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Contexte général

Intérêt de l’3He (I = ½), polarisé par pompage optique laser.

Pompage optique par échange de métastabilité : 
- Etat métastable polarisé par le PO (à 1083 nm).

- Transfert de la polarisation nucléaire à l'état fondamental par des collisions d’EM.
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Exemples d’application

L'hélium polarisé est utilisé en recherche
fondamentale ou appliquée pour :

• Filtres à neutrons

• IRM des poumons

• Magnétométrie nucléaire
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• Introduction : Rôle des collisions dans le PO de l’hélium
• PO (23S - 23P) et redistribution collisionnelle
• PO et relaxation nucléaire induite dans l’état fondamental 
• Transfert d’excitation par collisions 23P-11S : état de l’art 

• Etude par double résonance optique (transitions 23S  23P  33S)
• Objectif et méthode
• Description du montage expérimental
• Analyse des spectres d’absorption à 706.5 nm  

• Résultats 
• Mesures spectroscopiques à 706.5 nm
• Modèles de redistribution collisionnelle et résultats expérimentaux
 Etude dans l’4He pur
 Extension aux mélanges isotopiques

• Conclusion et perspectives

Plan de l’exposé
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Principe du pompage optique
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Le pompage optique (PO) introduit par Kastler (1951) permet une redistribution des atomes 
entre les sous-niveaux magnétiques d’un état grâce à une absorption résonante de la lumière.

Cas simple : PO à 2 états

2 sous-niveaux magnétiques dans chaque état (structure fine, structure hyperfine…) 

Dépeuplement du sous-niveau pompé par les cycles de PO

excitation 
sélective

+ redistribution coll. 
à l’intérieur des 2 

états:

J=1/2

J’=1/2

mJ : -1/2               1/2

désexcitation



PO dans l’hélium : transition 23S - 23P
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Dans l’hélium, la structure des états atomiques impliqués dans le PO est un peu plus complexe.

4He : I = 0

D2 D0D1

J = 1

J = 1

J = 2

mJ  1    0   1

Y1 Y2 Y3

Z9
J = 0

23P

23S1

3He : I = ½ 

23P

23S1 F = 3/2

F = 1/2

F = 5/2

F = 1/2

F = 3/2

F = 3/2

F = 1/2

mF : 3/2 1/2  1/2  3/2

A1 A2 A3 A4 

B18 B17

A5 A6

C9

C8



Effet de redistribution collisionnelle
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Le sous-niveau mJ = +1  est surpeuplé, à cause des 
valeurs des Tij.

Les sous-niveaux mJ = 0 et +1 sont équi-peuplés,
à cause des valeurs des Tij.

Transitions D0 et D2 dans l’4He :

Tij : élément de la matrice de transition entre les 
sous-niveaux

23S1

23P

23P

PO sur la raie D0 - + : 
sans redistribution coll. 

p << 1 mbar

PO sur la raie D2 - + : 
sans redistribution coll. 

dans 23P
p << 1 mbar

Régime Kastler

23S1

1/31/3

1/6 1/2 1



Effet de redistribution collisionnelle
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Transitions D0 et D2 dans l’4He : Transitions Ci dans l’3He
Polarisation nucléaire calculée pour un PO sur Ci en
fonction de la puissance laser [Nacher 1985].

sans redistribution coll.

Grâce aux collisions d’échange de 
métastabilité, le PO (hyperfin) de l’état 23S 
crée de la polarisation nucléaire dans l’état 

fondamental.

23S1

PO sur la raie D0 - + : 
sans redistribution coll. 

p << 1 mbar

PO sur la raie D2 - + : 
sans redistribution coll. 

dans 23P
p << 1 mbar

Régime Kastler

23S1

23P

23P



Effet de redistribution collisionnelle

10

Transitions D0 et D2 dans l’4He :

23S1

Le sous-niveau mJ = -1  de l'état 23S est 
surpeuplé

Désexcitation radiative équiprobable vers 
les 3 sous-niveaux =>  bilan de PO 
indépendant de l’effet des collisions

PO sur la raie D0 - + : 
avec redistribution coll. 

p >>> 1 mbar

PO sur la raie D2 - + : 
avec redistribution coll. 

totale dans 23P
p >>> 1 mbar

Régime Dehmelt

23S1

23P

23P

1/31/3

1/6 1/2 1



Effet de redistribution collisionnelle

11

Transitions D0 et D2 dans l’4He :

23S1
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Transitions Ci dans l’3He

 Polarisation pour C8 et C9 : faible changement.
 Polarisation pour C1 et C3 : changement de signe.

+ redistribution coll. dans 23P

C3

C1

Polarisation nucléaire calculée dans l’3He sur Ci en
fonction de la puissance laser [Nacher 1985].

PO sur la raie D0 - + : 
avec redistribution coll. 

p >>> 1 mbar

PO sur la raie D2 - + : 
avec redistribution coll. 

totale dans 23P
p >>> 1 mbar

Régime Dehmelt

23S1

Les collisions peuvent jouer un rôle 
crucial ou négligeable, selon la raie de 

pompage utilisée.

23P

23P



Effet de redistribution collisionnelle
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Transitions D0 et D2 dans l’4He :
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Transitions Ci dans l’3He

 Polarisation pour C8 et C9 : faible changement.
 Polarisation pour C1 et C3 : changement du signe.

+ redistribution coll. dans 23P

C3

C1

Polarisation nucléaire calculée dans l’3He sur Ci en
fonction de la puissance laser [Nacher 1985].

PO sur la raie D0 - + : 
avec redistribution coll. 

p >>> 1 mbar

PO sur la raie D2 - + : 
avec redistribution coll. 

totale dans 23P
p >>> 1 mbar

Régime Dehmelt

23S1

Les transitions les plus utilisées pour le PO 
sont  les composantes 23S - 23P0 : C8 ou C9
dans 3He pur, D0 dans 4He ou les mélanges. 

23P

23P

23S1



Effet de redistribution collisionnelle 
Détermination du taux de redistribution collisionnelle 
• Une étude dans [Batz, PhD 2011] sur le rendement quantique a été effectuée dans le cadre d’un modèle simple de 

redistribution collisionnelle dans l’état 23P avec un seul taux de collisions coll.

• A cette pression, l’effet de collisions parait plus faible que ce qui est attendu à partir des valeurs publiées de  de [Sch67] et
[Vri10].
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Meilleure description de la 
redistribution collisionnelle ?

Taux de collisions coll
coll = N coll v
N : densité d’atomes
coll : section efficace de collisions
v : vitesses moyennes relatives pour 
les collisions entre atomes

𝑑𝑃
𝑑𝑡  2

𝑊
𝑁𝑉 ℏ𝜔

 Wabs : puissance de pompe absorbée
  : rendement quantique
 N (11S)  N : densité totale d’atomes

PO C9 et C8
à 2.45 mbar

1/coll [s] 

[Batz, PhD 2011] 
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Marion Batz PhD, 2011

Relaxation nucléaire induite par PO dans l’état fondamental

 r
(s

-1
)  

 Wabs : puissance de pompe absorbée
 : rendement quantique
 N (11S)  N : densité totale d’atomes 
 Γ : taux de relaxation due à la décharge (sans PO)

moment cinétique 
transféré aux
atomes 23S

perte totale de 
moment cinétique

Observation : Relaxation nucléaire supplémentaire r induite par le PO 
r   Wabs / Vcell 

𝑑𝑃
𝑑𝑡 2

𝑊
𝑁𝑉 ℏ𝜔 Γ  Γ   𝑃

Perte du moment cinétique dans l’état fondamental liée à la puissance de pompe absorbée
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Population 23P 


Wabs / Vcell

Origine physique de cette relaxation induite par le PO ?

Marion Batz PhD, 2011

 r
(s

-1
)  

Relaxation nucléaire induite par PO dans l’état fondamental

Etudier en détail ce qui se passe dans l’état 23P

Observation : Relaxation nucléaire supplémentaire r induite par le PO 
r   Wabs / Vcell 

Perte du moment cinétique dans l’état fondamental liée à la puissance de pompe absorbée
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Borne supérieure attendue (𝚪 𝑫 = 0) 

Marion Batz PhD, 2011
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Relaxation nucléaire induite par PO dans l’état fondamental

 r
(s

-1
)  2

𝑊
𝑁𝑉 ℏ𝜔 Γ  Γ   𝑃

Perte du moment cinétique dans l’état fondamental liée à la puissance de pompe absorbée

 Limite imposée à la polarisation nucléaire obtenue en régime stationnaire dans l’3He
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Relaxation nucléaire induite par PO dans l’état fondamental
Origine physique de la relaxation induite par le PO ? 

Collisions entre les atomes 11S et les atomes 23P
Vrinceanu and Sadeghpour 2010
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Vrinceanu and Sadeghpour 2010

23PJ

La polarisation nucléaire dans l’état 23P tend vers 0.  

Relaxation nucléaire induite par PO dans l’état fondamental
Origine physique de la relaxation induite par le PO ? 

Collisions entre les atomes 11S et les atomes 23P

Effet sur la polarisation dans ces deux états: 

 Redistribution dans l'état 23P qui tend à équi-peupler 
les sous-niveaux.



Origine physique de la relaxation induite par le PO ? 
Collisions entre les atomes 11S et les atomes 23P

Effet sur la polarisation dans ces deux états: 

 Redistribution dans l'état 23P qui tend à équi-peupler 
les sous-niveaux.

• Transfert d’excitation entre les atomes 23P et 11S

19

Couplage de polarisation entre les états 23P et 
11S, susceptible d’induire une relaxation.  

Relaxation nucléaire induite par PO dans l’état fondamental

Vrinceanu and Sadeghpour 2010

23P

11S



Relaxation nucléaire induite par PO dans l’état fondamental

N (23P) << N (23S) << N(11S) 

Vrinceanu and Sadeghpour 2010
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11S – 23S

Origine physique de la relaxation induite par le PO ? 
Collisions entre les atomes 11S et les atomes 23P

Effet sur la polarisation dans ces deux états: 

 Redistribution dans l'état 23P qui tend à équi-peupler 
les sous-niveaux.

• Transfert d’excitation entre les atomes 23P et 11S

Taux de collisions coll
coll = N coll v

20



Etat de l’art - expérimental
Mesure de la section efficace de départ du niveau 23P0 dans l’3He par Schearer [1967] 

 La section efficace de transfert à partir du niveau 23P0 (peuplé) vers les autres niveaux (« 23P1 et 23P2 ») a été mesurée
expérimentalement, par détection de la fluorescence à 1083 nm. La structure hyperfine est ignorée.
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Etat de l’art - théorique

 01 = 0. 
 12 = 2 02. 
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Calcul des sections efficaces de changement de J par collisions 11S - 23PJ Vrinceanu et al [2004]

23PJ

0201

12

02

12
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Objectif et méthode
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Objectif : Etudier et quantifier l’effet des collisions entre 11S
et 23P sur les niveaux impliqués dans le processus du
pompage optique.

Méthode : Configuration de double résonance optique sur les
transitions 23S  23P et 23P  33S, avec deux lasers
accordables monochromatiques et co-propageants où un
pompage optique sélectif en niveaux et en vitesse (VSOP) à
1083nm est effectué.
 Créer puis sonder une ou des populations dans l’état 23P.

23S1

33S1

23P0

1    0    1 mS
Y1 Y2 Y3

Z9

Y1
Y2

Y3
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Objectif et méthode
Objectif : Etudier et quantifier l’effet des collisions entre 11S
et 23P sur les niveaux impliqués dans le processus du
pompage optique.

Méthode : Configuration de double résonance optique sur les
transitions 23S  23P et 23P  33S, avec deux lasers
accordables monochromatiques et co-propageants où un
pompage optique sélectif en niveaux et en vitesse (VSOP) à
1083nm est effectué.
 Créer puis sonder une ou des populations dans l’état 23P.

23S1

33S1

pompe

23P0

1    0    1 mS
Y1 Y2 Y3

Z9

Y1
Y2

Y3

sonde
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Spectres d’absorption à 1083 nm (23S  23P) calculés 
à T = 300K

FWHM 3He : 1.98 GHz 
FWHM 4He : 1.72 GHz 

Objectif et méthode
Objectif : Etudier et quantifier l’effet des collisions entre 11S
et 23P sur les niveaux impliqués dans le processus du
pompage optique.

23S1

33S1

pompe

23P0

1    0    1 mS
Y1 Y2 Y3

Z9

Y1
Y2

Y3

sonde
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23S  23P

Objectif et méthode
Objectif : Etudier et quantifier l’effet des collisions entre 11S
et 23P sur les niveaux impliqués dans le processus du
pompage optique.
Spectres d’absorption à 706.5 nm (23P  33S) calculés 
à T = 300K
*FWHM 3He : 3.03 GHz 
*FWHM 4He : 2.62 GHz 
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23S1

33S1

pompe

23P0

1    0    1 mS
Y1 Y2 Y3

Z9

Y1
Y2

Y3

sonde



Les phénomènes possibles dans les cellules d’4He pur sont:

o Les collisions avec changement de niveaux ou sous-niveaux,
de type faibles et fortes (avec ou sans changement de vitesse).

Les spectres caractérisent les distributions de vitesses atomiques 
dans l'état 23P:
- dans les niveaux directement pompés : *D0
- dans les niveaux peuplés par collisions : *D1,*D2

33S1
Sonde 

706.5 nm

3He 4He

Pompe  
1083nm

23S1

23P

11S0

Collisions 
de changement 

de J ou de 
vitesse
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Pompe D0 – 4He –0.13mbar

Objectif et méthode

D0

*D1 
*D2 

*D0 

2.6 GHz

(GHz) (GHz)



Objectif et méthode

33S1
Sonde 

706.5 nm

3He 4He

Pompe  
1083nm

23S1

23P

11S0

Collisions 
de changement 

de F ou de 
vitesse

Les phénomènes possibles dans les mélanges isotopiques sont:

o Les collisions avec changement de niveaux ou sous-niveaux,
de type faibles et fortes (avec ou sans changement de vitesse).
Pompe C3 –1.6 mbar 4He + 0.53 mbar 3He
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C3*C3,5
3 GHz

*C6,7 *C1,2

*C8

*C9
3 GHz

(GHz) (GHz)



Objectif et méthode
Les phénomènes possibles dans les mélanges isotopiques sont:

o Les collisions de transfert d’excitation entre isotopes

Pompe C3 –1.6 mbar 4He + 0.53 mbar 3He

30

*C3,5
3 GHz

*C6,7 *C1,2

*D1,2
*C8

*C9
3 GHz

*D0

33S1
Sonde 

706.5 nm

3He 4He

Pompe  
1083nm

23S1

23P

11S0

C3

(GHz) (GHz)



Description du montage expérimental

Diode Laser 
1083 nm

Diode Laser 
706 nm

𝐵y

𝐵𝑥

𝐵z

z

y
x
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Laser de pompe : monochromatique asservi sur une
transition optique entre 23S et 23P, permettant de
peupler une classe de vitesse d’atomes.
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Configuration pompe - sonde
Cu1, cube polariseur; Mi: miroir; Di : diaphragme; 
LM : Lambdamètre; MD1,2 : Miroirs dichroïques; 
LS : Lame séparatrice.

Configuration pompe - sonde
Cu1, cube polariseur; Mi: miroir; Di : diaphragme; 
LM : Lambdamètre; MD1,2 : Miroirs dichroïques; 
LS : Lame séparatrice.

LS MD1 

/4

PD2

10%

Di
90%

Hacheur

Description du montage expérimental

Mesure

Champ magnétique

Asservissement

Cu1PD 1 Mi

MD2 



Laser de sonde : balayé sur tous les spectres de la
transition 23P – 33S.
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Configuration pompe - sonde
Cu1, cube polariseur; Mi: miroir; Di : diaphragme; 
LM : Lambdamètre; MD1,2 : Miroirs dichroïques; 
LS : Lame séparatrice.

Cu1PD 1

LS MD1 

/4

PD2

10%

Di

z

Mi

MD2 

90%

Hacheur

LM

Description du montage expérimental

Mesure

Asservissement

Champ magnétique

Mi1LS/2

-y
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Champ B (mT) : possibilité d’avoir une polarisation
linéaire de pompe et de sonde  ou  ou une
combinaison de ( + ).

Hacheur

Configuration pompe - sonde
Cu1, cube polariseur; Mi: miroir; Di : diaphragme; 
LM : Lambdamètre; MD1,2 : Miroirs dichroïques; 
LS : Lame séparatrice.

Cu1PD 1

Mi1

LS MD1 

/4

LS

PD2

10%

Di

/2

z
-y

Mi

90%

LM

Description du montage expérimental

Mesure

Asservissement

Champ magnétique

MD2 
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Spectres d’absorption à 706.5 nm 
• Exemples de spectres d’absorption de sonde obtenus dans l’4He pour une pompe sur D2 à 1.06 mbar.

• - ln*T peut être reliée aux densités d’atomes des sous-niveaux de l'état 23P.

-l
n*

T
 

10
00

(GHz)

 1000

*D0

(GHz)

*D1

*D2

-l
n*

T

2.6 GHz2.6 GHz



Analyse des spectres d’absorption
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Méthodes d’analyse :
a) Calcul d’aire par intégration numérique

Exemples de spectres d’absorption de sonde obtenus dans l’4He pour une pompe sur D2 à 1.06 mbar.

Inconvénient : Difficulté de séparer les 
raies mal résolues.

-l
n*

T
 

10
00

(GHz)

*D0

2.6 GHz

*D2

*D1

-l
n*

T

2.6 GHz

(GHz)

Aire A0 Aire A12



→ Composante Gaussienne
→ Composante Lorentzienne
→ Ajustement par une fonction Lorentz + Gauss 
→ Résidu

Cet ajustement comporte:

• Partie Lorentzienne: Associée à la durée de vie de la 
transition, à la largeur du laser ...

→ caractérise les atomes pompés ou ayant changé de 
niveaux sans changement de vitesse suite aux collisions.

• Partie Gaussienne: associée à la largeur Doppler

→ caractérise les atomes ayant changé de vitesse suite aux 
collisions.

• Cet ajustement permet de déterminer: 

La fréquence centrale de la raie, les largeurs et les aires 
lorentziennes AJL et gaussiennes AJG (avec AJ = AJL + AJG)

37

Analyse des spectres d’absorption

Ajustement de *D0 pour une pompe D0 dans l’4He

p = 4.26 mbar

*D02.6 GHz

-l
n*

T
 

10
00

(GHz)

Méthodes d’analyse :
b) Ajustement par une fonction Lorentz + Gauss 



→ Ajustement par une fonction Lorentz + Gauss 
→ Résidu
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Analyse des spectres d’absorption

Cet ajustement comporte:

• Partie Lorentzienne: Associée à la durée de vie de la 
transition, à la largeur du laser ...

→ caractérise les atomes pompés ou ayant changé de 
niveaux sans changement de vitesse suite aux collisions.

• Partie Gaussienne: associée à la largeur Doppler

→ caractérise les atomes ayant changé de vitesse suite aux 
collisions.

• Cet ajustement permet de déterminer: 

La fréquence centrale de la raie, les largeurs et les aires 
lorentziennes AJL et gaussiennes AJG (avec AJ = AJL + AJG)

Ajustement de *D12 pour une pompe D2 dans l’4He

(GHz)

*D2

*D1

-l
n*

T

p = 1.06 mbar

2.6 GHz

Méthodes d’analyse :
b) Ajustement par une fonction Lorentz + Gauss 
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Mesures spectroscopiques à 706.5 nm
• Mesure de l’effet Zeeman dans le cadre de la double résonance optique.

• Mesure des positions spectrales des raies *D0, *C8 et *C9.

• Mise en évidence de l’effet de l’intensité de la pompe sur les spectres d’absorption.
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Résultats originaux (structure H.F 33S, décalage isotopique à 706.5nm ) 
Démonstration de l’intérêt de l’approche expérimentale adoptée.



A. Modèles simples : populations totales
Seules les populations totales des sous-niveaux de l’état 23P 
sont évaluées sans prendre en considération les distributions 
de vitesse.

A.1- Taux unique de transfert par collisions 
mix  pour tout transfert de mJ vers mJ’

A.2- Plusieurs taux de transfert par collisions 
Cinq taux de transfert ne dépendant que de J et J’.

C. Mélanges isotopiques
Transfert d’excitation entre isotopes

41

Modèles de redistribution collisionnelle et résultats expérimentaux
B. Modèle pour le VSOP à 1083 nm
Basé sur des observations expérimentales, reposant sur la 
forme des spectres d’absorption à 706.5 nm. 

• Identification des deux types de collisions, avec et sans 
changement de vitesse.

3He* + 4He ⇒ 3He + 4He*
3He + 4He* ⇒ 3He* + 4He



A. Modèles simples : populations totales
Seules les populations totales des sous-niveaux de l’état 23P 
sont évaluées sans prendre en considération les distributions 
de vitesse.

A.1- Taux unique de transfert par collisions 
mix  pour tout transfert de mJ vers mJ’

• Plusieurs taux de transfert par collisions : 
• 01 pour le transfert de J = 0 vers J = 1 et inversement
• 02 pour le transfert de J = 0 vers J = 2 et inversement
• 12 pour le transfert de J = 1 vers J = 2 et inversement
• 11 pour le transfert entre mJ dans J = 1, pompe D1

• 22 pour le transfert entre mJ dans J = 2, pompe D2
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Avec mix normalisé à , taux de désexcitation radiative.

mix 

23PJ

mix 

mix 

mix 

mix 

B. Modèle pour le VSOP à 1083 nm
Basé sur des observations expérimentales, reposant sur la 
forme des spectres d’absorption à 706.5 nm. 

• Identification des deux types de collisions, avec et sans 
changement de vitesse.



A. Modèles simples pour un gaz d’4He pur : Taux unique de transfert par collisions 
Pour un pompage sur D0:

L’équation d’évolution des populations zj des sous-niveaux non pompés ne comprend que les contributions de l’émission 
spontanée et des collisions, telle que :

Avec z1 = .. = z5 = z6 = .. = z8 43

Modèles de redistribution collisionnelle et résultats expérimentaux

PO
mix 

23P

J = 0

J = 1

J = 2

mix 



A. Modèles simples pour un gaz d’4He pur : Taux unique de transfert par collisions 
Pour un pompage sur D0:

En régime stationnaire:
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PO

0 𝑧  𝛾 𝑧 𝑧 ⟹
𝑧
𝑧 1

1
𝛾  Rapport de populations pompées / non pompées

PO
mix 

23P

J = 0

J = 1

J = 2

mix 



A. Modèles simples pour un gaz d’4He pur : Taux unique de transfert par collisions 
Pour un pompage sur D0:

En régime stationnaire:

Les combinaisons des aires AJ mesurées pour les raies *DJ doivent vérifier  : 
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0 𝑧  𝛾 𝑧 𝑧 ⟹
𝑧
𝑧 1

1
𝛾  Rapport de populations pompées / non pompées

1

PO
mix 

23P

J = 0

J = 1

J = 2

mix 



A. Modèles simples pour un gaz d’4He pur : Taux unique de transfert par collisions 
Pour un pompage sur D0:

En régime stationnaire:

Les aires AJ mesurées pour les raies *DJ non pompées doivent vérifier  : 
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⟹
𝑧
𝑧 1 Rapport de populations non pompées / non pompées

2

PO
mix 

23P

J = 0

J = 1

J = 2

mix 
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Modèles de redistribution collisionnelle et résultats expérimentaux

1/mix

1/p (mbar -1)

A. Modèles simples pour un gaz d’4He pur : Taux unique de transfert par collisions 
Pour un pompage sur D0 :

R03 = 8A0 /(A2 + A1) 

1

Taux de collisions mix

mix = N  v      
 de [Sch67]
N  p
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Modèles de redistribution collisionnelle et résultats expérimentaux
A. Modèles simples pour un gaz d’4He pur : Taux unique de transfert par collisions 
Pour un pompage sur D0 :

1

Les rapports R ne sont pas égaux

R01 = 3A0 /A1, 
R02 = 5A0 /A2
R03 = 8A0 /(A2 + A1) 

1/p (mbar -1)



Le transfert de J = 0 vers J = 2 > J = 0 vers J = 1
49

Les rapports R ne sont pas égaux

Modèles de redistribution collisionnelle et résultats expérimentaux
A. Modèles simples pour un gaz d’4He pur : Taux unique de transfert par collisions 
Pour un pompage sur D0 :

1

1/p (mbar -1)

2

R01 = 3A0 /A1, 
R02 = 5A0 /A2
R03 = 8A0 /(A2 + A1) 

1/p (mbar -1)
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Modèles de redistribution collisionnelle et résultats expérimentaux
A. Modèles simples pour un gaz d’4He pur : Taux unique de transfert par collisions 
Pour un pompage sur D0 :

1

1/p (mbar -1)

2

Ce modèle simple est insuffisant pour décrire nos observations expérimentales dans l’4He

1/p (mbar -1)

R01 = 3A0 /A1, 
R02 = 5A0 /A2
R03 = 8A0 /(A2 + A1) 



Modèles de redistribution collisionnelle et résultats expérimentaux

51

02 

23PJ

01 

12

11 

22 

A. Modèles simples : populations totales
Seules les populations totales des sous-niveaux de l’état 23P 
sont évaluées sans prendre en considération les distributions 
de vitesse.

A.1- Taux unique de transfert par collisions 
mix  pour tout transfert de mJ vers mJ’

A.2- Plusieurs taux de transfert par collisions 
Cinq taux de transfert ne dépendant que de J et J’.

B. Modèle pour le VSOP à 1083 nm
Basé sur des observations expérimentales, reposant sur la 
forme des spectres d’absorption à 706.5 nm. 

• Identification des deux types de collisions, avec et sans 
changement de vitesse.
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A. Modèles simples pour un gaz d’4He pur : Plusieurs taux de transfert par collisions
Pour un pompage sur D0:

Les équations d’évolution des populations zj des sous-niveaux non pompés : 
Pour J = 2 Pour J = 1

En résolvant le système d’équations, nous déterminons les rapports de populations qui sont comparés aux rapports d’aires 
expérimentales.

Modèles de redistribution collisionnelle et résultats expérimentaux

z6 = .. = z8

z1 = .. = z5

12 

02 

23P
J = 0

J = 1

J = 2

01 
PO



A. Modèles simples pour un gaz d’4He pur : Plusieurs taux de transfert par collisions
D’après [Vri04], 01 = 0 et 12 = 202.
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1/p (mbar -1)

1/mix
[Sch67]R 

-1

02 
Z9 0J = 0

J = 1
J = 2

12 
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A. Modèles simples pour un gaz d’4He pur : Plusieurs taux de transfert par collisions
Pour un pompage sur D0 : 
D’après [Vri04], 01 = 0 et 12 = 202.

Modèles de redistribution collisionnelle et résultats expérimentaux

A basse pression, les rapports de populations dépendent des valeurs de taux de 
collisions dans le modèle.

02 
Z9 0J = 0

J = 1
J = 2

12 

1/p (mbar -1)

R 
-1
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A. Modèles simples pour un gaz d’4He pur : Plusieurs taux de transfert par collisions
Pour un pompage sur D0 : 
D’après [Vri04], 01 = 0 et 12 = 202.

Modèles de redistribution collisionnelle et résultats expérimentaux

A haute pression, les rapports de populations convergent vers une même valeur.

02 
Z9 0J = 0

J = 1
J = 2

12 

1/p (mbar -1)

R 
-1
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A. Modèles simples pour un gaz d’4He pur : Plusieurs taux de transfert par collisions
Pour un pompage sur D0 : 
D’après [Vri04], 01 = 0 et 12 = 202.

Modèles de redistribution collisionnelle et résultats expérimentaux

Tendance similaire des rapports de populations expérimentaux et théoriques.

02 
Z9 0J = 0

J = 1
J = 2

12 

1/p (mbar -1)

R 
-1



57

A. Modèles simples pour un gaz d’4He pur : Plusieurs taux de transfert par collisions
Pour un pompage sur D0 : 
D’après [Vri04], 01 = 0 et 12 = 202.

Modèles de redistribution collisionnelle et résultats expérimentaux

Ce modèle reproduit la variation du rapport de populations des niveaux non pompés.

1/p (mbar -1)

R 
-1 R

02 
Z9 0J = 0

J = 1
J = 2

12 

1/p (mbar -1)
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A. Modèles simples pour un gaz d’4He pur : Plusieurs taux de transfert par collisions
Pompage D1 -  : Transition Y2 – Z7 interdite  transfert vers Z7 uniquement par collision(s).

Modèles de redistribution collisionnelle et résultats expérimentaux

12 

23S1

D1 ‐ 

J = 0

J = 1

J = 2

01 

11 

Z7

Par combinaison de l’absorption pour les polarisations  et 

Sonde Pol -  Pol - 
*D1 3

9 
𝑧 2𝑧 𝑧

4
3
9 
𝑧 𝑧

4

02 
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A. Modèles simples pour un gaz d’4He pur : Plusieurs taux de transfert par collisions
Pompage D1 -  : Transition Y2 – Z7 interdite  transfert vers Z7 uniquement par collision(s).

Modèles de redistribution collisionnelle et résultats expérimentaux

1/p (mbar -1)1/p (mbar -1)
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A. Modèles simples pour un gaz d’4He pur : Plusieurs taux de transfert par collisions
Pompage D1 -  : Transition Y2 – Z7 interdite  transfert vers Z7 uniquement par collision(s).

Modèles de redistribution collisionnelle et résultats expérimentaux

1/p (mbar -1) 1/p (mbar -1)



Modèles de redistribution collisionnelle et résultats expérimentaux
B. Modèle pour le VSOP à 1083 nm
Basé sur des observations expérimentales, reposant sur la 
forme des spectres d’absorption à 706.5 nm. 

Les effets possibles – hélium pur: 
• (mJ , J) initiaux conservés mais un changement de vitesse a 

lieu avec un taux C = C  /  
• mJ change avec ou sans changement de vitesse avec des 

taux de transfert JJS  ou JJW 

• J change avec ou sans changement de vitesse avec des taux 
de transfert JJ’S  ou JJ’W

A02.6 GHz

-l
n*

T
 

10
00

A0L A0G

(GHz)
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 Un taux unique S  de transfert de J à J’ avec un fort changement 
de la vitesse.

 Un taux unique W  de transfert de J à J’ sans changement de la 
vitesse.

Avec le taux total : mix = S + W 

Les rapports d’aires lorentziennes RAL sont égaux :

où к est le rapport des taux de collisions fortes / totales :

 = S /mix
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• Cas du VSOP : modèle simple pour un pompage sur D0

1/p (mbar -1)

 est de l’ordre de 0.5 - 0.6.
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 Un taux unique S  de transfert de J à J’ avec un fort changement 
de la vitesse.

 Un taux unique W  de transfert de J à J’ sans changement de la 
vitesse.

Avec le taux total : mix = S + W 

Les rapports d’aires lorentziennes RAL sont égaux :

où к est le rapport des taux de collisions fortes / totales :

 = S /mix

Modèles de redistribution collisionnelle et résultats expérimentaux
• Cas du VSOP : modèle simple pour un pompage sur D0

1/p (mbar -1)



1/p (mbar -1)
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 Un taux unique S  de transfert de J à J’ avec un fort changement 
de la vitesse.

 Un taux unique W  de transfert de J à J’ sans changement de la 
vitesse.

Avec le taux total : mix = S + W 

Les rapports d’aires lorentziennes / gaussiennes RALG sont:

où к est le rapport des taux de collisions fortes / totales :

 = S /mix
 est de l’ordre de 0.2 - 0.3.

• Cas du VSOP : modèle simple pour un pompage sur D0
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Deux évaluations pour le taux de transfert par collisions avec fort changement de la vitesse S =  mix. 

 est de l’ordre de 0.2-0.3.

1/p (mbar -1)1/p (mbar -1)

 est de l’ordre de 0.5-0.6.

• Cas du VSOP : modèle simple pour un pompage sur D0
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Modèles de redistribution collisionnelle et résultats expérimentaux

3He* + 4He ⇒ 3He + 4He*
3He + 4He* ⇒ 3He* + 4He

33S1
Sonde 

706.5 nm

3He 4He

Pompe  
1083nm

23S1

23P

11S0

A. Modèles simples : populations totales
Seules les populations totales des sous-niveaux de l’état 23P 
sont évaluées sans prendre en considération les distributions 
de vitesse.

A.1- Taux unique de transfert par collisions 
mix  pour tout transfert de mJ vers mJ’

A.2- Plusieurs taux de transfert par collisions 
Cinq taux de transfert ne dépendant que de J et J’.

C. Mélanges isotopiques
Transfert d’excitation entre isotopes
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3He* + 4He ⇒ 3He + 4He*
3He + 4He* ⇒ 3He* + 4He

33S1
Sonde 

706.5 nm

3He 4He

Pompe  
1083nm

23S1

23P

11S0

A. Modèles simples : populations totales
Seules les populations totales des sous-niveaux de l’état 23P 
sont évaluées sans prendre en considération les distributions 
de vitesse.

A.1- Taux unique de transfert par collisions 
mix  pour tout transfert de mJ vers mJ’

A.2- Plusieurs taux de transfert par collisions 
Cinq taux de transfert ne dépendant que de J et J’.

C. Mélanges isotopiques
Transfert d’excitation entre isotopes
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C. Modèle simple de transfert d’excitation dans les mélanges isotopiques

Pompe C3 –1.6 mbar 4He + 0.53 mbar 3He
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C. Modèle simple de transfert d’excitation dans les mélanges isotopiques

Pompe C8 – 3.2 mbar d’4He + 1.06 mbar d’3He

Raies mal résolues
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C. Modèle simple de transfert dans les mélanges isotopiques

23S1

23PF,J

11S0I = 1/2 J = 0

33S1

Sonde 706.5 nm

3He 4He

Pompe  
1083nm

 Section efficace de collisions  pour tout départ de J de l’état 23P.

Section efficace d’«échange» : transfert d’excitation entre isotopes

x = x 
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C. Modèle simple de transfert dans les mélanges isotopiques

Sensible à la section efficace d’échange

Pompage sur la raie D0 Section efficace de collisions  pour tout départ de J de l’état 23P.

Section efficace d’«échange» : transfert d’excitation entre isotopes

x = x 

 Les rapports de populations sont égaux :

𝑅
𝑁
𝑁

𝐴
𝐴  

𝑧
2𝑏

N3,N4 : densités d’atomes dans 11S
z9: population du niveau 23P0 pompé dans l’4He
b : population commune à tous les sous-niveaux de l’3He

Et x la valeur relative de la section efficace d’échange d’excitation.
𝑅

1

1/p (mbar -1)



72

Modèles de redistribution collisionnelle et résultats expérimentaux
C. Modèle simple de transfert dans les mélanges isotopiques

Sensible à la section efficace d’échange

Pompage sur la raie D0 Section efficace de collisions  pour tout départ de J de l’état 23P.

Section efficace d’«échange» : transfert d’excitation entre isotopes

x = x 

 Les rapports de populations sont égaux :

𝑅
𝑁
𝑁

𝐴
𝐴  

𝑧
2𝑏

N3,N4 : densités d’atomes dans 11S
z9: population du niveau 23P0 pompé dans l’4He
b : population commune à tous les sous-niveaux de l’3He

Et x la valeur relative de la section efficace d’échange d’excitation.
𝑅

1

1/p (mbar -1)
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C. Modèle simple de transfert dans les mélanges isotopiques
 Section efficace de collisions  pour tout départ de J de l’état 23P.

Section efficace d’«échange» : transfert d’excitation entre isotopes

x = x 

 Les rapports de populations sont égaux :

𝑅
𝑁
𝑁

𝐴
𝐴  

2𝑏
𝑧

N3,N4 : densités d’atomes dans 11S
z: population commune à tous les sous-niveaux de l’4He
2b18 : population du niveau 23P0 pompé dans l’3He

Et x la valeur relative de la section efficace d’échange d’excitation.

Sensible à la section efficace d’échange

Pompage sur la raie C8

𝑅
1

1/p (mbar -1)
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C. Modèle simple de transfert dans les mélanges isotopiques

Evaluation du taux de transfert d’excitation entre isotopes :  0.1 < x < 0.2.

Pompage sur la raie C8Pompage sur la raie D0

𝑅
1

𝑅
1

1/p (mbar -1) 1/p (mbar -1)
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C. Modèle simple de transfert dans les mélanges isotopiques

La relaxation nucléaire r induite par le PO dans l’état 11S 
est proportionnelle à Wabs/Vcell :

r =  Wabs/Vcell

Si cette relaxation est due à l'échange d'excitation avec
l'état 23P (densité atomique nP=(Wabs/Vcell)/γhν ), alors :

 = σx <v33>/(γhν )  r
(s

-1
)  

Marion Batz PhD, 2011

Wabs / Vcell (W/cm3)



Marion Batz PhD, 2011

 r
(s

-1
)  

Wabs / Vcell (W/cm3)
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C. Modèle simple de transfert dans les mélanges isotopiques

La relaxation nucléaire r induite par le PO dans l’état 11S 
est proportionnelle à Wabs/Vcell :

r =  Wabs/Vcell

Si cette relaxation est due à l'échange d'excitation avec
l'état 23P (densité atomique nP=(Wabs/Vcell)/γhν ), alors :

 = σx <v33>/(γhν )

Pour 0.1 < x < 0.2, 6.8 < σx (Å2) < 13.6

σx = 80 Å2

[Vri10]

L'ordre de grandeur trouvé conforte l'hypothèse 
« relaxation ramenée = effet de l'échange d'excitation. »
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Bilan des modèles de redistribution et d’échange d’excitation

Modèles : 4He Résultats obtenus

Un seul taux de collisions En moyenne R en accord avec Schearer, en particulier R03.

Plusieurs taux de collisions
Le modèle explique la variation entre les rapports de
populations, en particulier des niveaux non pompés.

VSOP : collisions faibles/fortes Modèle simple: Deux évaluations du taux de transfert par
collisions avec fort changement de la vitesse (0.2mix et 0.6mix).

Modèles : 4He - 3He Résultats obtenus

Modèle simple de transfert dans
les mélanges isotopiques

Première approximation: Un premier encadrement de la section
efficace de transfert d’excitation entre isotopes

0.1< x < 0.2



• Introduction : Rôle des collisions dans le PO de l’hélium
• PO (23S - 23P) et redistribution collisionnelle
• PO et relaxation nucléaire induite dans l’état fondamental 
• Transfert d’excitation par collisions 23P-11S : état de l’art 

• Etude par double résonance optique (transitions 23S  23P  33S)
• Objectif et méthode
• Description du montage expérimental
• Analyse des spectres d’absorption à 706.5 nm  

• Résultats 
• Mesures spectroscopiques à 706.5 nm
• Modèles de redistribution collisionnelle et résultats expérimentaux
 Etude dans l’4He pur
 Extension aux mélanges isotopiques

• Conclusion et perspectives

Plan de l’exposé
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Conclusion
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A partir d’une configuration optique de pompe-sonde, nous avons effectué : 
Des mesures d’absorption à 706.5 nm dans des cellules d’hélium pour avoir des informations sur les différents types de transfert 
de population entre les niveaux J et d’excitation entre isotopes.

Modèles théoriques de la redistribution collisionnelle dans l’état 23P dans l’4He et d’échange d’excitation entre isotopes
• Une première approche de modèles théoriques simples donne des indications sur les différents taux de transfert entre les 

niveaux J.
• Modèle plus avancé : des encadrements des sections efficaces des deux types de collisions faibles et fortes sont déduits. 



Perspectives
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A court terme : 
Montage expérimental : 
• Résoudre le problème de modification de la polarisation des lasers (non linéaire) causée par les miroirs dichroïques. 
 Avoir accès à davantage de combinaisons de populations.

Modèles théoriques 
• Enrichir les modèles existants, avec plusieurs taux de transfert et en prenant en considération les deux types de 

collisions faibles et fortes, surtout dans le cas de l’3He et les mélanges. 

Vittorio 2016 

3He, p = 8 mbar



Perspectives
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A long terme : 
• La polarisation nucléaire obtenue dans l’état fondamental est plus forte en champ magnétique intense, à pression 

constante.

 Etendre l’étude de la redistribution collisionnelle dans l’état 23P et, en particulier, de la contribution de l’échange 
d’excitation,  à des champ magnétiques plus élevés. 


