisation, en particulier pour la pompe accordée sur
la raie D1 ou Ds. Par exemple, pour une pompe sur D; de polarisation o, seul le sous-niveau
77 est peuplé. Les sous-niveaux Zg et Zg sont ainsi peuplés par des transferts de populations
de Z7 (donc du méme niveau J) suite & des collisions, ou par double collisions transférant des
atomes d’un niveau J # 1 & Zg et Zg. Nous notons les deux taux de transfert par collisions
7. entre les sous-niveaux m; d’un méme niveau J, avec Y = 9;r;

Y11 = Y67 = Yes = Y78, pour le transfert entre my dans J =1 (3.54)
Yoo = H12 = Y13 = ... = H15, pour le transfert entre my dans J = 2 (3.55)

Cas du pompage sur Dy

Quelque soit la polarisation du faisceau de pompe, seul le sous-niveau Zg est directement
peuplé. Ainsi, le calcul présenté ici est valable pour n’importe quelle polarisation de pompe
réglée sur la raie Dg. Les populations des sous-niveaux non pompés ne dépendent que de la
valeur J de chaque niveau. En supposant que z1 = ...= 25 et zg = 27 = zg, I’ensemble des

équations (3.42)) a (3.44)) peut alors étre simplifié de la fagon suivante :

—2z1+ 3712 (26 — 21) + 702 (29 — 21) =0

(3.56)
= (14 3712 +702) 21 — 371226 = Y0229

5v12 (21 — 26) — 26 + Y01 (29 — 26) = 0

(3.57)
= —57y1221 + (1 + 5712 + Y01) 26 = Y0129-

Ces équations représentent les équations d’évolution des populations suite & des transferts
collisionnels entre les niveaux J de 1’état 23P pour le sous-niveau Z; du niveau J = 2 (Eq
et pour le sous-niveau Zg du niveau J = 1 (Eq. , avec la partie de droite des équations
comportant un terme source zg correspondant au pompage directement appliqué.

En inversant la matrice M (2x2), avec des coefficients tirés des équations (Egs. et |3.57))

liant z1 et zg & 29, nous écrivons :
21 702
{ ] = zgM ™! { } (3.58)

26 o1

64



1 d —b b
avecM_lzad_bcl ]pourM:[a 1,

—Cc a c d
(3.59)
Ainsi, nous déterminons analytiquement les rapports de populations suivants :
2 Y02 (1 + 5712 + 701) + 3701712 (3.60)
29 (14 3y12 + 702) (1 + 5712 + Y01) — 15’}/%2 '
) 143
%6 _ Y02712 + 701 (1 + 3712 + 702) (3.61)

zg (14312 +v02) (1+ 5712 +701) — 1593,

En multipliant les numérateurs et les dénominateurs par 73, dans les équations (3.60) et
(3.61]), nous obtenons par un changement de variables, permettant de distinguer les variables
dépendantes et indépendantes de la pression, telles que :

2 702 + (5k12 + ko1 + 3ki2ko1) (3.62)
29 TE 1+ ko1 + 8k12) + (5k12 + ko1 + 3k12kor1) '
9 Too + 702 (1+ ko 12 12 + ko1 12ko1
2 _ To2ko01 + (5k12 + ko1 + 3ki2ko1) (3.63)
29 Toy + 702 (1 + ko1 + 8k12) + (k12 + ko1 + 3ki2ko1)’ '
Ou :
702 = 1/702, ko1 = Y01/702, et k12 = y12/702 (3.64)

avec T2 est le temps de collision réduit entre les sous-niveaux de J = 0 et J' = 2, inversement
proportionnel a la pression, kg et kg2 les rapports des taux de collisions, indépendants de la
pression.

En particulier, le rapport des populations non pompées donne :

26 _ To2ko1 + (5]€12 + ko1 + 3k12k01)
“1 T02 + <5k12 + ko1 + 3k12k01)

(3.65)

avec ;—‘13 = ko1 a basse pression et ;—‘13 ~ 1 a une pression élevée.

Plus précisément, tous les rapports de populations valent 1 dans la limite haute pression
pour 792 = 0, en particulier le rapport (521 + 3zg) /829. Cela signifie que le rapport inversé,
associé aux aires sous les courbes spectrales, vérifie la relation :
R= (AlgiOAg) =1+ 7102 K (7023 ko, k12) (3.66)
8702 + (3 + 5ko1 + 64k12)
T02 (5 + 3k01) + 8 (5k12 + ko1 + 3k12k01) '

avec K (7’02; ]{201, ]{712) = (3.67)

La figure (3.4h) affiche la variation du coefficient K réduit en fonction de 792 (Eq[3.67) pour
les différentes valeurs sélectionnées de ko; et de ki2, avec K (0, ko1, ko2) qui est la limite haute
pression pour 792 = 0. Par exemple, pour k12 = 2 et ko1 = 0, K(0,0,2) est égal & 1.6375.
Comme prévu, en considérant les taux de collisions égaux (ko1 = k12 = 1), le coefficient
K(192,1,1) est constant, égal a 1 et R — 1 = 192 = 1/702, comme dans 1'équation .
Sinon, pour k12 allant de 0.5 & 2 avec kg1 = 0 ou 0.5, K reste presque constant entre 0.92 et
1, d’ot R — 1 est aussi approximativement proportionnel & 1 /7.
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FIGURE 3.4 — a) Variation du coefficient de pente réduit K = K (7o2; ko1, k12) /K (0; ko1, k12)
(Eq pour un pompage sur Dy, avec différentes valeurs de taux de collision. K (0, ko1, k12)
est la limite haute pression pour 792 = 0; en noir (A), pour kg1 = 1 et k1o = 1; en vert
(B) pour ko3 = 0.5,k12 = 0.5; en rouge (C) pour ko3 = 0,k12 = 2; en bleu (D) pour
ko1 = 0,k12 = 0.5. b) Variation du coefficient de rapport d’aires R — 1 pour un pompage
accordé sur Dy (Eq avec les différentes valeurs du coefficient de pente réduit K. Les
mémes annotations et couleurs de la figure ) sont utilisées dans cette figure.

Pour un pompage accordé sur la raie Dg, la figure ) affiche la variation du rapport d’aires
R — 1 pour différentes valeurs de K (792; ko1, k12), en fonction de 792. Les mémes annotations
de la ﬁg.) sont admises pour chaque rapport d’aires correspondant a un K (7o2; ko1, k12)
donné. Comme prévu, pour 792 = 0 dans la limite haute pression, le rapport d’aire est
égal a 1.

Les rapports de populations peuvent aussi étre déterminés par des inversions de matrice
numériques, en particulier pour les raies de pompe sur D; et Dy de polarisation ¢ ou ,
ou la résolution des matrices (3 x 3) correspondantes sera plutdt complexe. Sinon, dans
le cas des matrices simples de dimensions (2 x 2), en particulier pour une pompe réglée
sur Dy et sur Dy de polarisation isotrope, ce calcul numérique est un outil de vérification
des calculs analytiques de la matrice inversée (Egs. [3.62] [3.63| et [3.65)). L’inversion de ces
matrices numériquement est effectuée par des scripts exécutables sous le logiciel Origin, en
faisant un choix raisonnable sur les valeurs des rapports de taux de collisions (exemple,
Eq. Dans la figure , b et ¢), nous présentons trois exemples de compilation de
rapport de populations z,/z, pour des rapports de taux de collision égaux ko1 = k12 = 1,
ou différents pour ko1 = 0, k12 = 2 et ko1 = 0, k12 = 0.5 (d’apres [36]). Ces rapports z4/2p
tracés correspondent d’une part a un rapport de populations du sous-niveau non pompé Zg
(en rouge) ou Z; (en noir) sur la population du sous-niveau Zg directement peuplé par le
pompage optique ou le rapport des deux populations non pompées (zg/z1, en vert).

66



10: T T T T 10 T T T T 10 LI RLELL R PS5 L PR I A UL CR A S P L S L
] a b c
= = £Z 7 SheiEzin =i gy =g 7 == -zjz = =<zfz,
---Z()/Zl _--ZJZI _-.ZJZI
1 = 1 e E E
" ™., iR, "
N N i
o R ‘
0.1 ; {1 o1 1 o1 NN ]
N ‘\\ ‘\\ \ \ 1
“\ % % " \ b
= - \ A o \ \‘
kO] e kp =il \\‘ km 0 kp =2 \\ P kOI =0 o k].’ =0.5 ‘\ N,
001 ~ T T T 001 LI T Lz AL B T T 001 IR IR SR """I‘ ] T
0.01 1 100 0.01 1 100 0.01 1 100
Ton T I/ Yoo o2~ UYOZ T T 1/ Yoo

FIGURE 3.5 — Variation des rapports de populations z,/z, en fonction du temps de collision
réduit 792 entre le niveau J = 0 et J' = 2 pour ko3 = k12 = 1 (a), pour kg1 = 0 et k1o = 2
(b) et pour kg1 = 0 et k12 = 0.5 (¢) pour un pompage sur Dy. Les rapports de populations
tracés sont : zg/z9 en rouge, z1/zg en noir et zg/z1 en vert.

Dans ces trois figures , b et ¢), & une pression élevée telle que 192 = 0, tous les rapports
de populations sont égaux a 1, comme prévu. Dans la ﬁg.), pour des rapports de taux
de collisions égaux, les populations zg et z; sont toujours égales quelque soit la valeur de 72,
vérifié dans I’Eq. en substituant kg et k12 par 1. A ces considérations, le modele de
trois taux de collision est simplifié & un modele & un seul taux de collision, discuté dans le

paragraphe ([3.4.1]). Dans les figures (3.5b et ¢), & une basse pression (192 >> 1), les rapports
des populations tendent vers 0. Ces compilations seront discutées et comparées aux résultats

expérimentaux dans la section (|6.2.3)).

Dans la suite, les mémes hypothéses initialisées dans le premier modele, dans la limite d’une
intensité de pompe saturante, sont appliquées pour les cas des différentes polarisations de

pompe sur D; et Dy (tableau [3.3)).
Cas du pompage D;
Polarisation linéaire isotrope, I, = 1,5

Pour un pompage sur D; de polarisation isotrope, les 3 sous-niveaux Zg, Z7 et Zg, sont équi-
peuplés (avec zg = z7 = zg). Ceci rend I'ensemble des équations (3.42) & (3.44)) similaire au
cas du pompage sur Dy, en changeant juste les populations impliquées, telles que :

—21 4+ 372 (26 —21) + 702 (20 —21) =0

(3.68)
= (14 3v12 +02) 21 — Y0229 = 37V12%

5702(21 — 29) + 37Y01(26 — 29) — 29 =0
= —5’)/022’1 + (1 + 5’)/02 + 3’}/01) z9 = 370126

en considérant que les populations non-pompées dans le niveau J = 2 sont égales (21 = ...=
25).

L’Eq. (3.68) et (3.69) représentent respectivement les équations d’évolution des populations
du sous-niveau Z; du niveau J = 2 et du sous-niveau Zg pour J = 0, avec la partie de
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droite des équations incluant un terme moteur zg correspondant au pompage optique direct.
Comme dans le cas du pompage sur Dy, a 1'aide d’une matrice M (2x2) nous déterminons,
apres un changement de variables, les rapports de populations suivants :

21 _ 3T12 + (15/1(512 + 9]{261 + 3]{?61/1{}12) (3 70)
26 7‘122 + 719 (3+3/€61 +6/k12) + (15/]6124-9]{361 —|—3k‘61/k‘12) '
29 _ 3712k61 + (15//6‘12 + 9k61 + 3]€61/1€12) (3 71)
26 7'122—|-T12 (3+3]€61 +6/k12) + (15/k712+9k61 +3k61/k'12) '
Avec :
T12 = 1/m2, Koy = o1/712, et 1/ki2 = Yo2/712 (3.72)

pour le temps de collision réduit entre les sous-niveaux de J = 1 et J' = 2, inversement
proportionnel & la pression, k{; et 1/ki2 les rapports des taux de collision, indépendants de
la pression.

En particulier, le rapport des populations non pompées donne :

29 _ 37’12k/01 + (15/]‘&12 + 9k61 + 3]€61/k12) (3 73)
21 3112 + (15/k12 + 9/€61 + 3k‘61//€12) '

avec i—i’ ~ 3k, a basse pression et j—‘i =~ 1 a une pression élevée.
Plus précisément, tous les rapports de populations valent 1 dans la limite haute pression
pour 712 = 0, en particulier le rapport z1/z¢ ou le rapport zg/zg. Cela signifie que le rapport
inversé, associé aux aires sous les courbes spectrales, vérifie le rapport suivant :

Ay ,

R=—=14+1 K(Tlg;k'm,l/k‘lz) (3.74)
3Ag
Ti2 + 34 6/k12

K (119 k1 1 kys) = . .
avee K (mizikor, 1/k12) 3712kl + (15/k1a + 9kl + 3K, /k12) (3.75)

La figure ) affiche la variation du coefficient K (712; k{1, 1/k12) en fonction de 79
(Eq pour les différentes valeurs sélectionnées de k{); et de 1/kja. Pour un pompage
sur Dy de polarisation isotrope, la figure ) affiche la variation du rapport d’aires R — 1
pour différentes valeurs de K (7i9; k(’)l, 1/ki2), en fonction de 712. Les mémes annotations de
la ﬁg.) sont admises pour chaque rapport d’aires correspondant a un K (7192; ko1, k12)
donné. Comme prévu, pour 712 = 0 dans la limite haute pression, le rapport d’aire (3.74)) est
égal a 1.
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FIGURE 3.6 — a) Variation du coefficient de pente K (112;k{;, 1/k12) (Eq pour un
pompage sur Dj, avec différentes valeurs de taux de collision. En noir (a), pour ko1 = 1
et k1o = 1; en vert (b) pour kg1 = 0.5,k12 = 0.5; en rouge (c¢) pour ko1 = 0,k12 = 2; en
bleu (d) pour ko1 = 0, k12 = 0.5. b) Variation du coefficient de rapport d’aires R-1 pour un
pompage D (Eq[3.66]) avec les différentes valeurs du coefficient de pente K (712; kjy, 1/k12).
Les mémes annotations et couleurs de la figure ) sont utilisées dans cette figure.
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Comme dans le cas précédent du pompage sur Dy, les rapports de populations déterminés par
une inversion numérique de la matrice sont représentés sur la figure pour un pompage
sur D de polarisation isotrope. Les trois cas présentés conviennent a des rapports de taux de
collisions considérés égaux tels que kj; = k12 =1 (ﬁ) ou différents, en particulier pour
ko = 0 et k1o = 2 (fig.7b) ou pour kf; = 0 et k12 = 0.5 (fig3.7c). A des pressions élevées,
pour 7112 = 0, tous les rapports de populations tendent vers 1, quelque soit la valeur du taux
de collisions. Dans la fig. ), pour k{j; = 1 indiquant la similitude de tout transfert de J
=1 vers J = 2 ou 0, les populations des sous-niveaux Z; et Zg non pompés sont toujours
égales. Dans ces considérations, le modele de trois taux de collision est simplifié & un modele
a un seul taux de collision, discuté dans le paragraphe (3.4.1). Dans la fig. et c), le

comportement des trois rapports de populations est représenté pour kj; = 0 et k1o

=2 ou
pour kj; =0 et k1o = 0.5.
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FIGURE 3.7 — Variation des rapports de populations z,/z, en fonction du temps de collisions
réduit 72 entre le niveau J = 1 et J’ = 2 pour un pompage sur D; de polarisation isotrope.
Les valeurs considérées de rapport de taux de collisions sont kj; = k12 = 1 dans (a), k{; = 0,

k12 = 2 dans (b) et ky; = 0, k12 = 0.5 dans (c). Les rapports de populations tracés sont
29/z¢ en rouge, z1/zg en noir et zg/z; en vert.
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Polarisation linéaire 7w

Pour un pompage sur D; de polarisation 7, seuls les 2 sous-niveaux Zg et Zg sont équi-peuplés
puisque la transition Yo - Z7 est interdite. Les équations sont simplifiées en considérant que
les populations des sous-niveaux Z; non peuplés du niveau J = 2 sont égales (21 = ...= z3),
et les populations des sous-niveaux peuplées dans le niveau J = 1 égales (25 = 2g), d’ou :

—21+ 2712 (26 — 21) + 712 (27 — 21) + Y02 (29 —21) =0

(3.76)
= (143712 +702) 21 — V1227 — Y0229 = 2712%6
5y12(21 — 27) + 2711 (26 — 27) — 27 + Y01 (29 —27) =0 (3.77)
= —5v1221 + (L + 57y12 + 2911 + Y01) 27 — Y0129 = 271126 '
5 21— 29) + 2 26 — 29) + 27— 29) —29 =0
702( 1 9) 701( 6 9) ’701( 7 9) 9 (3.78)

= —50221 — Y0127 + (1 + 5702 + 3701) 29 = 270126

Ces équations représentent les équations d’évolution des populations suite & des transferts
collisionnels entre les niveaux J de I’état 23P : I'Eq. pour le sous-niveau Z; du niveau
J =2, l’Eq. pour le sous-niveau Z7 pour J = 1 et I’Eq. pour le sous-niveau Zg
pour J = 0. La partie de droite des équations inclut un terme moteur zg correspondant au
pompage optique direct. La matrice M (3x3) s’écrit avec des coefficients tirés de ’ensemble
des équations liant 21, 27 et 29 & z¢ (Eqs. [3.76, [3.77] et [3.78)) :

Ti2 + 3+ 1/ki2 -1 —1/k12
M = o -5 T12 + 5 + 2k11 + k{; —kby
—5/k12 —k{y 112 + 5/k12 + 3k{;
Avec :
712 = 1/m2, ki1 = y11/m2, ko1 = Y01/712 et kiz = 712/702 (3.79)

ol 712 le temps de collision réduit entre les sous-niveaux de J = 1 et J' = 2, et k les rapports
des taux de collision.

Les équations sont résolues par une inversion numérique de la matrice. Nous considérons

quatre exemples avec les rapports de taux de collisions différents. Dans la figure (3.8a), nous

considérons k{; = 0, kiy = 2 et k11 = 0.5, dans la figure (3.8b), k{; = 0, kjs = 2 et k11 = 2,

dans la figure (3.8c), kj; = 0, ks = 0.5 et k11 = 0.5 et dans la figure (3.8d), kj; = 0,
/12 =05¢et k‘n = 2.

A des pressions élevées, pour 712 = 0, tous les rapports de populations tendent vers 1, quelque

soit la valeur du taux de collision.
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FIGURE 3.8 — Variation des rapports de populations z,/z, en fonction du temps de collision
réduit 712 pour un pompage sur D; de polarisation 7. En (a), pour kj; = 0, kjy = 2 et
ki1 = 0.5, en (b) pour kj; = 0, kjg = 2 et k13 = 2, en (c) pour kf; =0, kjy = 0.5 et k1; = 0.5
et en (d) kj; = 0, k15 = 0.5 et k11 = 2. Les rapports tracés sont zg/z¢ en rouge, z1/z en
noir et z7/zg en violet. Pour les rapports des populations non pompées, zg/z; est en vert
(pointillés 1égers) et zg/z7 est en bleu (pointillés légers).
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Polarisation linéaire o

Selon le tableau , pour un pompage sur D; de polarisation o, seul le sous-niveau Z7 est
peuplé, dans la limite de forte intensité de pompe. Les équations d’évolution des populations
peuvent alors étre simplifiées en considérant que les populations des sous-niveaux Z; non
peuplés du niveau J = 2 d’une part, et du niveau J = 1 d’autre part sont égales (21 = ...=
z5 et zg = z3), telles que :

—21 + 2 (27 — 21) + 2712 (26 — 21) + Y02 (29 — 21) =0

(3.80)
= (14 3v12 +702) 21 — 271226 — Y0229 = V1227
5v12(21 — 26) + 711 (27 — 26) — 26 + Y01 (29 — 26) = 0 (3.81)
= —5v1221 + (1 4 5712 + 711 +Y01) 26 — Y0129 = Y1127
5 21 — 29) + 27— 29) + 2 26 —29) — 29 =0
Yo2(21 — 29) + Y01(27 — 29) + 2701 (26 — 29) — 29 (3.82)

= —5Y0221 — 270126 + (1 + 502 + 3701) 29 = Vo127

Ces équations représentent les équations d’évolution des populations suite a des transferts
collisionnels entre les niveaux J de I’état 23P : I'Eq. pour le sous-niveau Z; du niveau
J =2, l’Eq. pour le sous-niveau Zg ou Zg avec zg = zg pour J = 1 et l’Eq. pour
le sous-niveau Zg pour J = 0. La partie de droite des équations inclut un terme moteur z7
correspondant au pompage optique direct. La matrice M (3x3) s’écrit avec des coefficients
tirés de ’ensemble des équations liant z1, z¢ et zg & 27 (Eqgs. [3.80} [3.81] et [3.82)), telle que :

T2+ 3+ 1/k1o -2 —1/k12
M = Y12 -5 Ti2 + 5+ kll + kél _kél
—5/k12 —2]’661 T12 + 5/k12 + 3]{61

avec les mémes parameétres que ceux utilisés dans 'Eq[3.79]

Les équations sont résolues par une inversion numérique de la matrice. Nous considérons
quatre exemples avec les rapports de taux de collision différents : dans la figure ),
ko =0, kjy = 2 et k1y = 0.5, dans la figure (3.9p), ki, = 0, k{5 = 2 et ki1 = 2, dans la figure
(13.9¢), ko, = 0, kl9 = 0.5 et k11 = 0.5 et dans la figure (3.9d), kf; = 0, kjo = 0.5 et k11 = 2.
A des pressions élevées, pour T2 = 0, tous les rapports de populations tendent vers 1,
quelque soit la valeur du taux de collision. Dans la fig. , le comportement des rapports
de populations est représenté pour ces différents taux de collisions.
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FIGURE 3.9 — Variation des rapports de populations z,/z, en fonction du temps de collision
réduit 712 pour un pompage sur Dy de polarisation o. En (a), pour kj; = 0, ki, = 2 et
ki1 = 0.5, en (b) kjy = 0, kjs = 2 et k11 = 2, en (c) pour ki = 0, kjy = 0.5 et k13 = 0.5 et
en (d) k{; =0, kj5 = 0.5 et k11 = 2. Les rapports tracés sont zg/z7 en rouge, z1/2z7 en noir et
26/ 27 en vert. Pour les rapports des populations non pompées, zg/z; est en bleu (pointillés
légers) et zg/zg est en rouge (pointillé léger).
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Pompage accordé sur la raie Do
Polarisation linéaire m

Pour un pompage intense sur Dy de polarisation m, seul le sous-niveau Zg est peuplé. En
considérant que les populations des sous-niveaux Z; non peuplés du niveau J = 2 sont égales
sauf z3 (21 = ...= 25 # 23) et les populations des sous-niveaux Z; non peuplés du niveau J
= 1 sont égales (z6 = 27 = zg), les équations d’évolution des populations sont simplifiées a :

—21 4+ 722(23 — 21) + 3712 (26 — 21) + 702 (20 — 21) =0

(3.83)
= (14 v22 + 3712 + Y02) 21 — 371226 — V0229 = Y2223.
dy12(21 — 26) + 712(23 — 26) — 26 + Y01 (20 — 26) =0 (3.84)
= —4vy1221 + (1 + 5712 + 3701) 26 — Y0129 = Y1223 '
4 21— 29) + 23— 29)+3 26— 29) —29 =0
Yo2(21 — 29) 4+ Y02(23 — 29) + 3701(26 — 29) — 29 (3.85)

= —4dy0221 — 370126 + (1 + 5702 + 3701) 29 = Y0223

Ces équations représentent les équations d’évolution des populations suite a des transferts
collisionnels entre les niveaux J : I'Eq. pour le sous-niveau Z; du niveau J = 2,
l’Eq. pour le sous-niveau Zg pour J = 1 et I’Eq. pour le sous-niveau Zg pour
J = 0, avec la partie de droite des équations inclut un terme moteur z3 correspondant au
pompage optique direct. La matrice M (3x3) s’écrit avec des coefficients tirés de ’ensemble
des équations liant z1, zg et 29 a z3 (Egs. [3.83] [3.84] et [3.85)), telle que :

T12+k22+3+1/k‘12 -3 —1/]{12
M = —4 T12 + 5 + 3](;61 _k(l]l
—4/k12 —3k61 T12 + 5/k712 + 3k61
Avec :
Ti2 = 1/712, ka2 = va2/712, ki = Yo1/712 et k12 = y12/702 (3.86)

oll T2 est le temps de collision réduit entre les sous-niveaux de J = 1 et J' = 2, et k les
rapports des taux de collision.

Les équations sont résolues par une inversion numérique de la matrice. Nous considérons
quatre exemples avec les rapports de taux de collision différents : dans la figure ),
koy = 0, kiy = 2 et kyy = 0.5, dans la figure (3.10p), ki, = 0, kjy = 2 et kop = 2, dans la
figure (3.10F), ki, = 0, kjy = 0.5 et koo = 0.5 et dans la figure (3.10), k{; = 0, k{5 = 0.5 et
]{722 =2.
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FIGURE 3.10 — Variation des rapports de populations z,/z; en fonction du temps de collision
réduit 72 pour un pompage Do de polarisation 7. Les valeurs considérées de rapport de taux
de collisions sont kj; = 0, ki = 2 et koo = 0.5 en (a), k{; = 0, kjy = 2 et koo = 2 en (b),
kb =0, ko = 0.5 et koo = 0.5 en (c), kj; = 0, ki = 0.5 et kag = 2 en (d). Les rapports de
populations tracés sont zg/z3 en rouge, z1/z3 en noir et z7/z3 en vert. Pour les rapports des
populations non pompées, zg/z; est en bleu (pointillés 1égers) et zg/zg est en rouge (pointillé
léger).

A des pressions élevées, pour T2 = 0, tous les rapports de populations tendent vers 1,

quelque soit la valeur du taux de collision. Dans la fig. (3.9)), le comportement des rapports
de populations est représenté pour ces différents taux de collisions.
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Polarisation linéaire o

Pour un pompage sur Dy de polarisation o, les sous-niveaux Zi, Zs et Zs sont considérés
également peuplés pour une transition optique saturée. Les équations sont simplifiées en
considérant que les populations des sous-niveaux Z; non peuplés du niveau J = 2 sont égales
(z2 = 24), et les populations des sous-niveaux non peuplées dans le niveau J = 1 égales (zg
= z7 = z3), telles que :

—29 4+ 3v22(21 — 22) + 3712 (26 — 22) + 702 (29 — 22) =0

(3.87)
= (14 3722 + 3712 + Y02) 22 — 371226 — Y0229 = 3V2271.
3v12(21 — 26) + 2712(22 — 26) — 26 + Y01 (20 — 26) = 0 (3.88)
= —2v1222 + (1 4+ 5v12 + 3701) 26 — Y0129 = 371221 .
3 21— 29) + 2 23— 29) + 3 26— 29) —29 =0
Yo2(21 — 29) + 2702(23 — 29) + 3701(26 — 29) — 29 (3.89)

= —27y0222 — 370126 + (1 + 5702 + 3701) 29 = 370221

Ces équations représentent les équations d’évolution des populations suite a des transferts
collisionnels entre les niveaux J : I'Eq. pour le sous-niveau Zs du niveau J = 2,
l’Eq. pour le sous-niveau Zg pour J = 1 et I’Eq. pour le sous-niveau Zg pour
J = 0, avec la partie de droite des équations inclut un terme moteur zs correspondant au
pompage optique direct.

Ti2 + 3kaz + 3 + 1/k1o -3 —1/k12
M = -2 Ti2 + 5 4 3k, —kor
—2/k‘12 —3k61 T12 + 5/16‘12 + 3k61

avec les mémes parametres que ceux utilisés dans l’Eq..

Les équations sont résolues par une inversion numérique de la matrice. Dans la figure ),
nous considérons ki, = 0, ki = 2 et kag = 0.5, dans la figure (3.11p), ky; = 0, kjy = 2 et
koo = 2 et dans la figure (B.111), ki, = 0, kjy = 0.5 et koo = 2.

A des pressions élevées, pour T2 = 0, tous les rapports de populations tendent vers 1,
quelque soit la valeur du taux de collision. Dans la fig. , le comportement des rapports
de populations est représenté pour ces différents taux de collisions.
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FIGURE 3.11 — Variation des rapports de populations z,/zp en fonction du temps de collision
réduit 719 pour un pompage Do de polarisation o. Les valeurs considérées de rapport de taux
de collisions sont kj; = 0, k1o = 2 et koo = 0.5 en (a), kj; = 0, kg = 2 et koo = 2 en (b),
k{; =0, ko = 0.5 et koo = 0.5 en (¢) et k{; = 0, kj, = 0.5 et koo = 2 en (d). Les rapports de
populations tracés sont zg/z3 en rouge, z2/z3 en noir et z7/z; en vert. Pour les rapports des
populations non pompées, zg/z9 est en bleu (pointillés 1égers) et zg/zg est en rouge (pointillé
léger).
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3.5 Modéles de redistribution collisionnelle avancé : cas du
VSOP

Dans cette section, le modele de redistribution collisionnelle présenté est basé sur des obser-
vations expérimentales, reposant sur la forme des spectres d’absorption a 706.5 nm obtenus
dans des cellules d’hélium pur (Fig ou de mélange isotopique (F ig et . Les
collisions impliquant des changements de phase de la fonction d’onde atomique conduisent
a un élargissement collisionnel proportionnel & la pression, bien connu et déja étudié dans le
cas de I'’>He & 1083 nm [42] et de '"*He & 706.5 nm [60]. Lorsque les collisions de changement
de vitesse se produisent, les pics d’absorption présentent un profil lorentzien caractérisant le
changement ou pas du niveau J, surmontant a un piédestal large, de profil gaussien caractéri-
sant le changement significatif de la vitesse. Les méthodes de réduction de données, le calcul
de ’'absorbance, ainsi les équations d’ajustement seront ensuite détaillés dans le chapitre 5.

Dans 1"*He, les effets possibles diis aux collisions sont classés selon les différents types sui-
vants :

— Le sous-niveau et le niveau (my, J) initiaux d’un atome sont conservés mais un chan-
gement de sa vitesse, supposé étre fort, a lieu. La distribution ¢p(v,) de la vitesse de
I’atome tend alors vers une distribution de Boltzmann, avec un taux 7. réduit égal a
Ye = I‘c/ -

— Le niveau J d’un atome est conservé mais son sous-niveau m  change. La vitesse de
I’atome est susceptible de changer dans le cas des collisions fortes avec un taux s g.
Sinon, elle reste la méme dans le cas des collisions faibles avec un taux de collision
réduit vy rw.

— Le niveau et le sous-niveau de ’atome changent. Sa vitesse est susceptible de changer
dans le cas des collisions fortes avec un taux ~;yg, ou inéchangeable dans le cas des
collisions faibles avec un taux de collision réduit vz svw.

Un exemple de spectres d’absorption & 706.5 nm dans une cellule d’*He pur de pression égale
a 1.06 mbar suite & un pompage sur Dg est présenté dans la ﬁg.. Les changements de
niveaux (vers J = 1 et J = 2) ainsi que les changements de vitesse (les piédestals sous les
spectres) sont mis en évidence, plus visibles sur les spectres de *Djo (Fig).
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FIGURE 3.12 — Spectres d’absorption & 706.5 nm dans une cellule d’*He pur de pression
(1.06 mbar) suite & un pompage sur la transition 23S - 2Py de I'*He. En (a) correspond
le spectre d’absorption de *Dy du niveau pompé et en (b) correspondent les spectres d’ab-
sorption de *Djy des niveaux non pompés 23P; et 23P,. En rouge les ajustements composés
d’une combinaison de profil lorentzien et d’un profil gaussien, détaillés dans le chapitre 5

(parag.

80



Dans les mélanges isotopiques : nous observons, en plus, des collisions d’échange d’excitation
entre isotopes, décrites symboliquement par :

1. 3He* + *He = 3He + ‘He*
2. 3He + *He* = 3He* + *He

Dans le processus 1 oti I'astérisque indique qu’il s’agit d’un atome excité dans 1’état 23P, un
atome d’>He* excité transfere son excitation vers un atome d’*He se trouvant dans son état
fondamental. Cet atome, ainsi excité (‘He*), est facilement observé en balayant la fréquence
de la sonde sur tout le spectre atomique de la transition 23P - 33S. De méme pour le processus
2, qui fait intervenir un atome d’*He* excité et un atome d’*He dans son état fondamental.
Un premier exemple d’échange d’excitation est présenté dans la ﬁg.. Dans une cellule
de mélange isotopique de pression égale & 1.6 mbar d’*He + 0.53 mbar d’>He, les raies Cs et
C4 de 1"3He sont pompées. En balayant la fréquence de la sonde, des atomes sont détectés
dans les niveaux 23P; et 23P, des deux isotopes, non résolus, représentant les atomes dans
les niveaux pompés, les atomes qui ont changé leur niveau / vitesse et les atomes excités suite
au transfert d’excitation 3He - “He. Dans le spectre en (b) de *Dg, *Cg et *Cg représentant
les niveaux 23Py de 1"*He et de I’>He, nous observons clairement d’une part le transfert entre
niveaux dans un méme isotope et le transfert d’excitation de ’*He* & 1"*He. Un deuxiéme
exemple d’échange d’excitation dans une cellule de mélange isotopique de pression égale a
3.2 mbar d”*He + 1.06 mbar d’>He est présenté sur la figure . Le faisceau de pompe
est accordé sur la transition Cg de I’He. Les spectres d’absorption de *C; - *C; et *D; -
*Dy d’une part et de *Cg - *Cg et *Dy montrent clairement le transfert d’excitation entre
les isotopes de I’hélium et le transfert entre les niveaux J dans un méme isotope.

Selon nos observations expérimentales du transfert d’excitation, les formes des pics d’absorp-
tion dans l’isotope non pompé montrent des profils gaussiens indiquant le changement fort
de la vitesse des atomes lorsque ces collisions se produisent entres les isotopes.
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FIGURE 3.13 — Spectres d’absorption & 706.5 nm dans une cellule de mélange isotopique de
pression égale & 1.6 mbar d’*He + 0.53 mbar d’>He suite & un pompage sur la raie Csz4 de
1’3 He. En (a) le spectre d’absorption de *Cy7 + *Djz, non résolus représentant les atomes
dans les niveaux pompés et les atomes excités par le transfert d’excitation >He - He. En (b)
les spectres d’absorption de *Dg, *Cgg représentant les niveaux 2Py de I'*He et de 1’3He.
Les lignes en rouge et en bleu sous les courbes représentent les positions spectrales de 1’3 He
et '"*He calculées (voir parag. [2.1))
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FIGURE 3.14 — Spectres d’absorption a 706.5 nm dans une cellule de mélange isotopique de
pression égale & 3.2 mbar d”*He + 1.06 mbar d’3He suite & un pompage sur la transition
Cg de I’*He. En (a) le spectre d’absorption de *Cj_7 + *D1s, non résolus représentant les
atomes dans les niveaux non pompés et les atomes excités par le transfert d’excitation 3He -
“He. En (b) les spectres d’absorption de *Dy, *Cgg représentant les niveaux 23Pg de I'*He et
de I’3He. Les lignes en rouge et en bleu sous les courbes représentent les positions spectrales
de I’*He et I'*He calculées (voir parag. [2.1)
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Pour les spectres d’absorption enregistrés, constitués empiriquement de sommes de raies
étroites et larges, il est pratique d’écrire le produit ;¢p (v.) (Eq comme :

lj op(vz) = ljn oL(v2) + lja da(v:) (3.90)

ou L correspond & la partie lorentzienne et G a la partie gaussienne du spectre, avec des
distributions de vitesse normalisées ¢1, et ¢g.

Dans ce modeéle, contrairement aux modeles présentés ci-dessus, les collisions de changement
de vitesse interviennent dans les équations d’évolution des populations. Par simplicité, nous
considérons que le taux de collisions est indépendant du sous-niveau m y de I'atome. Toujours,
les mémes hypothéses considérées dans le premier et le deuxiéme modele dans la limite d’une
intensité de pompe saturante sont appliquées pour les cas des différentes polarisations de
pompe sur D; et Dy (tableau . Pour les taux totaux de transfert par collisions, les mémes
notations utilisées dans le deuxieme modele sont utilisées avec :

Y01 = Yo1w + Y018, pour le transfert de J =0 & J =1 et inversement (3.91)
Y02 = Yoaw + Yo2s, pour le transfert de J =0 a J' = 2 et inversement (3.92)
Y12 = Y12w + Y125, pour le transfert de J =1 a J' = 2 et inversement (3.93)
Y11 = Y11w + Y115, pour le transfert entre my pour J =1 (3.94)
Y22 = Y22w + Y228, pour le transfert entre my du J =2 (3.95)

3.5.1 Modele prenant en compte la sélectivité en vitesse
Cas simple : Pompage Dy dans I’*He

Considérons d’abord le cas simple du pompage sur Dg, qui fournit sélectivement un terme
source pour la composante étroite de la population zgr,, quelle que soit la polarisation du
faisceau de pompe. Toutes les autres composantes de population sont uniquement entrainées
par des collisions de changement de sous-niveaux ou de vitesse et par la décroissance radiative
des atomes. En régime stationnaire, il reste 5 populations indépendantes, liées a zgr, par 5

équations similaires a I'Eq.(3.56|) et (3.57]), en considérant 211, (211, = 221, = .. = 251), Z6L
(z6L = 27L = 28L), 21 (210 = 226 = .. = 25G), %6G (26c = 27¢ = 28G), €t z9q, telles que :

— (1 + e + 47228 + 37128 + Y028) 211 + 3712w (261, — 211.) + Yoow (201, — 211.) =0 (3.96)
5viaw (211 — 261.) — (1 + 57128 + Ve + 27118 + Y018) 261 + Yorw (291, — z61.) =0 (3.97)

—z1e + 3712 (6c — 216¢) + Y02 (296 — 21¢) + (Ve + 47228) 211 + 37128261, + Y028 201, = O
(3.98)

5712 (21¢ — 26G) — 26 + Y01 (20¢ — 26G) + By12821L + (Ve + 27118) 261 + Yo15291, = 0
(3.99)

5702 (216 — 29¢) + 3701 (26 — 29G) — oG + 5Y02821L + 3V018%6L + Yezor, = 0. (3.100)

En régime stationnaire, I’équation (3.96]) représente 1’évolution de la composante étroite de
la population lorentzienne zq1, dans le niveau J = 2. Le premier terme prend en compte les
pertes nettes dues a la désexcitation radiative, aux collisions pures de variation de vitesse
et aux fortes collisions induisant des changements de sous-niveaux mj; ou de niveaux J. Le
deuxieme et troisieme terme correspondent aux collisions faibles résultant respectivement
d’un transfert d’atomes du niveau J = 2 aux niveaux J = 1 et J = 0, en préservant la
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vitesse des atomes. L’équation est également écrite pour la composante de population
lorentzienne zgr, dans le niveau J = 1. Aucune équation n’est écrite pour la composante de
population lorentzienne zgr, du niveau J = 0, basée sur le pompage optique et prise comme
parametre d’entrée. Les 3 équations suivantes a représentent les conditions en
régime stationnaire pour les composantes de populations thermiques gaussiennes. Le premier
terme de ’équation représente la perte par désexcitation radiative de la population
z1@, les 2 termes suivants représentent la somme des collisions faibles et fortes de changement
de niveaux J entre les composantes de la population thermique (avec des taux totaux donnés
par les équations a . La derniéere partie décrit ’entrée des atomes dans les parties
étroites (supplémentaires) des distributions de vitesse. Ces équations peuvent étre simplifiées
pour avoir la matrice de couplage (5 x 5) entre les populations :

(1 + ve + 47225 + 3712 + Y02) 21L — 3V12W26L = Y02W Z9L ( )

—5yiewziL + (1 4+ 5712 + Yo + 27118 + Y01) 261, = Yo1W 291, ( )

(14 3712 +702) 216 — 3712266 — Y0229G — (Ve + 47228) 21L — 37128%6L = Yo2s2oL  (3.103)
—571221¢ + (1 + 5712 +701) 266 — V01206 — HY12521L — (Ve + 27118) 261 = Yo1520L  ( )
—5v02216 — 370126G + (1 + 5702 + 3701) 296 — 5702521L — 3701S26L = YVcZ9L- ( )

En ajoutant respectivement les équations (3.101)) et (3.103]), (3.102)) et (3.104)), nous obtenons
les équations et . Comme prévu, la population totale dans chaque sous-niveau
my correspond a la somme de sa composante de population étroite et large, ce qui réduit
le modele a celui du paragraphe . Sinon, lorsque toutes les composantes de popu-
lations sont séparément considérées, les équations (3.101) et (3.102) peuvent étre résolues
indépendamment en inversant une matrice (2 x 2). Ceci permet de lier les rapports d’aires
des composantes lorentziennes étroites Agr, /A 1, aux combinaisons impliquées du taux de
collision. Les solutions de z11, et zgr, peuvent alors étre substituées dans les équations (3.103|)
- . Les populations gaussiennes z;q, ainsi que les aires des composantes gaussiennes
Ajc peuvent a leur tour calculées en inversant une matrice (3 x 3).

Pompage D;
Polarisation linéaire isotrope

Le pompage sur Dy de polarisation linéaire isotrope fournit un terme moteur pour la com-
posante étroite de la population lorentzienne zg;, dans le niveau J = 1, avec zg, = 271, = 28L,-
Toutes les autres composantes de population sont uniquement entrainées par des collisions de
changement de sous-niveaux et par la décroissance radiative des atomes. En régime station-
naire, il reste 5 pop}ulations indépendantes, liées & zg, par 5 équations similaires & l’Eq.
et , en considerant z1y, (211, = 221, = .. = 25L), 291, 21G (21G = 226 = .- = 25G), 26G
(z6c = 276 = 28G), €t 29, tels que :

— (14 e + 47228 + 37128 + Y028) 211 + 3712w (261 — 21L) + Yoow (201, — 211.) = 0 (3.106)
5v02w (211 — 2o1.) + 3701w (261, — 291.) — (1 4+ e + 57028 + 37018) 291, = O (3.107)

—z16 + 32 (z6c — z16) + Y02 (206 — 216) + (Ve + 479228) 211 + 37128261 + Yo2s29L, = 0
(3.108)

5702 (216 — 29a) + 3701 (26G — 29G) — 29G + 5025211 + 3018261 + Yezor, = 0 (3.109)
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5v12 (216 — 26G) — 26G + Y01 (206 — 26G) + 512521 + (Ve + 27118) 261 + Yo1529L, = O
(3.110)

En régime stationnaire, comme pour le pompage Dg, I’équation (3.106]) représente 1’évolution
de la composante étroite de la population lorentzienne zi1, dans le niveau J = 2. L’équation
est également écrite pour la composante de population lorentzienne zg;, dans le
niveau J = 0. Aucune équation n’est écrite pour la composante de population lorentzienne
zgr, du niveau J = 1, basée sur le pompage optique et prise comme parametre d’entrée.
Les 3 équations suivantes (3.108)) a (3.110|) sont les conditions en régime stationnaire pour
les composantes de population thermique gaussienne. Ces équations peuvent étre simplifiées
pour avoir la matrice de couplage 5 x 5 entre les populations :

(14 e + 47225 + 3712 + 702) Z1L — Yo2W 2oL = 37V12W Z6L ( )

—5v02w21L + (1 + 9 + 5702 + 3701) 201 = 3701w 26L ( )

(14 3712 +02) 216 — 3712266 — V02296 — (Ve + 47225) 211 — Yo2s 2oL = 37125 261, (3.113)
—5702 216 — 3701 z6c + (1 + 5y02 + 3701) 206 — 5Y02521L — V2oL = 3018 26L  ( )

)

—5712216 + (1 + 5712 +701) 266 — V01206 — HY12821L — Y018%9L = (27118 + V) Zo. (3.115
En ajoutant respectivement les équations (3.111)) et (3.113)), (3.112)) et (3.114)), nous obtenons
les équations et . Lorsque toutes les composantes de populations sont séparé-
ment considérées, les équations (3.111)) et (3.112]) peuvent étre résolues indépendamment en
inversant une matrice (2 x 2). Les rapports d’aires des composantes lorentziennes étroites
A1, /A 1, sont ainsi liés aux combinaisons impliquées des taux de collision. Les solutions de
211, et zgr, sont alors substituées dans les équations (3.113)) & (3.115)). Les populations gaus-
siennes z;q ainsi que les aires des composantes gaussiennes A ;g sont a leur tour calculées
en inversant une matrice (3 x 3).

Polarisation linéaire 7

Le pompage sur D; de polarisation linéaire 7 fournit un terme moteur pour la composante
étroite de la population lorentzienne zgr, dans le niveau J = 1, avec zgr, = zgr,. Toutes les autres
composantes de population sont uniquement entrainées par des collisions de changement de
sous-niveaux et par la décroissance radiative des atomes. En régime stationnaire, il reste 7

populations indépendantes, liées a zgp, par 7 équations similaires & I'Eq.(3.76)) a (3.78]) avec

211 (211 = 2oL = .. = 25L), 271, 2L, 216 (216 = 226 = .. = 25a), Z6G (Z6a = 28a), 271G €t Zoq,
telles que :

— (14 e + 47228 + 37128 + Y028) 211 + 2712w (261, — 211) + Yiew (271, — 211) + Yoow (201, — 211.)
=0 (3.116)

5viaw (211, — 271) + 2v1w (26 — 271.) — (1 + 7e + 5v12s + 27118 + Yo018) 271 + Yorw (2o1, — 271)
—0 (3.117)

5702w (211, — 2o1.) + 2701w (261, — 2o1.) + Yo1w (271, — 291,) — (1 + Ye + 57025 + 37018) 2oL,
=0 (3.118)
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—z16 + 2712 (26c — 21G) + 712 (276 — 216) + Y02 (206 — 21G) + (Ve + 47228) 211
+2712826L + V128271 + Yo2s 2oL, = 0 (3.119)

5v12 (z1c¢ — zrG) + 2711 (26G — 27a) — 27G + o1 (29 — 27G) + DY12321L
+27118%6L + (Ve + 27118) 271 + 015201 = 0 (3.120)

5702 (z1G — 29a) + 2701 (Z6a — 29a) + o1 (27 — 29G) — ZoG + 5Y02821L
+279018%6L + 018271 + Yezor, = 0 (3.121)

5712 (216 — 26G) — 26c + Y11 (27¢ — 26c) + Vo1 (20 — 26c) + BY12821L
+ (e +7118) 261 + Y118271 + V015291 = 0 (3.122)

En régime stationnaire, ’équation représente ’évolution de la composante étroite
de la population lorentzienne z1, dans le niveau J = 2. L’équation est également
écrite pour la composante de population lorentzienne z7;, dans le niveau J = 1. L’équation
est écrite pour la composante de population lorentzienne zgr, dans le niveau J = 0.
Aucune équation n’est écrite pour la composante de population lorentzienne zgr, du niveau
J =1, basée sur le pompage optique et prise comme parameétre d’entrée. Les 4 équations
suivantes (3.119)) a (3.122)) sont les conditions en régime stationnaire pour les composantes
de population thermique gaussienne. Ces équations peuvent étre simplifiées pour avoir la
matrice de couplage (7 x 7) entre les populations :

(1 + e + 47225 + 3712 + Y02) 211 — V12W27L — Y02W 291 = 2V12W 26L (3.123)
=5y12w 2L + (1 + Y + 5712 + 2711 +901) 271 — Y01W29L— = 2711W 26L (3.124)
—9Y02WZ1L — YOIWZ7L + (1 + e + 502 + 3’}’01) 291, = 27Y01W Z6L (3.125)

(1 4+ 3712 +702) 216 — 2712266 — Y1227G — Y0229G — (Ve + 47228) 21L
—Y12827L — Y02S79L = 27125 %6L (3.126)

—5712216 — 271126¢ + (5712 + 2711 + Y01 + 1) 27¢ — Yo120¢ — DY12821L
— (Ve + 27118) 271 — Yo18%9L = 2Y11S %61, (3.127)

—5y0221¢ — 2Y0126G¢ — Vo127 + (1 4 57028 + 37018) 2oc — 5028211
—Y01S27L — YeZ9L = 2701SZ6L (3.128)

—5712216 — (1 + 5v12 + 711 + Y01) 26 — Y1127G — Yo129G — DY12821L+
—Y11827L — Y018%9L = (Ve + Y118) Z6L (3.129)

En considérant toutes les composantes de populations séparément, les équations ,
et peuvent étre résolues indépendamment en inversant une matrice (3 x 3) pour
lier les rapports d’aires des composantes lorentziennes étroites Ay, /A 1, aux combinaisons
impliquées du taux de collision. Les solutions de z1,, 271, et z91, peuvent alors étre substituées
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dans les équations (3.126]) a (3.129)). Les populations gaussiennes z;g ainsi que les aires des
composantes gaussiennes Ajg peuvent & leur tour étre calculées en inversant une matrice
(4 x4).

Polarisation linéaire o

Le pompage sur D; de polarisation linéaire ¢ a la limite d’'un pompage fort fournit un
terme moteur unique pour la composante étroite de la population lorentzienne z7;, dans le
niveau J = 1. Toutes les autres composantes de population sont uniquement entrainées par
des collisions de changement de sous-niveaux et par la décroissance radiative des atomes.
En régime stationnaire, il reste 7 populations indépendantes, liées a z7;, par 7 équations

similaires a I’Eq. " a " avec 211, (ZlL = 29, — .. = Z5L), ZGL(Z6L = ZgL),ZgL, z21G
(210 = 22¢ = .. = 23a), 26¢ (26c = 28a), 27a et zgq, tels que :

— (1 + 7e + 4y22s + 37128 + Y028) 211 + Mow (271, — 211) + 2712w (261 — 21L)
+702w (201 — 211.) = 0 (3.130)

5viaw (211, — z61.) + Yuuw (271 — 261.) — (1 + e + 5y128 + Y118 + Y018) 26L
+Y01w (201, — 261.) = 0 (3.131)

5702w (211, — 2o1.) + Yorw (271 — 291.) + 2701w (261 — 2o1.) —
(1 + 7 + 57028 + 37018) 291, = 0 (3.132)

—z1¢ + 72 (z7¢ — 21¢) + 2712 (26c — 21¢) + Y02 (20¢ — 210) + (Ve + 47y228) 211,
+27128261, + V128271, + Yo2s 291, = 0 (3.133)

5712 (z1¢ — 26G) — 26 + Y11 (27¢ — 26c) + Vo1 (29 — 26c) + DY12521L
+ (Ve + 7118) 261 + V115271 + V01829 = 0 (3.134)

5702 (216 — 29G) + Y01 (276 — 29c) + 2701 (26 — 29G) — Zoc + 5Y02821L
+27018%6L + 018271 + Yezor, = 0 (3.135)

5v12 (z1q — zrq) + 2711 (26a — 27a) — 27G + Y01 (20 — 27G) + 5Y12821L
+271152%6L + (Ve + 7118) 271 + Yo1829L, = 0 (3.136)

En régime stationnaire, I’équation représente 1’évolution de la composante étroite
de la population lorentzienne z1, dans le niveau J = 2. L’équation est également
écrite pour la composante de population lorentzienne zgr, dans le niveau J = 1. L’équation
est écrite pour la composante de population lorentzienne zgr, dans le niveau J = 0.
Aucune équation n’est écrite pour la composante de population lorentzienne z7;, du niveau
J =1, induite par le pompage optique et prise comme parametre d’entrée. Les 4 équations
suivantes (3.133]) a (3.136]) sont les conditions en régime stationnaire pour les composantes
de population thermique gaussienne. Ces équations peuvent étre simplifiées pour avoir la
matrice de couplage (7 x 7) entre les populations :

(1 + ve + 4225 + 3712 + Y02) Z1L — 2V12W26L — Y02W29L = V12W27L (3.137)
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—57ow 2L + (1 4 7 + 5712 + Y11 + 701) 261 — Y0IWZ9L— = YIIWZ7L
—5y02w 1L — 2701w 2eL, + (1 + 7e + 5Y02 + 3701) 201, = Yorw Z7L

(14 3712 +702) 216 — 2712266 — V1227G — Y0229G — (Ve + 47228) 211

—2912526L. — Y02S29L = Y12S27L

—5v12216 — (1 4+ 5712 + 711 + 701) 266G — V127G — Y0129 — DV12821L
— (Ve + 7118) Z6L. — Y01SZ9L = Y11SZ7L

—5y0221¢ — 2701266 — Vo127 + (1 4+ 5y02s + 37018) 29c — 5028211
—2901S26L — YcZ9L = Y01SZ7L

—5712216 — 2711266 + (5712 + 2711 + Y01 + 1) 276 — Yo129G — DY12821L

—27118%61, — V018291, = (Ve + Y118) 271

(3.138)

(3.139)

(3.140)

(3.141)

(3.142)

(3.143)

En considérant toutes les composantes de populations séparément, les équations ,
(13.138]) et peuvent étre résolues indépendamment en inversant une matrice (3 x 3) pour
lier les rapports d’aires des composantes lorentziennes étroites Ay, /A 1, aux combinaisons
impliquées du taux de collision. Les solutions de z11,, 271, et zg91, peuvent alors étre substituées
dans les équations ([3.140]) a (3.143). Les populations gaussiennes z;c ainsi que les aires des
composantes gaussiennes Ajg peuvent a leur tour étre calculées en inversant une matrice

(4 x4).
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3.6 Conclusion du chapitre

Dans ce chapitre, nous avons en premier rappelé les équations d’évolution des populations
dans les sous-niveaux magnétiques impliqués sous l'effet du pompage optique accordé sur une
transition 23S - 23P. Ces équations ont été résolues dans le cas simple d’un pompage accordé
sur Dy de polarisation 7 et une pression d’*He faible résultant un taux de transition optique et
une émission induite négligeables. Dans la deuxiéeme partie du chapitre, nous avons présenté
deux modeles de redistribution collisionnelle dans I’état 23P suite aux collisions binaires
avec les atomes de I’état fondamental. Ces deux modeles sont basés sur la quantification
des populations totales dans chaque niveau J avec un taux de transfert unique pour un
modele et plusieurs taux de transfert pour 'autre. Finalement, nous présentons un modele
de redistribution collisionnelle plus avancé basé sur des observations expérimentales des
spectres d’absorption a 706.5 nm. Ce modele distingue de plus deux types de collisions,
faibles et fortes. Lorsque les collisions de changement de vitesse se produisent, le piédestal
sous les courbes correspond aux atomes qui ont fortement changé leur vitesse, alors que le
pic lorentzien correspond aux atomes qui ont faiblement ou non changé leur vitesse. Les
populations totales sont partagées en pseudo-populations, zy, et zg. Nous avons écrit les
équations d’évolution des populations pour les raies de pompage Dy et Dy de I"*He. Dans
le chapitre 4, nous présentons le dispositif et le protocole expérimentaux mises en place
permettant d’aboutir aux mesures d’absorption a 706.5 nm a l'aide d’une configuration de
pompe a 1083 nm sélectif en vitesse et une sonde a 706.5 nm.
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Chapitre 4

Dispositif et protocole
expérimentaux

Nous présentons dans ce chapitre les détails du montage expérimental mis en place pour
les mesures d’absorption a 706.5 nm par spectroscopie laser. Le principe des mesures est
basé sur I’emploi d’un faisceau de pompe & 1083 nm peuplant 1’état 23P et d’un faisceau de
sonde & 706.5 nm, accordé sur la transition 2°P- 33S; pour déterminer les populations des
sous-niveaux de 1’état 2°P.

Dans un premier temps nous présentons les deux parties du montage optique : le systéme
de double résonance optique et le réglage du laser de pompe par la méthode d’absorption
saturée. Nous présentons ensuite les cellules scellées d’hélium-3, d’hélium-4 pures et des
mélanges isotopiques, ainsi que le dispositif de décharge radiofréquence qui permet de peupler
’état métastable 23S;. Par la suite, nous décrivons le laser de pompe & 1083 nm, de fréquence
bien asservie et d’intensité modulée par un hacheur de faisceau, ainsi que le laser de sonde
de longueur d’onde égale a 706.5 nm qui est mesurée a ’aide d’un lambdameétre. Un systeme
de polarimétrie est mis en place pour la détection de la sonde et des bobines fabriquées au
laboratoire et fournissant un champ magnétique B de 'ordre des mT ont été installés.

La deuxiéme partie du chapitre est focalisée sur I'acquisition et l’enregistrement des
données ainsi que l'optimisation du signal / bruit (S/B) suite aux tests expérimentaux ef-
fectués pour obtenir le signal d’absorption dans les meilleures conditions. Finalement nous
présentons le protocole expérimental de mesure. Selon la configuration de double résonance
optique souhaitée, un champ magnétique B est appliqué sur un de ces trois axes du champ
et compensé suivant les deux autres. Selon une étude de l’effet des miroirs dichroiques, nous
avons conclu que seules deux polarisations linéaires (horizontales ou verticales) conservent
leurs orientations.

Le montage expérimental est illustré par les figures et et comporte deux
parties : pompe 1083 nm - sonde 706.5 nm et absorption saturée a 1083 nm. Les deux
faisceaux de pompe et de sonde superposés traversent la cellule d’hélium (a) placée dans un
champ magnétique homogene, puis sont diaphragmés afin de sélectionner la fraction centrale
des deux faisceaux & intensités uniformes et interagissant sur les mémes atomes d’hélium.
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Composants du montage expérimental

Abréviation Référence Composant
igg;: ﬁggi ggg:;ggg Amplificateur a détection synchrone
NDO0.5 Thorlabs ND0O5A Filtre a densité neutre /3.5
ND3.0 Thorlabs ND30A Filtre a densite neutre /1000
B.Acq. DT 9816-S Boitier d’acquisition d’entrée
' DT 9813 Boitier d’acquisition
Fi Thorlabs - FES0800 Filtre passe-bas, A > 800 nm
LS Thorlabs - BSF10-A Lame séparatrice pour un
prélevement de faisceau
M Thorlabs - PF10-03-P01 | Miroir métallique argenté protégé
Miroir diélectrique a large bande,
M1 Thorlabs - BB1-E03 750 - 1100 nm
MD1,MD2 Thorlabs - DMLP900 Miroir dichroique transmet A > 900nm
Ordinateur utilisée pour ’enregistrement
Orl, Or2 Ordinateurs utilisés de la longueur d’onde a 706.5 nm et pour
I’acquisition et I’enregistrement des données
PD1 Si PIN photodiodes, Photodiode a 1083 nm (absorption
(BP104F) saturée)
PD2 Centronic OSD50-4X Photodiode & 1083 nm (pompe)
Si PIN photodiodes, Ph(?todiode a 706.5 nm (de po?arisation
PD3 horizontale selon le cube polariseur
(BPW34) , o
Cu’ du polarimetre)
. . Photodiode & 706.5 nm (de polarisation
PD4 51 PIN photodiodes, verticale selon le cube p(()lariseur

(BPW34)

Cu’ du polarimetre)

TABLEAU 4.1 — Composants du montage expérimental utilisé
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ChampB=..T

Diode Laser Di
1083 nm
w1 MD2 g s
Chopper . Cellule a: -
0 3He, *He |
_ _
_ > ' I ¢ ﬁ_ )
[ Cellule b: Mi _
5 3He , *He .
| I
! I
! I

ND 3.0 Mil

HW1 +NDO.5

FIGURE 4.2 — Schéma symbolique du montage expérimental de double résonance optique et absorption saturée. Les laser de pompe et de sonde
sont des diodes laser de longueur d’onde respectivement égale & 1083 nm (en marron) et 706.5 nm (en rouge). Cul,Cu’,Cu” : cube polariseur ;
A/2 et A/4 : lames retardatrices; Mi,Mil : miroirs; Di : diaphragme; LM : Lambdameétre; Att : Atténuateur; MD1,2 : Miroirs dichroiques;
LS : Lame séparatrice; ADS : Amplificateur a détection synchrone ; B.Acq : Boitiers d’acquisition; PD1 : Photodiode utilisée pour le montage
d’absorption saturée; PD2 : Photodiode de la pompe 1083 nm ; PD3,PD4 : Photodiodes a 706.5 nm de polarisation horizontale et verticale,
Cellule a : cellule utilisée pour les mesures de double résonance optique de I'état 23P; Cellule b : cellule utilisée pour les mesures d’absorption
saturée
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4.1 Description des cellules scellées d’hélium

Les gaz d’3He, d’*He ainsi que les mélanges isotopiques sont contenus dans des cellules scellées
en Pyrex, cylindriques (figure , de longueur et de diametre interne (4 cm x 4 cm , 5 cm
X 5 cm, etc.) et de pressions différentes (tableau [1.2)). Pour limiter les collisions avec des
impuretés qui peuvent diminuer le temps de vie des atomes métastables, des précautions
ont été prises lors du nettoyage et remplissage des cellules. La cellule est remplie d’hélium
aprés plusieurs jours d’étuvage, sous vide poussé (de I'ordre de 108 mbar) dans un four
de température a 700 K. Elle est ensuite soumise a des décharges micro-ondes (2.4 GHz,
100 W), puis vidée. Cette procédure est répétée plusieurs fois jusqu’a ce que seules les raies
d’hélium sont détectées lors de la mesure de fluorescence du plasma. Les pressions nominales
de remplissage des cellules de mesure utilisées dans nos analyses sont représentées dans le
tableau . Des vérifications de pression sur quelques cellules d’*He ont été effectuées
(Appendice [E)) puisque ces pressions peuvent changer avec le temps.

Cellules | Pression *He (mbar) | Pression *He (mbar) | L x Dia. (cm x cm)
1 - 0.13 12 x 3
2 - 1.06 5% 5
3 - 1.33 4 x4
4 0.26 0.26 5 X5
5 0.13 0.4 5 X5
6 0.26 0.8 5 X5
7 0.53 1.6 9 XD
8 1.06 0.53 O XD
9 0.4 3.87 DX D
10 1.06 3.2 9 X5

TABLEAU 4.2 — Compositions et dimensions des cellules scellés d’hélium utilisées

Pour peupler I’état métastable 23S; de I’hélium, une décharge radiofréquence est effectuée a
l'aide de deux électrodes en cuivre, enroulées sur les extremités des cellules. Ces électrodes
sont connectées a un transformateur de tension (fréquence de la décharge de I'ordre 2 MHz ou
27 MHz généralement pour les cellules a basse pression). Pour les cellules de faible pression,
il suffit d’enrouler une paire d’électrodes aux extremités de la cellule. Pour les plus fortes
pressions, nous ajoutons une paire d’électrodes sur les fenétres optiques de la cellule.

Pour la cellule (b) utilisée dans la technique d’absorption saturée, l'intensité de décharge est
modulée a une fréquence de 'ordre de 100 Hz, impliquant une variation périodique de la
densité d’atomes n,, de I’état métastable 23S;.
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FIGURE 4.3 — Photo montrant les deux cellules d’hélium autour desquelles des électrodes
sont enroulées. La cellule (a) remplie d’hélium pur ou de mélanges isotopiques correspond &
la cellule utilisée lors des mesures d’absorption de double résonance optique. La cellule (b)
souvent remplie d’'un mélange isotopique avec une pression de 'ordre de 1.5 - 2 mbar est
utilisée dans la technique d’absorption saturée.

L’intérét de placer en (b) une cellule de mélange a quelques mbar permet de bien distinguer
le trou d’absorption saturée (parag. sur l'oscilloscope en balayant la fréquence du
laser pompe manuellement. D’ou la possibilité de régler la fréquence du laser pompe sur une
transition atomique de I’ He ou de I"*He, sans changement de la cellule.
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4.2 Description du laser pompe a 1083 nm

Le laser de pompe & 1083 nm permet de peupler 1'état 23P & partir de I’état 23S; méta-
stable. C’est une diode laser DBR monomode (fournisseur : Toptica) de largeur FWHM 2-3
MHz, de puissance maximale de I’ordre de 50 mW et de polarisation linéaire horizontale. Un
controleur thermique Peltier intégré permet de balayer la fréquence du laser le long de la
transition 239; - 23P.

A la sortie du collimateur, le faisceau de pompe élargi passe a travers une lame séparatrice :
la fraction 10 % réfléchie du faisceau incident est utilisée lors de I’absorption saturée (pa-
ragi4.2.3)) pour régler la fréquence du laser et la fraction 90% transmise permet d’effectuer la
spectroscopie de double résonance optique de 1’état 23P. Un hacheur placé apres la lame sé-
paratrice est utilisé pour moduler I'intensité de pompe, impliquant une variation périodique
des populations de I’état 23P dans la cellule (a).

4.2.1 Modulation par un hacheur de faisceau

Afin de mieux détecter les signaux d’absorption de la sonde, un hacheur optique effectuant
une modulation carrée, & une fréquence de 'ordre des kHz est mis en place. Il est composé
d’un disque rotatif de métal, avec un nombre de fentes entrainé par un petit moteur électrique
assurant sa rotation. Plusieurs fréquences de découpage du faisceau peuvent étre atteintes.
Cet appareil génere également un signal de sortie de référence (TTL), synchrone avec le
découpage et utilisé comme signal d’entrée de référence pour nos deux amplificateurs a
détection synchrone ADS3 et ADS4.

FIGURE 4.4 — Image du hacheur optique utilisé dans nos expériences : Nous utilisons les
fentes extérieures pour la modulation du faisceau de pompe. Une masse métallique est placée
au-dessus d’hacheur pour le stabiliser et limiter les vibrations parasites affectant les mesures.
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4.2.2 Détermination de ’intensité de pompe absorbée

Les faisceaux de pompe et de sonde sont tous les deux diaphragmés apres la cellule pour
sélectionner des fractions des deux a intensités uniformes. Pour le faisceau de pompe, puisque
I'intensité absorbée I, est égale au rapport entre la puissance absorbée Py, ans et la surface
du diaphragme Sp, nous effectuons ’ensemble de mesures suivantes.

Mesure de la puissance absorbée P, .ps

La mesure de la puissance absorbée Pi, a1 dans la cellule est effectuée a 'aide d’un wattmetre
(OPHIR PD300-IR), avec ou sans son atténuateur selon la gamme de la puissance transmise
apres le diaphragme. Elle est déduite de la différence entre la puissance totale Pyg du faisceau
de pompe transmis pour une décharge éteinte et la puissance totale Py, a résonance, pour
une décharge allumée. De plus, nous multiplions par le facteur (1-Ree) pour compenser la
perte de puissance a cause des faces paralleles réflechissantes de la cellule tels que :

Pin,abs = (Poff - Pon)/(l - Rcell) (41)

Afin d’éviter de mesurer ces puissances lors de chaque prise de données, une deuxiéme mé-
thode peut aussi étre appliquée. Elle consiste premiérement a mesurer la puissance totale
Posr transmise, pour une décharge éteinte a I’aide du wattmetre. Ensuite nous mesurons suc-
cessivement la transmittance 7 déterminée a partir du signal de puissance transmis, converti
en tension par la photodiode (PD2), telle que :

%n_‘/()on

T ="
Vot — Vo ot

(4.2)
avec Vo, et Vog respectivement les tensions pour une décharge allumée et une décharge éteinte
et Vo on €t Vi off les décalages en tension de la photodiode.

D’ou, la puissance absorbée dans la cellule s’écrit sous la forme de :

Pin,abs = Poff(l - T)/(l - Rcell) (4'3)

Facteur de réfraction R

Le faisceau de pompe transmis a travers la cellule subit deux réflexions par rapport au
faisceau incident. Chacune fait diminuer l'intensité lumineuse par (1-R). Pour un faisceau
de pompe non atténué, la puissance totale P; mesurée a I'entrée de la cellule est de ’ordre
de 21 mW. La puissance totale Pr mesurée a la sortie de la cellule est de 'ordre de 17 mW.
A partir de ces 2 mesures, nous pouvons déterminer le facteur de refléxion Rcqy tels que
Pr/P; = (1 — Reen)? (Reen souvent de 'ordre de 0.1).

Pour un courant d’alimentation I. de la diode laser de pompe égale a 120 mA, P.g est de
Pordre de 1 mW pour une pompe diaphragmée et non atténuée (0.3 mW pour une pompe
atténuée par un ND 0.5). Pour I, = 180 mA, Pog est de l'ordre de 1.8 mW, mesurée aussi
apres le diaphragme en présence de la cellule éteinte.
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\ / P /PT Wattmeétre

FIGURE 4.5 — Les différentes mesures de puissance a ’aide d’un wattmetre. Il est placé apres
le diaphragme pour mesure que la puissance des faisceaux diaphragmés. En traversant la
cellule, le faisceau de pompe subit deux réflexions.

Mesure de la surface du diaphragme

Nous avons appliqué deux méthodes pour déterminer la surface du diaphragme de forme
hexagonale. La premiére méthode consiste a prendre une image apres le diaphragme, en plan
transverse, du faisceau de pompe par un analyseur de faisceau ("beam profiler"). Suite a
Panalyse de cette image (figure , nous constatons que le faisceau transmis a subi une
diffraction de Fresnel en champ proche. La détermination de la surface du diaphragme, a
partir de cette image du faisceau, n’est donc pas totalement fiable et nécessite une correc-
tion complexe [62]. Une deuxiéme méthode plus précise consiste a prendre une image di-
recte du diaphragme a 'aide d’une caméra CMOS (Thorlabs : DCC1545M de résolution 1.3
Megapixels) indépendamment des faisceaux laser. En analysant I'image prise et par conver-
sion pixel / mm, nous déterminons le diametre du cercle inscrit dans ’hexagone tels que
2r = 1.63 mm, avec r le rayon du cercle. La surface totale Sp du diaphragme est ainsi :
Sp = 2v/3r? = 2.3 mm?.
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FIGURE 4.6 — a) Image du faisceau de pompe diaphragmé prise par un analyseur de faisceau.
Ce faisceau subit une diffraction en champ proche d’ou la difficulté de déterminer la surface du
diaphragme. b) Image directe du diaphragme a ’aide d’une caméra CMOS indépendamment
des faisceaux laser permettant de déterminer la surface du diaphragme.
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4.2.3 Réglage de la fréquence du laser de pompe

Dans notre montage expérimental, une deuxiéme cellule (b) est mise en place indépendam-
ment sous la premiere cellule (a) de mesure, pour régler la fréquence du laser de pompe au
centre de la fréquence de la raie souhaitée grace a la technique d’absorption saturée. Cette
technique consiste & superposer deux faisceaux contrapropageants et de méme fréquence,
dans une cellule remplie d’'un gaz. A résonance, ces 2 faisceaux interagissent sur les atomes
dont la composante de vitesse, selon 'axe de propagation des lasers, est nulle. Puisque le
faisceau de pompe est d’intensité suffisamment saturante, le faisceau de sonde est moins
absorbé. Un atténuateur est aussi placé sur le trajet de retour du faisceau laser (faisceau
de sonde). Un trou caractérisant I’absorption saturée apparait sur le spectre d’absorption et
servira de référence pour le réglage de fréquence du laser de pompe.

8 -

Trou
d'absorption saturé
pour laraie C,

Tension de sortie de 'ADS (V)
/
Tension de sortie de PD2
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30 32 34
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FIGURE 4.7 — Signal caractéristique de ’absorption saturée pour un balayage sur la raie
Csg. Sur le profil gaussien du spectre atomique s’ajoute un trou correspondant a ’absorption
saturée, qui détermine précisément la position de la résonance atomique.

Pour ce réglage de fréquence, nous avons deux méthodes :

— Détection visuelle du trou d’absorption saturée : il s’agit premierement de moduler
I'intensité de la décharge de la cellule (b) d’absorption saturée. Le faisceau de sonde a
1083 nm détecté par la photodiode (PD1) et proportionnel a I'absorption du faisceau
de pompe est observé sur un oscilloscope. Au voisinage du maximum d’absorption,
nous visualisons, sur I'oscilloscope, le trou d’absorption saturée, référence du réglage.

— Asservissement du laser 1083 nm en modulant sa fréquence : Pour asservir le laser, nous
avons construit un signal d’erreur, qui est une grandeur calculée en temps réel dont le
signe change de part et d’autre de la fréquence de pompe. Ce signal est réalisé par la
détection synchrone en dérivant le signal d’absorption saturée [63] (figure [4.8). Au cas
ou on s’éloigne de la résonance, 'intérét de disposer un signal de ce type est de faire
revenir la fréquence du laser vers la fréquence de résonance souhaitée. D’apreés la figure
ci dessous, si la fréquence du laser est trop élevée par rapport a la résonance,
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le résultat du signal d’erreur est négatif; si la fréquence est trop basse, le résultat
est positif. Cependant, la fréquence de résonance souhaitée est au maximum du trou
d’absorption saturée.

Fréquence
de résonance
souhaitée

(e'n) 9NSISOIUD INJIID,p [RUSIS

Spectre d'absorption saturée inversé (u.a)

15 20 25 30 35 40 45 50
temps de balayage (s)

FIGURE 4.8 — Graphique représentant le signal d’erreur construit a partir du signal d’absorp-

tion saturée (figure : En noir, le spectre d’absorption saturée, pour un laser de pompe

réglé sur la raie Cg. En rouge le signal d’erreur généré. La fréquence de résonance souhaitée
est au maximum du trou d’absorption saturée.

Pour le signal d’erreur, 'amplitude de la décharge n’a pas besoin d’étre modulée. Les

raies sont repérées par le réglage (reproductible a courant fixé de la diode) de la température
de la diode, comparé aux valeurs repérées lors d’un balayage du spectre complet.
Le laser étant stable, le trou d’absorption saturée au voisinage de la fréquence centrale est
facilement détectée a l'aide d’un oscilloscope. Nous utilisons généralement la premiere mé-
thode de réglage manuelle de la fréquence du laser de pompe, en la contrdlant régulierement
pour rester au centre de la raie.

101



4.3 Description du laser 706.5 nm de sonde

Le laser & 706.5 nm permet de sonder les populations de 1’état 23P & travers la transition
23P- 33S;. La diode utilisée (Toptica DL100) est une diode laser monomode & cavité externe
avec une bande passante étroite de 'ordre de 1 MHz et une puissance maximale de 26,3
mW. Pour éviter tout effet de pompage a 706.5 nm, le faisceau sonde est atténué par deux
atténuateurs (ND 3.0 + ND 0.5). Sa puissance est mesurée a 'aide du méme wattmetre
utilisé pour le faisceau de pompe mais en changeant la gamme de détection de la longueur
d’onde. Elle est de l'ordre de 5 W, mesurée apres le diaphragme. Les parameétres du laser
(sa température, la position du piézo et son courant) peuvent étre balayés par des rampes
de tension. Le comportement spectral du laser est caractérisé par trois structures de modes
différentes (figure . Les modes internes de la diode peuvent étre controlés par son courant
d’alimentation ou sa température. La cavité externe (figure [£.9b)(6) est constituée d'un
réseau qui réfléchit vers la diode laser le premier ordre de diffraction.

1 23 4 5 6
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Internal Mode : amm I

Base Collimator Laser Peltier ~ Grating
block holder base element holder
plate

Grub screws, colimatorlens 4 Fixing screw, gratingholder 7 Grub screws, coliimator lens

‘ ‘ | Figure 4.1 Schematic Drawing of the Diode Laser Head DL 100 with it’s 5 basic components (righf)

vertical adjustment horizontal adjustment
N . 2 Collimator locking screw 5 Micrometer screw,
Frequency Emitted Frequency wavelength acjustment
3 Collimation focusing 6 Micrometer screw, feed back
adjustment adjustment (Height)
(a) )

FIGURE 4.9 — Figures tirées de la documentation du laser de sonde DL 100 (Toptica) :
a) Structures des différents modes de la diode laser donnée par Toptica. Le laser émet la
fréquence avec le gain maximum. b) Schéma de la diode laser.

Une cale piézoélectrique montée sur la cavité externe est connectée au support du réseau;
elle permet de modifier sa position afin de sélectionner la longueur d’onde. Cette variation
implique un décalage de modes externes. La combinaison de ces 3 structures permet au laser
d’émettre a la fréquence souhaitée, avec un gain maximal.

En balayant linéairement la position de la cale piézo & ’aide d’une rampe en tension (figure
ou en balayant la température manuellement (figure , nous observons les modes
de structure du laser sonde. Comme le montrent ces deux figures, la longueur d’onde présente
de nombreux sauts. Le laser change de maniére continue sa fréquence jusqu’a ce que le gain
soit le plus grand pour le mode interne, avant d’émettre la nouvelle fréquence. Le décalage
moyen entre les modes internes est calculé tels que Apie.o = 7.75 pm £ 0.25 pm et le décalage
pour passer d’'un mode a un autre est Ay = 70.5 pm + 0.5 pm.

En appliquant deux rampes de tension différentes, nous pouvons indépendamment controler
la variation du courant de contrble du laser et de la position piézo. Ainsi, nous pouvons
déplacer simultanément les modes internes et externes dans le profil pour éviter les petits
sauts de fréquence, observés ci-dessus, dans la figure . A cause du saut de mode Ay =
70 pm, nous ne pouvons pas en général obtenir, en une seule mesure parfaite, ’absorption sur
tout le spectre de I'*He (*Cy - *Cg) (*Ci9 = 65 pm) ni pour '"*He(*Dyg - *Ds). Les spectres
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FIGURE 4.10 — a) Variation de la longueur d’onde A du laser sonde en fonction du temps en
balayant la position de la cale piézo par une rampe de tension pour un courant du laser fixé a
43.4 mA. b) Variation de la longueur d’onde A du laser sonde en fonction de sa température
pour un courant du laser fixé & 43.4 mA.

d’absorption sur toutes les transitions sont ainsi obtenus en deux plages de température
propre a la diode laser de sonde et réglées manuellement : un réglage température pour
effectuer le balayage autour de *Cgg (*Dyg), et un autre pour le balayage autour de *Cyy
(*D12).

La longueur d’onde du laser sonde est surveillée de fagon continue et peut étre enregistrée a
laide d’un lambdametre (HighFinesse / Angstrom). Un assemblage d’atténuateurs et d’une
lentille convergente reliée a une fibre permet de collecter le faisceau de sonde réfléchi de la
lame séparatrice. Ce lambdameétre est connecté au PC via une interface USB et la longueur
d’onde est enregistrée, a chaque acquisition, a l’aide du logiciel fourni.

4.4 Description du polarimetre optique a 706.5 nm

Pour les mesures de spectroscopie de double résonance optique, le faisceau de sonde pola-
risé, traversant la cellule d’hélium, est détecté a travers un systeme de polarimétrie. Cet
analyseur, illustré dans la figure (fig. , est formé d’un cube séparateur de polarisation
[26],[64]. Ces composantes sont séparées sur deux photodiodes de type Si PIN (BPW34) :
un faisceau transmis collecté par la photodiode PD3 (ﬁg d’axe parallele a la direction
de propagation du faisceau sonde et ayant une polarisation horizontale. Un autre faisceau
réfléchi de polarisation verticale est collecté par la deuxieme photodiode PD4 a 90° (ﬁg.
Celle-ci est précédée d'un deuxiéme cube séparateur pour bien purifier la polarisation du
faisceau réfléchi. Notons que les photocourants ont été convenablement convertis en tensions
par les deux photodiodes. Grace a la lame /2 placée a la sortie du laser sonde, la direction
de la polarisation du faisceau sonde est bien contrdlée (parfaitement horizontale ou verti-
cale). La puissance totale transmise du laser 706.5 nm est ainsi distribuée selon ou bien la
direction de polarisation horizontale (PD3) du faisceau, ou verticale (a PD4).
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(a)

FIGURE 4.11 — En rouge la propagation du faisceau 706nm

a) Schéma du polarimetre utilisé pour la détection du faisceau sonde : 1) Photodiode de
direction verticale PD4; 2,3) Cubes séparateurs de polarisation ; 4) Photodiode de direction
horizontale PD3; 5) Miroir dichroique MD2 ; 6) Lame A/2 sur un support rotative ; b) Schéma
du polarimetre utilisé.

104



4.5 Description des bobines du champ magnétique

Suivant la direction du champ magnétique appliqué, nous définissions les transitions optiques
de pompe et sonde possibles. Ce champ, selon ces 3 directions B, B, et B, est créé par des
bobines fabriquées au laboratoire et reliées a des alimentations courant (figure avec les
bobines en blanc pour les directions x et y, les bobines en noir pour la direction z. Pour B,,
le champ est généré par un ensemble de 6 bobines carrées, d’axe horizontal et de longueur
moyenne de 40 cm. Leurs positions sont de + 5.88 cm, & 19.1 cm, + 37.8 cm et leurs nombres
de tours sont respectivement égaux a 85, 100 et 224. Pour le champ B, et B,, nous avons
respectivement deux bobines de 40 tours pour chaque champ et de dimensions de 76.5 cm X
34.5 cm (Bg) et 71.5 cm x 34.5 cm (By).
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a g £
£ 2 0.00] 2
£ 202 B,=0.015-0.846 1, g B =0024- 01711 s B, 0.036-0.146 1,
o g s x £ 0.00]

B =0pourl =0.018A 5 B =0pour]l =0.137 A o B =0pourl =0249 A
o 2 2 -0.04+ : : ' ‘ — : ‘ ‘
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FIGURE 4.12 — Variation du champ magnétique selon ses 3 directions z, y et z en fonction du
courant électrique branché dans chaque ensemble de bobines. Le champ terrestre a compenser
selon les 3 directions est : champ B, le long de I'axe optique (figure = 0.015 mT;
champ horizontal B, (figure = 0.024 mT; champ vertical B, (figure = 0.0365
mT. Les valeurs du courant électrique assurant la compensation du champ magnétique sont :

I. (figure |4.12a) = 0.018 A; I, (figure 4.12b)) = 0.137 A; I, (figure 4.12¢) = 0.249 A; En

rouge les facteurs de conversion mT / A pour les 3 directions du champ.

Les variations relatives calculées du champ principal B, suivant la direction z dans plusieurs
plans sont affichées sur la figure (4.13). Avec un fil de 0.8 mm de diametre, la résistance
totale est de 27 Q et des champs jusqu'a 4 mT (B, = 0.85 mT / A) sont obtenus sans
refroidissement forcé. D’autre part, les composantes de champ transversal (B, et By ) générées
par des paires de bobines rectangulaires ont été enroulées sur des chemins de cébles en PVC
(20 x 20 mm?) assemblés & I’aide de cornieres d’angle en plastique. Leur largeur extérieure
s’adapte juste a l'intérieur des bobines selon la direction z auxquelles elles sont attachées.
Leurs longueurs extérieures étaient similaires a la longueur de l’ensemble de bobines B,.
Ainsi les bobines B, s’insérent a l'intérieur des bobines B, (voir figure |4.1). Les cartes de
champ calculées sélectionnées sont illustrées aux figures (4.14a)) et Donc, pour une
polarisation souhaitée, le champ est suivant une direction déterminée et compensé suivant
les deux autres. L’uniformité du champ est suffisante sur le volume exploré par le faisceau
sonde pour donner un élargissement Zeeman négligeable.
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F1GURE 4.13 — Cartes de champ calculées pour ’ensemble des six bobines carrées. Les cartes
de B,(r) / B.(0) sont affichées dans un quadrant de plans diagonaux et verticaux comprenant
l'axe z (avec des contours tous les 0.2%), des plans verticaux au centre de la bobine et a 10
cm (avec des contours tous les 0.1%).
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FIGURE 4.14 — Cartes de champ calculées pour la paire de bobines B, (a) et By (b), avec
une longueur extérieure de 73.5 cm et une séparation moyenne de 17 cm pour B, et une
longueur extérieure de 78.5 cm et une séparation moyenne de 24 cm pour B,. Les cartes
By (r) / B:(0) (a) et By(r) / By(0) (b) sont affichées dans un quadrant de plans horizontaux
et verticaux comprenant l'axe z, des plans verticaux au centre de la bobine et & 10 cm de
distance (contours tous les 1% dans tous les tracés).
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4.6 Acquisition des données

Généralement, une photodiode est un type de détecteur de lumiere, utilisé pour convertir
la puissance transmise en courant. Une résistance est utilisée pour transformer le courant
de photodiode en tension, convenablement amplifiée. Cet ensemble de détection (photodiode
+ résistance) peut étre optimisé en ajoutant des filtres optiques, des lentilles intégrées et
des amplificateurs opérationnels. Les différentes photodiodes présentes dans notre montage
expérimental sont : PD1 pour I'enregistrement du signal de tension de I’absorption saturée
de la cellule (b), PD2 pour le signal d’absorption de la pompe de la cellule (a) et PD3,4 pour
les signaux d’absorptions de la sonde obtenus en balayant la longueur d’onde du laser 706.5
nm pour un pompage optique fixe. Pour la démodulation, deux amplificateurs a détection
synchrone, ayant comme entrée le signal de tension de photodiode (PD3 pour ADS3 et
PD4 pour ADS4) et comme référence, la fréquence de modulation d’hacheur sont utilisés.
Six signaux analogiques sont enregistrés a ’aide de 2 boitiers d’acquisition, connectés a
lordinateur via une interface USB et un programme d’acquisition.

Les signaux de tension sont enregistrés en utilisant une conversion analogique/numérique
(A/N), a une fréquence d’échantillonnage de 1 kHz (£.7.2)). Les boitiers d’acquisition de
données utilisés sont de type : DT9816 - S pour les 6 entrées (tableau avec une résolution
de 16 bits et DT9813 pour les 2 sorties (tableau avec une résolution de 12 bits.

L’application de mesure et de controle utilisée est créée a travers le logiciel Measure Foundry
ou nous avons pu développer un programme adapté a nos mesures. Comme mentioné dans
le paragraphe , le balayage du laser de sonde est effectué en appliquant deux rampes de
tension pour commander le courant du laser et la tension appliquée au piézo. L’acquisition,
le balayage et I'enregistrement des parameétres expérimentaux dans un fichier .txt sont faits
par ce programme. Il suffit pour une mesure de choisir la fréquence et la durée d’acquisi-
tion, puis de choisir les parameétres des deux rampes pour effectuer le balayage. Une fois
I’acquisition terminée, le programme génere un fichier .txt contenant les entrées enregistrées
choisies. L’intérét du polarimetre mis en place permet de vérifier si la polarisation du fais-
ceau de sonde est bien réglée en tournant la lame \/2 pour un premier enregistrement (pour
une position \/2 maximisant le signal a travers la PD3) caractérisant la sonde horizontale
puis un deuxiéme signal (polarisation tournée de £ 90° pour maximiser le signal sur PD4)
caractérisant la sonde verticale.
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FIGURE 4.15 — Photo de la fenétre du programme d’acquisition utilisé dans nos mesures :
1) Boitier d’acquisition de l'entrée; 2) Boitier d’acquisition de la sortie; 3) Fréquence d’ac-
quisition (généralement = 1 kHz); 4) Taille d’un buffer; 5) Durée de Ienregistrement; 6)
Commande Commencer/Arréter ; 7—11) Parameétres de balayage des deux rampes ; 12) Nom
et emplacement du fichier .txt enregistré
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Les parameétres enregistrés sont : les deux rampes de tension balayant le courant et la position
de la cale piézo du laser sonde (généralement inutilisés dans les analyses), les deux signaux
de tension convertis des deux photodiodes de direction horizontale et verticale et les deux
signaux démodulés pour chaque polarisation du faisceau de sonde.

Entrée | Boitier d’acquisition | Parametre | Enregistrement

1 Rampe 0 Enregistrement de la sortie A
2 Rampe 1 Enregistrement de la sortie B
DT 9816 - S Signal démodul\é par I’A]')S4'

3 Gy correspondant a la polarisation
verticale du faisceau sonde

4 V4 Tension transmise collectée par PD4
Signal démodulé par 'ADS3

) Gs correspondant a la polarisation

horizontale du faisceau sonde

6 Vs Tension transmise collectée par PD3

Sortie | Boitier d’acquisition | Parametre | Enregistrement

Tension responsable du balayage

A
Rampe 0 du courant I,

DT 9813

Tension responsable du balayage

B Rampe 1 de la position du piézo

TABLEAU 4.3 — Tableau des parameétres enregistrés dans un fichier .txt a chaque mesure

4.7 Caractérisation et optimisation du rapport signal sur
bruit

Dans toute mesure expérimentale, nous distinguons deux sources de bruit : externe au sys-
teme comme le cas des perturbations électromagnétiques ou interne comme les bruits générés
par les composants du montage expérimental. En vue d’une analyse quantitative des don-
nées enregistrées, il est indispensable d’optimiser certains parametres expérimentaux pour
obtenir ensuite des résultats dans les meilleures conditions. Le critére analytique utilisé est
Pamélioration du rapport signal sur bruit S/B des signaux de tension enregistrés en chan-
geant quelques parametres expérimentaux. Dans cette partie, nous détaillons Les techniques
d’optimisation appliquées, ainsi que le choix des parameétres expérimentaux. Notons que les
signaux bruts des photodiodes ont également été intégrés a de simples circuits RC pour
supprimer la modulation de tension.

4.7.1 Mesure du bruit a ’aide d’un amplificateur a détection synchrone

Un amplificateurs a détection synchrone (EGG 7265) est utilisé pour mesurer le bruit élec-
tronique et numérique des composants du montage expérimental. Une mesure exacte du
bruit se fait en enregistrant une séquence de valeurs de la tension de sortie (photodiode
par exemple), en balayant de fagon programmée par pas de quelques Hz la fréquence de
référence. Le processeur de ’ADS calcule le module de la différence entre chaque valeur de
sortie X et la valeur moyenne. La valeur du bruit (en V/v/Hz) est ensuite calculée comme
I’écart type des valeurs X, divisé par la racine carrée de la largeur de bande du bruit, définie
par le réglage de la constante de temps et de la pente du filtre de sortie (dB/oct). Afin de
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faciliter les mesures de bruit, 'amplificateur intégre un mode de mesure de bruit, activé par
une commande, dans son menu de configuration.

Calcul de I’écart type sous Origin

A fréquence de référence fixe et indépendamment des mesures de bruit a travers 'amplifica-
teur a détection synchrone, I’écart-type "sd" peut aussi étre calculé sous Origin sur un méme
intervalle de chaque enregistrement, avec :

1 n

Sd:\ln_lz(mi—x)z

(4.4)

=1

ou n le nombre de points échantillonées, x; la valeur de chaque point enregistré et x leur
moyenne.

4.7.2 Choix des boitiers d’acquisition et de la fréquence d’échantillonage

Afin de choisir ’ensemble des boitiers d’acquisition le moins bruyant, il est important de
comparer les bruits numériques des différents ensembles, sans lasers et en court-circuitant le
BNC de la photodiode. D’autre part, pour conserver toutes les informations du signal enre-
gistré, il est nécessaire de choisir une fréquence d’échantillonage égale & deux fois la fréquence
maximale du signal a enregistrer, selon le théoreme de Nyquist. De plus, le suréchantillon-
nage et le moyennage des signaux a une haute fréquence permet d’éviter les bruits a hautes
fréquences améliorant le rapport signal /bruit.
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FIGURE 4.16 — a) Comparaison des niveaux de bruit pour 3 ensembles de boitiers d’acquisi-
tion de données (Entrée + Sortie) : DT9816 + DT9812 (rouge), DT9813 + DT9813 (noir) et
DT9816-S 4+ DT9183. I'ensemble le plus bruyant est DT9816 + DT9812 alors que ’ensemble
de boitiers le moins bruyant est formé de DT9816-S + DT9813 (bleu) ; b) Comparaison des
niveaux de bruit pour 3 fréquences d’échantillonage : 500 Hz (noir), 1 kHz (rouge) et 2 kHz
(bleu).

Selon la fig.(4.16af), 'ensemble de boitiers d’acquisition de données le plus performant choisi

est : DT-9816-S en entrée et DT-9813 en sortie. Pour la fréquence d’échantillonage, nous
avons choisi, selon la figure (4.16h), la fréquence 1 kHz, intermédiaire entre les 2 fréquences.
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4.7.3 Caractérisation du bruit en présence des lasers de pompe et de sonde

Pour caractériser le bruit induit par les lasers de pompe et de sonde, trois mesures différentes
sont réalisées, sur une durée de quelques secondes. La premiere mesure est pour une pompe
et une sonde éteintes, la deuxiéme est pour une pompe allumée, loin de la résonance avec une
sonde éteinte et finalement pour une pompe, loin de la résonnance avec une sonde allumée.
Selon la figure et en comparant les écart-types de ces trois mesures , nous
observons que le bruit, en présence du faisceau de sonde, domine et provient probablement
des fluctuations de son intensité. Alors que, les bruits générés par le faisceau de pompe ou
par la photodiode sont négligeables par rapport au bruit de la sonde.
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FIGURE 4.17 — a) Comparaison des niveaux de bruit de 3 différentes configurations du laser
de pompe et de sonde sur la photodiode horizontale, avec modulation par un hacheur optique
a 1 kHz : Mesure 1 (en noir) pour les faisceaux de pompe et de sonde sont allumés. Mesure
2 (en rouge) pour le faisceau de pompe allumé et le faisceau de sonde éteint. Mesure 3 (en
vert), pour les 2 faisceaux lasers éteints. b) Comparaison entre les écarts types des 3 mesures
en (a) : Le bruit en présence de la sonde domine les autres bruits.

Ainsi, nous présentons dans ce qui suit les ajustements faits sur quelques parameétres pour
réduire ce bruit et améliorer notre rapport signal sur bruit (S/B).
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4.7.4 Choix des intensités des lasers

Un autre parameétre considéré dans l'optimisation du S/B est le réglage de lintensité des
deux faisceaux laser. Dans cette partie, nous détaillons le choix d’intensités établi.

Laser de pompe

Une série d’enregistrements a été effectuée pour examiner les bruits électroniques en fonction
du courant du laser de pompe. Nous remarquons que le bruit induit par le laser diminue en
augmentant le courant de la diode de 35 mA & 120 mA. La technique appropriée est donc
d’augmenter le courant de la diode laser tout en restant au dessous du courant maximal.
Pour diminuer la saturation du faisceau de pompe, son diametre a été initialement élargi a
partir de son collimateur (intensité divisée par 9). Pour l'analyse des effets d’élargissements
des spectres ainsi le calcul du décalage isotopique ou de la structure hyperfine etc.., nous
nous intéressons a minimiser l'effet de la puissance du faisceau de pompe. D’ou la nécessité
de 'atténuer en gardant un bon rapport signal sur bruit (ajouter un filtre & densité neutre
NDO.5 par exemple). Au contraire, pour les mesures de transfert par collision, il est toujours
intéressant d’avoir un pompage plus efficace permettant d’avoir les plus fortes populations
possibles et pompées. Dans ce cas, le faisceau de pompe est réglé a sa puissance maximale
(P = 1.8 mW), sans atténuation, malgré I’élargissement des raies.

Dans ce qui suit, les exemples de spectres d’absorption donnés correspondent & des mesures
de pompage accordé hors résonance sur la raie Dy de polarisation 7 et de sonde sur la raie
Dy de polarisation 7 dans une cellule de mélange de 0.4 mBar d”*He + 0.133 mBar d’3He.
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FIGURE 4.18 — a) Comparaison en échelle logarithmique des mesures de bruits éléctroniques
de la pompe en fonction de son courant, allant de 35 mA & 120 mA, a 'aide d’'un A.D.S.
Le bruit diminue progressivement en augmentant le courant de la diode laser de pompe. b)
Comparaison entre deux signaux de sonde avec et sans atténuation du faisceau de la pompe
(en rouge et noir). Le pompage est accordé sur la raie Dy de polarisation 7 et d’une sonde
sur la raie *Dy de polarisation 7 dans une cellule de mélange de 0.4 mBar d’*He + 0.133
mBar d’>He.

Malgré que I’écart-type pour une pompe non atténuée est le double de celui de la pompe
atténué par un NDO.5 (0.025 par rapport a 0.013), mais le signal sur bruit des deux enregis-
trements reste assez honorable.
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Laser de sonde

Comme mentionné dans le paragraphe , le faisceau de sonde est atténué (au moins par
un atténuateur ND3.0) pour éviter tout effet de pompage a 706.5 nm. En comparant deux
combinaisons d’atténuateurs (ND3.0 ou ND3.0 + NDO0.5), nous trouvons que 1’écart type
entre ces 2 mesures ne varie pas. Le signal sur bruit est alors indépendant de I'atténuation
de la sonde.
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FIGURE 4.19 — Comparaison entre deux signaux de sonde atténués : En noir, la sonde est
atténuée par un ND3.0. En rouge la sonde est atténuée par un ND3.0 + NDO.5. Les deux
mesures correspondent a un pompage accordé sur la raie Dy de polarisation 7 et d’une sonde
sur la raie *Dy de polarisation 7 dans une cellule de mélange de 0.4 mBar d’*He + 0.133
mBar d’3He.

D’ou le choix est d’atténuer le faisceau de sonde par un ND3.0 + NDO.5.

4.7.5 Choix de la fréquence de modulation

Puisqu’un hacheur optique est utilisé pour moduler l'intensité du faisceau de pompe, le
choix de la vitesse de rotation de la roue joue un role dans 'amélioration du signal/bruit.
L’augmentation de la fréquence de modulation, comme la montre la figure , induit une
réduction de bruits & basses fréquences ainsi une diminution de I’écart-type. Ce qui indique
lamélioration du signal/bruit.

La fréquence de modulation du faisceau de pompe choisi dans nos mesures est de I'ordre de
2 kHz.
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FIGURE 4.20 — a) Comparaison du rapport du signal démodulé Gs par ’ADS sur la tension
V3 de la photodiode en fonction du temps de balayage pour différents fréquences de balayage :
0.5 kHz (noir), 1.6 kHz (rouge) et 2.5 kHz (vert). Les mesures correspondent a un pompage
accordé sur la raie Dy de polarisation m et d’une sonde sur la raie *Dy de polarisation w
dans une cellule de mélange de 0.4 mBar d’*He + 0.133 mBar d?He. b) Comparaison de
Pécart type calculé (loin de résonance) des données en (a) pour les différentes fréquences de
modulation.

4.8 Caractérisation des mesures de longueur d’onde affichées
par le lambdametre

Comme mentionné dans le parag., la longueur d’onde de la sonde a été systématique-
ment surveillée et enregistrée pendant les balayages en utilisant un lambdametre High Finesse
WS6-600. 11 est ainsi important de caractériser sa précision et sa résolution. Selon sa docu-
mentation, la précision de ce lambdametre utilisé est de 600 MHz. Cette mesure de longueur
d’onde, basée sur les interférometres de Fizeau, lui permet d’étre utilisé pour verrouiller des
lasers a des fréquences fixes, en utilisant des dispositifs de haute précision [65],[66]. Nous
avons évalué ci-dessous la stabilité temporelle des erreurs de mesure en surveillant les lon-
gueurs d’onde lues a travers le lambdameétre pour : des fréquences fixes du laser de pompe
verrouillé, ou pour un laser de sonde, non balayé, se trouvant sur une raie de résonance
optique étroite. Lorsque la fréquence du laser est balayée, un écart systématique est observé
entre la longueur d’onde réelle et celle lue a travers le lambdametre selon [67], [68].

4.8.1 Par le laser de pompe
Fréquence fixe en verrouillant la diode laser

La stabilité de lecture de la longueur d’onde a été initialement testée pour une fréquence de
pompe fixe en verrouillant par absorption saturée sur les raies D1 ou Dy. Sur la ﬁg.,
nous observons deux exemples de longueurs d’onde affichées par le lambdametre, dans une
plage correspondant a 380 MHz (en pleine échelle), toujours inférieure a sa précision spécifiée
par 600 MHz. De plus, des changements rapides de longueurs d’onde sont observés lorsque
la fibre d’entrée du lambdameétre est courbée ou déplacée ou que I'injection de lumiere dans
la fibre est modifiée. Par exemple, les bruits et le saut important a la fin de ’enregistrement
de la figure correspondent a ce phénomene.
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FIGURE 4.21 — Enregistrements de la différence entre les longueurs d’onde affichées par le
lambdameétre de la diode laser de pompe verrouillée sur la raie Dy ou Dy
et la longueur d’onde 1083 nm. Les graphes sont tracés avec une pleine échelle de 1.5 pm
~ 382 MHz. Les bruits et le saut important a la fin de ’enregistrement (b) correspond au
phénomene de déplacement ou modification de la fibre d’entrée du lambdametre.

Finalement, les fréquences sont restées dans la plage de précision du lambdametre utilisé.
Dans des conditions de mesure stables, les erreurs de fréquence n’ont pas dépassé 10 MHz
pendant le temps nécessaire de balayage de fréquence sur une largeur du spectre (~ 1 s) ou
sur un intervalle complet de balayage autour d’une raie (10 & 30 s). Malgré cette stabilité
temporelle raisonnable sur l'erreur de la fréquence du lambdametre affichée, les enregistre-
ments des fréquences pour les lasers balayés (a la fois la pompe et la sonde) ont indiqué la
dépendance de l'erreur instrumentale a la fréquence mesurée.

Fréquence de la pompe balayée

La température de la diode laser de pompe a été balayée pour couvrir tous les spectres
de transitions allant de Cg & D;. Les mesures ont été répétées sur plusieurs jours, dans des
cellules de mélanges isotopiques de 1.066 mBar d’3He + 0.533 mBar d’*He et dans une cellule
de 0.27 mbar d’*He + 0.27 mBar d**He. Des longues périodes de balayage, entre 200 et 400
s, sont choisies afin d’avoir plusieurs balayages répétés dans les deux sens (fig. , ainsi
plus de points a exploiter.
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FIGURE 4.22 — Exemple d’un enregistrement des spectres de transitions Cg a D; lors d’un
balayage de température de la diode laser sur une cellule de 0.27 mBar d’>He + 0.27 mBar
d’*He. En noir le signal correspondant au rapport entre le signal de tension de ’ADS démo-
dulé et le signal de la photodiode aprés moyennage (parag. En bleu, la longueur d’onde
a 1083 nm balayée avec chaque période de balayage numéroté. Chaque période de balayage
de la longueur d’onde est numérotée et servira comme référence (abscisse) aux résultats qui
suivent dans cette partie (Balayage (en Ap)).

Le signal de la photodiode PD1 et la sortie de tension de 'ADS démodulée correspondant
(avec sa réference, le signal TTL de modulation de décharge) ont été enregistrés, ainsi que
la rampe de tension appliquée au controle de température de la diode laser. D’autre part, la
longueur d’onde du laser & 1083 nm a été aussi enregistrée a travers le méme lambdameétre qui
est normalement utilisé pour la sonde a 706.5 nm. Des techniques de réduction de données
standard (détaillés dans le chapitre 5) ont été utilisées pour déduire les longueurs d’onde
associées aux trous d’absorption saturés (fig. .
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FIGURE 4.23 — a) Signal d’absorption saturé, démodulé avec une amplitude de décharge
modulée dans une cellule de mélange isotopique (0.27 mBar d’*He + 0.27 mBar d*He).
Des sommes de profils gaussiens (lignes pointillées bleues et rouges) ont été utilisées pour
modéliser les distributions de vitesse thermique. b) : Différence entre les signaux atomiques
et les ajustements gaussiens (en a, partie Dy et Do du spectre). Trois profils lorentziens ont
été utilisés pour ajuster les trous d’absorption saturés de Dy, Dy et Cg. Les raies atomiques
correspondants sont étiquetées, avec X est la résonance croisée entre D et Do.

Les longueurs d’onde absolues des transitions D et Do ont été compilées et comparées aux
attentes selon [58] (avec Ayae [nm] = 107 / o [em™!]). Selon les figures (4.24h) et (4.24b), pour
une série de balayages, les dérives de fréquence sont généralement faibles, de ’ordre de 0.1
a 0.2 pm (soit 25 a 50 MHz), mais la dispersion de la longueur d’onde entre les différentes
expériences peut atteindre 2 pm (500 MHz). En moyenne, les valeurs mesurées sont plus
grandes que les valeurs attendues (les lignes noires pleines).
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FIGURE 4.24 — Comparaisons des différentes mesures de longueur d’onde, pour différents
jours, aux valeurs attendues [58] pour les transitions Dy (a) et Do (b) : plusieurs enregis-
trements, avec une période suffisante pour avoir plusieurs balayages répétés dans les deux
sens (Balayage de rampe 1 & 4 figl4.23D)). Les lignes en noir correspondent aux valeurs des
longueurs d’onde absolues des transitions D; et Dy attendues d’apres [58], Ap; = 1083.32167
nm et Aps = 1083.33065 nm.

Les écarts entre les raies ont également été calculés a partir des positions des trous exérimen-
taux. Ils ont été comparés aux attentes (ﬁg, résultant de la structure fine du niveau
23P dans I"*He (ﬁg), de la structure hyperfine du niveau 33S dans 1'*He (ﬁg) et
du décalage isotopique (ﬁg) . En moyenne, les valeurs des écarts sont en accord avec
les attentes, mais une dispersion significative subsiste entre les enregistrements de différents
jours.

D’autre part, lorsque les données des écarts isotopiques de la ﬁg. sont tracées en fonction
de la tension de controle de température de la diode laser, au lieu des valeurs de lambdametre
enregistrées, la dispersion de valeurs est beaucoup moins observée (ﬁg.

Ceci indique que les erreurs sur les mesures de longueur d’onde par le lambdametre dérivent,
non seulement avec le temps entre les expériences, mais peuvent également varier avec la
fréquence du laser dans chaque balayage de fréquence.
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FIGURE 4.25 — Les écarts de raie déterminés a partir des positions des 4 trous d’absorption
saturée mesurée (Cg, Cg pour 1”*He et Dy, Dy pour 1’4He). Les symboles utilisés sont les
mémes que ceux sur la figure . La pleine échelle verticale couvre le méme intervalle de
500 MHz dans chaque graphique. Les lignes en noir correspondant aux valeurs des écarts
attendus d’apres [58]. Les légendes sont les mémes que celle de la figure
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FIGURE 4.26 — Comparaison de trois ensembles de données enregistrées, tirées de la ﬁg
mais traitées en fonction de la tension de contréle de température de la diode laser au lieu
des valeurs du lambdameétre enregistrées. L’échelle verticale égale a 0.14 V correspond a 500
MHz avec un facteur de conversion de 3.56 GHz/V. La dispersion des données est beaucoup
plus petite que les données tracées en fonction de la longueur d’onde enregistrée.
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Ajustement linéaire des enregistrements de longueur d’onde

Une méthode de compilation des longueurs d’ondes enregistrées repose sur un ajustement
linéaire de ces données, sur un intervalle d’une période de balayage. Les figures et
(4.27b)) montrent des exemples d’écarts de variations entre les valeurs de longueur d’onde
affichées par le lambdametre et les variations linéaires attendues. Elles sont tracées en fonc-
tion du parametre de controle de température, changeant la fréquence du laser de pompe. La
plupart des enregistrements présentent des variations réguliéres (Fig, mais des sauts
apparents ont parfois été observés (Fig. Les oscillations amorties apres chaque point
de demi-tour des balayages triangulaires sont des oscillations de température réelle (donc de
longueur d’onde). Mais les autres caractéristiques sont des variations de 'erreur de longueur
d’ondes similaires a celles, récemment publiées, pour un appareil de haute précision [6§].
L’utilisation des données de longueur d’ondes affichées par le lambdameétre au lieu des vraies
longueurs d’onde pour le traitement des données d’absorption de sonde induit donc une
erreur d’échelle locale impactant par exemple les largeurs ou les aires sous les spectres obte-
nues. Cette erreur d’échelle est donnée par les dérivées mises a 1’échelle des écarts, qui sont

tracées comme les traces supérieures dans chaque graphique et ne dépassent généralement
pas £ 5%.
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FIGURE 4.27 — Graphique représentant les valeurs de longueur d’onde A affichées par le
lambdameétre en fonction du parametre de contréle de température T de la fréquence du
laser de pompe. Des balayages sont répétés dans les deux sens (différentes couleurs dans la
figure). Pour les figures (4.27af) et (4.27b)), les traces inférieures sont des exemples d’écarts
de longueur d’onde \ par rapport aux ajustements linéaires (pentes sy ) pour le laser pompe.
Les traces supérieures sont les dérivées de ces écarts échelonnées a sy. La conversion des
échelles en unités de fréquence est affichée en a et b.

4.8.2 Par le laser de sonde

La principale différence observée sur I'enregistrement de la longueur d’onde du laser de la
sonde pendant les balayages est une réponse hystérétique claire (fig. . La différence
entre les longueurs d’onde affichées et leur ajustement par une fonction linéaire (fig. [4.28Db)
n’a pas suggéré un paramétrage fiable pour ce comportement, attribué a la réponse mécanique
de la cale piézo électrique de la cavité. Nous n’avons donc pas pu éviter les erreurs d’échelle
locales résultant de 1'utilisation des données de longueurs d’ondes. Nous avons simplement
supposé qu’elles avaient des amplitudes similaires aux longueurs d’onde de la pompe et de la
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sonde. Ces erreurs, dépendant de la fréquence du laser, étaient généralement stables pour les
enregistrements successifs, mais perdaient leur corrélation pour les enregistrements effectués

a des heures ou des jours d’intervalle (comme sur les figures et [4.27b)).
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FIGURE 4.28 — a) Exemple de variation de la longueur d’onde du laser sonde en fonction
du contréle de la commande de la cale piézo pour le laser sonde. b) Différences entre les
longueurs d’onde affichées par le lambdametre et I’ajustement de ces données par un fit
linéaire. Les fleches indiquent les temps de balayage croissants. La conversion des échelles en
unités de fréquence est affichée en a et b.

Finalement, nous avons conclu que ce lambdametre ne convient pas pour effectuer des me-
sures fiables et précises des écarts entre les raies ou autres mesures spectroscopiques de
l'ordre de quelques MHz. Il sera plus commode prochainement d’utiliser un interférometre
de Fabry-Pérot comme outil de mesure de la longueur d’onde.

4.9 Protocole expérimental des mesures d’absorption a 706.5
nm

Pour les mesures d’absorption a 706.5 nm, la premiere étape du protocole expérimental est
de régler la pompe sur la raie souhaitée. Deux méthodes ont été définies pour ce réglage
(paragraphe . Nous mesurons I’absorption de la pompe a 1083 nm (paragraphe ,
puis l'absorption pour une pompe suffisamment atténuée pour ensuite déduire la densité
d’atomes métastables (paragraphe . Afin de choisir la polarisation des faisceaux de
pompe et de sonde, une direction du champ magnétique est choisie (paragraphe telle
que :

— Pour un pompage de polarisation linéaire 7 ou o, le champ magnétique B est respec-
tivement suivant la direction de propagation perpendiculaire x ou y du laser. Pour un
pompage 7, la polarisation de la sonde horizontale est w et o ((¢™ + o7) / 2) pour
la verticale. Pour une pompe o, les polarisations des sondes sont ¢ pour la sonde de
direction horizontale et m pour la sonde de direction verticale.

— Pour un pompage de polarisation circulaire o ou o~ et en ajoutant une lame \/4
a la sortie du faisceau de pompe, le champ magnétique B est suivant la direction de
propagation z du laser. Par contre cette polarisation n’a pas été utilisée a cause des
modifications de polarisation causées par les miroirs dichroiques (paragraphe
[69].
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4.9.1 Caractérisation de la polarisation des faisceaux pompe et sonde au
niveau de la cellule

Suite a I'observation de signaux d’absorption anormaux, en particulier en polarisation cir-
culaire et linéaire en biais, une série de vérifications et mesures optiques a été réalisée pour
caractériser les polarisations des faisceaux de pompe et sonde. Pour le faisceau de pompe a
1083 nm, un systéme formé d’un polariseur-analyseur linéaire est mis en place pour quanti-
fier les modifications de polarisation (ﬁg. Ces analyses s’appuient sur la mesure de la
puissance totale transmise a la photodiode PD2, convertie en tension.

PD2
Hw2 MD1 Cu

Di MD2

FI1GURE 4.29 — Les abréviations sont les mémes que celles utilisées dans la ﬁgure; Montage
vu du coté de la caractérisation de la polarisation du faisceau de pompe : une lame \/2
est placée sur un support rotatif afin de choisir 'orientation de la polarisation du faisceau
(linéaire verticale, horizontale ou en biais) avant le premier miroir dichroique MD1 placée a
un angle de 45°. Le faisceau ainsi transmis traverse un analyseur (cube polariseur Cu) puis
MD2 pour arriver a la photodiode PD2;

Pour une polarisation linéaire verticale et selon I'angle oy de I’analyseur (par rapport a la
verticale), l'intensité lumineuse totale est ou bien transmise a la photodiode PD2 (a 0°),
lorsque la polarisation du faisceau et I’axe du polariseur ont la méme direction, ou bien
bloquée lorsque ces deux directions sont orthogonales (ronds rouges dans ﬁg. Cela
indique la conservation de la polarisation incidente linéaire d’orientation verticale, traversant
MD1. Pour une polarisation linéaire placée a 22.5° de ’axe propre de la lame A/2 (polarisation
linéaire tournée de 45°), une variation sinusoidale quasi-constante de la tension transmise
apparait, indiquant I’énorme changement de la polarisation du faisceau de pompe de linéaire
en quasi-circulaire (carrés noirs dans ﬁg. Pour un pompage circulaire, en remplacant
la lame A\/2 par une lame \/4 (en mettant ses axes a 45°), nous remarquons une variation
(non tracée) de la puissance totale transmise alors qu'un comportement constant est attendu
pour une polarisation de faisceau circulaire.
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FIGURE 4.30 — Variation du rapport Va/Va,e. en fonction de 'angle o de 'analyseur avec
Vs la tension transmise et Vo,,q la tension max transmise & PD2.

Variation du rapport Va/Vanae. en fonction de 'angle o de lanalyseur avec Vg la tension
transmise et Vo4, la tension max transmise a PD2. Les ronds rouges sont pour une po-
larisation linéaire verticale, carrés noirs pour une polarisation linéaire en biais a 22.5°. La
fonction en rouge ajustée sur les carrés noirs est de la forme de sin(y) = A + sin(ay)?.

Pour le faisceau de sonde a 706.5 nm, un systéme de polariseur-analyseur est aussi utilisé.
Une lame \/2 est placée sur un support rotatif afin de choisir 'orientation de la polarisation
du faisceau. Ce faisceau est réfléchi a travers un miroir métallique, puis par le premier miroir
dichroique MD1 pour traverser I’analyseur de polarisation. Ce faisceau est ensuite réfléchi
par un deuxiéme miroir dichroique au systéme de polarimétrie.

Pour une polarisation linéaire horizontale, nous nous servons de la mesure de tension trans-
mise sur chaque photodiode. Selon 'angle «; de 'analyseur (dont ’axe est vertical), I'inten-
sité lumineuse totale est complétement transmise a la photodiode PD3 alors que PD4 reste
éteinte et inversement pour une polarisation linéaire verticale du faisceau.

Pour une polarisation linéaire placée a 22.5° de I’axe propre de la lame \/2, la somme de
tensions V3/Vamaz + Vi/Vimaz (avec Vamar €t Vimas respectivement les tensions maximales
pour une polarisation horizontale et verticale) est plus pertinente pour caractériser la pola-
risation du faisceau de sonde suite a la réflexion au premier miroir MD1. Nous n’arrivons
pas a éteindre completement les deux photodiodes en méme temps, ce qui indique que la
polarisation n’est plus linéaire et a été modifiée (ﬁg.
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FIGURE 4.31 — a) Montage symbolique de la caractérisation de la polarisation du faisceau de
sonde. La partie gauche des pointillés sur la cellule décrit la partie du faisceau se propageant
dans le plan (z,-y) alors que la partie droite représente la partie se propageant dans le plan (-
z,-X) ; b) Variation de V3 /V3,,42 €t Vi/Vimaz pour une polarisation linéaire horizontale (carrés
rouges) et d’autre part la somme de tension V3/Vaae + Vi/Vimas pour une polarisation en
biais (carrés noirs) en fonction de I'angle du cube polariseur

Finalement, nous avons conclu que seule la polarisation linéaire des faisceaux laser, d’orien-
tation purement horizontale ou verticale au plan de propagation z, conserve son orientation.
Par contre, un faisceau de polarisation circulaire, ou en biais subit une modification de sa
polarisation apreés son passage par un miroir dichroique. Ces mesures confirment que dans
notre cas effet connu en réflexion [69] est observé en réflexion et en transmission, et dans
les deux cas modifie fortement la polarisation.

4.9.2 Séquence de mesure

La séquence de temps d’acquisition de données comprend généralement, sur un premier or-
dinateur, un cycle d’enregistrements des six signaux dans le tableau pour des balayages
de sonde effectués respectivement sur les deux photodiodes PD3 et PD4 de direction hori-
zontale et verticale. Un pompage de polarisation linéraire o et m est respectivement effectué
pour les 3 raies Dy, D; et Dy de I"*He ou généralement les raies Cy7 Cg et Cg de 1"*He et
une sonde est balayée sur toutes les spectres atomiques (paragraphe . En méme temps,
la longueur d’onde balayée a 706.5 nm est simultanément enregistrée sur un deuxiéme or-
dinateur. Au début de chaque acquisition, le faisceau de sonde est bloqué pour quelques
secondes, puis relaché pour pouvoir synchroniser, au méme temps £y, ’enregistrement de la
longueur d’onde *A et I'enregistrement des six signaux dans la partie post-traitement. Ainsi,
nous pourrons aligner avec précision les données optiques et I’enregistrement de la longueur
d’onde et éliminer le temps.
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4.10 Conclusion du chapitre

Dans ce chapitre, nous avons cité tous les composants du montage expérimental en place.
Dans une premiere partie, nous avons présenté les caractéristiques de notre laser de pompe a
1083 nm et notre laser de sonde a 706.5 nm, les cellules scellées d’hélium pur et des mélanges
isotopiques et le systéme de polarimétrie pour la détection du signal de tension de la sonde.
La polarisation des deux faisceaux laser est contrdlée par des bobines impliquant un champ
magnétique selon une des trois directions du champ terrestre. La deuxieme partie du chapitre
a focalisée sur ’acquisition et I’enregistrement des données et I’optimisation du signal / bruit
par des tests expérimentaux effectués afin d’obtenir le signal d’absorption dans les meilleures
conditions.

Une fois tous les composants du montage expérimental sont détaillés et les données sont bien
enregistrées, nous passons a la partie de réduction et de traitement de données afin de tracer
les spectres d’absorption a 706.5 nm. Ces spectres seront ensuite analysés pour nous servir
& déterminer les densités d’atomes dans les sous-niveaux de 1’état 23P.
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Chapitre 5

Traitement et analyse des données
expérimentales

Dans ce chapitre, nous présentons les méthodes de réduction et de traitement de données
expérimentales permettant de déterminer, a partir des spectres d’absorption, les densités
d’atomes dans les sous-niveaux de 1'état 23P. Il est important de bien distinguer entre le
protocole expérimental lié a la méthode utilisée pour obtenir les données de 'absorbance et
I’analyse de ces données traitées pour aboutir a des conclusions sur les densités d’atomes,
les taux de collision, etc. Les caractéristiques du faisceau de sonde qui sont nécessaires pour
Pextraction des résultats sont présentées dans 'annexe C de [59]. L’utilisation d’un faisceau
de sonde intense ou a large bande, avec une forte absorption intégrée le long du chemin dans
la cellule conduit & un traitement difficile ou impossible des données. Inversement, 1'utilisa-
tion d’un faisceau sonde (dans notre cas, a 706.5 nm) de faible intensité est généralement
suffisante pour aboutir directement aux spectres d’absorption. Pour chaque cellule, un cycle
d’enregistrements est effectué en fixant la longueur d’onde de la pompe sur une transition
choisie et en balayant la longueur d’onde du faisceau de sonde pour couvrir le signal d’absorp-
tion de I’hélium a 706.5 nm. Nous enregistrons, en méme temps la valeur de cette longueur
d’onde a 706.5 nm.

Ce chapitre est divisé en différentes parties. Nous détaillons d’abord le protocole de
traitement des données, plus précisement la caractérisation de la modulation du faisceau
pompe et le moyennage effectué par 'amplificateur a détection synchrone.

Ensuite, nous décrivons le programme de moyennage des signaux de sortie, puis nous
détaillons le calcul de I’absorbance et les étapes complémentaires permettant d’aboutir aux
spectres d’absorption (absorbance en fonction de la longueur d’onde/fréquence). Une fois que
les spectres d’absorption sont tracés, nous passons a ’analyse de ces spectres en déterminant
I’aire sous les courbes par un calcul d’intégrale avec le logiciel Origin ou par des méthodes
d’ajustement des spectres par des combinaisons de profils lorentziens et gaussiens.

Finalement, a partir de ces analyses de spectres, nous arrivons a déterminer les popula-
tions et les densités d’atomes dans 1’état 23P.
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5.1 Traitement des données

5.1.1 Caractérisation de la modulation du faisceau pompe

En général, le profil temporel de modulation de la puissance du faisceau laser dépend de la
forme de ce faisceau et de sa transmission par rapport aux fentes d’hacheur optique. Si une
roue d’hacheur rotative est positionnée dans le plan ou le faisceau optique est focalisé, alors
le profil temporel de la puissance laser transmise est approximativement une onde carrée.
Dans notre montage expérimental, nous ne nous intéressons qu’a la fraction du faisceau de
pompe qui est diaphragmeée et bien superposée avec le faisceau de sonde. Puisque ce faisceau
optique a un diameétre réduit par rapport a la taille des fentes de la roue, la modulation n’est
pas purement carrée mais de forme légerement trapezoidale [70]. Ceci introduit une erreur
a corriger dans le traitement de données (voir Eq par rapport au calcul de I'absorbance
qui suppose une modulation carrée.

0.012 T T T T

<T*sin(ot) >/ (Vpp )= 97% |
0.0064 i

ﬂ N
N RN/ RN}

-0.0064

(40) ws

{3
-0.012 —
0.0 0.5 1.0 s 2.0

t (ms)

FI1GURE 5.1 — Détermination de la forme exacte du signal de la puissance du faisceau de
pompe transmise et modulée. En noir, un enregistrement sur un oscilloscope de la différence
entre le signal de tension modulé, collecté par la PD2 Vpp(t) et sa moyenne V. En rouge,
enregistrement de sin(wt). En bleu, le signal V,,, d’amplitude créte-créte.

Premierement, une démodulation numérique est appliquée sur le signal de tension, enregistré
par la photodiode (<Usin(wt)>). Ce signal est comparé & "amplitude rms du signal démodulé
attendu, pour une modulation purement carrée (Vp, /7). Le rapport entre ces deux valeurs
nous permet de conclure qu’une correction de 3% (voir Eq doit étre faite, par rapport a
une modulation purement carrée.

5.1.2 Caractérisation du traitement numérique de la détection synchrone

En raison de l'utilisation des amplificateurs a détection synchrone dans nos expériences,
nous caractérisons le mode de fonctionnement de ces appareils, en prenant en compte le
choix de leurs paramétrages internes (constante de temps, sensibilité du filtre en dB/oct ..).
La caractérisation est basée sur les documentations de ces amplificateurs [71] et en faisant
des tests, contribuant plus tard, au traitement fiable des données enregistrées. Les deux
amplificateurs digitaux ADS3 et ADS4 utilisés sont du type LIA EG&G 7220 (DSP). Un filtre
passe-bas, dont la constante de temps 74 peut étre sélectionnée, filtre les 2°™¢ composantes
harmoniques de sortie de la détection synchrone et sert d’intégrateur pour supprimer les
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composantes du bruit de haute fréquence. Suite a la démodulation, seule la composante DC
de la sortie, proportionnelle a ’amplitude du signal d’entrée rms mesurée, reste.

Selon leurs documentations, ces filtres appliquent une moyenne exponentielle mobile de lar-
geur égale a 274 X n avec T4 la constante de temps et n = 1 pour 6 dB, 2 pour 12 dB, 3
pour 18 dB et 4 pour 24 dB. Cette indication a été également vérifiée par une mesure directe
a travers un amplificateur a détection synchrone physique. Un signal de tension sinusoidal,
a une fréquence égale a la fréquence de référence d’hacheur optique utilisée, fourni par un
générateur et d’amplitude changée brutalement est relié a I’entrée de cet amplificateur. En
effectuant des tests pour différentes sensibilités de filtre, nous remarquons que la sortie de
I'amplificateur décroit de maniere linéaire en passant d’une sensibilité & une autre. Ceci est
en accord avec le modele de la moyenne adjacente appliquée sous Origin pour les différentes
sensibilités du filtre (en choisissant correctement le nombre de points pour que l'intervalle
de moyennage soit égal a 2 fois la constante de temps). Par exemple, selon la figure ,
un simple moyennage adjacent du signal de tension filtré & 6 dB/oct sous Origin, par 1000
points, nous permet de passer de 6 db/oct a 12 db/oct, sachant que la constante de temps est
500 ms. Ceci confirme la notion dans la documentation [71] que les filtres de 'amplificateur
a détection synchrone appliquent une moyenne exponentielle mobile.

(@
1

6dB/oct 12dB/oct i

I
1

Signal de sortie de 'ADS (ua)

24t =500 ms\ ——m Moyennag'e
par 1000 points
0 3 T T I‘A/ ¥ T v T v T
4 5 6 12 13 14 15
t(s)

FIGURE 5.2 — Exemple de traitement numérique a 6dB/oct et & 12 dB/oct (courbe en noir)
d’un signal de tension d’amplitude changée brutalement et de fréquence égale a la fréquence
d’hacheur optique utilisé. La courbe en rouge représente le résultat d’un moyennage adjacent
sous Origin pour 1000 points qui permet de passer du filtrage 6 dB/oct a 12 dB/oct.

Selon les tests effectués sur ces amplificateurs digitaux de type LIA7720, pour une bonne
qualité de mesure, nous travaillons & une constante de temps de 20 ms et une sensibilité de 6
dB/oct afin d’éviter la perte de données par moyennage et la possibilité facile de reprendre
les données d’origine.

5.1.3 Programme de moyennage des signaux de sortie des photodiodes et
des rampes enregistrés

Afin de traiter les données enregistrées dans le fichier .txt généré par le programme d’acqui-
sition, un programme de moyennage TAU_ Decimate, créé au laboratoire sous Fortran, a été
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utilisé tout au long de ce travail pour le traitement des données enregistrées. Ce programme
nous génere deux nouveaux fichiers .txt : un fichier TAU_ offset contenant les décalages en
tension des photodiodes de mesure et des amplificateurs a détection synchrone des deux
sondes & 706.5 nm et un fichier TAU_ mesure contenant le moyennage des données.

Pour cette derniere partie, le programme a pour fonction de :

1. Créer une moyenne pondérée sur un ensemble de données : Puisque les deux signaux
de tension de sortie des deux amplificateurs a détection synchrone sont déja filtrés
(parag moyenne exponentielle mobile), nous créons seulement une moyenne ex-
ponentielle pondéré pour les autres signaux de tension des deux photodiodes PD3 et
PD4 et des deux rampes 0 et 1, sur le méme intervalle de temps utilisé pour I’amplifica-
teur a détection synchrone. Cette moyenne permet de lisser ces parametres enregistrés
en éliminant les fluctuations et les bruits numériques pouvant avoir lieu.

2. Moyennage tous les n points : Une fois la moyenne pondérée est calculée, nous moyen-
nons tous les données par paquet de n points. Ces moyennes calculées sont ensuite
successivement stockées dans une colonne. Ceci réduit le nombre de points a exploiter
et diminue la taille des fichiers.

Les parametres d’entrée du programme TAU_decimate définis par I'utilisateur avant de
commencer le traitement des données sont les suivants :

— constante de temps 74 égale a celle utilisée par 'amplificateur & détection synchrone
— nombre de points n a moyenner par paquet
Finalement, le fichier TAU_ mesure génere les signaux de sortie moyennés suivants :
— temps (en s)
— tension des deux rampes de balayage (Rampe 0, Rampe 1) du laser sonde (en V)
— tension de sortie Gs et G4 des deux amplificateurs a détection synchrone (en V)
— tensions moyennées des deux photodiodes de mesure V3 et V4 & 706.5 nm (en V)

— rapports % entre le signal de sortie de chaque amplificateur a détection synchrone et
le signal de la photodiode correspondant, pour faciliter la suite du post-traitement.

5.1.4 Obtention des spectres d’absorption a 706.5 nm

La puissance totale P du faisceau sonde transmis par la cellule de mesure, convertie en
tension Vpp, s’écrit :
Vep = nP+Vh + N (t) (5.1)

avec Vj désignant le décalage constant en tension de la photodiode dii & la lumiere ambiante
(ou aux imperfections électroniques existantes), N(t) le bruit de détection pris en compte et
n le facteur de conversion (W.V~1).

Une modulation carrée a 100% du faisceau de pompe a 1083 nm induit une modulation carrée
de la tension Vpp, d’amplitude Ay, (amplitude créte-créte 2A4,q) qui s’ajoute a la moyenne
V du signal corrigé, tels que :

Vep — Vo = V+ Asq+N (t) (5.2)
Et la transmittance *T est donnée par :

1— Ay/V

T ==
14+ Agq/V
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Puisque 'amplificateur & détection synchrone fournit un signal de sortie proportionnel & la
premiere composante de la série de Fourier (correspondant a une onde carrée), il produit
généralement une sortie égale a la valeur efficace de la composante du signal d’entrée (en
phase avec la référence). Pour un signal carré d’amplitude Agq (Eq7 Pamplitude de la
fréquence fondamentale (premieére harmonique) dans la série de Fourier est (4/7) Agq. D'ot la

sortie d’amplitude rms de 'amplificateur est égale a (2x/§/7r) Agq = (7r\/§/4) RAG A/GH?,
subsitutée dans ’Eq/5.3] pour écrire 'absorbance sous la forme de :

1+ (”‘/i#l) RaGa ] “In l1 - (7“/5/4) fiaGa ] (5.4)

— T =1 A A
nT =M 0.97 ) GmexV 4 0.97 ) GV 4

avec G 4 et V 4 respectivement le signal de tension démodulé & 706.5 nm et le signal moyenné
de la photodiode enregistrés et correspondant a chaque ensemble ADS - PD, G"}** le niveau
de tension de sortie maximale pour chaque amplificateur, a pleine échelle et est égal a 10 V
pour les amplificateurs & détection synchrone ADS3 et ADS4 et Ra leur sensibilité.

Notons qu’une correction de 3 % est appliquée d’apres le parag.(5.1.1)), puisque la modulation
n’est pas purement carrée mais légérement trapezoidale.

5.1.5 Spectres d’absorption a 706.5 nm

Afin de comparer les spectres d’absorption —In™*7 enregistrés aux données calculées, des
décalages en fréquence, par rapport a *C; prise comme référence (parag|2.1)), ont été déduits
a partir des mesures de longueur d’onde, en deux étapes. Premiérement, les données de
longueur d’onde, enregistrées en fonction du temps, ont été traitées de maniere appropriée
pour réduire le bruit (parag. L’interpolation de ces valeurs traitées a été ensuite utilisée
pour attribuer, a chaque valeur de ’absorbance calculée, une valeur de longueur d’onde.
Finalement, le décalage en fréquence correspondant a cette longueur d’onde a été obtenu en
utilisant la valeur calculée du décalage *v(*Dg) fournie par le tableau et la longueur
d’onde *\¢ publiée pour la raie *Dy, tels que :

W = (*Do) + ¢ (1) — 1/%) (5.5)

avec *Ag = 706.76568 nm.
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FIGURE 5.3 —a) Exemple de deux enregistrements synchronisés, au méme instant, en fonction
du temps de balayage. En noir, le signal d’une sonde *D15 de polarisation 7 (apres traitement)
pour un pompage D; de polarisation 7 effectuée dans une cellule d’*He de pression égale &
1.33 mbar . En bleu, la longueur d’onde de la sonde pour ce balayage. b) Spectre d’absorption
de la sonde *Dqq (ﬁg en fonction du décalage de fréquence suite a la conversion de la
longueur d’onde (nm) en fréquence (GHz) d’apres I'Eq.(5.5)).

5.1.6 Fonction spectrale *S pour les polarisations pures et mixtes

Nous notons, dans ce qui suit, la fonction spectrale atomique *S (ou *5(41) dans le cas de
'""He) qui représente généralement une des fonctions spectrales *S,, *S., et *S_ pour les
polarisations de sonde pure. Elle sert comme outil de caractérisation de chaque spectre
expérimental avec tous les facteurs pertinents pour faciliter ensuite la détermination des
densités d’atomes (Eq. Ces fonctions spectrales, dépendant des populations relatives b;

et z; des sous-niveaux de D'état 23P, sont écrites en utilisant les coefficients *I), (ou *TJ(:))
correspondant a la polarisation de sonde sélectionnée, tels que :

(V) =30 by Ty By (v —"vp) 3 SWw) =32 1) BV (v =), (5.6)
Jik Jik

(4)

J

avec la forme spectrale des fonctions F; et F

introduites dans le parag.(5.2.1)).

Pour une sonde de polarisation composée, comme dans le cas des polarisations ¢ ou o + ,
une différente approche est appliquée.

Absorbance pour une sonde de polarisation o

Lorsque le faisceau de sonde est polarisé o, une expression simple de la transmittance peut
étre extraite, si les corrélations entre les transitions o et o_ peuvent étre négligées. Notons
Iin/ ° Jes intensités transmises des composantes de polarisation o1 de la sonde, avec on/off
fait référence a la pompe allumée ou éteinte.

La transmittance, selon la polarisation o, s’écrit sous la forme de :

>}07‘

e 1 l[?g IS“] T AT (5.7)

T poff T g | Toff T off 2

“T donne la moyenne de *T et *T_, ot *T et *J_ suivent la loi de Beer-Lambert, ce qui n’est
pas le cas pour *T.
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Puisque dans nos expériences de pompe-sonde, I’absorption de la sonde est tres faible, nous
considérons la limite (1 —*71) < 1et —In*To~ (1 —*T1).

Do,

—In*T ~[-In*Ty —In*T_] /2 (5.8)

Lorsqu’une sonde non parfaitement monochromatique est utilisée, les résultats généraux
complexes considérés dans I’App. (C.2) de [59] peuvent étre considérablement simplifié pour
les échantillons optiquement minces, ou (1 —*7) < 1. Notant la distribution spectrale nor-
malisée goigs (v), de l'intensité de la sonde incidente, centrée autour de la fréquence moyenne
VLas du laser la distribution spectrale de la sonde transmise % (v), non normalisée, est

déduite en utilisant une forme linéarisée de I’équation (5.21)) telle que :
las (V) = 92 (V)T (v) = @R (V) [1 = Leeniiinn *5 "S(v)]. (5.9)

En intégrant ce profil sur la fréquence, la transmittance totale de la sonde est déduite tels

que : o
fo—ﬁ = [1 = Leeniim "6 (*S @ ) (v105)] - (5.10)

Ainsi, la fonction spectrale atomique *S (ou *5(4)) est simplement remplacée par sa convo-
lution avec le profil spectral de I'intensité du laser sonde. Puisque ce dernier a un profil
lorentzien étroit, la convolution dans l’Eq. ajoute un élargissement négligeable aux
profils élargis par effet Doppler et une augmentation de la largeur des spectres de profil
Lorentzien.

Absorbance pour une sonde de polarisation o + 7

Nous considérons maintenant la sonde avec une polarisation arbitraire mixte (o + ), tels
que :
1% = o 4 7o 4 1o avec IS = ap 1T et 19T = 1o (5.11)

m )

ou les coefficients a4+ sont les fractions d’intensité lumineuse de la sonde de polarisation
circulaire o4 (pour une polarisation linéaire, ay = a_) et ay =1 — a4 —a_.
Plus précisément, puisque la transmittance est le rapport entre 1°"/1 off “alors :

I—Ol-ﬂ I—(l)-n ISH jon Ioff Jon . . .
= Joff I-(i)-ﬁ Joff ]gff + #IZH = a+T+ + a7 + O‘7r7;|" (5'12)

T

En d’autres termes, la transmittance totale est la moyenne pondérée, de maniere appropriée,
des transmittances des trois composantes de polarisation de la sonde. Chacune de ces trois
transmissions suit la loi de Beer-Lambert, mais cette propriété n’est pas valable pour leur
somme lorsque les taux d’absorption different.

Cependant, pour un échantillon optiquement fin, —In*7% » (v) = 1 et T3 » (v) < 1 d’'ou :

—In*T ~ —a; In*"T4 —a_In*T_ — a; In"T;. (5.13)

Dans ce cas, la transmittance est obtenue & partir de la moyenne pondérée des fonctions
spectrales, associées aux composantes et populations des polarisations pures impliquées.

133



5.2 Analyse des spectres d’absorption a 706.5 nm

La méthode de détermination des populations atomiques, ainsi que les densités d’atomes
excités dans I'état 23P repose sur le calcul de absorbance — In*T intégrée, obtenue & partir
du calcul d’aire engendrée sous les courbes des spectres d’absorption. Ce calcul est effectué
par deux méthodes. La premiére repose sur une intégration numérique a partir de la courbe
enregistrée sous Origin (ﬁg, sur une section bien choisie (partie hachurée de la fig ,
a condition que ces bornes, choisies a la main, soient plates.

0od
| 0.000
0.03 1 S
g | %-0.0047
v 0.02 4 ;;0
g S 0,008 1
g . g
E ¥
2 Ul 5 0012
< 1
=
< 0016
e T2 o 8 6 4 20
T T T T .
-12 -10 -8 -6 -4 2 <, /1 (GH2)
#, /h (GHZ) (b)

(a)

FIGURE 5.4 — a) Exemple d’'un spectre obtenu avec une sonde *Djs (ﬁg ou les fleches
indiquent les bornes de la section & intégrer choisies. b) Résultat de I'intégration numérique
du spectre de laire totale de la partie hachurée de la figure (fig sous Origin et égale a
la valeur absolue de la différence entre les deux extrémités de cette courbe.

Quelques raies d’absorption ne sont pas bien résolus, comme dans le cas des spectres *Dqo
dans 1’4He(ﬁg ou *Cy 7 de I’*He. Alors, un inconvénient de cette méthode est I'incapacité
de séparer 'aire entre ces raies pour déterminer séparément les populations dans chaque
niveau J ou F. Une deuxieme méthode de calcul d’aire repose sur ’ajustement des spectres
d’absorption par une forme de raie convenable pour chaque niveau.

5.2.1 Meéthode d’ajustement des spectres d’absorption

Dans cette partie, nous présentons la deuxiéme méthode de calcul d’aire qui repose sur ’ajus-
tement des profils de raies d’absorption. Il est bien connu que ces profils dépendent fortement
de la pression et de la température du gaz. Dans nos expériences de pompe-sonde, le gaz
d’Hélium se trouve a une température ambiante de 300 K.

Pour les gaz d’hélium a faible pression (de I'ordre de 0.1 - 0.4 mbar), les profils des spectres
d’absorption sont essentiellement des profils lorentziens. Pour les cellules a plus forte pression
p > 1 mbar (Figs et , nous avons observé expérimentalement que les formes spec-
trales I'; et Fj4 normalisées correspondent a une combinaison d’un profil lorentzien étroit
caractérisant les atomes restant dans le niveau sondé ou plus large, lors d’un changement
du niveau F' (ou J) suite a une collision et d’un profil gaussien, de largeur de l'ordre de la
largeur Doppler thermique, caractérisant les atomes ayant changé de vitesse en raison de
collisions pendant la durée de vie radiative de I’état 23P. Au fur et & mesure que la pression
du gaz augmente, les profils expérimentaux des raies deviennent de plus en plus gaussiens.
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Ainsi, nous utilisons des équations d’ajustements lorentz-gauss, nous permettant de déter-
miner respectivement les aires lorentziens et gaussiens, les largeurs & mi-hauteur ainsi que
les fréquences centrales des deux profils impliqués.

Pour la distribution de Lorentz, nous introduisons la notation £ ['W, 1] et trois paramétres
*Ar, laire sous la courbe lorentzienne, *W la largeur lorentzienne a mi-hauteur et vy la
fréquence centrale, de sorte que :

(5.14)

LW, ] (u):*AL< 2W/n )

W24+ 4 (v —1p)?

Pour la distribution de Gauss, nous introduisons la notation G ['Wg, 1] et trois parametres
*Ag, Vaire sous la courbe gaussienne, ‘W la largeur gaussienne et vy la méme fréquence
centrale que celle de la lorentzienne, de sorte que :

G [ Wa, ) (v) = Ag W;ﬁ L57) (5.15)

Si la largeur gaussienne ‘W est égale a la largeur Doppler thermique *A [42] alors :

We =* A = (win/27) \/2k5T/Mayc? (5.16)

ou (*wjr/27) la fréquence de la transition optique & 706.5 nm et My la masse atomique
dépendant de 'isotope considéré. A température ambiante (T = 300K), les largeurs Doppler
a4 706.5 nm pour I’>He et "*He sont *A3 = 1.8203 GHz et *A, = 1.5764 GHz. Selon la figure
et , cet ajustement (en rouge) permet d’extraire indépendamment la largeur et 'aire
lorentzienne et gaussienne de chaque spectre, ainsi que la fréquence centrale de chaque raie.
La courbe des résidus (en vert) correspond a l’écart entre le spectre expérimental enregistré
et sert comme indicateur de la robustesse de ’ajustement et sa fiabilité.
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FIGURE 5.5 — Exemple d’un spectre obtenu pour une sonde *Dg de polarisation 7 en présence
d’un pompage Dy de polarisation 7w dans une cellule de mélange isotopique de pression égale
a 3.87 mbar d’*He + 0.4 mbar d’3He. En rouge I'ajustement du spectre par une équation
de combinaison de profil lorentzien (en orange) et gaussien (bleu). En vert, la courbe des
résidus issue de ’ajustement.
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FIGURE 5.6 — Exemple d’un spectre obtenu pour une sonde *Dis (ﬁg ajusté par une
équation de combinaison de profil lorentzien et de profil gaussien (en rouge) : Le spectre de
*Da, ainsi que celui *D; sont ajustés individuellement par une combinaison d’une distribu-
tion lorentzienne et d’une distribution gaussienne. En vert, la courbe des résidus issue de
I’ajustement global.
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Finalement, la somme des aires lorentziennes et gaussiennes déterminées par ajustement,
a été systématiquement comparée a la valeur de 'aire calculée par intégration numérique.
Les comparaisons montraient de faibles différences, de quelques % (moins de 5%), dues
probablement & l'incertitude sur le choix des bornes de l'intégrale ou des incertitudes sur
I’ajustement causés par 'imperfection des enregistrements de longueur d’onde a 706.5 nm

(parag.

5.2.2 Caractérisation des formes spectrales et choix de parameétres d’ajus-
tement

Dans cette partie, nous caractérisons les formes spectrales observées, ainsi que le choix des
différents parametres d’ajustement de chaque profil, gaussien ou lorentzien. La position spec-
trale de la raie vy commune pour les deux profils, ainsi que l’aire sous la courbe sont toujours
des parametres libres dans nos ajustements.

Afin de limiter le nombre des parametres libres pour les profils gaussiens, nous fixons les lar-
geurs gaussiennes en les prenant égales a la largeur Doppler thermique, *A propre a I'isotope
concerné. Au cas ou on les laisse libres, les valeurs des largeurs peuvent varier de & 20% de
la valeur de la largeur calculée par effet Doppler (Eq, sans changement sur les valeurs
d’aire ou positions spectrales. L’effet du choix de la largeur gaussienne est mis en évidence
dans la ﬁg.. La comparaison entre les résidus montre que, laisser la largeur gaussienne
fixe, ne change pas la fiabilité de ’ajustement. Donc, nous avons choisi de fixer la largeur
gaussienne afin de faciliter ’ajustement et limiter les parameétres libres.

1 L T Y T J T v T .

4 . .
-8 -6
*, /h (GHz)

FI1GURE 5.7 — Comparaison entre, d’une part le résidu de I’ajustement du spectre d’absorp-
tion de la sonde *Dj2 (ﬁg en fixant la largeur gaussienne égale a la largeur Doppler (vert
clair) et d’autre part le résidu en laissant la largeur gaussienne libre de varier (vert foncé).
Les résidus des deux cas sont compatibles.
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Pour les profils lorentziens, comme discuté dans le parag., la largeur lorentzienne totale
*W résulte de la somme de deux contributions, celle de la pompe a 1083 nm et celle de la
sonde a 706.5 nm. La polarisation des faisceaux laser est déterminée par la direction du
champ magnétique B. L’ajustement des spectres d’absorption par une seule lorentzienne,
surtout dans les cellules a basse pression, n’est pas toujours fiable. Une différente approche
détaillée peut étre appliquée (parag. . Pour les cellules a pression moyenne et élevée et
surtout pour un champ magnétique faible, la largeur Doppler domine le décalage faible par
effet Zeeman attendu. D’ou, 'ajustement par une lorentzienne demeure légitime.

5.2.3 Profil spectral en fonction du champ magnétique

Dans cette partie, nous caractérisons les formes attendues du signal d’absorption de la sonde
en présence du champ magnétique B appliqué dans nos expériences de pompe-sonde. L’étude
théorique détaillée dans le parag. ne prend en compte que les facteurs de décalage par
effet Zeeman des raies d’absorption de la sonde pour les sous-niveaux pompés. Ainsi, les
raies d’absorption étroites, observées expérimentalement a partir des niveaux J ou F non
pompés (et attribuées a des collisions avec changement d’état, mais pas de vitesse) ne sont
pas décrites. Chaque choix de polarisation pompe-sonde produit différents ensembles de
raies, décalés par effet Zeeman par rapport & leur position en champ nul, vy, qui dépend
bien sfir du leffet de tout désaccord de pompe (Eq. Ainsi, 'ajustement se compose
de plusieurs lorentziennes caractérisant chacune une raie décalée par effet Zeeman. D’apres
le parag., nous limitons les mesures au cas d’une pompe et d’une sonde linéaires,
nous détaillons les fonctions spectrales *5’7(r4) et *S;pour une pompe purement polarisée 7, ou
[*Sf) +*S(_4)]/2 et [*S; +*5_]/2 pour une sonde polarisée o.

Pour simplifier, nous notons dans ce qui suit v, la valeur de la fréquence centrale de la
ligne décalée par effet Zeeman dans le champ appliqué. Elle est caractérisée par la valeur n
arrondie du facteur de décalage [*v (B) —* v (0)] listés dans les tableaux du parag.(2.2)).

Application aux raies Dy 4 D, de "He

Pompe sur la raie Dy :  Quelle que soit la polarisation de la pompe, seul le niveau Zg est
pompé. Les fonctions spectrales attendues sont données par :

Pompe Sonde % @ ou [*ng) +*S(_4)]/2

s ™ 29/9 L [Wor, o]

T o Zg/9 {ﬁ [*Wow, 1/28] + L [*W[)m l/_gg]} /2

o T Z9/9 {ﬁ [*Woa, 1/43] + L [*WOO—, 1/_43]}

o o 29/9 {ﬁ [*Wog, 1/71] + L [*W()g, V15] + L [*W()g, V_15] + L [*Wog, I/_71]} /2

TABLEAU 5.1 — Fonctions spectrales d’ajustement pour une pompe Dy et une sonde *Dg en
présence du champ magnétique B

ou "Wy, et Wy, sont les largeurs lorentziennes élargies en puissance, avec une largeur *Wy,
plus petite pour une pompe polarisée o puisque la moitié de la puissance totale est impliquée
dans chaque pompage. Dans toutes les expressions, le coefficient 1/9 réfere au facteur ”Tg(:).
Pour les sondes polarisées o nous tenons compte du facteur 2 lié a la répartition de la
puissance sur les composantes o et o_ selon I’Eq..

Pompe sur la raie D; : Pour la raie de pompe accordée sur D1, les sous-niveaux peuplés
sont Zg & Zg. Notons que les populations zg (m; = —1) et 25 (m; = 1) sont considérées
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égales pour une pompe linéairement polarisée par symétrie. Selon le calcul théorique des
décalages énergétiques, en présence du champ magnétique (parag, les expressions les
plus compactes pour les fonctions spectrales, supposant un alignement pur dans I'état 23P
(impliquant donc seulement 2 populations indépendantes zg et z7), sont :

Pompe Sonde 5 ou [*SSf) +*S(_4)]/2

T T 26/6 {,C [*Wlﬂ', 1/18] + L [*Wlﬂ, V_lg]}

T o 26/12 {,C [*Wlﬂ-, VlO] + L [*Wlﬂ, I/_10]}
o T 26/6 {,C [*ng, 1/25] + L [*ng, I/_25]}
o o 26/12 {,C [*Wlm I/53] + L [*ng, V_53]}

+27/12 {L[Wio, v1] + L[ Wig, v15] + L[ Wig, v_15] + L[ Wie, v-71]}

TABLEAU 5.2 — Fonctions spectrales d’ajustement pour une pompe D; et une sonde *D; en
présence du champ magnétique B. Les fréquences centrales indiquées sont celles du tableau
(2.2).

ou Wi, et "Wy, sont les largeurs lorentziennes correspondant & un pompage de la raie Dy
et une sonde *Dq, avec "Wy, <* Wi, puisque la moitié de la puissance totale est impliquée
dans chaque pompage. Dans toutes les expressions, le coefficient 1/6 réfere au facteur ”Tj(:)
(avec j = 6 a 8) et comme précédemment, pour les sondes polarisées o nous divisons par un
facteur 2.

Pompe sur la raie Dy, : Lorsque le pompage se fait sur la raie Do, les sous-niveaux
qui peuvent étre peuplés sont Z; a Zs selon la polarisation de la pompe. En se basant
sur 'Eq.(2.15)) et les calculs dans le tableau (2.3)), les fonctions spectrales pour différentes

combinaisons de pompe-sonde s’écrivent :

Pompe Sonde 5t ou % +75%)/2

7T ™ 22/6 {L[War1,v18] + L [ War1,v_18]} + 223/9 L [Waro, 1)

7T o 22/12 {L [War1,v10] + L [ Wor1,v_10]} + 23/36 {L [ Waro, vag] + L [Waro, v_28]}
o ™ 22/6 {L[Waso, 5] + L [ Wago, v_25]} + 223/9 {L [ Was1,va3] + L [Wag1,v_43]}
o o 21/6 {L[Waga,v35] + L [ Waga,v_35]} + 22/12 {L [ Was1,vs3] + L[ Wag1,v—53]}

+23/36 {L [ Waso, vr1] + L [ Wago, v15] + L [ Waso, v—15] + L [ Waso, v_71]}

TABLEAU 5.3 — Fonctions spectrales d’ajustement pour une pompe Do et une sonde *Dsy en
présence du champ magnétique B

Différentes largeurs sont impliquées. D’une part, pour un pompage Do de polarisation 7,
Wart et "Wor sont respectivement associées aux composantes de la raie concernant les sous-
niveaux |my| = 1 et 0 et des valeurs de Tj; égales a 0.5 et 2/3 (alors *War1 <* Warg). D’autre
part, pour un pompage Dy de polarisation o (donc la puissance est divisée en 2), les largeurs
Waga, Was1, et *Waysg sont les largeurs correspondant respectivement aux composantes de
raje associées aux sous-niveaux |my| =2, 1 et 0 avec des valeurs de T;; égales a 1, 0.5 et 1/6
(donc Wase >* Was1 >* Wasp). Notons qu’il est attendu que z;3 = z5 et zo = z4 pour une
pompe polarisée linéairement, qui ne peut créer que de I'alignement dans le niveau pompé.
Les valeurs des coefficients *Tj(:) pertinents (1/18, 1/6, 1/3, et 2/9) apparaissent.

Pompe sur la raie Cg avec une sonde sur les raies '‘Cg et *Cy : Qualitativement,
pour un pompage Cg et une sonde *Cg, un doublet avec un décalage total de + 44.18 ou
50.43 MHz/mT est attendu pour des polarisations de pompe et de sonde identiques. Pour
les polarisations orthogonales, un doublet avec un décalage beaucoup plus petit (£ 6.82 ou
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13.07 MHz/mT) est attendu.

Pour chacune de nos configurations expérimentales habituelles (pompage o ou 7 et sonde o ou
) les fonctions spectrales sont données comme des fonctions des populations de b = b7 = big
par :

Pompe Sonde *S;ou [*S;+*S_]/2

™ m 0.04864b {£ [*Wgﬂ-, 1/50] + L [*ng U,50]}

s o 0.09728b {/: [*Wgw, V13] + L [*Wgﬂ, V_13]} /2
o T 0.04864b {£ [*ng, 1/7] + L [*ng, I/77]}

o o 0.09728b {E [*ng, 1/44] + L [*ng, V_44]} /2

TABLEAU 5.4 — Fonctions spectrales d’ajustement pour une pompe Cg et une sonde *Cg en
présence du champ magnétique B

D’autre part, pour un pompage Cg de polarisation 7 et une sonde *Cg polarisée 7, un doublet
avec des décalages totaux de + 41.10 MHz/mT est attendu. Pour une sonde polarisée o, un
quadruplet est attendu. Mais facteur 3 de différence entre les pondérations linéaires (*T})
résulte approximativement un quasi-doublet de £+ 59.79 MHz/mT. Méme chose pour un
pompage o et une sonde o, un doublet, presque dégénéré, avec un facteur de décalage de
+ 2.54 MHz/mT est attendu. Pour une sonde 7 un doublet avec des décalages de + 16.15
MHz/mT est attendu. Les formes des lignes sondées sont donc assez différentes dans la
plupart des configurations et s’écrivent :

Pompe Sonde *S;ou [%S4+*S5_]/2

™ T 0.06247b {E [*Wgﬂ—, 1/41] + L [*Wgﬂ—, l/_41}}

™ o 0.0937b {L [*Wgﬂ—, VGO] + L [*Wgﬂ—, V—GO]} /2 + 0.03123b {E [*ng 1/22} + L [*Wgﬂ-, I/_g]} /2
o s 0.06247b {ﬁ [*ng, V16] + L [*ng V—IG}}

o o 0.0937b {E [ng, V3] + L [*Wsa, l/_3]} /2 + 0.03123b {ﬁ [*ng V35] + L [*ng, l/_35]} /2

TABLEAU 5.5 — Fonctions spectrales d’ajustement pour une pompe Cg et une sonde *Cqy en
présence du champ magnétique B

avec *Wg, et "Ws, les largeurs des profils lorentziens élargis en puissance pour une pompe
Cg et une sonde, avec une largeur plus petite "Ws, pour une pompe polarisée o pour laquelle
la moitié de la puissance totale est impliquée dans le pompage. Dans toutes les expressions,
les valeurs des coefficients des *T)j;, pertinents sont exprimés.

5.3 Détermination des populations et des densités d’atomes

Lorsque le faisceau de sonde a 706.5 nm est utilisé pour mesurer I'absorption du gaz, la
densité nmb; (ou nyz;) des atomes dans un sous-niveau B; (ou Z;) de I’état 23P de 1'*He
(ou 1'"*He) est liée aux valeurs de I'absorbance des transitions 23P - 32S correspondantes.
Puisque les populations de 'état 23P sont presque nulles lorsque la pompe est éteinte, les
mémes valeurs de la transmittance sont obtenues avec une pompe allumée fixe et avec une
modulation du faisceau de pompe par un hacheur optique. Cette transmittance dépend bien
stir de la polarisation et de la fréquence des faisceaux de pompe a 1083 nm et de sonde a 706.5
nm. Dans cette section, nous présentons les méthodes de calcul permettant de déterminer
les populations et les densités d’atomes dans les états 23S et 23P.

Dans ce qui suit, nous considérons la densité d’atomes moyenne de 1'état 23Sq, le long du
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trajet du faisceau laser, égale a :

1 Lcell
N, =< Ny, >= / nm(z) dz (5.17)
Leen Jo

avec L.y est la longueur de la cellule.

5.3.1 Densité totale d’atomes métastables : absorption a 1083 nm

Pour déterminer la densité totale d’atomes métastables se trouvant dans 1’état 23S, nous
mesurons la transmittance absolue pour une pompe, de fréquence fixe et un faisceau tres
atténué. Ainsi I’émission induite de I’état du haut (23P) est négligeable. La transmittance
est déduite a partir de 4 mesures expérimentales de la tension délivrée par la photodiode
dans les conditions suivantes : décharge allumée et éteinte avec le laser allumé (V5 et Vig),
aussi pour le laser bloqué (Vj on et Vj off) :

Von_vbon

—h'lT oY ——
(7) Vot — Vo ot

(5.18)

Pour le cas le plus général de la transition 23S - 23P, ou le pompage peut combiner différentes
composantes, toutes les contributions doivent étre prises en compte. Ainsi la densité totale
d’atomes métastables dans les sous-niveaux 23S, pour des populations a; de I'*He (y; pour
1'*He), s’écrit sous la forme :

~ =1 =In(7) 1
1
- 5.19
Ny =0 Leen Y5 ai T o—(Aw/21A35)2" ( )
avee & — " Ay — -,
mewAs
d'ott 51 = 147105 x \/T/300 x 10" m~2[33] (5.20)

1l suffit de substituer les parametres propres a 1’*He par ceux de 1"YHe dans I'Eq. (5.19)) pour
(4)

déterminer la densité d’atomes totale 7y, .

5.3.2 Densités d’atomes dans les sous-niveaux sondés de 1’état 23P : ab-
sorption a 706.5 nm

Pour le faisceau de sonde, 'Eq.(5.21]) ou 'Eq.(C.4) de la référence [59] fournit le lien quanti-
tatif entre ’absorbance et les densités d’atomes dans un gaz d’hélium pur ou dans un mélange
isotopique et est donnée par :

— T (V) = Leen [fim *5 *S(v) + ) *6@ 25D ()], (5.21)
Les conditions suivant lesquelles nous pouvons écrire cette équation sont explicitement consi-
dérées dans [59)] :

(i) la lumiere de la sonde a I'un des trois états purs de polarisation o1, o_, ou 7 corres-
pondant aux transitions optiques entre les sous-niveaux Zeeman.

(ii) le faisceau de sonde a une surface suffisamment petite pour que la densité atomique
dans chaque sous-niveau soit uniforme dans n’importe quel plan transversal (le cas
général dans C.3 dans [59]).
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(iii) lintensité du faisceau de la sonde est suffisamment faible pour éviter toute possibilité
de pompage optique a 706.5 nm et pour négliger I’émission stimulée.
Dans les mélanges isotopiques, 'intégration de I'absorbance de l’Eq., en fonction de la
fréquence est exprimée par :

—/ dv IH*T(V) = Lcellm

2me

[ﬁm Y obi T+l Yz *Tj(,‘j)] (5.22)
e e

(4)

ou *f est la force d’oscillateur de la transition 23P - 33S et g‘u ny, et iy’ sont les densités
d’atomes moyennes dans I'état 23S le long du trajet du faisceau de la sonde.
Ainsi, I'absorbance peut-étre écrite selon ’équation (Appendice D, EqD.14)) :

00 3*)\2*
o gk sk

avec *A et *y la longueur d’onde et le taux de désexcitation radiative a 706.5 nm.

L . . 4 L
Pour simplifier, nous introduisons *¥ = -, z; Ty(k) Les sommes *Y sont listées dans le

tableau (5.6) pour les 3 composantes de sonde *Dg ;1 2 et 3 polarisations de sonde.

pol-o pol-m (pol-o4+o_+m)
1 1 1
*Do g % g % —~ 29
D §2’6—|-22’7+Zg §2’6—|—Z8 §2’6—|-Z7+28
! 9 4 9 2 9 3
D ?6(21—1—25)4—3(224—24)—!—2,23 ?3(224—24)—!—4,23 §21+22+Z3+Z4+Z5
19 20 9 10 9 5

TABLEAU 5.6 — Cas de '*He : Tableau des expressions des sommes pondérées des populations
*3 impliquées dans les aires des trois composantes linéaires de la transition a 706.5 nm, en
champ nul, pour les trois polarisations de sonde utilisées dans les expériences.

Par exemple, pour un pompage sur la raie Dy de I'*He et pour n’importe quelle polarisation
de sonde, I’aire *A(()4) sous la courbe peut étre obtenue comme :

3*)\2*
>k-/4(()4) = - dVO th(VO) = Lecen <TL(4)> ST’YT&?ZQ (524)

m
*DO

Des relations simples similaires peuvent étre explicitement déterminées, en particulier pour

une pompe et une sonde polarisée 7. Pour la raie *D; dans laquelle les populations zg et zg

sont égales :

3*)\2 *'7
8T

Méme chose dans le cas de I’ He pour les raies *Cg et *Cy :

TW (26 + 23) (5.25)

AP (1) = Lean (n)

3 *)\2 *'7
8T

A8 ou 9 () = Leen (i) T18,5 ou 2 (b1s + b17) . (5.26)
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Ainsi, suite au calcul de l’absorbance intégrée détaillé dans le parag.(5.2) et d’apres
I’Eq.(5.23)), nous arrivons & déterminer les densités d’atomes de chaque sous-niveau de I’état
23P en choisissant des combinaisons de pompe-sonde convenables.

5.3.3 Densité totale d’atomes de ’état 2°P : absorption 4 1083 nm

Les expressions de I’Eq. relient les mesures d’absorption des sondes aux densités
d’atomes dans les sous-niveaux sélectionnés dans I'état 23P. Mais la densité d’atomes to-
tale dans 1’état 23P peut étre indépendamment reliée & l'intensité de la pompe absorbée
Alp. En considérant que le nombre d’atomes excités dans I'état 23P est égal au nombre
de photons absorbés a 1083 nm (re-émis par fluorescence en régime stationnaire) et en in-
troduisant le taux de désexcitation radiative v et la longueur d’onde A de la transition de
pompage, nous écrivons :

Alp = Lo [(’I’Lm> Z bj + <n1(§)> Z ZJ} th/)\. (5.27)

Les parametres dépendant de la décharge sont éliminés lorsque les rapports d’aires sont
effectués a partir de I'Eqs.(5.24)) & (5.26). Dans le cas d'un gaz pur, il est donc possible

d’écrire :

392% )\
Ao )T/ Alp = 2212 2
An/ ]k/ P 87T"}/hC (5 8)
*) 2 %
avec S A g 843 MHz cm? mw—, (5.29)
8myhe

ot R est la fraction d’atomes dans 1’état 23P qui demeurent dans le(s) sous-niveau(s)
pompé(s) sans changement de la classe de vitesse avant la désexcitation (par exemple
Ro = 29/2?212]' pour une sonde sur *Dg dans 1’4He). Au cas ou tous les sous-niveaux
de I’état 23P sont sondés, R = 1.

Lorsque l'intensité de la pompe est suffisamment faible pour induire un alignement ou une
orientation atomique négligeable (différences de population) dans 1’état 23S et des popula-
tions suffisamment faibles dans 1’état 23P (émission stimulée négligeable), une diminution
d’intensité exponentielle résulte de ’absorption dans le gaz. Dans cette limite, I'intensité de
la pompe absorbée évolue linéairement avec l'intensité moyenne de la pompe :

ALY = _In Ty < Ip > (5.30)

ou 7Ty est la transmittance limite pour une intensité nulle du faisceau de pompe. En substi-
tuant cette valeur dans I’Eq. 1) une augmentation linéaire des aires *A avec lintensité
moyenne de la pompe est obtenue dans la limite de pompage faible. Il s’agit du facteur de
I'Eq. et de la fraction R qui est de 'ordre de 1 a une pression suffisamment basse
(faibles collisions, seuls les sous-niveaux pompés sont occupés) :

32\

*A(lin):_l AP DA
A n Tk R 8mvhe

<Ip>. (5.31)

Cela définit I’échelle des signaux attendus et est utilisé pour les comparaisons avec les données
expérimentales.
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5.4 Conclusion du chapitre

Dans ce chapitre, nous avons présenté les méthodes de réduction et de traitement de données
afin d’obtenir les spectres d’absorption de la sonde en fonction de la fréquence a 706.5 nm.
Nous avons détaillé la méthode d’analyse de ces spectres qui implique un calcul d’aire sous
les courbes par deux méthodes. La premiere méthode repose sur un calcul d’aire total par
intégration sous le logiciel Origin. La deuxiéme méthode permet par un ajustement par des
profils lorentziens et gaussiens de déterminer les aires sous les spectres d’absorption, les
largeurs et les positions en fréquence des raies. Ces profils d’absorption ont été caractérisé en
fonction des parametre d’ajustement. Finalement, suite aux calculs d’aires, nous déterminons
les populations d’atomes dans 1’état 23P.
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Chapitre 6

Résultats expérimentaux et
interprétation

Dans ce chapitre, nous présentons en détail les différents résultats expérimentaux. Ces
résultats nous ont permis, d’une part, de vérifier des calculs théoriques déja mentionnés dans
la littérature et, d’autre part, de présenter des modeles de redistribution collisionnelle dans
I'état 23P des gaz d’hélium.

Le chapitre est subdivisé en plusieurs parties. Dans la premiere partie, nous présentons
des mesures spectroscopiques effectuées a 706.5 nm. Nous montrons en premier des exemples
de spectres d’absorption décalés par effet Zeeman avec un exemple de pompage sur une raie
donnée sur chaque isotope de I’hélium. Ensuite nous présentons des mesures de spectroscopie
dans les cellules de mélanges isotopiques. Suite a des séries de balayages répétés sur la
transition 23Pg - 33S, nous mesurons la structure hyperfine pour 1’état 33S de I’ He et le
décalage isotopique 3He - *He qui sont en excellent accord avec les valeurs calculées dans la
littérature.

Dans la deuxiéme partie du chapitre, nous procédons a une comparaison entre les ré-
sultats de mesures expérimentales présentés dans ce chapitre et les modeles numériques de
redistribution collisionnelle présentés dans le chapitre 3. En premier, une mesure du transfert
collisionnel de populations dans le niveau J = 1 a été effectuée, en particulier la probabilité
de la transition Yo - Z7, supposée étre nulle a été également vérifiée expérimentalement dans
une cellule d’*He & basse pression. Ensuite, les deux modeles de redistribution collisionnelle
détaillés dans le chapitre 3 ont été comparés et discutés au vu des résultats expérimentaux.
Finalement nous présentons une premieére approximation du modele de redistribution colli-
sionnel avancé basé sur des observations expérimentales et tenant en compte des deux types
de collisions faibles et fortes.
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6.1 Reésultats des mesures spectroscopiques a 706.5 nm

Les résultats de cette partie sont également consultables, plus en détail, dans notre dernier
article [72], Sec 4.3 - 4.4].

6.1.1 Spectres d’absorption décalés par effet Zeeman

Le calcul théorique des facteurs de décalage en fréquence des sous-niveaux atomiques, en
présence du champ magnétique, a été étudié en détail dans le paragraphe . Cette étude
théorique, comme déja mentionnée, n’a pris en compte que les décalages en fréquence atten-
dus en sondant les sous-niveaux directement pompés. La forme des spectres attendue pour
les différents décalages a été présentée dans les tableaux du paragraphe , suivant les
différentes combinaisons de polarisation de pompe et de sonde. Dans cette section, nous pré-
sentons quelques exemples expérimentaux de spectres d’absorption, en présence d’un champ
magnétique élevé.

Le premier exemple de spectre a 706.5 nm (ﬁg correspond aux différents décalages en
fréquence observés pour les raies *Cg et *Cg, pour une pompe polarisée o réglée sur la raie
Cg de 1’3He. La cellule contient un mélange isotopique d’>He et d’*He, de pression (respecti-
vement) égale a 0.27 4+ 0.27 mbar. Le champ magnétique longitudinal B, appliqué est égal a
3.14 mT. Comme attendu, pour une pompe sur Cg et une sonde sur *Cg, toutes les deux de
polarisation linéaire o, un doublet de pics lorentziens est observé avec les facteurs de décalage
égaux a +0g = + 44.18 MHz/mT (Tab. De méme pour la sonde *Cg, un quadruplet de
pics lorentziens est observé avec les facteurs de décalage égaux & £593 = £+ 2.54 MHz/mT
et 091 = £ 34.84 MHz/mT (Tab. Finalement, en comparant les aires sous les courbes
des composantes de *Cg et *Cgy, nous trouvons :

= 1.262 + 0.006 (6.1)

ce qui est conforme a la valeur attendue, d’apres le rapport des éléments de matrices de
transition, >‘7“'1774/*’11775 = 1.246.
Les équations d’ajustement Fg (1) et Fog (1p) utilisées pour une pompe sur Cg sont :

— Pour une pompe sur Cg et une sonde sur *Cg, toutes les deux de polarisation linéaire
o

Fs (o) = Assit [Lwsas (Vo — Vs + dsat + O3 Bssit)
+Lywsht (Vo — Vg + st — B Bsat)] /2. (6.2)

avec la fonction normalisée Lgyaq (voir paragraphe [5.14) et dga = 17 MHz, un offset
de la fréquence par ajustement.

— Pour une pompe sur Cg et une sonde sur *Cyg, toutes les deux de polarisation linéaire
o

Fo (v0) = Aosit [BLwost (Vo — Vo + dose + PBo,3B:)
+ 3Lwont (Yo — Vo + ot — Po,3Bz)
+ Lwosit (Mo — Vo + doie + Bo,15:)
+Lwost (Yo — Vo + dois — Bo,1B2)] /8. (6.3)

avec dggt = 124 MHz, un offset de la fréquence par ajustement.
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FIGURE 6.1 — Spectres de double résonance optique affichant les décalages en fréquences
des raies *Cg et *Cy, par effet Zeeman. La pompe polarisée o est réglée sur la raie Cg (avec
I = 55 mW/cm?) avec B, = 3.14 mT. La cellule est un mélange isotopique de pression égale
4 0.27 + 0.27 mbar d’*He + *He. Les traces noires sont les données expérimentales de 1’ab-
sorbance et les traces rouges sont les ajustements par une somme de plusieurs lorentziennes
(2 lorentziennes pour *Cg et 4 pour *Cg). Les barres sous les spectres indiquent les positions
de fréquence calculées, pondérées par les éléments de matrice de transition des composantes
de *Cg et *Cqy. La largeur lorentzienne du spectre de *Cg est égale a 119 + 2 MHz et celle de
“Cyg est égale a 115 + 2 MHz

Le deuxiéme exemple (Fig correspond aux spectres observés pour la raie *Dy de polari-
sation o, pour une pompe accordée sur la raie Dy de 1'*He et polarisée o. La cellule de mesure
contient de 1'"*He pur & une pression égale & 0.133 mbar soumise & un champ magnétique
longitudinal B, = Bpgy mT. Comme attendu, pour un pompage Dgy et une sonde Dy en
polarisation linéaire o, un quadruplet de pics lorentziens est observé avec des facteurs de
décalage égaux a +0y = £ 70.91 MHz/mT, +5p; = + 14.91 MHz/mT (Tab.

Pour une pompe sur Dy et une sonde sur *Dg, toutes les deux de polarisation linéaire o,
I’équation d’ajustement Fy (vp) utilisée est :

Fo (v0) = Aosit [ﬁwom (1/0 — *V(()4) + dosic + BozBOﬁt)
+ Lwosis (Vo - *V(()4) + dosit — [J’OlBOﬁt>

+ Lwost (Vo - *1/84) + dosit + 5osBOﬁt)

+Lwost (Vo - *V(()4) + dofit — ﬁOsBOﬁt)} /4. (6.4)
avec 0ot = - 138 MHz, un offset de la fréquence par ajustement.
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FIGURE 6.2 — Spectres de double résonance optique affichant les décalages en fréquence de la
sonde polarisée o sur la raie de *Dy, par effet Zeeman. La pompe polarisée o est accordée sur
la raie Dy (avec I = 55 mW /cm?) et B, = 3.68mT. La cellule est de pression égale & 0.133
mbar d’*He. Les traces noires sont les données expérimentales de I’absorbance dans 1’hélium,
les traces rouge sont les ajustements lorentziens. Les barres sous les spectres indiquent les
positions calculées avec les éléments de matrice de transition des composantes de *Dy. La
largeur lorentzienne du spectre de *Dg est égale & 90 + 1 MHz

Ces ajustements, en accord avec les écarts en fréquence attendus, constituent une base pour
des analyses fiables des spectres d’absorption observés dans les différents champs magnétiques
appliqués.
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6.1.2 Mesures de spectroscopie laser dans les mélanges isotopiques

Des séries de balayages répétés sur la transition 2P - 33S (fig. ont été effectuées dans
des cellules de mélanges isotopiques. La fréquence de la pompe a été verrouillée sur la raie
Cg de I’ He (ou la raie Dy de I'*He) afin de vérifier les positions spectrales atomiques des
raies ("Cg et *Cg ou *Dg) des deux isotopes de 'hélium et leurs décalages isotopiques.

'20.780 1
o -

!
75 150
t(s)

| |
225 300

FIGURE 6.3 — Enregistrement comprenant six balayages du laser sonde, autour des raies *Cg
et *Cy, en présence d’'un pompage Cg dans 1’*He. Chaque période de balayage est numérotée
et servira comme repere d’abscisse dans la figure

Les mesures ont été réalisées en champ magnétique nul, pour éviter les décalages en fréquence
dus a leffet Zeeman. Puisque le faisceau d’absorption saturée servant pour le réglage de
fréquence & 1083 nm est polarisé circulairement, la fréquence de la pompe serait sinon peu
décalée, pour un champ B, non nul appliqué. Les trois composantes du champ terrestre ont
été soigneusement compensées pour obtenir, en particulier |B,| < 2 uT, ce qui correspond
a un décalage de fréquence, inférieur & 0.1 MHz (ce qui est négligeable, compte tenu de la
précision de nos mesures). Pour chaque enregistrement de balayage, les raies d’absorption
ont été ajustées en utilisant des profils lorentziens permettant de déterminer les fréquences
centrales d’ajustement, les largeurs des raies avec les incertitudes statistiques associées.

La figure (6.4]) présente le résultat des ajustements effectués sur les données de la figure (6.3)
et sur trois autres enregistrements effectués le méme jour. Elle permet d’apprécir la variation
de fréquence centrale observée, d’un balayage & un autre.
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FIGURE 6.4 — Fréquences correspondant a la transition *Cg déduites & partir des fonctions
d’ajustement lorentziennes. Ces points correspondent aux données de la figure et a
celles enregistrées le méme jour sur une cellule de mélange isotopique de 0.27 mbar d’3He +
0.27 mbar d*He.

Pour les graphes de la figure , les résultats correspondent a 29 enregistrements réalisés
sur quatre jours différents, en utilisant deux cellules de mélanges isotopiques différentes : une
cellule & 0.27 + 0.27 mbar d?He + “He pour les mesures des deux premiers jours (1 et 2) et
une cellule de 0.13 4+ 0.4 mbar pour les mesures des deux derniers jours (3 et 4), faites une
semaine plus tard. La pompe a été accordée sur la raie Cg pour 17 enregistrements (Figs.
et b) ou sur Dy pour 12 enregistrements (Fig). Dans tous ces graphes, les symboles pleins
et leurs barres d’erreur représentent les moyennes et les écarts types des valeurs obtenues
par ajustement dans chaque enregistrement. Par exemple, les quatre points représentés au
2¢me jour dans la figure ) correspondent chacun & la moyenne d’un enregistrement des
quatre tracés dans la figure ((6.4)).

La moyenne de ’ensemble de toutes les valeurs est représentée sur chaque graphique par une

ligne droite horizontale pleine, de couleur similaire a la couleur des points. D’autre part, les
droites horizontales pointillées correspondent aux valeurs calculées dans le tableau (A.2)).
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FIGURE 6.5 — Mesures des positions centrales (en unité de fréquence) des spectres de la
sonde *Cg (a) et "Cy (b) pour un pompage Cg et de la sonde Dy (c) pour un pompage Dy.
Chaque valeur correspond a la moyenne de données d’un méme enregistrement. Elles sont
tracées en fonction du numéro d’enregistrement, pour un ensemble de mesures étalées sur
4 jours et pour différentes pressions de mélange isotopique (voir texte). Les lignes pleines
sont les moyennes arithmétiques de toutes les données alors que les lignes pointillées sont les
valeurs calculées indiquées dans le tableau .
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Pour la mesure de la structure hyperfine de I’*He, la figure représente les différences
en fréquence centrale entre chaque ajustement de raies *Cg et *Cg, dans les figures et
b). Les écarts-types d’enregistrement (les barres d’erreur) et la dispersion des moyennes sont
plus réduits par rapport a ceux des mesures de fréquence absolue (Fig et b), mais les
erreurs liées aux imprécisions d’enregistrement du lambdametre (paragraphe , dépendant
de la fréquence du laser, ne sont pas éliminées.
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FIGURE 6.6 — Mesure de la structure hyperfine de la transition 23Pg - 33S déterminée a
partir des différences entre les fréquences centrales des raies *Cg et *Cg (Fig a et b)

Ci-dessous, nous présentons les statistiques des enregistrements compilés pour les trois raies
sondées dans les figures . Les colonnes 2 a 4 correspondent aux valeurs en MHz des
différences entre les moyennes des fréquences d’ajustement et les valeurs calculées, I’écart type
et lerreur standard des fréquences centrales d’ajustement. La derniére colonne représente
le nombre d’analyses (balayages) utilisées pour aboutir & ces moyennes. La derniere ligne
contient les données pour les mesures de structure hyperfine de la transition 23P - 33S dans

13He (Fig. .

Raie av.—th. SD SE N
de la sonde | (MHz) | (MHz) | (MHz)

“Cg —38.1 177 185 |92

*Co —39.7 144 15 92

“Do 2.0 63.6 7.5 72
*Co —*Cg 1.6 76.5 8 92

TABLEAU 6.1 — Statistiques des enregistrements compilés pour les trois raies sondées, a partir

des figures et .

Malgré ces erreurs rendant cet instrument inadapté aux mesures de spectroscopie précises,
les valeurs trouvées pour la structure hyperfine dans I’état 32S de I’*He et pour le décalage
isotopique de la transition a 706.5 nm sont en bon accord avec les attentes théoriques. Ce-
pendant, I’obtention de résultats avec des précisions ne dépassant pas les erreurs statistiques
(de 'ordre de 1 MHz) en un seul balayage, nécessitera 'utilisation d’un instrument de mesure
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de longueur d’onde plus précis afin de résoudre le probléme de ’écart de 0.55 MHz entre les
différentes valeurs du décalage isotopique publiées (Egs. et |A.g]).

6.1.3 Effets de l’intensité de la pompe et de la pression du gaz

L’influence de l'intensité lumineuse de la pompe sur les signaux d’absorption de la sonde
a été étudiée dans plusieurs conditions de composition et de pression faible & modérée du
gaz de I’hélium, de polarisation et de fréquence de la lumiére de pompe. La figure
affiche les données obtenues dans différentes cellules, pour une lumiere de pompe polarisée
7. Elles sont tracées en fonction des intensités moyennes de pompe, calculées en supposant
une décroissance exponentielle de l'intensité le long du trajet de la pompe (Appendice .
Une large gamme de valeurs a été obtenue pour une fréquence de pompe fixe réglée par la
technique d’absorption saturée. Les aires dans la fig. ) ont été généralement obtenues
a partir des parametres d’ajustement des fonctions appropriées choisies (paragraphe
et été vérifiées avec celles obtenues par intégration numérique chaque fois que les formes
spectrales et le rapport signal sur bruit le permettaient.
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FIGURE 6.7 — Série de données tracées en fonction des intensités de pompe moyennes, pour
différentes pressions, compositions du gaz et raies de pompage avec : pour I'*He & 0.13
mbar (A : D1, ¥ : Dg) et pour '*He & 1 mbar (m : Dg); pour I'3He & 0.4 mbar (pompe
a Cg, b : sonde *Cg, < : sonde *Cg); pour "*He a 0.4 mbar + 1'*He & 0.13 mbar (© :
Dy). Graphique a) Aires sous les courbes des pics d’absorption étroits correspondant aux
niveaux de I’état 23P directement pompés. Les traits pleins sont les aires calculées pour
une pompe faible dans la cellule 0.13 mbar (Eq. b) Fraction absorbée de l'intensité
de la pompe (o : 3He & 0.4 mbar). Les lignes pointillées correspondent aux valeurs de Tp
de la transmittance attendue dans la cellule 0.13 mbar pour une tres faible intensité Ip
de la pompe. c¢) Rapports mesurant les fractions d’atomes restants dans les sous-niveaux
et de classes de vitesse directement pompées (Eq. La ligne pointillée est la valeur du
préfacteur introduit dans ’équation . Le choix des échelles linéaires ou logarithmiques
a été fait pour la clarté de la présentation des figures.
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Il est intéressant de noter que la diminution de I’absorption (figl6.7p) en fonction de < Ip >
est plus rapide pour I"*He pur (tous les symboles pleins), dans lequel de l’alignement est
produit par une lumiére de pompe polarisée 7. Cet effet de pompage optique, réducteur de
I’absorption, est efficacement entravé par des collisions d’échange de méstabilité dans 1’3 He ou
dans des mélanges isotopiques. Dans I"*He pur, une solution pour éviter les effets du pompage
optique repose sur l'utilisation de poids égaux des trois composantes de polarisation de la
pompe qui diminue ’absorption a forte valeur de échelle de < Ip >.

La figure ) combine les données des aires sous les courbes mesurées qui apparaissent
dans la Fig.) et celles des différences d’intensité de pompe mesurées Alp (entre 'entrée
et la sortie de la cellule, en tenant compte des forces d’oscillateur de chaque raie) comme
suggéré par l’Eq.. Pour les absorptions les plus faibles & Alp élevée, la précision sur
Alp n’était pas assez fiable en raison de U'interférence importante de la décharge RF (voir
Perreur pour Alp élevée sur la Fig). Compte tenu de ces erreurs, les rapports calculés
s’averent relativement indépendants de 'intensité de la pompe pour chaque mesure, comme
prévu. De plus, leurs valeurs sont cohérentes avec ce qui est attendu a partir de 1’Eq.,
avec une fraction R d’atomes proche de 1 a 0.13 mbar et décroissante avec 'augmentation de
la pression et des taux de collision. Des études détaillées des effets du pompage optique dans
I’état 23S et de leurs conséquences sur les populations totales dans 1’état 2°P pourraient étre
impliquées par des mesures d’absorption par la pompe. Mais les mesures d’absorption de la
sonde donnent une précision plus élevée, en particulier dans les gaz a basse pression. Des
informations supplémentaires sont accessibles lorsque les formes et largeurs de lignes sont
analysées, en plus des aires sous les courbes.

D’autre part, un écart systématique des deux cOtés des raies d’absorption a 706.5 nm, in-
expliqué jusqu’a présent par rapport a la forme du profil lorentzien attendu, a été observé
dans 'analyse des spectres d’absorption a 706.5 nm dans des cellules a basse pression. Ci-
dessous, un exemple de spectre d’absorption a 706.5 nm est représenté dans la figure
pour une combinaison de pompe sur Dg et de sonde sur *Dg de polarisation linéaire m dans
une cellule de pression égale a 0.133 mbar. Bien qu’aucun décalage en fréquence par effet
Zeeman n’est attendu, ’ajustement par une lorentzienne n’est pas parfaitement satisfaisant
et un écart significatif avec 'ajustement est observé. Malgré cet écart (de part et d’autre de
la raie), 'ajustement par rapport a la forme de raie ajustée permet de tirer une largeur a
mi-hauteur plutdt correcte (fig. traces rouges). Notons que pour les analyses des modeles
de redistribution collisionnelle, nous intéressons qu’aux aires sous les courbes pour lesquelles
Paire ajustée correspond a celle qui est obtenue par intégration numérique (sous Origin). Des
investigations supplémentaires sont nécessaires avant qu’une étude complete des largeurs des
spectres d’absorption puisse étre publiée.
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FIGURE 6.8 — Exemple d’ajustement du spectre de la sonde *Dg de polarisation 7 par une
fonction de profil lorentzien. La pompe est réglée sur Dg de polarisation 7 dans une cellule
de pression égale a 0.133 mbar. Un écart de part et d’autre du spectre d’absorption a 706.5
nm par rapport a la forme du profil lorentzien attendu (en rouge) est observé.
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Pour cela, une simple comparaison de la variation de la largeur lorentzienne observée a 706.5
nm de la sonde de la raie directement pompée est présentée dans la ﬁg., en fonction de
I'intensité de la pompe et de la pression du gaz. Cette étude comprend des cellules d’*He pur
et de mélanges isotopiques, ainsi nous définissions deux pressions effectives suivant la sonde
choisie et isotope a observer.

Pressions effectives II3 et 11,4

Pour une pression et une température fixes, le taux de collisions dans un gaz d’3He ou d"*He
pur est :
F33 = N’l_}330 y F44 = NQ_)440' (65)

avec N la densité d’atomes dans ce gaz, o la section efficace de collision, v33 et v44 les vitesses
moyennes relatives des atomes d’3He ou d’*He. Le rapport I'ss /T 44 est égal au rapport des
vitesses moyennes relatives de chaque isotope, tel que :

Tos _Tss _ /4 (6.6)
Fyqs g4 3
Dans un mélange isotopique, une différente approche est employée puisqu’il peut y avoir
des collisions entre isotopes différents. Nous définissons deux pressions effectives, suivant
I’isotope choisi a observer. Cette pression effective II3 4 correspondant & un mélange est celle
qui donnerait le méme taux de collision dans un gaz pur. Par exemple, en sondant les atomes
d’*He dans un mélange, le rapport de taux de collision de densité d’atomes égale est :

N4v440 + N3v3g0 \ﬁ
T Ty = = (11— - 6.7
4,5/ Noouo (1 —z3) + G2 (6.7)

avec x3 = p3/(ps +p4) d’apres la loi des gaz parfaits (N est proportionnelle a p). La pression
effective II; dans un mélange isotopique est alors égale a :

7
Iy = ps + p3\/g (6.8)

En sondant les atomes d’3He dans un mélange, le rapport de taux de collisions est égal & :

N3v330 + Nyv3g0 4 7
F3,x3/F44 — 373 4734 :xg\/;-l-(l —.Tg)\/; (69)

Nivgso

La pression effective II3 dans un mélange isotopique est alors égale a :

7 4
I3 = \/> f 6.10
3 =D4 6 + p3 3 ( )

Une compilation systématique des données spectrales obtenues dans nos expériences a été
réalisée. La figure montre une comparaison des largeurs lorentziennes de la raie de *Dyg
d’une part (ﬁg) et de *Cg g d’autre part (ﬁg) en fonction de la pression effective Ily
ou II3 (mbar) du gaz d’hélium pour différentes intensités de pompe.

Une augmentation globale des largeurs de raie avec la pression du gaz et une lente augmen-
tation avec l'intensité de la pompe ont été observées. Indépendamment de I'intensité de la
pompe, la largeur lorentzienne attendue pour les spectres d’absorption a 706.5 nm comprend
la somme des élargissements radiatifs (6.92 MHz) (voir parag. [3.2.3)), a I'élargissement colli-
sionnel des transitions 23S - 23P et 23P - 33S (52 & 61 MHz/mbar, 'incertitude venant de la
dispersion des données publiées pour les sections efficaces [59]) et aux largeurs des deux lasers
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FIGURE 6.9 — Comparaison des largeurs lorentziennes “Wj du spectre de *Dg (a) et du spectre
de *Cgg (b) en fonction de la pression du gaz d’hélium pour différentes intensités de pompe
(voir la légende). Les symboles creux dans (b) correspondent aux largeurs lorentziennes
“‘Ws et les symboles pleins pour les largeurs lorentziennes *Wy. Les pressions effectives sont

calculées en utilisant les équations et [6.10)

de la pompe et de la sonde (3 MHz de largeur chacun). En ajoutant toutes ces contributions,
la largeur attendue est de I'ordre de 22 MHz pour une cellule & 0.13 mbar par exemple.
D’apres la figure , les largeurs lorentziennes observées sont plus grandes que les largeurs
lorentziennes attendues, a une faible intensité de pompe. Par exemple, la valeur de la largeur
lorentzienne extrapolée linéaire a II; = 0 mbar pour la plus faible intensité (I, = 15.71
mW /cm?, carrés noirs) est égale a 72 MHz. D’autre part, la pente de cette extrapolation
linéaire égale a 23 MHz/mbar est plus petite que ’élargissement collisionnel attendu (entre
52 et 61 MHz/mbar). Des modeles de pompage optique dédiés sont nécessaires pour établir
un lien quantitatif entre 'intensité de la pompe et 1’élargissement des profils de vitesse dans
les états 23S et 2°P, qui peuvent expliquer la différence entre les largeurs calculées et les
largeurs expérimentales obtenues.
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Tableau des différentes mesures de pompe-sonde effectuées sur des cellules d’hé-
lium pur et de mélanges isotopiques

Dans le tableau , nous présentons toutes les mesures de pompe-sonde effecutées sur
des cellules d’*He pur et des cellules de mélange isotopique. Pour les cellules d’*He, les
séquences comprennent une série d’enregistrements de pompe accordée successivement sur
les raies Dy, D1 et Dg de polarisation linéaire 7, o ou isotrope (uniquement pour la cellule
a trés basse pression). Les sondes sont balayées sur toute la transition 23P - 33S & 706.5 nm
incluant les spectres de *Dg, *D; et *Dy pour les deux polarisations de la sonde horizontale
et verticale (voir paragraphe . Pour les cellules de mélange isotopique, les trois raies de
pompe accordées les plus utilisées sont Dg de 1'*He, Cg et Cg4 de I'*He avec des polarisations
de pompe 7 ou ¢. De méme, les sondes sont balayées sur tout le spectre atomique de 1'*He
et de 1’ He. Une partie de ces mesures a été exploitée dans les modeles de redistribution
collisionnelle dans la section qui suit surtout celles dans les cellules d’hélium pur, une autre
partie des mesures existantes reste a étre exploitée, prochainement, avec des modeles de
redistribution colllisionnelle prenant en compte les collisions entre isotopes.

Pression
(mbar) Pompe Polar. de pompe | Sonde Polar. de sonde
‘He 3He
™ meto
0.133 | 0 Do, Dy, Do o *Do12 meto
Isotrope HetV
106 |0 | Dy,D,Dy | ™ *Dona Teto
o meto
133 |0 | Do, DDy | © *Do12 Teto
o meto
0.26 0.26 Do, Cg, C34 T *DOIQ + *C19 meto
o meto
0.4 | 0.13 | Dy i “Doyg + *Crg | ~ V7
o met o
0.8 0.26 | Do, Cs, C34 | *Dora + *Crg | - cvo
o meto
1.6 0.53 | Dy, Cg, Cs4 T *Do12 + *Cio meto
o meto
0.53 | 1.06 | Dy, Ca4 i *Dota + *Cig | - evo
o meto
387 |04 | Do, Cg, Cau | " “Dogy + *Cpo | " 0 7
o meto
3.2 1.06 | Do, Cs, Caq | *Doga + *Crg | et o
o meto

TABLEAU 6.2 — Tableau des différentes mesures de pompe-sonde effectuées sur des cellules
d’hélium pur et mélanges isotopiques. Notations utilisées : C34 : Cg et Cy; *Cqg : *Cq & *Cyg ;
*Dglg . *]:)07 *Dl et *DQ.
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6.2 Transfert collisionnel : exploitation des aires totales et
comparaison aux modeles simples

Afin de vérifier les modeles de redistribution collisionnelle présentés dans le chapitre [3], nous
avons procédé dans notre étude a des mesures expérimentales sur chaque raie atomique de la
transition 23S - 23P dans "*He. Une série de mesures avec différentes polarisations de pompe
et de sonde a été effectuée. Les trois cellules d’*He pur utilisées ont une pression égale & 0.13,
1.06 et 1.33 mbar et le gaz est excité par une décharge de fréquence plus élevée (de 'ordre de
20 - 22 MHz). De plus, des mesures ont été effectuées sur trois cellules de mélange isotopique
de pression égale & 0.4 mbar d"*He + 0.13 mbar d’3He, 0.26 mbar d’*He + 0.26 mbar d’3He
et 3.86 mbar d’*He + 0.4 mbar d’3He. Dans ce cas, la pompe a été uniquement accordée sur
la raie Dg. Pour toute cette étude, l'intensité de pompe est de I’ordre de 55 mW /cm?. Une
polarisation isotrope linéaire de pompe (avec B = 0.16 mT) a été uniquement effectuée sur la
cellule & 0.13 mbar pour favoriser le peuplement de 1’état 23P, ainsi 'amplitude des signaux
d’absorption a 706.5 nm. Pour les autres cellules, des pompages 7 et o sont simultanément
effectués avec un champ relativement faible, entre 0.03 et 0.06 mT afin de limiter les décalages
par effet Zeeman.

6.2.1 Mesure du transfert collisionnel de populations dans le niveau J =
1 de I"*He

Dans I"*He, pour un champ magnétique assez faible et une polarisation linéaire m, la tran-
sition a la longueur d’onde 1083 nm entre les sous-niveaux Yo et Z7 est de probabilité nulle
[42]. Cette assertion peut étre vérifiée dans notre montage expérimental en déterminant la
population du sous-niveau Z7 dans une cellule a basse pression, afin de limiter les collisions
changeant de niveau /sous-niveau, a partir de deux enregistrements de sonde successives, sur
une cellule d’*He & basse pression (0.13 mbar par exemple) :

— avec la pompe accordée sur Dp, de polarisation m et la sonde de polarisation o
(FigiG.lOb). Selon le tableau 1' "By ) = % ZGJF%%“@

— avec la pompe accordée sur Djp, de polarisation 7w avec la sonde de polarisation w

(Fig ) Selon le tableau 1’ YDy L) = % %

Par une combinaison appropriée des deux mesures d’aires correspondantes, nous déterminons
le rapport de populations recherché :

2*2(*D17g) — *E(*Dl,ﬂ) _ 27
2*2(*D17”) —+ *E(*Dl,,r) 26 + 27 + 28

(6.11)
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FIGURE 6.10 — Spectres d’absorption a 706.5 nm pour une pompe accordée sur la raie Dy
de polarisation , avec la sonde sur *Djo de polarisation o (a) et m (b) dans une cellule de
pression égale & 0.13 mbar d’*He. En rouge, I’ajustement des deux spectres par une fonction
lorentzienne.

Une fois les aires sous les courbes des deux spectres déterminées (parag, le rapport de
populations de l’Eq. peut étre calculé. Dans nos conditions expérimentales, ce rapport
donne une valeur égale a 0.0059 4+ 0.003 ~ 0 pour les données de la figure . On en
déduit que la prédiction dans [42] que la probabilité de la transition Yo — Z7 dans '*He est
nulle, est effectivement vérifiée.

0.5 T T T T

Oz 7% (z,+z+z)

0.4

0.3

0.2+ 1

z, Nz +2.+7)
m

0.1

(171, - P——

-0.1 T T T T T T T T T
0 2 4 6 8 10

1/p (mbar '1)

FIGURE 6.11 — Variation du rapport z7 / (26 + 27 + 2s) en fonction de 1/p pour une pompe
réglée sur Dy de polarisation 7. Les trois pressions des cellules d’*He pur représentées sont
égales a 0.133, 1.06 et 1.33 mbar.

Pour des pressions plus élevées (pour les cellules d’*He de pression égale & 1.06 et 1.33 mbar),
le rapport de population z7 / (26 + 27 + zg) augmente jusqu’a 0.15 suite aux collisions de
changement de sous-niveau vers Z7. A partir de cette mesure, nous arrivons & mesurer le
transfert collisionnel de populations vers le sous-niveau Z7 non peuplé.
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6.2.2 Analyse et discussion du modele a un taux unique de transfert par
collisions

Dans ce premier modele détaillé dans le paragraphe , seules les pseudo-populations
totales dans chaque sous-niveau J sont évaluées, indépendamment du changement de vitesse
qui peut y avoir lieu et un taux de collisions unique pour tous les transferts est utilisé. Pour le
cas simple du pompage effectué sur la raie Dy, seul le niveau J = 0 est peuplé quelle que soit la
polarisation de la pompe. Nous utilisons des rapports d’aires pondérés pour tracer les valeurs
de R —1 en fonction de 1/II4 (avec Il4 la pression effective), en échelles logarithmiques dans
la figure pour toutes les polarisations de pompe possibles. Ces rapports sont remplacés
par des coefficients R/, des indices référant aux aires qui correspondent aux niveaux J et J’
en question (par exemple Ry : 349/A1 et Ry : 5Ap/ A pour une pompe réglée sur Dy). En
particulier, la troisieme expression de Rz : 84¢/(A2+ A1) de I’Eq., simple conséquence
des deux premiéres, est celle choisie pour étre évaluée et interprétée dans ce modele pour
deux raisons. La premiere est qu’elle correspond au rapport d’aires publié par Schearer dans
[37] (Dp/Ds3 selon ses notations). L’autre raison est que ’évaluation de l'aire totale Ay + A;
n’implique pas d’hypotheses appropriées concernant la forme des raies des composantes de
*Dy et *D; mal résolues. La droite rouge de la Fig. représente la valeur calculée a
1/7mix de la section efficace de transfert (oo = 68 A?) de [37], en utilisant la relation entre
le taux de collision et la pression qui s’écrit :

1/ymix = $/p avec s = 8p/ (N Otot Urel T) - (6.12)

ot 7 =1.05x 1077 s [37], N/p = 3.219 cm~3/Torr & 300K. Cette conversion est utilisée pour
tracer les valeurs expérimentales.

En incluant les facteurs de dégénérescence g5 = 2J+1, le rapport entre ’aire sous les courbes
des niveaux 2P et 23P5 non pompés donne une valeur indépendante de ypix telle que :

5A1/345 = 1. (6.13)

Les rapports d’aires Ry1, Roo et Ry3 sont tracés en fonction de la pression effective déduite

de I'Eq.(6.3).
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FIGURE 6.12 — Test du modele & taux unique de transfert pour un pompage sur Dy : a)
Variation des valeurs de R —1 (Eq en fonction de 1/I14 en échelles logarithmiques pour
un pompage sur Dg. Les m représentent le rapport Ry (= 34¢/A1), e le rapport Roa (=
5A0/Asz) et A le rapport Rps (= 8Ap/(A; + Az)). La droite linéaire (rouge) est la pente
s (=1.95) correspondante a la valeur attendue pour la section efficace de transfert de [37]
dans le cas de 1"*He (Eq. Les étoiles vertes » du graphique (b) représentent le rapport

R =5A1/3A3 de I'Eq.(6.13), qui doit étre égal a 1.
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Lorsque le laser de pompe est accordé sur la raie D1 comme discuté dans le parag.,
les équations d’évolution des populations dépendent de la polarisation de la pompe choisie.
Ci-dessous, les rapports d’aires pour les polarisations linéaires de pompe isotrope, m et o
sont représentés pour les différentes polarisations de sonde dans la figure . Pour une
polarisation isotrope de pompe, les trois sous-niveaux du niveau J = 1 sont équi-peuplés. Le
coefficient R — 1 est ainsi tracé en fonction de fr/Ily, avec fr égal & 1/3 quelle que soit la
polarisation de la sonde (Eq. Lorsque la pompe est de polarisation 7, seuls les deux
sous-niveaux Zg et Zg sont également peuplés, puisque la transition Yo - Z7 est interdite. Le
coefficient R — 1 est ainsi tracé en fonction de fr/Il4 avec fr égal & 1/2 (sonde 7) et 1/4
(sonde o) (Eq. Finalement, lorsque la pompe est de polarisation o, le cas simple d'un
pompage fort saturant permet de considérer un alignement complet entre les 3 sous-niveaux
du niveau J = 1, avec un sous-niveau Z7 surpeuplé. Le coefficient R — 1 est ainsi tracé en
fonction de fr/Ils avec fr égal & 0 (sonde 7) et 1/2 (sonde o). En incluant les facteurs de
dégénérescence gy = 2J + 1, le rapport entre ’aire sous les courbes des niveaux 23P et 23P,
non pompés donne une valeur indépendante de vix, telle que :

5A0/Ay = 1. (6.14)
100 g—————rrrrr 1.5 ———
]| PompeD-n;R: ] .
B R (m0OR,0 ] R: * 5AO/Az
® R, m O R,E)
Pompe D - Isotrope ; R - A *
104 A R,'”<H> AR, (V) *
— 1| AR,H) AR,V
] *
' < 4k
> 1.0
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FIGURE 6.13 — Test du modele & taux unique de transfert pour un pompage sur D; : a)
Valeurs de R — 1 déduites de I’Eq. tracées en fonction de fr/Il4 pour un pompage
accordé sur la raie D1 de polarisation linéaire isotrope, 7 et o avec les différentes polarisations
de sonde. Ry représente le rapport d’aire de A1/3Ag et Ryo le rapport d’aire de 541 /3 As.
b) Variation du rapport 54/A2 qui doit étre égal & 1 et correspondant au rapport d’aires
des niveaux non pompés (J = 0 et 2).
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Lorsque le laser de pompe est accordé sur la raie Do, les valeurs de R — 1 sont tracées en
fonction de fr/Il4 dans la ﬁg.) dans la limite d’un pompage fort avec un alignement
complet dans I'état 23S, sauf pour la cellule & basse pression. Aucune prédiction est faite
pour les configurations de pompe et de sonde a polarisation linéaire isotrope, d’ou la plage
des valeurs de fr des polarisations pures représente les barres d’erreur de fr pour une telle
polarisation. En incluant les facteurs de dégénérescence gy = 2J + 1, le rapport entre l'aire
sous les courbes des niveaux 23Pg et 23P; non pompés donne une valeur indépendante de
Ymix, telle que :

3A0/A1 =1. (6.15)
100 e 1.5 . . —
]| PompeD,-n iR a ] .
B O R . R: % 3A0/A1
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FIGURE 6.14 — Test du modele a taux unique de transfert pour un pompage sur Dy : a)
Valeurs de R — 1 déduites de 1’Eq. tracées en fonction de fr/Il4 pour un pompage
accordé sur la raie Dy de polarisation linéaire isotrope, 7 et o avec les différentes polarisations
de sonde. Ry représente le rapport d’aire de Ag/5A4g et Ro; le rapport d’aire de 345/5A;.
La droite rouge est la ligne déduite de la section efficace de [37]. b) Variation du rapport
3Ap/A; qui étre égal a 1 et correspondant au rapport d’aires des niveaux non pompés (J =
0et1).
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Discussion du modéle a un taux unique de transfert par collisions

A ce stade, nous évaluons et discutons ce premier mdoele qui repose sur un taux de collisions
unique pour tout transfert entre les niveaux de I’état 23P. Sur la figure ) représentant
les résultats obtenus lorsque la pompe est réglée sur la raie Dy, les différents rapports d’aires,
convenablement pondérées, a différentes pressions, ne vérifient pas parfaitement 1’équation
ou tous les rapports devraient étre égaux. Leur variation en fonction de la pression
a un comportement non linéaire. Mais ces rapports, en particulier Ry3 sont de l'ordre de
grandeur des valeurs attendues de [37] représentées par la droite en rouge. D’autre part,
pour le rapport dans I’Eq. entre les populations des sous-niveaux non pompés, les
valeurs de 5A4; /3 A, s’écartent significativement de 1, surtout a basse pression (ﬁg), ce
qui est corrélé a la grande dispersion des autres rapports d’aires. A partir de cette figure,
nous pouvons déduire que pour une pompe réglée sur Dy, le transfert de J = 0 vers J = 2
est plus important que le transfert de J = 0 vers J = 1.

Dans la deuxiéme série de mesures expérimentales, lorsque le laser de pompe est accordé sur la
raie D (ﬁg, les données des différentes mesures affichent une dispersion entre les valeurs
des coefficients Ris et R1g. En moyenne, ces rapports sont cohérents avec la section efficace
de transfert donnée par [37] représenté par la droite rouge. Pour une pompe et une sonde de
polarisation o, les valeurs de R — 1 sont trés proches de celles de la pompe et de la sonde de
polarisation 7, comme attendu, puisque les valeurs de leurs coefficients fr sont identiques.
Pour les autres polarisations de sonde, les valeurs de R—1 sont systématiquement plus faibles,
comme prévu d’apres leurs valeurs de fr. Mais les résultats pour une pompe de polarisation o
et une sonde de polarisation 7 doivent étre nuls, pour un état 23S totalement aligné (fr = 0),
contradictoire aux résultats obtenus. D’autre part, pour le rapport dans l’Eq. entre les
populations des sous-niveaux non pompés, les valeurs de 54, /Ay s’écartent significativement
de 1, surtout a basse pression, ce qui est corrélé a la grande dispersion des autres rapports
d’aires. Cela tend a confirmer que pour une pompe réglée sur Dy, le transfert de J = 1 vers
J = 2 est plus important que le transfert de J = 0 vers J = 1.

Finalement, lorsque le laser de pompe est accordé sur Do (ﬁg, les données des différentes
mesures sur les cellules de pression moyenne pour le pompage de polarisation o ou 7 affichent
une grande dispersion entre les valeurs des coefficients Rs; et Rag, contradictoire a ce qui est
attendu d’apres l’Eq.. Pour le pompage de polarisation isotrope, la méme dispersion de
valeurs a aussi lieu. En comparant les valeurs de 34(/A1, les observations semblent indiquer
que le transfert de J = 2 vers J = 1 ou 0 n’est pas trop différent.

Suite aux comparaisons effectuées ci-dessus pour toutes les combinaisons de polarisation de
la pompe et de la sonde sur les différentes raies, les données expérimentales affichent une
dispersion significatif par rapport aux attentes. Nous concluons que ce modele a un taux de
transfert unique ne rend pas compte des données expérimentales.

Ce modele de redistribution collisionnelle a donc besoin d’étre développé. Un modele plus
avancé, avec plusieurs taux de transfert par collisions, est présenté et discuté dans le para-
graphe qui suit ot nous pouvons tester aussi des prédictions théoriques sur les taux
de transfert entre niveaux J déja publiés dans la littérature [36].
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6.2.3 Analyse et discussion du modele avec plusieurs taux de transfert par
collisions

Dans ce modele, les changements et les distributions de vitesse des atomes dans I’état 23P
ne sont aussi pas prises en compte. Pour un transfert d’un niveau J & un autre niveau J’
dans I’état 23P, nous avons considéré 3 taux de collisions vo1,7Y02 et 712 pour le transfert
entre les niveaux J de 'état 23P et deux taux de collisions 711 et 722 pour les transferts entre
les sous-niveaux mjy d’un méme niveau J = 1 ou 2. Notons que ces taux de collisions sont
des taux réduits, proportionnels a la pression. Nous procédons & une comparaison entre les
résultats de mesures expérimentales convenablement combinées et les résultats numériques
du modele & plusieurs taux de transfert par collisions (paragraphe . Pour présenter
les résultats de cette section, nous comparons les donnés correspondant a un ou plusieurs
sous-niveaux pompés a celles d’un ou plusieurs sous-niveaux non pompés. Nous représentons
ainsi le rapport R — 1 et Z — 1 en fonction de I'inverse de la pression (1/I14), puisqu’une
variation linéaire est attendue. Notons que ’échelle de 1/I1, en abscisse (inférieure) utilisée
pour tracer les données expérimentales est liée a ’échelle du taux 792 = 1/7p2 (supérieure) en
utilisant la section efficace mesurée dans [37](Eq[6.12), telle que s/Ily = Ko /702, avec Ko est
la limite haute pression de 1’équation . Comme indiqué dans [36], nous avons supposé
que le transfert de populations entre le niveau J = 0 et J = 1, ou inversement, est interdit
(ko1 = k{j; = 0) et que le transfert de J = 1 & J = 2 ou inversement est ou bien deux fois
plus grand que le transfert entre J = 0 et J = 2 (k13 = 2, ﬁg, ou deux fois plus petit
(k12 = 0.5, ﬁg a cause de la contradiction de cette information dans l’article méme [36].
Apres avoir contacter ’équipe de Vrinceanu, la valeur correcte est pour 712 = 2792, mais
nous gardons dans ce qui suit la comparaison des résultats en tenant en compte les deux
hypotheses.

Pompage sur Dy

Nous considérons en premier le cas simple du pompage optique sur la raie Dy de polarisation
arbitraire peuplant uniquement le sous-niveau Zg. Les figures (6.15[ et [6.16)) affichent les
variations des rapports d’aires expérimentales, convenablement combinées et les rapports de

populations théoriques (Eqgs a figi3.5)). Pour toute polarisation de pompe réglée

sur Dg, les combinaisons de populations pondérées par les *T-(;:) convenables pour les trois

J
sondes *Dy, *D; et *Dy donnent (tableau :

*2(*D0) = % 29 *E(*Dl) = g 26 5 *2(*D2) = g zZ1- (616)
en considérant que les populations des sous-niveaux Z; non pompés sont égales dans chaque
niveau J (2 = 27 = zg et 21 = ... = z5).

Ainsi les rapports d’aire R — 1 avec Ro; : 349/A1, Ro2 : 5Ag/As et Ros : 84p/(A1 + Ag)
dans le cas du pompage sur Dg sont respectivement comparés aux rapports de populations
théoriques Z,, — 1 avec Zy, respectivement égal & zg/z6, 29/21 et 829/(326+521). Les deux
prédictions possibles de k1o sont présentés (k2 = 0.2 dans la ﬁg ou k12 = 0.5 dans la

fisET5h).
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FIGURE 6.15 —a) Variation des rapports de populations Z,; - 1 (lignes pointillées) en fonction
de (Ko/s) x 12 et des coefficients R — 1 (avec R les rapports d’aires pondérées, symboles
pleins) en fonction de 1/I14 pour un pompage sur Dy pour kg3 = 0 et k12 = 2 (a) ou k12 = 0.5
(b). Les m représentent le rapport R, les e le rapport Rgs et les A le rapport Rg3. Pour

k12 = 2, Ko = 1.6375 (Eq .

Nous remarquons qu’a basse pression, les rapports de populations dépendent des valeurs de
taux de collisions dans le modele. A haute pression, les rapports de populations convergent
vers une méme valeur. Finalement, il y a une tendance similaire entre les rapports de popu-
lations expérimentaux et théoriques. D’autre part, le rapport d’aires des sous-niveaux non
pompés 5A1/3As, convenablement pondérées est comparé au rapport de zg/21 pour kig = 2
(figl6.16h) ou k12 = 0.5 (fig]6.16p). Ce modele reproduit la variation du rapport de popula-

tions des niveaux non pompés.
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FIGURE 6.16 — Variation du rapport d’aires de 541 /3 A3 (%) correspondant aux sous-niveaux
non pompés J = 1 et 2 en fonction de 1/II4 et le rapport de population zg/z; pour kg = 0
et klg =2 (a) ou klg =0.5 (b)
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Pompage sur D;
Polarisation linéaire isotrope

Lorsque la pompe est accordée sur la raie D avec une polarisation isotrope, les 3 sous-niveaux
Zg, Z7 et Zg, sont équi-peuplés (z¢ = 27 = zg). Le systéme d’évolution des populations
est présenté dans les équations a . La résolution analytique ou numérique de
I’ensemble des équations d’évolution des populations est similaire a celle du cas du pompage
sur Dg, en changeant juste les populations impliquées (ﬁg. Comme mentionné au début
de cette section, le pompage de polarisation isotrope a été uniquement effectué sur une
cellule d"*He & basse pression (0.133 mbar). Pour un laser de pompe accordé sur la raie
Do ou sur Dy, la variation des rapports de populations théoriques et des rapports d’aires
expérimentales est représentée sur la figure , pour les deux cas ou kj2 = 2 (a) ou 0.5
(b) (avec k12 = v12/702). Les mémes combinaisons de populations pondérées par la sonde
pour une pompe sur Dy (Eq sont également valables pour un pompage sur D; lorsque
la polarisation de pompe est isotrope (avec z; = .. = z35). Les rapports d’aire R — 1 avec R
égal & Ryg(= A1/3Ap) et Ria(= 5A;1/3As) dans le cas du pompage sur Dy sont comparés
aux rapports de population théoriques Z,, — 1, ou Z,; est respectivement égal & zg/z9 et

z6/7z1 (Figl6.17ha et b).

-1 -1
(K,/s) %1, [mbar™ ] (K, ls) =z [mbar” |
0.1 1 10 100 0.1 1 10 100
100 : s 100 100 e — —
](01 - k’m: 0; k]z =2 ‘ // ,/," a k01 - k’m: 0; kzz =05 ‘ 4 ]
/ v g ] /
2.
: B R,®) A7 R: W R,0) K
oz( o) II,'@’ g . ® Ry, (Do> 7
104 A r,0) ':""}j’/ 110 104 A R (D) S
~ O RlO (Dl) ’:;” e] b ey O R10 (Dl) ,’ ’//’,
7.5 > &
i O R,D) ’:;: \ O R,D) J /r:,’ .
] 427 3 Ze0f
N 4% N Rt
e 4% i S 7.5
— "z o - an_ — ,:;,4 o ab "
L ' . ] -_—z/z nl ' 15 ,’:’/’/ T 11
3 ” 3 i f = P A — =iz 7. ]
] gy 257 9
" ) 9“1 i 56057 w— By 02 432)
" = =8z,/(52,+3z) 577 s :
= | e z /7, I 5’//:/ 77777 Z4Z,
,,,,, - /j Tz
671
0.1 T - T = 0.1 0.1 T T 0.1
0.1 1 10 100 0.1 1 10 100

-1
/5, [mbar™]

-1
Vi, [mbar™]

FIGURE 6.17 — Variation des rapports de populations théoriques Z,; - 1 (lignes pointillées)
en fonction de (Ky/s) X Tp2 et des coefficients mesurés R — 1 (symboles pleins et creux, voir
la légende) en fonction de 1/II4 pour un pompage de polarisation isotrope sur Dy et Dj.
Les symboles pleins représentent les rapports d’aires expérimentales pour un pompage sur
Dy alors que les symboles creux représentent les rapports d’aires expérimentales pour un
pompage sur D1. En (a), k12 est égal & 2 et en (b) k12 est égal & 0.5 avec ko1 = k{; = 0.
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D’autre part, le rapport 54¢/Ag des aires est comparé au rapport de zg/z; des sous-niveaux
non pompés dans 'état J = 0 et J = 2 (Figl6.18h et b).
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FIGURE 6.18 — Comparaison respective du rapport des populations des sous-niveaux non
pompés zg/z1 pour un pompage réglé sur Dy (symboles verts pleins) et z9/z; pour un pom-
page réglé sur D; (symboles verts creux) aux rapports d’aires pondérés 54, /345 et 5A4/As2
pour k12 = 2 (a) et k12 = 0.5 (b).

Polarisation linéaire 7

Pour une pompe réglée sur la raie D; de polarisation m, les sous-niveaux Zg et Zg sont équi-
peuplés telles que zg = zg, puisque la transition Yy - Z7 est interdite (paragraphe[6.2.1]). Les

combinaisons de populations pondérées par les *Tj(4) convenables pour les trois sondes "Dy r,
*D1x et *Da . sont (tableau [5.6]) :

E(*DOJ) = § z29 ; Z(*Dl,w) = zZ6 Z(*Dz,w) = -2 (617)

en considérant que zg = zg et 21 = .. = z5.

Dans la figure (6.19p), les rapports d’aires R—1 avec R égal a Ry : A1/3Ap et Ria: 5A1/3 A2
pondérés sont respectivement comparés aux rapports de populations théoriques Z,, — 1 avec
Zap égal & z6/z9 et 2z6/21.

Pour une sonde de polarisation o, les combinaisons de populations pondérés par les ‘T]%)
convenables pour les trois sondes "Dy », *D1 » et *Dy , sont (tableau [5.6)) :

« 1 « 3z6+27 5
Z(*Do,o‘) = § 29 N Z(*Dl,o—) = § 2 ) E(*DZ,G) = § 21 (618)

Ainsi, dans la figure (6.19p) les rapports d’aires R — 1 avec R égal a Rjy et Rjo sont res-
pectivement comparés aux rapports de populations théoriques de (z¢ + 27)/229 — 1 et (zg
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+ 27)/2z1 — 1. Le rapport d’aire égal a 54¢/Ag est comparé au rapport de populations non

pompées zg9/z1 (figl6.20]) pour les deux différents kjo supposés.

0.1

(K,/s) ><1102 [mbar™]

1005

10

-1

ab

K-{1};Z

0.1

/11, [mbar™]

. 100

0.1

(K, /s)l>< T, [mbar™]

10

100 5

0.1

(]

H10

14T, [mbar ]

. 100

0.1

FIGURE 6.19 — Variation des rapports de populations Z,;, - 1 (lignes pointillées) en fonction
de (Ko/s) x 702 et des coefficients R — 1 en fonction de 1/II4 pour un pompage sur D; de
polarisation 7 et une sonde de polarisation 7 (a) ou o (b); Pour la figure (a), A et B sont
respectivement égales & zg/z9 et zg/z1 pour k1o = 2 alors que C et D sont respectivement
égales & zg/z9 et zg/z1 pour k1o = 0.5. Pour la figure (b), A et B sont respectivement égales
(z6 + 27)/229 et (26 + 27)/221 pour k12 = 2 alors que C et D sont respectivement égales a
(z6 + 27)/229 et (26 + 27)/221 pour k12 = 0.5. Les rapports d’aires sont Rio(= A1/34p) et

Riz(= 5A1/3As).

D’autre part, comme discuté dans le paragraphe , a partir des mesures simultanées
des deux sondes *D; de polarisation o et 7, nous arrivons par une combinaison d’aires a
mesurer le transfert de population vers Z7 vue que la transition Yo - Z7 est interdite lorsque
la pompe est accordée sur Dy de polarisation 7. Nous considérons ici les deux cas de k1o = 2

(figlo.21h) et k12 = 0.5 (figl6.21p) avec différentes valeurs de k.
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FIGURE 6.20 — Variation du rapport de populations et des rapports d’aires pondérés des
sous-niveaux non pompés pour un pompage réglé sur D; de polarisation =, pour les deux
sondes de polarisation 7 et o et pour k{; = 0, k12 = 2 ou k12 = 0.5 et k13 = 0.5.
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FIGURE 6.21 — Variation du rapport de populations Z,;, (lignes pointillées) en fonction de
(Ko/s)x 102 et des coefficients R en fonction de 1/I14 pour un pompage sur D; de polarisation

7 pour déterminer le rapport z7/(z6 + 27 + 28). En (a) pour k12 = 2 et en (b) pour k2 = 0.5.
R est déterminé a partir de I’'Eq.(6.11)).
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Polarisation linéaire o

Dans la limite d’une forte intensité de pompe réglée sur la raie Dy de polarisation o, seul le
sous-niveau Zr est peuplé. Pour une sonde de polarisation 7w ou o, les mémes combinaisons de
populations dans les équations et sont utilisées pour la comparaison des résultats
expérimentaux aux attentes théoriques. Pour une sonde de polarisation o, le rapport d’aire
R19—1 est comparé au rapport de populations de (zg+27)/229—1 et Rjo—1 au rapport de (z6+
27)/221 — 1 (ﬁg alors que la variation du rapport d’aires 5A4¢/A3 et de populations des
sous-niveaux non pompés de zg/z; est tracée dans la figure (6.23)) pour les deux polarisations
de sonde. Pour une sonde de polarisation 7, les rapports d’aires 349/A; et 5A4;/3Ay sont
comparés aux rapports de populations non pompées zg9/zs et zg/z1 dans la figure ((6.23)
puisque Z1, Zg et Zg sont des sous-niveaux non pompés directement.
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FIGURE 6.22 — Variation des rapports de populations Z,;, - 1 (lignes pointillées) en fonction
de (Ko/s) x 1o2 et des coefficients R — 1 en fonction de 1/II4 pour un pompage sur D; de
polarisation o et une sonde de polarisation o ; A et B sont respectivement égales au rapport
de (26 + 27) /229 et de (zg + 27) /221 pour k12 = 2 alors que C et D sont respectivement égales
au rapport de (zg + 27)/229 et de (zg + 27)/221 pour k1o = 0.5.
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FIGURE 6.23 — Variation du rapport de populations Z,;, et des rapports d’aires R pondérés
des sous-niveaux non pompés pour un pompage réglé sur D; de polarisation o, pour les
deux sondes de polarisation 7 et o et pour k{; = 0, k12 = 2 ou k12 = 0.5 et k13 = 0.5. Les
rapports d’aires de 54 /As, 3A0/A1 et 5A;1/3As sont respectivement comparés aux rapports
de populations de zg/z1, z9/2¢ €t zg/21.
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Pompage sur Dy
Polarisation linéaire 7

Pour un pompage sur Dy de polarisation 7, seul le sous-niveau Zs est peuplé, dans la limite

d’une transition de pompe saturée. Pour une sonde de polarisation m, les combinaisons de
. - 4 .

populations pondérées par les *Tj(k) convenables pour les trois sondes *Dg r, *D1 » et *Da

sont (tableau [5.6)) :

Z:(*Do,w) = 9 29 Z:(*D1,7r) = 9 Z6 3 E(*DQ,,,) = 0 10 (6.19)
en considérant que zg = zg et 21 = .. = 25 # z3.

Dans la figure (6.24h), les rapports d’aires R — 1 avec R est égal & Roo(= Az/5Ap) et
Ro1(= 3A43/5A1) pondérés sont respectivement comparés aux rapports de combinaison de
populations théoriques Z,;, — 1 avec Z,, égal a (621 + 423)/1029 et (621 + 423)/102.

Pour une sonde de polarisation o, les combinaisons de populations pondérés par les *’11](:)
convenables pour les trois sondes *Dg », *D1 » et *D3 , sont (tableau 5.6) :

" 1 " 326+ 27 " 5 18z1 + 223
Y(Doo) = 9 29 5 TX(eDy,) = 9 9 N A 9 20 (6.20)

Ainsi, dans la figure ), les rapports d’aires R — 1 avec R est égal a Rog et Ro1 sont
respectivement comparés aux rapports de population théoriques Z,, — 1 avec Zy;, égal a (182
+ 2Z3)/2029 et (18Z1 + 223)/226.

Le rapport d’aire égal & 3A9/A; pour une sonde de polarisation o et m est comparé au

rapport de populations non pompées de zg/zg (figl6.25)).
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FIGURE 6.24 — Variation des rapports de populations Z,; - 1 (lignes pointillées) en fonction
de (Koy/s) x 7oz et des coefficients R — 1 en fonction de 1/II4 pour un pompage sur Dy de
polarisation 7 et une sonde de polarisation 7 (a) ou o (b); Pour la figure (a), A et B sont
respectivement égales au rapport (6z1 + 4z3)/1029 et (621 + 423)/102¢ pour k12 = 2 alors
que C et D sont respectivement égales aux rapports de (621 + 4z3)/10z9 et (621 + 423)/10z¢
pour k12 = 0.5. Pour la figure (b), A et B sont respectivement égales au rapport de (1821 +
223)/20z9 et (1821 + 223)/2z6 pour k12 = 2 alors que C et D sont respectivement égales au
rapport de (1821 + 223)/20z9 et (1821 + 223)/2z¢ pour k2 = 0.5.
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FIGURE 6.25 — Variation du rapport de populations des sous-niveaux non pompés pour un
pompage réglé sur Dy de polarisation 7, pour les deux sondes de polarisation 7 et o et les
rapports d’aires pondérés pour k{; = 0, k12 = 2 ou 0.5 et koo = 0.5.
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Polarisation linéaire o

Dans la limite d’une forte intensité de pompe, pour un pompage accordé sur la raie Dy de
polarisation o, les sous-niveaux Z;, Z3 et Zs sont également peuplés. Pour une sonde de
polarisation m, les combinaisons de populations pondérées par les *’1}(,;1) convenables pour les
trois sondes *Dg r, *D1 » et *Da » sont (tableau :

1 3 5 621 + 4z

*E(*Do,w) ) 29 5 *2(*D1,7r) ) %6 s *2(*D2,7r) 9 10 (6.21)

en considérant que zg = zg, 21 = 23= 25 et z0= 2z4.

Dans la figure (6.26p), les rapports d’aires Rog(= A2/5Ap) et Roi(= 3A2/5A1) pondérés
sont respectivement comparés aux rapports de combinaison de populations théoriques de
(622 + 423)/10z9 et (622 + 423)/10z6.

Pour une sonde de polarisation o, les combinaisons de populations pondérés par les *Tj(4)
convenables pour les trois sondes *Dg ,, *D1 » et *D3 , sont (tableau [5.6|) :

1 _ 3zt 2y

5 5 142’3 + 629
Z o . — — 7 e
9 9 (*D1,s) 9 92

A

"Epy,) = (6.22)

Ainsi, dans les figures (6.26p et ) les rapports d’aires Rog et Rop sont respectivement
comparés aux rapports de population théoriques de (14z3 + 622)/2029 et (1421 + 622)/20z¢.
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FIGURE 6.26 — Variation des rapports de populations Z,, - 1 (lignes pointillées) en fonction
de (Koy/s) x o2 et des coefficients R — 1 en fonction de 1/II4 pour un pompage sur Dy de
polarisation o et une sonde de polarisation 7 (a) ou o (b); Pour la figure (a), A et B sont
respectivement égales au rapport(6z2 +4z3)/10z9 et (622 +423)/1026 pour k12 = 2 alors que
C et D sont respectivement égales aux rapports de (14z3 + 622)/2029 et (1421 + 622)/20z6.
pour ki = 0.5. Pour la figure (b), A et B sont respectivement égales au rapport de (14z3 +
622)/20z9 et (14z3 + 622)/202z¢ pour k12 = 2 alors que C et D sont respectivement égales au
rapport de (14z3 + 622)/20z9 et (1423 + 622)/20z6. pour k2 = 0.5.

Le rapport d’aire égal & 3A¢/A; est comparé au rapport de populations non pompées de
29/ 26 (figsl6.27) pour les deux polarisations de sonde.
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FIGURE 6.27 — Variation du rapport de populations Z,;, des sous-niveaux non pompés pour
un pompage réglé sur Do de polarisation o, pour les deux sondes de polarisation 7 et o et
les rapports d’aires R pondérés pour kj; = 0, k12 = 2 ou 0.5 et koo = 0.5.
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Discussion du modeéle avec plusieurs taux de transfert par collisions

Dans cette section, nous avons présenté un modele toujours simplifié mais plus avancé par
rapport au modele précédent de la redistribution collisionnelle dans I’état 23P (ot un taux
unique de transfert par collisions existait). La différence est que nous avons considéré ici
trois taux de collisions g1, 702 et Y12 réduits et a priori différents pour le transfert entre
les niveaux J de 1’état 23P et deux taux de collisions 711 et Yoo pour les transferts entre les
sous-niveaux my d’un méme niveau J = 1 ou 2. Pour simplifier ce modéle, les hypotheéses
énoncées dans [36] sont prises en compte : le taux de transfert entre J = 0 et J = 1 ou
inversement est prédit étre nul (kg1 = k{j; = 0). Malgré la réponse qu’on a eu du groupe de
[36] concernant la contradiction dans leur sur la valeur du taux de transfert par collisions
entre J = 2 et J = 1 par rapport a celui entre J = 2 et J = 0, nous considérons quand
méme dans notre analyse et discussion des résultats les deux cas présentés pour k12 = 2 ou
0.5 (avec k12 = 712/702). Puisque aucune prédiction ou calcul théorique dans la littérature
ne sont effectués pour déterminer le taux de transfert entre my dans J = 1 ou J = 2, nous
n’avons supposé dans cette analyse de données expérimentales que le cas ot k11 = koo = 0.5.

Pour le pompage accordé sur la raie Dg sur les figures et b), quelle que soit sa po-
larisation, nous observons que les rapports d’aires R — 1 se rapprochent des rapports de
populations théoriques Z,;, — 1 attendus dans ce modele par rapport a celui qui repose sur
un taux unique de transfert, quelle que que soit la polarisation de la sonde impliquée. En
revanche, le rapport d’aire 54 /345 et le rapport de populations zg/z; entre les sous-niveaux
non pompés ne montrent un accord en moyenne entre les deux que pour kg = 2 (ﬁg).
En conclusion, ce modele reproduit la variation du rapport de populations des niveaux non
pompés.

Pour le pompage accordé sur la raie Dy de polarisation linéaire isotrope, les valeurs de R —1
sont plus en accord avec les prédictions théoriques des valeurs de Z,, — 1 pour ks = 0.5
(ﬁg) que ceux pour kijp = 2 (ﬁg). Ceci est aussi vérifié pour le rapport R et Z,
entre les sous-niveaux non pompés (en bleu, ﬁg). De méme pour le pompage sur la
raie D; de polarisation 7 et de sonde de polarisation (ﬁg) ou o (ﬁg) ou pour le
pompage de polarisation o et sonde o (ﬁg, les rapports d’aires R— 1 sont plus en accord
avec les prédictions théoriques de Z,, — 1 pour k12 = 0.5. Quelle que soit la valeur de ko, le
rapport d’aires de 54/ Ay des sous-niveaux non pompés est en moyenne en accord avec les
prédictions théoriques sur le rapport des populations de zg/z; pour les deux polarisations de
pompe (figs. et . Pour un pompage sur D; de polarisation 7, nous arrivons aussi
par une combinaison appropriée détaillée dans le paragraphe a déterminer le rapport
de populations de z7/(z + 27 + z3) et le comparer aux attentes théoriques. Ce rapport n’est
en accord avec les attentes que pour kj; = 0,k12 = 0.5 avec une valeur de k11 entre 0 et
0.5 (ﬁg). Les autres rapports d’aires, 349/A; et 5A1/3A,, s’écartent des prédictions
théoriques pour un pompage accordé sur D; de polarisation o (ﬁgs et b).

Pour le pompage accordé sur la raie Do, seulement pour le cas de la polarisation de pompe 7
et de la sonde 7, la valeur de R — 1 est en accord avec les valeurs des prédictions théoriques
de Z,, — 1 pour k13 = 0.5 (ﬁg. Sinon, un écart entre les valeurs de R — 1 et de Zg, — 1
est observée (ﬁgs , et b). Pour les rapports d’aires R et de populations Z,;, des

sous-niveaux non pompés, nous observons que ces deux rapports ne sont en moyenne en

accord que pour k2 = 0.5 (figs et [6.27)).

En conclusion, ce modele reposant sur les populations totales dans les niveaux J de 1’état
23P avec plusieurs taux de transfert par collisions a permis d’améliorer la compréhension du
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modele de redistribution collisionnelle dans cet état. Il nous a aussi permis de tester quelques
prédictions et hypotheses relatives aux différents taux de transfert par collisions. Malgré ces
quelques améliorations sur ce modele par rapport au modele précédent, il reste insuffisant
pour expliquer toutes les observations expérimentales, sachant que les spectres d’absorption
observés expérimentalement sont constitués d’une combinaison de profil lorentzien (carac-
térisant les atomes changeant de niveau sans changement de vitesse) et de profil gaussien
(caractérisant les atomes qui ont changé leur vitesse). D’ot1, un modele plus réaliste prenant
en considération deux types de collisions, faibles et fortes, pourra probablement répondre
aux observations.

6.3 Comparaison au modele avancé de la redistribution colli-
sionnelle dans le cas du VSOP

Comme indiqué dans le paragraphe , ce nouveau modele avancé, jamais décrit dans la
littérature, est basé sur les observations expérimentales des spectres d’absorption a 706.5
nm obtenus, constitués empiriquement de sommes de raies étroites et larges. On y distingue
deux types de collisions, faibles et fortes, qui interviennent dans les équations d’évolution
des populations, en considérant pour simplifier que le taux de transfert par collisions est
indépendant de I’état magnétique de I'atome.

Cas simple d’un pompage accordé sur Dy

En considérant que les taux de transfert par collisions sont indépendants du niveau J et
J’, nous arrivons & simplifier ce modele de redistribution collisionnelle avec un nombre de
variables réduit. De ce fait, nous supposons que zgr, = 211, €t z¢c¢ = z1¢. Les équations
et (3.102), ainsi que les équations (3.103) et (3.104) deviennent identiques et le systéme se
réduit a 3 équations :

(1 + ve + 4208 + vy + Y0 W) 2L = VIJW 2L (6.23)
(14 Ymix) 216 — Ymix 290G — (Ve + 47228 + 3V708) 211 = Vs 2oL (6.24)
—8Ymix 21¢ + (1 + 8¥mix) 2oc — 8Yss's 21L = Ve 2oL, (6.25)

oU Ymix = VJJys + Yyyw est la somme des taux de transfert par collisions de type forts et
faibles.

L’équation ([6.23]) a une solution simple, similaire a celle de 1’équation (3.30) dans le mo-
déle & un taux de transfert unique, donnant ainsi des rapports d’aires pondérés (Aor, /A1)
des composantes lorentziennes étroites, similaires a ceux de I’équation (3.31]) pour les aires
totales.

Ainsi, lorsque la pompe est accordée sur la raie Dy, les rapports d’aires lorentziennes, conve-
nablement pondérées sont :

5Ao1, _ 3Aor, _ 8Aor, _ ot 1
Ao, Ay, (Ao +AL)  vow

, 6.26
YIIJIW ( )

Viot = Ve + 4y228 + 4Vr0s + Viow (6.27)

est un taux de perte combiné pour les composantes de populations a vitesse étroite, non
pompées qui est proportionnel a la pression du gaz.
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L’équation implique que la limite haute pression de tous les rapports d’aires lorent-
ziennes, est supérieur a 1. L’exces par rapport a 1 reflete I'importance relative des collisions
fortes (changeantes brutalement la vitesse) et faibles (changeantes faiblement ou pas la vi-
tesse). Cela implique également que les rapports d’aires lorentziennes pondérées sont linéaires
en fonction de 1/p, avec une pente commune égale a 1/v;w. La section efficace des col-
lisions de type faibles correspondante pourra donc, en principe, étre déduite des données
expérimentales.

Puisque nous avons supposé que les taux de collision sont indépendants de J et .J/, certaines
expressions peuvent étre simplifiées. Tous les résultats des rapports d’aires lorentziennes sont
alors exprimés comme des fonctions de deux parametres, qui sont le taux de collision total
Ymix €t la fraction commune k de toutes sortes de collisions a forte variation de vitesse, telle
que K :

R = ’VJJ/S/’VmiX = '7225/’Ymix = '76/'7mix (628)
En conséquence, 1’équation (6.26)) peut étre exprimée comme :

5A0L 3A0L 8A0L 14 8k 1
_ — = + , 6.29
Ao, Ay, (Ao + A 1—r (1 —K)Ymix (6.29)

La figure affiche les comparaisons de composantes lorentziennes des aires déduites par
ajustement, déja tracées par les modeles précédents mais pour les aires totales (Ay = AjL
+ Ajg). D’autre part, les variations linéaires attendues des rapports d’aires de I’équation
pour des valeurs de x (Eq comprises entre 0.2 et 0.6 sont tracées en traits pleins.

Dans la figure (6.28), les rapports d’aires pertinents des composantes d’aires étroites
(Eq6.26)) a haute pression sont dispersés (carrés noirs, a gauche) et les ajustements linéaires
des données (lignes pointillées) tendent vers des limites assez différentes pour les diverses
combinaisons de niveaux considérés.

D’autre part, pour les composantes des populations impliquées dans un changement de vi-
tesse, le rapport de ’équation (6.20) dans (6.21) et (6.22) donne :

(1 + Ymix) 21G — Ymix 29G = YA 29I, (6.30)
_87mix z1g + (1 + 8'7mix) 29G = B 9L, (631)

ou les taux combinés y5 et vg sont égaux a :

Ya = [yars +vi0w (Ve + 45225 + 37508)] / (14 Ytot) (6.32)
B = [+ 87w vsrsl/ (1 + Yot) - (6.33)

Ce systeme d’équations (2 x 2) est résolu analytiquement :

Z21G 1 mix

Z;—L = - [YA (1 4 8Ymix) + B Ymix] = 7a + (/B — 7A) # (6.34)
29G 1 1 + Ymix
S . 1+ )] = —yp) i 6.35
o = T 0 (Bammix 78 (Lt min)] =74 + (08 = 74) g (6.35)

Pour yp = g, les termes a droite des équations ((6.34)) et (6.35) sont tous les deux égaux a
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FIGURE 6.28 — Comparaison des rapports d’aires lorentziens pour un pompage accordé sur la
raie Dg de I"*He en échelles linéaires. Les traits pleins sont des tracés des variations linéaires
attendues de I’équation pour des valeurs de & (Eq comprises entre 0.2 et 0.6. Les
lignes pointillées sont les ajustements linéaires des rapports d’aires lorentziennes.

YA, les équations se simplifient en :

216 29G 8(1 —K) Ymix
F1G _ 29G = Kkvie |1+ 6.36
wn zon O T T (T 86) Y (6.36)
qui cede apres inversion a :
5A 3A 8A A 1 8(1—
OL _ 9AoL _ 0L OL _ (1—r) (6.37)

Ay Aig (Act+Aa)  Awc Aymix L+ 9Ymi)

La figure affiche la variation des aires des composantes lorentziennes aux aires des com-
posantes gaussiennes déduites par ajustement pour différentes combinaisons d’aire. D’autre
part, les variations linéaires attendues de ces rapports d’aires de I’équation sont tracées
en traits pleins pour des valeurs de (Eq comprises entre 0.2 et 0.6.
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FIGURE 6.29 — Comparaison des rapports d’aires lorentziennes étroites sur d’aires gaussiens
larges d’apres 'Eq.(6.37)). Les traits pleins sont des tracés des variations linéaires attendues
pour des valeurs de x comprises entre 0.2 et 0.6.

Méme si nous nous attendons a ce que cette approximation grossieére simple soit quanti-
tativement inexacte, des ordres de grandeur typiques pour les taux de collisions faibles et
fortes peuvent étre déduits a partir de telles comparaisons entre les aires des composantes
étroites et larges dans les spectres enregistrés. Pour une valeur de s environ entre 0.3 a 0.5,
le modele a taux unique ne donne qu’un accord grossier avec les données expérimentales. 11
est insuffisant puisque ce modele est trop minimal et a besoin d’étre développé.
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Conclusion et perspectives

Dans ce mémoire, notre objectif était d’étudier et de quantifier I'effet des collisions
binaires entre les états 1'S et 2°P de ’hélium sur les niveaux impliqués dans le processus
du pompage optique. L’échange d’excitation lors des collisions forme une source possible
de relaxation de la polarisation nucléaire dans ’état fondamental. Nous avons présenté les
résultats d’une étude expérimentale, accompagnée par des modélisations théoriques de la
redistribution collisionnelle dans I’état excité 2°P de I'hélium.

Nous avons effectué des mesures d’absorption de sonde a 706.5 nm dans des cellules
d’hélium pur et de mélange isotopique en utilisant une configuration de pompe et de sonde
co-propageantes, composée d’une pompe accordée sur la transition 23S - 23P de I’hélium
et d'une sonde balayée & 706.5 nm sur toutes les composantes de la transition 23P - 33S.
Cette configuration de double résonance optique permet un peuplement sélectif de certains
sous-niveaux de I'état 23P par des atomes de classe de vitesse définie. Elle permet d’éta-
blir des liens quantitatifs entre les spectres d’absorption de sonde intégrée & 706.5 nm (ou
I’absorption de la pompe a 1083 nm) et les densités d’atomes dans cet état. Les deux fais-
ceaux colinéaires sont combinés a l’aide de miroirs dichroiques, ce qui a un peu limité le
choix des polarisations de la lumiére des deux faisceaux : seules les polarisations purement
linéaires (paralléles ou perpendiculaires & ’axe d’inclinaison des miroirs) ne subissaient au-
cune modification. Pour les expériences qui nécessiteraient des polarisations de faisceaux de
pompe et de sonde circulaires o&, permettant d’avoir acces & davantage de combinaisons de
populations, I'introduction d’un petit angle entre les axes de propagation des faisceaux, par
exemple, évitera le recours a ce genre de miroirs. En I'état le montage expérimental a été
largement optimisé pour améliorer la qualité du signal a bruit pour pouvoir ainsi observer
et distinguer une diversité de signaux d’absorption a 706.5 nm.

Les calculs de la structure des niveaux et des transitions optiques de la transition a 1083
nm, utilisée dans notre travail comme pompe, ont été étendus a la transition a 706.5 nm
utilisée comme sonde. Des expressions explicites des décalages de niveaux fins ou hyperfins
par effet Zeeman pour les trois états impliqués dans la double résonance optique ont été
données et évaluées. Les écarts en fréquence dans les spectres d’absorption ont été vérifiés
expérimentalement et sont en excellent accord avec la théorie. Cela fournit une base pour des
analyses fiables, a partir des ajustements des spectres observés dans des champs magnétiques
appliqués, dans lesquels les formes, les largeurs et les positions des différentes raies peuvent
étre déterminées (méme dans des structures Zeeman mal résolues). Ce montage expérimental
a permis de faire des mesures spectroscopiques, en particulier de déterminer la structure
hyperfine dans I’état 33S de 1'3He et le décalage isotopique de la transition 23P - 33S a 706.5
nm. Les mesures obtenues sont la aussi en accord avec la théorie. L’obtention de résultats
avec des précisions ne dépassant pas les erreurs statistiques en un seul balayage nécessiterait
un autre instrument ou une autre méthode de mesure de longueur d’onde plus précise que
celle actuellement utilisée. Cela pourrait étre réalisé en utilisant, par exemple, un modele
de lambdameétre plus précis du méme fabricant, ou un interférometre Fabry-Pérot stable
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qui pourrait prochainement étre mis en place dans I'expérience. D’autre part, une premiere
étude de l'effet de l'intensité de la pompe sur les distributions de vitesse dans les états
23S et 23P a été brievement discutée. Ce dernier induit un élargissement supplémentaire
imposé par le laser de pompe a forte intensité dans notre montage expérimental doublement
résonnant. Diverses approches théoriques ont été utilisées dans des situations similaires (par
exemple, [73, [74], [75]). On peut s’attendre & une augmentation du taux d’amortissement
de la transition de la sonde, avec des changements dans la forme des raies attendues suite
a des oscillations de Rabi, entrainées par une pompe intense dans une approche a atomes
habillés. Nous doutons que de tels effets jouent un réle significatif dans nos expériences ou
une forte saturation optique n’est pas atteinte. Toutefois une étude plus approfondie serait
nécessaire pour caractériser ’élargissement des raies induit par la puissance de la pompe.
En particulier, une question reste ouverte sur la forme des spectres d’absorption a 706.5
nm dans les cellules a basse pression ou un écart systématique inexpliqué jusqu’a présent
a été observé. La mise en place d'un modele de pompage optique et sa comparaison par
rapport aux résultats expérimentaux dans ’hélium pur et les mélanges isotopiques pourrait
contribuer a résoudre le probleme.

Par ailleurs, nous avons présenté une premiere approche de modele théorique simple de
la redistribution collisionnelle dans 1’état 23P, ott nous avons décrit seulement les populations
totales des sous-niveaux de cet état. Dans ce cadre, nous considérons un modele basé sur un
taux de collisions unique pour tout transfert entre les niveaux J de I’état 23P et un autre
modele, plus avancé, basé sur plusieurs taux de transfert entre les niveaux J et m; de cet
état. Dans le premier cas, nous avons pu tirer quelques conclusions malgré la simplicité du
modele. La dispersion des valeurs expérimentales trouvées par rapport aux attentes a prouvé
que les taux de transfert par collisions sont nécessairement différents pour les transferts
d’un niveau J vers d’autres niveaux J’ et que le modele a taux unique ne convient pas.
Ceci a été effectué a partir du deuxieme modele qui contient plusieurs taux de transfert par
collision qui nous a permis d’améliorer notre compréhension de la redistribution collisionnelle
dans I’état 23P. Nous avons pu tester quelques prédictions et hypotheses théoriques publiées
dans la littérature relatives au rapport entre le taux de transfert par collisions de J = 0
vers J = 2, deJ =1 vers J =2 et de J = 0 vers J = 1. Nous avons aussi mesuré le
transfert de populations vers Z; pour une pompe accordée sur D; de polarisation 7 alors
que la transition Yo - Z7 est interdite. Malgré les quelques améliorations apportées par ce
deuxieme modele, cette description de la redistribution collisionnelle reste insuffisante pour
expliquer toutes les observations et résultats expérimentaux. Le travail sur ces modeles est
poursuivi par le développement du modele, plus avancé, jamais décrit dans la littérature
et basé sur nos observations expérimentales, ou deux types de collisions faibles et fortes
sont identifiées. Ce troisieme modele prend en compte les distributions de vitesses, avec
deux populations distinctes par sous niveau. Une premiere approximation de ce modele a
été initialisée dans ce travail. Méme si nous nous attendons a ce que cette approximation
assez simple soit quantitativement inexacte, des ordres de grandeur typiques pour les taux
de collisions faibles et forts peuvent étre déduits a partir des comparaisons appropriées des
aires des composantes étroites et larges de chaque spectre. Nous disposons a l’issue de ce
travail de these, d’'un nombre suffisant de mesures réalisées dans des cellules de gaz pur et
de mélanges isotopiques qui pourront étre exploitées pour tester les prochains modeles.

Pour les perspectives a long terme, puisqu’il a été déja observé que la polarisation
nucléaire obtenue dans I’état fondamental a pression donnée augmente en fonction du champ
magnétique, il sera intéressant d’étendre dans un premier temps 1’étude de la redistribution
collisionnelle dans ’état 23P et, en particulier, de I’échange d’excitation aux cas des champs
magnétiques plus élevés. D’autre part, puisque le taux d’échange entre 1'état 23P et 1'S
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est 1000 fois plus grand que le taux d’échange de métastabilité & basse température, une
étude de la redistribution collisionnelle sur la dynamique du pompage optique de 1’*He serait
aussi importante pour analyser l'effet des collisions binaires entre ces deux états dans ces
conditions.

Finalement, ce travail fournit les premieres données quantitatives nécessaires a la com-
préhension des limites actuelles de I'efficacité du pompage optique par échange de métastabi-
lité dans I’hélium. En identifiant le processus physique a l'origine de la relaxation induite par
le laser de pompe déja observée, mais non expliqué avant ce travail, nous pourrons essayer
dans le futur de réduire ou finalement éliminer cette source de relaxation.
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Annexe A

Energies des états atomiques et
transitions optiques

La partie supérieure du tableau liste les valeurs d’énergie utilisées des différents ni-
veaux hyperfins de 1'3He, calculés en unités de fréquence. Elles sont déterminées & partir de
I"'Hamiltonien effectif de la référence [42], pour un champ magnétique nul. La différence entre
les énergies du niveau 23S et 33S résulte de la différence entre les valeurs de leur constante
de structure hyperfine ([76], Tab 7), avec :

Ag (238) — 4493.113 MHz ; Ag (338) — 4372.807 MHz. (A.1)

Les variations a faible champ magnétique des termes d’énergie calculées pour un champ B,
pour tous les sous-niveaux Zeeman, ont été utilisées pour extraire les coefficients linéaires,
exprimés pour chacun des neuf niveaux dans le tableau (A.1)), comme :

E(B) — E(0) = grmppsB + O (B?) (A.2)

ou up est le coefficient du magnéton de Bohr. E, gr, et mp sont ici des notations génériques
pour I’énergie, le facteur de Landé et la projection du moment angulaire d’un niveau de
1'3He.

La partie inférieure du tableau (A.1]) liste les valeurs d’énergie, & champ nul, des trois niveaux
J de état 23P de 1'*He, en unité de fréquence. Leurs variations a faible champ magnétique
sont données par :

B (B) - B (0) = gymusB + O (B?). (A.3)

Notons que tous les facteurs de Landé sont listés dans la derniére colonne du tableau (A.1)).

Les variations & bas champ de 1’énergie des états 33S et 23S sont simplement données par les
termes linéaires de l'effet Zeeman, tels que :

*E(s4) ="ys'msupB ; E§4)(B) = gsmsupB, (A.4)

ou 'gg ~ gs = 2.00224 [7, Tab. 5].

L’Hamiltonien effectif, écrit dans [42], donne des différences d’énergie précises, uniquement
entre les sous-niveaux de chacun des trois états considérés. Mais les énergies (ou fréquences)
de transition optique absolues ne peuvent pas étre déduites. En revanche, les différences
d’énergie ou de fréquence entre les transitions optiques peuvent étre calculées & partir des

énergies propres des niveaux (TabJA.I)).
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Niveaux de 1’*He ‘ E/h (GHz) ‘ Facteur gp

338, F=1/2 4.37289 1.3356
338, F=3/2 —2.18645 2.66888
23Pg, F=1/2 32.23217 —0.17635
23P,, F=3/2 4.80841 1.41962
23Py, F=1/2 4.13924 2.1795
23Py, F=3/2 -0.37235 1.38262
23Py, F=5/2 —2.15305 1.20129
238, F=1/2 4.49313 1.3356
238, F=3/2 —2.24657 2.66888

Niveaux de 1'*He ‘ Egl)/h (GHz) ‘ Facteur ¢

23Py, J=0 31.90812
23Py, J=1 2.29118 1.50106
23P,, J=2 0 1.50106

TABLEAU A.1 — Liste des énergies calculées dans I’hélium en champ magnétique nul. *E'g/h,
Ep/h, et Es/h de haut en bas dans la partie supérieure du tableau sont pour 1’He alors

que El(f) /h dans la partie inférieure du tableau correspondent a I'*He. La troisiéme colonne
liste les facteurs gr et gy de Landé, a bas champs, impliqués dans les déplacements d’énergie
Zeeman linéaires pour ces niveaux.

Le tableau (A.2) donne les décalages en fréquence % /h et (resp. €/h) calculés, & partir de la
composante d’énergie la plus élevée (resp. la plus faible) de la raie & 706.5 nm (resp. 1083
nm) pour les deux isotopes, & un champ magnétique nul, tels que :

ek = ['Bs ("Ag) — Es ("As)] — [Ep(Bj) — Ep(Br)] (A.5)
€ij = [Ep(Bj) — Ep(B7)] — [Es(A;) — Es(As)] (A.6)

Pour 1> He, les décalages en fréquence de la transition optique de *C,, et de C,, sont exac-
tement opposés quand tous les deux impliquent le méme niveau hyperfin F = 1 /2, comme
dans *C;i et Cjy.

Pour '*He, les décalages entre les composantes de la raie 706.5 nm résultent uniquement de
la structure fine de 1’état 23P. Pour I’>He, les décalages sont calculés en utilisant la moyenne
des deux valeurs publiées des différences de décalage isotopique AFE entre les énergies des
états de I'*He et de I’>He.

D’apres [2, Tab.2] :
‘A = AE (3381) — AE (23P0) = 594.106 MHz (A.7)

Et d’apres [76, Tab. 1] :
A = 594.658 MHz. (A.8)

Le calcul des fréquences, listées dans le tableau (A.2)) pour les composants de *D,,, inclue la
différence suivante :

o) = [BO V) - Bs(As)| - (B (2) - Be(Br)] -4 (A.9)
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Transition & 706.5 nm H Transition & 1083 nm

line ‘ GHz H line ‘ GHz
*Cq 0 Cq 0
*Ca —4.51159 Co 4.51159
*Cs —4.77864 Cs 4.959
*Cy —5.18076 Cy 5.18076
*Cs —6.55934 Cs 6.7397
*Cg —11.07093 Ce 11.25129
*Cr —11.7401 Cy 11.92046
*Csg —32.60452 Cs 32.60452
*Cg —39.16386 Cy 39.34422
Do —5.33963 Do 38.53362
*Dq —7.6308 D, 40.82479
*Dy —37.24775 Dg 70.44174

TABLEAU A.2 — Liste des fréquences de transition optique calculées dans le cas de I'3He et
I'“He pour les transitions a 706.5 nm et 1083 nm. Plus précisement, ce sont les décalages
de fréquence de toutes les composantes & B = 0, en prenant 1’énergie de *C; et C; comme
réference pour la transition a 706.5 nm et 1083 nm ;

Les valeurs des équations (A.7)) et (A.8]) different d’une quantité qui peut étre négligée, mais
qui peut étre assez facilement trouvée expérimentalement.

191



192



Annexe B

Matrices et intensités de transition
dans I’He en champ magnétique nul

Les éléments des matrices de transition ont été calculées pour la polarisation lumineuse o4
et 7 pour toutes les composantes de la transition de pompe 23S - 23P (Cy & Cg pour 1'*He,
Dg & Dy pour 1"*He) et de sonde 23P - 33S (*Cy a *Cgy pour 1'3He, *Dg & *Dy pour I"*He) en
utilisant les équations et les données de [42] & B = 0.

B.0.1 Eléments de la matrice de transition 7}(]-4) dans "' He

i Y» Y
m|[-1 0 1

Zy | -2 1

Zy | —1]1/2 1)2

Zs | 0 | 1/6 2/3 1/6
Zy | 1 /2 1/2
Zs | 2 1

Ze | -1 1/2 1/6

Zz | 0 | 1/6 0 1/2
Zs | 1 1/6 1/2
Zo | O |1/3 1/3 1/3

TABLEAU B.1 — Liste des éléments de la matrice de transition 7;-24) dans 1'"*He entre les
sous-niveaux Y; et Z; pour un champ magnétique B = 0.Le nombre quantique m ; désigne
les sous-niveaux 23S et m_ pour les sous-niveaux 23P. Les couleurs indiquent le vecteur de
polarisation de la lumiére : rouge pour o, noir pour 7 et bleu pour o_. Les cases vides du
tableau correspondent a des transitions interdites (|[Am| > 1) et donc des valeurs nulles de

7@,

]
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B.0.2 Eléments de la matrice de transition *T;;? dans I’'He

*Y 1 *Y2 *Yg
m| -1 0 1
Zy | -2 1/3

Zy | 1| 1/6 1/6

Zs | 0 | 1/18 2/9 1/18
Zy | 1 1/6 1/6
Zs | 2 1/3
Ze | —1| 1/6  1/6

Zr | 0 | 1/6 0 1/6
Zs | 1 1/6  1/6
Zo | O | 1/9 1/9 1/9

TABLEAU B.2 — Liste des éléments de la matrice de transition ”Tﬁ) dans 1"*He entre les
sous-niveaux Z; et *Y;, pour un champ magnétique B = 0. Les couleurs indiquent le vecteur
de polarisation de la lumiére : rouge pour o4, noir pour 7 et bleu pour o_. Il correspond au
changement du moment angulaire entre les valeurs de my et *m . Les cases vides du tableau

correspondent & des transitions interdites (|JAm/| > 1) et donc des valeurs nulles de *T’ ﬁ).
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B.0.3 Eléments de la matrice de transition 7;; dans 1’>He

| A | A | A | A As | A
1 1 0.4
2 0.6 0
3| 01 0.6 0.3 0 0
4 0.3 0.6 0.1 0 0
5 0.6 0.4 0
6 1
7 | 0.58395 | 0.38930 0.02674
8 | 0.38930 | 0.06488 | 0.51907 0.01783 | 0.00891
9 0.51907 | 0.06488 | 0.38930 | 0.00891 | 0.01783
10 0.38930 | 0.58395 0.02674
11 | 0.21888 | 0.14592 | 0.07296 0.18741 | 0.37481
12 0.07296 | 0.14592 | 0.21888 | 0.374818 | 0.18741
13 | 0.01604 | 0.01070 0.97325
14 | 0.01070 | 0.00178 | 0.01426 0.64883 | 0.32442
15 0.01426 | 0.00178 | 0.01070 | 0.32442 | 0.64883
16 0.01070 | 0.01604 0.97325
17 0.09370 | 0.18741 | 0.28115 | 0.20185 | 0.14592
18 | 0.28115 | 0.18741 | 0.09370 0.14592 | 0.29185

TABLEAU B.3 - Liste des éléments de la matrice de transition 7;; dans *He entre les sous-
niveaux A; et B; pour un champ magnétique B = 0. Les couleurs indiquent le vecteur de
polarisation de la lumieére :

Tij.
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B.0.4 Eléments de la matrice de transition *7';, dans 1’>He

| "Ar | fAy | fAg | fAy | A5 | *Ag
1| 1/3
2 | 2/15 1/5
3| 1/30 1/5 1/10
4 1/10 1/5 1/30
5 1/5 2/15
6 1/3
7 | 0.19465 | 0.12977 0.00891
8 | 0.12977 | 0.02163 | 0.17302 0.00594 | 0.00297
9 0.17302 | 0.02163 | 0.12977 | 0.00297 | 0.00594
10 0.12977 | 0.19465 0.00891
11 | 0.07296 | 0.04864 | 0.02432 0.06247 | 0.12494
12 0.02432 | 0.04864 | 0.07296 | 0.12494 | 0.06247
13 | 0.00535 | 0.00357 0.32442
14 | 0.00357 | 5.94E-4 | 0.00475 0.21628 | 0.10814
15 0.00475 | 5.94E-4 | 0.00357 | .10814 | 0.21628
16 0.00357 | 0.00535 0.32442
17 0.03123 | 0.06247 | 0.09370 | 0.09728 | 0.04864
18 | 0.09370 | 0.06247 | 0.03123 0.04864 | 0.09728

TABLEAU B.4 - Liste des éléments de la matrice de transition *I"j; entre les sous-niveaux B;
et *A}, dans 1’3He pour B = 0. La premiére colonne contient l'indice j du référent au sous-

niveau inférieur B;. Les couleurs indiquent le vecteur de polarisation de la lumicre :

rouge

pour o4, noir pour 7 et bleu pour o_. Il correspond au changement du moment angulaire
entre les valeurs de mp et “mp, non mentionnés dans ce tableau.
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Annexe C

Calcul de l’'intensité de pompe
moyenne

L’intensité moyenne de pompe < I, > est calculée en supposant une décroissance exponen-
tielle le long du trajet du faisceau dans la cellule. Cette décroissance est représentée avec les
notations introduites dans la (FigC.1)) :

I 1 Lee
Ti B (L ll> /0 ” eikadz (Cl)

avec k, le taux d’absorption du faisceau de pompe par le gaz.l; et I» sont les intensités lumi-
neuses a 'intérieur de la cellule au niveau des fenétres d’entrée et de sortie respectivement.

Généralement, l'intensité de la pompe est mesurée apres la traversée de la cellule. Elle est
notée I°f pour une décharge éteinte et I°" pour une décharge allumée (Ip = Io, ou Iog,
selon la décharge). La différence d’intensité de pompe absorbée A, dans la cellule peut étre
calculée par :

Ioff _ Jon
1-R
avec Iy = I°f/(1 = R), I, = I°®/(1 — R) et R le facteur de réflexion des fenétres & faces

paralléles de la cellule. La valeur de l'intensité I3 est : I3 = I°T /(1 — R)2.

AL =1I,— 1 = (C.2)
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Z = Lceﬂ

FiGURE C.1 — Schéma de propagation du faisceau de pompe & 1083 nm & travers la cellule
d’hélium selon sa direction de propagation z. Les variations d’intensité le long de la cellule
sont dues a I'absorption par le gaz et de la perte par réflexion. Les annotations de droite a
gauche : Iy représente I'intensité transmise a la sortie de la cellule mesurée expérimentale-
ment, I; U'intensité du faisceau dans la cellule avant de traverser la face de sortie & z = Ly,
I, I'intensité lumineuse dans la cellule & z = 0 et I3 I'intensité du faisceau transmise.

L’intensité moyenne < I, > est égale a :

1ot 1

<I,>= K= ((1-R) A, —(/———— C.3
p 1-R % ( ) P IOH X kaLcell ( )

avec K = # et koqLeey = In(10%/1°0)

Donc, < I, > est égale a :
Al

<I,>=-—" C4
p log(Ioff/Ion) ( )
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Annexe D

Mesures d’absorption par une
sonde longitudinale

Pour le faisceau laser de sonde, de faible intensité et accordé sur la transition optique Lj;
(23P) - *Hy (33S), les mesures d’absorption permettent également de déterminer la valeur
absolue de la densité d’atomes excités dans 1'état 23P.

La variation de l'intensité lumineuse absorbée par unitée de longueur z est donnéee par :

dl .
T =" ko(2) dz (D.1)

avec *kq(2) le taux d’absorption du faisceau de sonde par le gaz en un point z donné a dz
pres.

La somme de la contribution a ’absorption des classes de vitesse v, a dv, pres, sur le taux
d’absorption *kq(z), s’écrit sous la forme de :

1 B -
*ka(z) = f/nml] ¢P(Uz) hvpas Yk dv, (D.Q)

ol Vs est la fréquence centrale du laser de sonde, hup,s l'énergie d’un photon et
ﬁljcbp(vz)*’yjk le nombre de photons absorbés.

A partir des équations (D.1) et (D.2)), la variation de l'intensité I en fonction de z s’écrit
comme :

dl

— @ = N AVLas ZZJ/¢P(UZ) *r?jk dv; (DB)
ik

Pour une distribution normalisée de fréquence du laser de sonde incident ¢ras (v — Vpas),
I'intensité lumineuse de la sonde I (v) est égale a :

I(V) = Ilas PLas (V - ’/Las)7 avec /(PLas (V - VLas) dv = 17 <D4)
Le taux de transition optique *;;, dépendant de v., s’écrit alors [33] :

(I'/2)”
(1”/2)2 + 472 (v — vy, — ijvz/c)2

2a*f I las
MeVLas 1

dv (D.5)

Fik (v2) =

Njk/(PLas (V - VLas)
Sachant que I est le taux d’amortissement de la cohérence optique, élargi par la pression,
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tels que :

W =T"/2r (D.6)
Le taux de transition optique devient égale a :
*ajk (Uz) = 9 Ilasj}k / PLas (V - VO) L [W7 ij] dv (D7)
MelV

En intégrant sur toute la distribution de vitesse atomique, nous obtenons :

ha*
—dl = me DasLeen < fopy, > Zl k//¢P Uz X @Las( VLas)

x LW, vji] dv.dv (D.8)
avec Leen < My, > déterminée a partir de 'Eq.([5.17)).

Cette relation peut étre encore simplifiée dans plusieurs situations : lorsque ’échantillon est
optiquement mince ou que les distributions de vitesse sont suffisamment larges, I’absorption
n’affecte que l'intensité de la sonde I(z) et non pas sa distribution de fréquence . En par-
ticulier, si a5 est une distribution de largeur lorentzienne, la convolution dans I’Eq.
donne simplement une fonction lorentzienne, indépendante de v,, de largeur égale a la somme
des deux largeurs.

Les fonctions spectrales résultent ainsi de la convolution de distributions normalisées. L’in-
tégrale du profil d’absorption, valable pour 1’3 He et I"*He, est alors :

h * -
/ln*T ha’f Leen | < igp > leTjk . (D.9)

e

D.1 Comparaison aux sections efficaces d’absorption

Dans cette section, nous présentons la méthode de comparaison entre les coefficients d’absorp-
tion déduits, comme ci-dessus, pour la transition a 706 nm dans ’hélium avec les expressions
génériques habituelles reliant les sections efficaces d’absorption avec les forces d’oscillateur
et les durées de vie radiatives. Pour un gaz non polarisé, les sous-niveaux sont également
peuplés (;,l; = ny, /gL, avec ny, la densité d’atomes dans le niveau L).

L’Eq.(D.3)) peut donc étre identifiée avec Iexpression habituelle de la section efficace d’ab-
sorption o, (w), telle que, selon [77] :

1 dl (w)
npl (w) dz

o (W) = — (D.10)

La différence entre 'Eq.(D.3|) et les expressions utilisées dans [77] résulte du fait que les
fréquences angulaires optiques sont systématiquement utilisées, contrairement a nos expres-
sions (ou dans [78], Eq.3) ou la fréquence optique est utilisée.

D’ou :

0o (V) =Agr— =— g(v) (D.11)

ot Ayp, = 7, est le taux d’émission spontanée du niveau supérieur (33S) au niveau inférieur
(23P), A la longueur d’onde de la transition a 706 nm. Le facteur de dégénérescence est gy,
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= 2Jp, + 1 pour 'état inférieur et gy = 3 pour 1’état supérieur. La fonction g (v) représente

la forme spectrale normalisée de la raie, a la fréquence v = ¢/ .

Puisque le taux de décroissance radiative ~ est égal a :

20 hf
= e
MeC

Alors, pour la transition a 706 nm, nous pouvons écrire :

mv:3va

2me 8

En substituant 1'Eq.(D.5|) dans ,

3025 5
— /IH*T(V) dv = 877'&"7 Lcen (< N > Zl]T]k)

j?k

(D.12)

(D.13)

(D.14)

Cette relation est utiiée pour déterminer la densité d’atomes excités dans les sous-niveaux

de 1’état 23P.
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Annexe E

Mesure de la pression du gaz : taux

de décroissance de ’absorption a
1083 nm

Dans cette section, nous déterminons la pression du gaz d’hélium dans les cellules cy-
lindriques a partir du temps de décroissance de ’absorption de la sonde a 1083 nm dans
une décharge pulsée. La relation entre le mode de désexcitation le plus lent des atomes et
le coefficient de diffusion D* des atomes métastables dans le gaz est rappelée et discutée
dans la lére partie. La valeur de D* est tirée de la littérature pour '*He. Ces résultats sont
appliqués aux données récentes dans plusieurs cellules scellées.

E.1 Modes de diffusion et taux d’amortissement dans les cel-
lules cylindriques

Afin de mesurer la pression du gaz d’hélium dans une cellule, nous déterminons la durée de
vie des atomes métastables dans un plasma entretenu par un pompage optique. Les solutions
factorisées de I’équation de diffusion avec des conditions aux limites, bien définies impliquent
des fonctions de Bessel cylindriques des coordonnées transversales et des fonctions trigono-
métriques de la coordonnée axiale z. Cette approche standard est généralement appliquée
pour un écoulement normal nul de 'espece diffusante dans la direction perpendiculaire de la
paroi de la cellule (par exemple pour la diffusion de spin ou de concentration). Pour la dif-
fusion d’atomes métastables, la condition aux limites pertinente est différente et correspond
a une densité métastable nulle au contact de la paroi. A partir du temps de diffusion le plus
long des métastables, nous pouvons écrire [79, p.108] [80, Eq.3.4] :

1 ap\ 2 7R \?

I_op () 14 ( ) E.1

Td R aoLcen (ED
ou ag = 2.405 est le premier zéro de la fonction cylindrique de Bessel Jy, 2R est le diameétre
intérieur de la cellule et L¢o est la longueur totale intérieure de la cellule. D* représente

le coefficient de diffusion de I’atome métastable. Notons que dans [79, [80] la longueur de la
cellule est notée 2L, d’ou elle est remplacée par Lcep ici.

Le temps de diffusion varie en 1/74, donc proportionnel a la pression du gaz a une température
constante.

203



E.2 Coefficients de diffusion des atomes métastables de 1’état
23S dans I’"*He

Le temps de diffusion D* n’a été mesuré expérimentalement dans 1'*He que par Phelps (1955,
[81]), puis par Huggins et Cahn (1967, [82]), Fitzimmons et al. (1968, [83]) et Deloche et al.
(1976, [84]) en fonction de la température T'. Ces valeurs publiées sont répertoriées dans le
tableau pour étre exprimées a une pression de gaz p = 1 torr :

ref. | BO | B2 | B | B
pD; 470425 | 490+7 | 480425 | 420+ 10
(torr.cm?/s) | (& 300 K) | inconnue | (3 300 K) | (& 293 K)

TABLEAU E.1 — Tableau des coefficients de diffusion des atomes métastables publiés a 1torr
a partir de quatre références, [8I), p. 1310] indique 470 £ 25 cm 2/s & 1 torr et 300 K, [82]
effectuent deux types de mesures, avec des résultats de 51148 cm 2 /s (p.187) et 490-+8cm 2 /s
(p-188, de préférence), & une température non spécifiée (température ambiante). Fitzsimmons
et al . [83] publie des données pour 300 K et Deloche et al. [84] publie des données pour 293
K.

Kolker et Michels (1969, [85]) publient I'un des nombreux articles théoriques utilisant des
données expérimentales pour contraindre les potentiels atomiques en citant [81], [82] et [83].
Par contre l'article le plus récent [84] ne compare pas leurs données de Dj a celles de [83].
En re-dimensionnant le résultat de 293 K & 300 K pour comparaison (avec un facteur T3/2 =
1.036 pour l'augmentation de p a densité fixe et 'augmentation de la vitesse thermique), la
valeur publiée égale & 420 cm? /s augmente & 435 cm? /s, laissant une différence significative
dépassant les incertitudes énoncées dans les données publiées. Un autre point intéressant a
mentionner est que dans [84], les résultats de [81] et [82] sont cités avec des valeurs fausses
(n’existent pas dans les références citées). Notons que les données de [84] ont été mesurées
a des pressions élevées (plus que 5 torr), ce qui peut introduire d’importants processus de
collision a 3 corps et affecter la précision de la détermination de Dj. Nous utilisons dans nos
calculs la valeur tirée de [83] qui est aussi la moyenne de [81] et [82] telle que pDj = 480+ 25
torr.cm? /s.

E.3 Principe expérimental de la mesure de pression

Le principe expérimental de la mesure de la pression repose sur la mesure d’absorption
d’un faisceau a 1083 nm d’intensité treés atténuée pour éviter la saturation de la transition.
La puissance transmise est détectée par la photodiode PD2 et est observée directement a
loscilloscope ce qui permet en particulier d’effectuer une analyse directe des données. La
cellule d’hélium est soumise a une décharge radiofréquence peuplant le niveau métastable,
dont amplitude est modulée en carré a une fréquence de quelques centaines de Hz. Lorsqu’on
éteint la décharge, la population de I’état métastable décroit et la durée de vie de ces atomes
est déterminée par le phénomeéne de diffusion vers la paroi. L’absorption du signal de pompe
décroit ainsi exponentiellement avec la constante de temps est celle du mode de diffusion le
plus lent. Lorsque la décharge se rallume, la population d’atomes métastables augmente et
le faisceau de pompe est absorbé de nouveau dans la cellule. Par conséquent, le signal de
pompe transmis a la photodiode diminue.

Un ajustement exponentiel de la décroissance aux temps donne acces au temps caractéristique

Tabs-
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FIGURE E.1 — Exemple d’enregistrements de la décroissance du signal d’absorption S(t) sur
la raie Dy d’*He dans la cellule d’1.33 mbar pour trois atténuations de pompe (filtres neutres
de densité : NDO5 en bleu, +ND2 en noir, +ND2 + ND1 en rouge).

E.3.1 Liste de mesures de pression effectuées dans des cellules d’*He pur

Une liste de mesure de la pression de quelques cellules d"*He pur utilisées dans les mesures
d’absorption a 706 nm le long de ce projet est représentée dans le tableau (E.2)).

p4 (mbar) 0.133 | 1.06 | 1.33
Dext (cm) 3 5 5
R (cm) 1.3 | 225 | 2.25
Lext (cm) 12.02 | 4.959 | 3.97
Leen (cm) 11.52 | 4.459 | 3.47
7a/p4 (ms/mbar), Eq.(E.1) | 0.448 | 0.954 | 0.798
Tabs (I0S) 0.05 | 0.85 | 0.48
Tabs/ (Ta/p4) (mbar) 0.111 | 0.890 | 0.601

TABLEAU E.2 — Tableau des caractéristiques des cellules d’*He utilisées pour les expériences
d’absorption. Les temps de diffusion calculés 74 (Eq utilisent 480 Torr cm?/s. Les temps
de décroissance mesurés sont obtenus a partir d’ajustements exponentiels a des temps longs
pour des faisceaux a 1083 nm atténuées dans des décharges pulsées.

La précision de cette méthode optique de mesure de la pression est initialement limitée par
une incertitude expérimentale diie a 'absence des dimensions géométriques internes de la
cellule. Nous avons choisis d’utiliser les pressions nominales de remplissage dans les analyses
expérimentales.
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