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ETUDE DE L’INFLUENCE DE LA STRUCTURE HYPERFINE DU NIVEAU EXCITE
SUR L'OBTENTION D’UNE ORIENTATION NUCLEAIRE PAR POMPAGE OPTIQUE.

Par JEan-CLaupE LEHMANN,

Laboratoire de Physique de I’Ecole Normale Supérieure, Paris.

Résumé, — L’étude de D’orientation nucléaire par pompage optique est faite dans des condi-
tions plus générales que celles envisagées jusqu’a présent. On s’intéresse, en particulier, & I'in-
fluence de la grandeur de la structure hyperfine du niveau excité par rapport a sa largeur naturelle,
ainsi qu’aux effets du découplage partiel de cette structure hyperfine par le champ magnétique.
Le formalisme de la matrice densité permet d’exposer les résultats obtenus sous une forme tres
générale. Parmi les effets nouveaux prévus, on peut citer la dissymétrie des pompages optiques
en c— et en o+ pour des valeurs intermédiaires du découplage hyperfin. De ce fait résulte la
possibilité d’obtenir une orientation nucléaire par pompage optique en lumiére naturelle. Par
ailleurs, lorsque la structure hyperfine du niveau excité est de ’'ordre de grandeur de sa largeur
naturelle, Iefficacité du cycle de pompage optique est diminuée. Dans cette méme hypotheése, on a
pu prévoir I’existence de nouveaux processus produisant le déplacement de la raie de résonance
magnétique de 1’état fondamental sous P'influence de I’irradiation Iumineuse, et apportant des
caractéres nouveaux a la modulation de la lumiére de fluorescence lors d’une expérience de réso-
nance magnétique. Les résultats de cette étude sont explicités dans le cas particulier d’un spin
‘nucléaire I = 1,2. Ce cas correspond aux isotopes 1*1Cd et 113Cd sur lesquels la présente théorie
est en cours de vérification expérimentale. -

. Abstraet. — The production of nuclear orientation by optical pumping is studied under more

general conditions than ha been done previously. The influence of the magnitude of the hyper-
fine structure of the excited state as compared to its natural width is taken into account, and also
the effect of the decoupling of I and J by the magnetic field. Density matrix formalism is used
throughout. Among some new effects which are predicted, one can stress the asymmetry of optical
pumping in o+ and in o— for intermediate field values : it is thus possible to obtain nuclear
orientaton (of spin 1/2) by optical pumping with unpolarized light. On the other hand, when the
hyperfine structure of the excited state is of the same order of magnitude as its natural width,
the efficiency of the optical pumping process decreases. Under the last conditions one can also
predict new processes producing a small shift of the magnetic (ground state) resonance line, and
giving new characteristics to the modulation of the fluorescence. A detailed calculation of the
above effects is performed in the case of a nuclear spin 1/2 corresponding to 1'Cd and *3Cd.

Introduetion. — La méthode de pompage
optique, appliquée 4 des atomes diamagnéliques,
permet d’obtenir des orientations nucléaires appré-
ciables des isotopes impairs. Ce cycle de pompage
a fait I'objet de nombreux travaux théoriques et
expérimentaux [1, 2]. Il a été utilisé avec succeés
pour les isotopes 1%5Hg, 197Hg, 199Hg, 21Hg[1], et
plus récemment pour 1*Cd et 13Cd [4].

La production, par pompage optique, d’une
orientation nucléaire dans ’état fondamental 15,
apparait trés naturelle, si 'on fait brutalement
usage des probabilités de transition, en champ
faible, entre un sous-niveau Zeeman |ur > de
Pétat fondamental et un sous-niveau |F, mp > du
niveau hyperfin /' (di a 'interaction alJ} de I’état
excité.

Silon fait le méme calcul en champ fort,lorsquele
découplage IJ dans I’état excité est total, et que 'on
néglige complétement alf devant les énergies ma-
gnétiques, on trouve qu’il ne se produit plus aucune
orientation nucléaire. Ceci résulte de la régle de
sélection Am; = 0 & 'absorption et & 1'émission.

Le cas du champ faible apparait alors moins

évident, puisqu’il n’est fait usage que de transi-
tions dipolaires électriques n’affectant pas le spin
nucléaire. 11 est instructif, 3 cet égard, de raisonner
en représentation mr my. La figure 1 est relative
au cas ou I = 1/2 (¥*°Hg, 111Cd, 113Cd). Etudions

le pompage en ¢t & partir du niveau pr = — 1/2.
My= -1 0 +1
mI =+% + . +
1ou
m1=—;— + + 3P1
}"1=+;—
1
SO
Pr=-;—
Fic. 1.

Article published online by EDP Sciences and available at http://dx.doi.org/10.1051/jphys:01964002508-9080900



http://www.edpsciences.org
http://dx.doi.org/10.1051/jphys:01964002508-9080900

810

Dans ’hypothése ou la largeur A de la raie exci-
tatrice est grande devant la structure hyperfine de
Pétat excité (« broad line excitation »), on peut
montrer [3] que la résonance optique comporte
trois phases successives indépendantes.

1) Absorption d’un photon. La « durée » de ce
processus est de ’ordre de 1 fA. Pour un photon
dipolaire électrique o*, les régles de sélection sont
Amy = + 1, Amy = mr— pr = 0. A Tissue de
cette premiére phase, I'atome, initialement dans
Pétat [ur > = |— 1/2 >, se trouve donc porté
dans Pétat excité [mrmy > = |—1/2, + 1 >.

2) Evolution propre de atome excité pendant
la durée de vie © de cet état, sous I'influence du
Hamiltonien Zeeman et du couplage hyperfin alj :
La partie non diagonale de ce dernier terme
mélange les fonctions d’onde des états de méme
valeur de m = mr +°my, soit, dans I’exemple pré-
cédent, les états |[— 1/2, + 1 > et |4+ 1/2,0 >.
(Par contre, I’état |4 1/2, 4+ 1 > atteint par exci-
tation ¢+ & partir de |ur > = |4 1/2 > reste pur.)
On voit donc qu’au cours de cette phase, il existe
une probabilité finie ‘de retournement du spin
nucléaire, liée a 'apparition de I’état [+ 1/2, 0 >.

Cette probabilité sera cependant trés faible dans
deux cas :

a) Si le couplage hyperfin dont la durée d’éta-
blissement est de ’ordre de 1fa n’a pas le temps
de se produire au cours de la durée de vie T, c¢’est-
a-dire lorsque at <« 1. (La condition précédente
signifie encore que la structure hyperfine est plus
faible que la largeur naturelle du niveau.)

b) En champ fort. Dans ce cas, le champ dé-
couple | et J, et I’évolution propre de 1’état excité
s’effectue essentiellement sous 1'effet du Hamil-
tonien Zeeman qui ne mélange pas les états de
méme m.

3) Emission spontanée a partir des états
[—1/2, + 1 > et |+ 1/2, 0 > avec les régles de
sélection habituelles, et en particulier

Amy = mp — p; = 0.

C’est au cours de ce processus que, par émission de
lumiére =, I'état [ur > = [+ 1/2 > apparait. 1l
est donc clair que c¢’est au cours du seul processus 2
que s’établit 'orientation nucléaire. Sa production
est liée, dans 'exemple précédent, a I’hybridation
par |+ 1/2, 0 > de la fonction d’onde de I'état
excité, et a 1’apparition de lumiére = en fluores-
cence.

En conclusion, la production d’une orientation
nucléaire ne sera appréciable qu’en champ faible
et si at > 1, c’est-a-dire si la structure hyperfine
est supérieure 4 la largeur naturelle de I’état excité.
Dans le langage du modéle vectoriel, il faut que /
et | aient le temps de se coupler et de faire au
moins un tour autour de F dans le temps <. L’effi-
cacité du pompage optique dépend donc de fagon
cruciale de la grandeur relative de a, I' = 1/t et
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grus H (gs facteur de Landé de I’état excité,
ps magnéton de Bohr, H champ magnétique dans
lequel est plongé I’atome).

Les nombreux travaux théoriques et expéri-
mentaux qui ont été faits sur I’orientation nucléaire
des isotopes impairs du mercure correspondent au
cas ou la structure hyperfine de I’état excité est
grande devant sa largeur naturelle, et devant les’

. écarts Zeeman.

Le but du présent travail est de traiter le cas ou
ces deux restrictions sont levées.

Ce cas correspond a des situations qui sont effec-
tivement réalisées dans la pratique et dont nous
avons entrepris I’étude :

Pompage optique de ¢Zn par la raie de réso-
nance 4 1S, — 41P, a4 2138 A et de 111Cd et
113Cd par la raie de résonance 51S, — 5 1P, a
2 288 A.

Le niveau 4 P, de %7Zn a une structure hyper-
fine qui est certainement trés faible et sans doute
beaucoup plus petite que sa largeur naturelle
(v ~107® s). Ceci est trés probablement & I'ori-
gine de I’échec de nos tentative de production
d’orientation nucléaire de cet isotope par 2 138 A.

Par contre le niveau 5 1P; de 111Cd et 113Cd a
une structure hyperfine de 279 Mc/s et une durée
de vie de 1,6 X 10™? s [5]. Dans ce cas, a et =
sont du méme ordre de grandeur ; par ailleurs, le
découplage IJ est trés appréciable dés 100 Gauss,
si bien qu’il est facile de faire varier le paramétre
afgsus H.

Nous avons observé I'orientation nucléaire de
111Cd et 13Cd. Les signaux correspondants se
prétent, par suite, trés bien a la vérification des
résultats que nous présentons ci-aprés. Le plan de
cette étude est le suivant : :

I. Calcul de [lefficacité du pompage optique
dans le cas ot I = 1/2, utilisant le schéma de pro-
duction de I'orientation nucléaire présenté ci-
dessus.

A Dlissue de ce paragraphe, nous rappelons
quelques résultats bien connus qui nous seront
nécessaires dans la suite : structure des niveaux
d’énergie et valeur des éléments de matrice du
dipdle électrique entre les sous-niveaux |pur > de
I’état fondamental et |F, mp > de I'état excité.

I1. Nous étudions ensuite le cas d’un spin
nucléaire I quelconque en utilisant le formalisme
dela matrice densité. .

Nous avons repris pas a pas les diverses étapes
du calcul de Cohen-Tannoudji [3] mais avec des
hypothéses de départ et des approximations diffé-
rentes :

a) av quelconque et champ H quelconque.

b) Ezxcitation par une raie large par rapport a la
structure hyperfine. (Ceci correspond au cas ou
at ~ 1 rencontré dans nos expériences sur le
cadmium.) Cette hypothése a pour conséquence de
faire apparaitre, en plus des termes classiques de
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Cohen-Tannoudji, des termes liés & la « cohérence
hyperfine », éléments non diagonaux de la matrice
densité entre sous-niveaux hyperfins del’état excité
Ces termes modifient les conditions d’évolution des
populations, et les conditions de circulation de
cohérence.

Nous décrivons l'influence de ces termes sur les
grandeurs observées expérimentalement : position
et largeur de la raie de résonance magnétique dans
I’état fondamental, modulation de la lumiére de
fluorescence a la fréquence de cette résonance, ete...

ITI. Nous explicitons, dansle casoul = 1/2,les
résultats précédents.

1. Etude simplifiée dans le cas oit 7 = 1/2, —
Nous reprenons les différentes phases du cycle de
pompage analysé dans l’introduction. Les hypo-
théses de calcul sont les suivantes :

L’état fondamental 1S, est diamagnétique.

Le spin nucléaire est [ = 1 /2.

La largeur A de la raie excitatrice est grande
devant la structure de la raie : A > a, we,y/s,
We,3/9) O

a.est la constante de structure hyperfine de
I’état excité.

We,1/9 €L e,/ SONt les structures Zeeman des
sous-niveaux hyperfins F = 1 [2 et F = 3 /2.

o est la structure Zeeman du niveau fonda-
mental (0 < we). )

Les inégalités précédentes signifient que I’exci-
tation est du type « broad line » pour I’ensemble
de la structure hyperfine et pour toutes les valeurs
du champ étudiées. On peut montrer dans ce cas [3]
que le processus d’absorption (de lumiére c*) &
partir du sous-niveau |z > = |— 1 /2 > peut étre
considéré comme instantané. On aboutit ainsi au
temps zéro dans I'état |mz my > = [—1/2, 4+ 1 >.
Cet état évolue sous I’effet du Hamiltonien.

e = al] + us H{gs ! + g1))- (1)

(Nous supposons que I’état excité n’est pas per-
turbé par d’autres niveaux de structure fine.) Nous
négligerons le terme en gr/ dii au magnétisme
nucléaire devant celui en gsJ di au magnétisme
électronique. La présence de ce terme n’entraine
d’ailleurs aucune complication mathématique par-
ticuliére et son influence est négligeable.

Nous avons alors

Ko = alyJy + grup Hjy + 5 (T4 J— + 1 J4). (2)

Il suffit de résoudre I’équation de Schrodinger

r=1):
. d
P () > = | d(r) >

avec la condition initiale
1900) > = |—1)2, + 1>
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11 est clair que le terme (/+ J— 4+ I—-J4) du
Hamiltonien (2) (et lui seul) est & 'origine d’un
mélange des états ayant méme valeur de
m = mz + my. Dans le cas présent, il n’'y a que
deux tels états [ — 1/2, + 1 > et |+ 1/2, 0 >.
En posant

$(t) = «ft) [—1/2, + 1> + Bl + 1/2, 0>,
avec la condition de normalisation

lef2 4 |B]? = 1,
on trouve

.d
' ':: (——-—;——'—gJ‘LBH)“-*-";a—Eﬁ

g

e—iwgt — 1
Wy — @

e—iwgt

[e—'ito.t J— e—io.\.t]

__ 3a 1 2z 2
o)z--z( —§+\/1—"3—+-’” (3)
w, et w, sont les énergies des niveaux

[F, m> =112, + 12> et |3/2, + 1/2 >

dans le champ H. ]
Le parametre x caractérise le degré de décou-
plage IJ : x = 2g; us H [3a.
Ainsi, la probabilité de trouver, a I'instant ¢,
dans’état
lmpmy> = |+ 1/2, 0>,

un atome excité & Pinstant zéro dans D'état
|—1/2, + 1 > vaut :

IB|2 = (7»732—0),)_2[1 —c0s (@, — ) t].

Tous les sous-niveaux de I’état excité ont la
méme durée de vie T = 1/T" qui est aussi celle
de (1) >.

Envisageons les atomes qui ont été excités ¢
secondes avant l'instant d’observation. I n’en
reste que eIt & cet instant. Par suite, la proba-
bilité de désexcitation par émission d’un photon =
est

a?
+ (05— )2

C’est aussi la probabilité d’apparition de 1’état
oz > = |+ 1/2 > dans I'état fondamental :
p mesure donc Pefficacité du cycle de pompage
optique pour produire l'orientation nucléaire dans-

p=T [TeTeiprdt = i
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I’état fondamental. En tenant compte des valeurs
de w, et w; et en posant
3 1
3= —;(az—g) = ng.BH—%’
on trouve
az

P=Triaa |5 (&)

Le paramétre 8 est représenté sur la figure 2 :
C’est la distance, & la valeur considéré de H, des
asymptotes des niveaux d’énergie m = + 1/2.

Fic. 2.

Il importe de faire plusieurs remarques au sujet
de la formule (4).

a) Elle permet, dans I’exemple actuel, de cal-
culer immeédiatement le taux de polarisation de la
lumiére de résonance optique, a la suite d’une
excitation « broad line » ¢*. On trouve qu’a la
réémission

p = Ia+ _ I-r:
Io-i- + Iﬂ:

G—1/9—1/2 €St la population du sous-niveau fonda-
mental uy > = |— 1/2 >. Elle est déterminée
par le pompage optique et la relaxation. On voit
que si a < T, p est nul: une absorption c* est
suivie d’une émission ¢* pure, comme dans le cas
des isotopes pairs : ainsi, tous les isotopes, pairs et
impairs, ont le méme taux de polarisation de la
résonance optique st a < I'. Il en est de méme en
champ fort. Ces faits sont susceptibles de vérifi-
cations expérimentales.

b) p refléte le mélange des états de méme m
par la partie non diagonale (/+ J— - I—J+) du

=1-—2p C—1/2—1/2
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Hamiltonien (2). p est maximum lorsque § = 0,
¢’est-a-dire (fig. 2) pour la valeur H = af2gs ps :
le pompage en ¢* aura donc un mazximum d’effi-
cacité pour cette valeur non nulle du champ.

On peut faire le calcul p’ de p pour le pompage
en ¢—. On arrive a une expression identique a (&),
dans laquelle ’expression 3’ de 8§ est

8 = -—8JunH—‘~2z-

Le pompage en ¢~ a donc une efficacité toujours
décroissante en fonction du champ. Elle n’est égale
a celle du pompage en ¢* qu’en champ nul.

Le pompage en ot est donc, dans l'exemple
actuel, toujours plus efficace que le pompage en ¢
Une conséquence remarquable de ce fait est que
I'on peut produirel’orientation du spin nucléaire 1/2
par pompage en lumiére naturelle se propageant
dans la direction du champ. L’efficacité du pro-
cessus est maximum pour une valeur de H de
Pordre de a/gs ps. Nous reviendrons plus loin sur
ces phénomeénes qui ont été observés et qui sont
représentés sur la figure 4. Nous reviendrons de
méme sur leur relation avec les phénomeénes d’anti-
croisement (anticrossing, [6]).

¢) p tend vers zéro si 8> a, I', ¢’est-a-dire en
champ fort (fig. 2), comme nous 'indiquions dans
Pintroduction. Cette propriété ne fait que traduire
la régle de sélection optique Amr = 0 : elle tient
au découplage de I et de ] par le champ. L’évolution
propre dans I’état excité s’effectue alors sous P'effet
du Hamiltonien Zeeman qui ne couple pas les états
de méme m.

d) p tend vers zéro si a < I, ¢’est-a-dire quand
ia structure hyperfine est petite devant la largeur
naturelle des niveaux. Pour reprendre l'image
donnée plus haut, le couplage al) n’a pas le « temps»
de s’établir au cours de la durée de vie de P’état
excité.

Nous aurons besoin, dans la suite, des équations
donnant la position des niveaux d’énergie (repreé-
sentés sur la figure 2). Certaines ont déja été
données (formule (3)). De fagon générale, comme
J =1 et I=1]/2, elles sont données par les for-
mules de Breit-Rabi.

Nous donnons ci-dessous la valeur des éléments
de matrice du dip6le électrique correspondant a la
polarisation e, entre le sous-niveau fondamental
i > et un sous-niveau excité que nous nommerons
F, m > (bien que F ne reste pas un bon nombre
quantique pour les valeurs élevées de H) :

< ulep DIF, m >
(D est 'opérateur dipolaire électrique réduit a sa

partie angulaire).
Posons

1/2
Ny=+2—1]3 R;:(x*t??—’-x—i—i)

(z = 2gyup H|[3a).
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TABLEAU 1
1 3 3 1 3 3
(4 :<+§ e¢,+D§+§>—l <'—§ eo_D —2*—§>=1
1 3 1. 1 N_\v2 . 1 3 1 1 Ny \V2
1 1 1 1 N_\v2 B 1 1> =1 N \Y2
< g6 D §—§>——\—/—§(1—R_+) ay=<—; e D|g+g \75(1_K)
_ 1 3 1 1 N2 1 3 1 1 N_\2
bi=< 43 |en o}§+§>__2_(1_m) <—1le D‘§_§>_\7§(1_m)
_ 1 1 1 N, \Y2 1 1 1 1 N_\vV2
b2_<-{-§ e D\§+§>———\7§(1+]—2—:) <—§ e Dl§—§>——§(1+RT)

Les lettres a, b, ¢ sont des notations utilisées
ultérieurement (paragr. 1II). i, j et k étant les vec-
teurs unitaires des trois axes (/1 étant aligné sur Oz)

_I+xy
eod:=+\/§

e, = k.

En champ faible (z = 0), ces éléments de ma-
trice sont les coefficients de Clebsch-Gordan utilisés
par Cohen-Tannoudji [3].

I1. Caleul dans le formalisme de la matrice den-
sité. Cas de / queleonque. — Nous présentons
maintenant les résultats du calcul dans le forma-
lisme de la matrice densité pour un spin nucléaire
quelconque, de facon & pouvoir expliciter simple-
ment les diverses observables.

J. P. Barrat et C. Cohen-Tannoudji [2, 3] ont
appliqué ce formalisme au calcul quantique du
cycle de pompage optique. Leurs hypotheses de
départ sont les suivantes :

a) Caractére incohérent du faisceau d’illumi-
nation (il n’a pas de phase définie). Ceci permet de
séparer la matrice densité du systéme atomique en
deux sous-matrices complétement disjointes : oy
pour 1'état fondamental et opmr.m pour 1'état
excité. Il n’existe pas d’éléments du type ormy.
Nous conserverons cette hypothése.

b) La structure hyperfine est grande devant la
largeur naturelle de la raie: a > I'. La largeur
delaraie excitatrice A estgrande devant I' et devant
les structures Zeeman : Le processus d’excitation
optique est « instantané » (réf. [3], p. 440).

A > I‘a We, Of.

Il n’est pas fait d’hypotheéses sur la grandeur
relative de A par rapport a a, mais le calcul est en
fait développé dans les conditions ou A < a. Dans
ce cas, on trouve qu’il n’existe pas d’éléments non
diagonaux de la matrice densité, du type orm.r.w
avec F et F’ différents. Si, au contraire, A est de
Pordre de a ou grand devant a (« broad line exci-
tation » sur ensemble de la structure hyperfine),
ces éléments non diagonaux sont créés instanta-

nément lors de ’absorption optique. Ils sont modu-
lés au cours du temps a la fréquence wp — wp ~ a.
La condition a >> T fait alors que, par le processus
décrit dans la premiére partie, ils ne survivent pas
a Uévolution propre de I’état excité, si bien qu’ils
ne jouent aucun role dans le cycle de pompage
optique.

Le résultat des hypothéses de Barrat et Cohen-
Tannoudji est donc le suivant : Si ¢ > I, on peut
ignorer totalement les éléments du type ormrm
avec F # F'. La matrice densité de I’état excité
se résout en sous-matrices relatives aux divers sous-
niveaux hyperfins. C’est ici que le calcul actuel
différe de celui de la référence 3. Nous supposons
toujours que A > I' et A> we, o (le processus
d’absorption est «instantané » et ’excitation est du
type « broad line » sur la structure Zeeman) mais
nous ne supposons plus que a > I'. Il s’ensuit que,
dans notre cas, A > a. L’excitation est « broad
line » sur ’ensemble de la structure hyperfine. Les
termes opmmm existent donc comme précé-
demment & I'absorption, mais comme a peut étre
de ’ordre de I' ou plus petit, ils survivent a I’évo-
lution propre de I'état excité et interviennent par
suite dans 1’évolution des populations et des cohé-
rences. Ce sont ces termes dont nous signalerons
plus particuliérement l’existence et les manifes-
tations. Ce sont eux qui sont a I’origine de la plus
grande partie des différences entre nos résultats et
ceux de Cohen-Tannoudji.

Cependant, une deuxiéme cause de différences
existe. Comme, dans notre cas, we peut étre grand
devant a, 1l est nécessaire de remplacer, dans les
probabilités de transition optique, les coefficients
de Clebsch-Gordan par les éléments de matrice du
dipole électrique analogues & ceux donnés plus
haut (tableau 1) pour une valeur quelconque du
champ.

Il résulte des faits précédents un caractére dis-
symétrique (que nous avons déja signalé) des pom-
pagesenc*t et enc.

Comme dans la référence 3, nous nous placons
désormais en représentation F, mp.
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Les équations d’évolution de la matrice densité
sont obtenues, ici encore, en considérant trois pro-
cessus distincts :

de dle d3c

d3¢
T TR T

+—a
1

1) g—t décrit le processus d’absorption d’un pho-

ton (en « broad line excitation »).
2

dz ., . L
2) T déecrit le processus d’émission spontanée.

d3
3) dt

a) dans V'état excité sous 'effet du Hamilto-
nien JC. (éq. 2).

b) dans I’état fondamental

¥ = yIH.

Nous écrirons donc les équations d’évolution de

la matrice densité :

décrit I’évolution propre de 'atome,

sous leffet de

doyy d? dz .
de. = § O T gy Ouw — 5, oluw
dop,mpm _ d*
BN TR PR 0
dz .
\ + de opmp . — UKo, Olp.mp m-

Les calculs suivent pas a4 pas ceux de la réfé-
rence 3. Nous nous contentons de donner les résul-
tats, en séparant les termes déja trouvés et inter-
prétés par Cohen-Tannoudji des termes nouveaux
en 6pm.rm avec F £ F’ dont nous donnons I'in-
terprétation et les conséquences.

1. ETUDE DU PROCESSUS D’ABSORPTION (LUMIERE

DE POLARISATION &, ). — On aboutit aux équations
suivantes
dl ey, 1
dt = Tp Fuu’ (5a)
d? 1

Q& OF.miF'.m’ = ﬁ
HZ,< F, mley, Dl > < w'|eno Dlprsm’ > Oppre (55)
o

On trouve pour la quantité La de lumiere absor-
bée par unité de temps

Ly = 1]Tp. (5¢)

Lavaleur de 1 [Tp est donnée dans la référence 3.
Elle est proportionnelle & I'intensité lumineuse.
Tp apparait comme la durée de vie de I’état fonda-
mental. Il s’interpréte comme le temps moyen
séparant deux absorptions successives de photons
de pompage par le méme atome.

{Les équations précédentes ont une structure
plus simple que celles données dans le texte de la
référence 3. Cela tient au fait (signalé par Cohen-
Tannoudji), que dans le cas ou A> q, la ma-
trice A,y est la matrice unité.)
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Il n’y a pas ici de modulation de la lumiére
absorbée.

L’expression 5b est I’analogue de celle de Cohen-
Tannoudji, mais les éléments de matrice de ey, D
doivent étre pris pour la valeur actuelle du champ.

Les termes pour lesquels F, m % F', m’ tra-
duisent la possibilité d’introduire de la cohérence
dans I’état excité par excitation optique.

Il est clair que cela est possible méme en ’absence
de cohérence cy,’ dans I’état fondamental (¢’est-a-
dire si ouur = 0 si p 7% @) : 11 suffit que les élé-
ments de matrice de e,.D existent simultanément
vers deux sous-niveaux excités différents |F, m >
et [F',m' >.

Si F = F’, m doit étre différent de m’. Ceci n’est
possible que si’excitation optique se fait en polari-
sation « cohérente », ¢’est-a-dire ni «, ni ¢*, ni 6~
pure. C’est le cas de Peffet Hanle [6]. Cette cohé-
rence ne survit a ’évolution propre de I’état excité
que pour des séparations Zeeman de I’ordre de I'.

Si F' = F’, apparaissent des termes nouveaux :

On peut avoir m % m'. Ceci exige encore une
excitation cohérente. Cette cohérence ne demeure
apres I’évolution propre que si la distance des
niveaux est de 'ordre de I', ¢’est-a-dire prés d’un
croisement de niveaux [7].

Si au contraire m = m/, on peut obtenir la cohé-
rence ormm avec des polarisations w, ¢* ou ™
pures. Il s’agit de niveaux de méme m appartenant
a des niveaux hyperfins différents. Ces niveaux ne
se coupent jamais, ils se repoussent du fait de la
partie non diagonale /4 J— + /- J+ du Hamil-
tonien (2). Il ¢’agit d’un phénomeéne d’ « anti-
crossing » [8]. S’ils passent I'un de ’autre, & une
distance de lordre de I', la cohérence cpm.m ne
se moyenne pas a zéro au cours de la durée de vie
et affecte le cycle de pompage. C’est exactement la
situation que nous analysons dans le présent article.

2. ETUDE DE L'EMISSION SPONTANEE. — On
aboutit aux équations suivantes :

d2

i Spmip.m' = — Lopmip'.m’ (6a)

dz .
\"Gy,u,'=r (ﬁam;m_uau)

de F.miF’,m’

m—m’=p—p’

\ (F/, m’ 5 m — f.L/, E.L/) S p.miF m - (Gb)

L’expression de la lumiére de fluorescence émise
par unité de temps avec la polarisation ex est

3T
Ly(e)) = e [

(6¢c)

F.iF m! OF .m/iF.m

(F, m ; m — u, p) est un coefficient de recouplage
défini par I'équation

< F,ml= X (F,m; mymp) < mgmy]

pour lequel m; = p. et my = m —p.
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On a alors
< ule, D|F, m >
=< u=0lexDlmy=m —p.> 1 (F,m; m—y,p).

Les coefficients (¥, m ; m — p, p.) sont en champ
faible des coefficients de Clebsch-Gordan. En
champ quelconque, ils sont donnés, dans le cas de
I =1/2 et J =1, par le tableau 1. 1ls sont tou-
jours réels.

Les coefficients Apm;7.m ont pour valeur

Apmpa = 2 < F, mley Dl > < pje, DIF'm’ >,
w

Ces expressions sont les exactes analogues de
celles de Cohen-Tannoudji, avec les seuls termes
nouveaux F % F'. L’équation (6¢) permet de
décrire le diagramme spatial de rayonnement et la
modulation dans le temps de la lumiére de réso-
nance optique. Une telle modulation peut se dé-
duire de la cohérence opmrm qui est présente
dans I’état excité.

a) Cette cohérence peut étre introduite dans
Pétat excité par un champ de radiofréquence dans
une expérience de double résonance. 11 se produit une
modulation aux fréquences wrm — wrm a la
condition que le coefficient Apm,rm soit différent
de zéro.

Si F = F’, il faut que m soit différent de m’
et qu'il existe simultanément deux éléments de
matrice non nuls de ex D entre p. et m, et p. et m’.
Ceci impose que ex ne soit ni =, ni ¢*, ni ¢ pure
(détection en polarisation cohérente). C’est I’expé-
rience des « battements optiques » de Series [9] a
la fréquence (m — m’) we.

Si, au contraire, F # F’, les termes ' nouveaux
ifdiquent la possibilité d’une modulation de la
lumiere de fluorescence a la fréquence hyperfine
wrm — oFaw et cette modulation peut étre dé-
tectée en polarisations =, c* ou ¢ pures.

b) La cohérence ormrm peut étre introduite
également dans I’état excité par excitation optique.
Nous reviendrons sur certains aspects de cette
question dans le paragraphe suivant.

3. EVOLUTION GLOBALE DE L’ETAT EXCITE. —
Le calcul correspond a la situation suivante. On
part d’un état fondamental possédant (ou non) une
cohérence oy’ produite par un champ de radio-
fréquence. L’absorption optique produit instan-
tanément une cohérence dans I’état excité (eq. (5b))
Pendant la durée de vie de I’état excité, le systéme
subit son évolution propre sous linfluence du
Hamiltonien Zeeman et hyperfin (eq. (1)). A la fin
de ce processus, une certaine cohérence cpmr.m’
demeure. On trouve globalement 1’expression sui-
vante :

1
Spmip.m(t) = Ty
b < F, mleyy DJp. > < ey DIF’, m” >
pe I+ l{opm — opm) — (k. —p) o

st (7)
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Cette expression généralise celle de Cohen-
Tannoudji. Le dénominateur indique le degré de
cohérence qui survit a I’évolution propre.

En combinant (7) et (6¢), on obtient, dans le cas
actuel, intensité de la fluorescence avec 1’état de
polarisation ex.

On voit sur cette expression que Ly présente
toujours une composante continue lide aux popu-
lations opu. Cette composante permet de calculer
le taux de polarisation de la lumiére de résonance
émise a la suite de I’excitation ex,. ]

Par ailleurs Ly est modulée auz fréquences de oy,
soit (w— p') w1, caractéristiques de Uétat fonda-
mental.

A ce stade, il est important de remarquer que les
éléments de matrice de ex, D dans (7) et de ex D
dans (6¢) doivent étre pris & la valeur actuelle du
champ. Une distinction doit étre faite entre'les cas
suivants :

a) Effet Hanle et croisement de niveaux : Les
éléments de matrice précédents ne varient pas de
fagon appréciable dans un domaine de largeur I’
autour de la valeur correspondante du champ.

Il est clair dans ce cas que I’amplitude de la
composante continue de Lp (n = p') présente un
caractere résonnant lorsque

Opym = OF ,m'-

C’est sur ce signal statique que I'effet Hanle et
les croisements de niveaux ont tout d’abord été
observés.

L’amplitude des composantes modulées de Ly pré-
sente également un caractere résonnant dont le
maximum est obtenu en annulant la partie imagi-
naire du dénominateur correspondant de la for-
mule (7). Dans I'effet Hanle, ceci se passe au voisi-
nage du champ nul, 'effet est centré pour # = 0,
lorsque

e = g = 0,

I1 a été décrit par Cohen-Tannoudji.

On voit que des modulations analogues doivent
apparaitre a un croisement de niveaux (F = F’,
m % m’) ; mais si le croisement se produit a une
valeur du champ pour laquelle (p — ') ox est
supérieur ou égal a I', le maximum de la modu-
lation re se produit pas a la position du croisement
de niveaux (point oll wrm = @ w’), Mais au point

OFm — OF,w = (L—©) o

La position du maximum change avec p — p’,
c’est-a-dire avec la fréquence de la modulation
observée.

La formule (7) montre que les modulations précé-
dentes sont en relation de phase avec oy, donc
avec le champ de radiofréquence qui est a I'origine
de cette cohérence.

Les angles de phase (par rapport a ouy’) de toutes
les cohérences orm.r.m s’annulent simultanément
en champ nul (effet Hanle) et changent de signe
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autour de ce point. Il en est de méme au voisinage
d’un croisement de niveaux (lorsque
OFm — OpFm = (L — @) o)
pour toutes les composantes de la modulation
(b — ') o1
D’autre part, si la structure hyperfine de P’état
excité est telle que

Wpm— u)F/,y!,' ~ I

pour F 3£ F’, en champ faible, il est possible
d’observer des composantes de la modulation
de Lr & la fréquence (u — w') wr, lides & des
termes ormr.m. L’angle de phase de ces modu-
lations ne tend pas vers zéro en champ nul mais
vers Arc tg (or — op)[I', or — wp étant Pécart
hyperfin en champ nul.

Par ailleurs, suivant la polarisation ey, il est
possible d’exciter les cohérences ormF.m Ou
oF.m.Fm”. Les phases des modulations correspon-
dantes en champ nul sont alors opposées l'une a
lautre (wr — wp est changé en wp — wp). Ceci
n’est évidemment pas possible dans le cas de I'effet
Hanle ou les phases tendent vers zéro. Ce fait per-
mettra de caractériser une situation pour laquelle
I’écart hyperfin est de ’ordre de I'. Nous y revien-
drons dans le cas particulier ou / = 1/2.

b) Anticroisements : Le phénoméne, comme nous
I’avons vu, se présente lorsque deux ou plusieurs
niveaux de méme m, au lieu de se croiser, se repous-
sent sous I'influence d’une perturbation hyperfine
possédant  des  éléments non  diagonaux
(I+ J— 4+ I—J+ dansle cas d’une structure hyper-
fine ordinaire). Loin d’un tel point, les états
d’énergie sont pratiquement des états purs
|[mr my >. Au point d’ « anticrossing » la partie
non diagonale de la perturbation couple fortement
ces différents états entre eux, pourvu qu’ils aient
méme valeur de m = ms 4+ my. On concoit alors
que les éléments de matrice de ex, D et ex D qui
ne font intervenir que ms subissent des variations
importantes pour cette valeur du champ. Ce sont
ces variations qui produisent sur la composante
statique de Lr les signaux d’ « anticrossing » tels
qu’ils sont observés.

Soulignons & ce stade qu’un tel signal est obtenu
lorsque les deux niveaux intéressés se repoussent
a une distance nettement supérieure a leur largeur
naturelle. Ce signal provient uniquement des éié-
ments diagonaux crm;rm,

Si par surcroit, I’ « anticrossing » étudié est tel
que la distance énergétique entre les différents
niveaux de méme m intéressés par le phénomeéne,
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reste de I'ordre de grandeur I', des termes supplé-
mentaires de cohérence peuvent apparaitre dans
Pexpression de la composante statique de Lr, qui
présentent un maximum lorsque ©@rm— Or'm
présente un minimum inférieur ou de I’ordre de I'.
Le calcul du signal d’ « anticrossing » se complique
alors un peu. Nous reviendrons sur ce point ulté-
rieurement. Notons cependant que la quantité p
de la premiére partie est un signal d’anticrossing
typique, pour lequel il est tenu compte de la possi-
bilité wrm — wrm ~1I.

Signalons enfin la possibilité, en excitation cohé-
rente, de créer dans I’état excité des termes orm,r.m
et 6pm7.m, modulés a la fréquence de I’état fonda-
mental. Ces termes ne survivent & 1’évolution
propre de I’état excité que si

T>u—uw) ot

pour les premiers (termes étudiés par Cohen-
Tannoudji dans la référence 3) et

|opm — ©pm— (@ —p) o <T

pour les seconds. Il est alors possible d’observer
sur la lumiére de fluorescence, en détection inco-
hérente, une modulation a la fréquence (1 — @) wx.
L’amplitude de cette modulation présentera un
maximum résonnant au voisinage du point d’ canti-
crossing ». Ici encore, ce signal d’anticrossing sur
la modulation de Lr est lié, en ce qui concerne
ormrFm aux variations des éléments de matrice
de ex, D et ex D avec H. La présence des termes
non diagonaux or.mr.m modulés eux aussi a la
fréquence (i — w@') o1, viendra diminuer le signal
précédent lorsque

|opm — opm— (L—u) o <T. °

En particulier, lorsque tous les wrm — ©pm
seront nuls, ces derniers termes annuleront exacte-
ment les termes précédents. Il en est de méme du
signal statique d’ « anticrossing » qui disparait
complétement lorsque tous les wpm — wpm sont
nuls. Nous reviendrons ultérieurement sur ce point.

Pour conclure cette étude sur la fluorescence,
remarquons que les conditions d’observation de
Peffet Hanle, ou des croisements de niveaux néces-
sitent I’emploi d’une détection en polarisation
« cohérente » (ex n’étant ni ¢*, ni 6™, ni = pure).
Les anticroisements, au contraire, apparaissent
aussi sur les polarisations « incohérentes » (=, o+
ou ¢ pure).

4. FVOLUTION GLOBALE DE L’ETAT FONDAMEN-
TAL. — On aboutit & ’expression

- (
[ “ F.muF'm’
m—m’ =p—uy’

< F, mlep, D" > < p"|ep, DIF’', m' > (F,m; m—u, u) (F,m; m"—y/, u.’))
I' +il{opm— op.m) — (b— @) of] ]

— i{p — ') of oy (8)
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L’expression de droite comprend trois termes.
Le premier correspond au départ de cohérence pro-
voquée par ’absorption optique. Le second donne
la proportion de cohérence qui retourne a 1'état
fondamental par émission spontanée, aprés évolu-
tion propre dans 'état excité. C’est ce terme qui
est responsable de la « circulation de cohérence »
le long du cycle de résonance optique et de la pro-
duction d’une orientation par pompage optique.
Le troisiéme terme décrit 1’évolution propre dans
I’état fondamental.

La restriction p' — p” = p— @' est imposée
par Papproximation séculaire qui suppose réalisée
la condition wt Te > 1. Le calcul précédent n’est
donc pas valable dans le cas des champs trés faibles
ou Tp < 1.

La condition m — m' = p — ' g§’introduit
lorsqu’on moyenne le processus de retombée sur
toutes les polarisations ex. Elle est une conséquence
de l'isotropie de ’émission spontanée.

Evolution des cohérences : p. # p'. L’équation (8)
montre que les cohérences ne sont couplées qu’aux
cohérences. Les effets nouveaux qui se mani-
festent a ce stade sont ceux liés aux éléments F,
m; F’', m’ dans le terme de droite (éq. (8)), avec
F £ F’. Ces effets nouveaux sont au nombre de
deux. Ils sont de méme nature que ceux décrits par
Cohen-Tannoudji mais ils en modifient la grandeur.

On voit, sur Iéquation (8), que le terme de
« circulation de cohérence » comprend une partie
réelle et une partie imaginaire. Si I’on considére le
terme en oy la partie réelle s’ajoute a — 1 [7» et
la partie imaginaire & (p — p') or.

L’effet des termes en F, F' avec F # F’' est
d’abord un nouveau type de couplage de oy a
d’autres cohérences. 11 apparait clairement que la
restitution de cohérence décrite par la partie réelle
du second terme de (8) est & I'origine d’une modi-
fication de la durée de vie optique Te de U'état fonda-
mental. La partie imaginaire apparait comme un
déplacement de la fréquence de résonance dans I'état
fondamental (déplacement lumineux lié aux transi-
tions réelles). Ces deux effets dépendent de 'inten-
sité lumineuse pompante. Ils ont été décrits et
interprétés par Cohen-Tannoudji dans le cas de
Peffet Hanle (wpm— wpm ~1T). Les expres-
sions précédentes généralisent les formules de
Cohen-Tannoudji et permettent la description de
ces phénoménes au voisinage d’un croisement de
niveaux ou lorsque la structure hyperfine est de
Pordre de T'. En effet, ces effets ne seront importants
— et les modifications aux formules de Cohen-
Tannoudji ne seront notables — que dans les
régions ou .

[wpm — opmw) — (k. —p) o] ~T.

Ces effets dépendent du champ magnétique par
le dénominateur du deuxiéme terme de (8) et par
les éléments de matrice de ex, D et les coefficients
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(#, m ; m — w, w). En particulier, en champ faible,
ce déplacement lumineux est nécessairement petit
devant 1[Tp si @pm — 0w (qui est de I'ordre
de a) est trés petit devant I'. On s’en convainc
facilement en écrivant la partie imaginaire du

, 1 a
second terme de (8) (de Pordre de T f)' On

peut donner une interprétation physique de ce
déplacement lié aux transitions réelles et a la
cohérence hyperfine. Elle est calquée sur celle de
Cohen-Tannoudji :

En ’absence totale de couplage hyperfin, ¢ < T,
| précesse autour du champ dans 1’état excité a la
méme fréquence que dans I’état fondamental. La
fréquence de rotation de I n’est pas affectée par son
passage dans I’état excité. Le déplacement est nul.
(Nous avons vu par ailleurs, et nous y reviendrons,
que, dans ce cas, le pompage optique ne provoque
aucune orientation nucléaire.)

Si le couplage hyperfin est fort, on se trouve
dans le cas analysé par Cohen-Tannoudji: I et J
précessent rapidement autour de F, qui précesse lui-
méme autour de H. La rotation moyenne de | autour
de H est affectée par le passage dans I'état excité
et ne se fait pas a la vitesse de I’état fondamental.

Si, enfin, a ~ T, I et J font environ un tour
autour de F au cours de la durée de vie =, et cette
rotation de | autour de F se compose, sans se
moyenner & zéro, avec la rotation de F autour de H
qui peut elle-méme étre de ’ordre de un tour. La
rotation totale de | dans 1’état excité est encore tres
différente de ce qu’elle est dans I’état fondamental
et un déplacement lumineux en résulte.

L’image précédente laisse prévoir, dans ce der-
nier cas, que la rotation totale de | dans l'état
excité n’est pas la méme suivant les valeurs de my
dans I’état excité. Ceci indique que le déplacement -
nest pas le méme suivant que le pompage se fait
enctouenc.

En champ quelconque, ceci résulte clairement
de l'équation (8): les coefficients des op7” qui
interviennent ne sont pas du tout les mémes pour
les deux polarisations, ne serait-ce que parce que
les wp.m sont différents dans les deux cas. Notons
qu’il en est de méme, en champ quelconque, pour
le terme d’élargissement optique des niveaux de
Uétat fondamental.

Le déplacement décrit par Cohen-Tannoudji
dans le cas de 'effet Hanle (¥ = F') s’annule en
champ nul. Les termes de ce déplacement ont, au
numérateur, les quantités wpm — OFw. Sl
F = F', ceci représente des fréquences Zeeman
qui s’annulent pour H = 0.

Dans le cas présent, le terme wpm — wpm reste
de I'ordre de a en champ nul (F 5 F’) si bien que
ce déplacement optique lié aux transitions réelles
n'est pas nul pour H = 0. Ceci correspond a une
levée de la dégénérescence du niveau fondamental
en champ nul. '
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Nous vérifierons, dans le cas ou / = 1/2, qu’en
champ nul, le déplacement demeure et qu’il a des
signes opposés en ¢t et en 6. Le terme d’élargis-
sement optique, par contre; est le méme en c* et
enc .

Les phénoménes en champ fort présentent des
particularités intéressantes car les niveaux de my
donné et de my différents restent a4 une distance
amg(mz — my) qui est de I'ordre de a.

Lorsque

amg(my — mj) — (u— ') of
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Des termes nouveaux apparaissent lorsque
wpm — Wpm ~ I'. Pour mettre en évidence I'in-
fluence de ces termes, il convient de modier I’équa-
tion (9) :

Rappelons que
< ulep, DIF, m >
= < p = Oleg, Dlmy = m — p)r=o (F, m; m —y, u).

Les quantités réelles (¥, m ; m — u, @) sont des

coefficients de recouplage que lon peut définir
indifféremment par les relations :

< F,ml=§< m—u, u|(F,m; m—u,u

ou
m—p,u> =2|F,m> (F,m; m—y,u).
F
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est de ordre de I' les effets de circulation de cohé-
rence apparaissent avec les mémes effets que ceux
que nous venons d’analyser. Bien que la régle de
sélection Am; = 0, empéche d’obtenir 'orientation
nucléaire par pompage optique dans ce cas, et par
suite des cohérences dans I’état fondamental, on
peut imaginer des expériences ou ces phénomeénes
seraient observables. (Pompage optique par une
autre raie de résonance par exemple.)

Evolution des populations. — Elle est donnée par
la formule (8) lorsque ¢ = p’

(< w|ex, D|F, m > < F’, mley, Dlu” >

ey i(mr,z — "’Il".m))]. )

%Pm(eko) (va; m—“s

I‘lZ

Ces équations relient les états |F, m > aux états
Imygmp> = |m—p, u>.
Nous poserons
<= 0lexgDmy = m — > 1o
x <my=m-—uplexg Dl = 0> 1.9 = P(ey)

Pu(er,) est réel, indépendant de F et satisfait a la
relation

2 Py (en) = 1.

m

La sommation sur F et F’' dans I’équation (9)
peut alors s’écrire

)2 (F, m; m—u,p)?+ Z Pulerg) (Fym; m—p”,p") (F,m; m—p”, )
F¢F’

.

(Fym; m—up,p) (F'ym; m—uy,up)

—F%,(F»m; m—u,w) (F,m; m—y,w) (Fymym—up,p) (F',m;m—p, p

Or les relations de normalisation et d’orthogo-
nalité des états [m — @, u > permettent d’écrire

%(F,m; m—p, W) (F,m; m— oy, p) = dun.
L’équation (9) devient alors

d
A TPFII' [< p”|exe D|F, m >

< F'm|eyo Dlp” > (Fymy m—uy,p) (Fym; m—uy,u)

(wpm— ©prm)? Cprur
- (10
I+ (0opm— “’F'.m)ZJ (10)

Cette formule met en évidence, en champ faible,

T% + (0pm— Op.m)

i = Palesl [(Z (R m s m— ', w) (B m— )

) (0p.m — wp.m)? ]
I+ (0pm— ©p,m)?

I'influence des rapports ou},m — opm [T sur Peffi-
cacité du processus de pompage optique. Ces rap-
ports sont de I’ordre de a/I'. Si ce dernier rapport

est trés faible, — o,y = 0, les populations de 1’état

d
' dt
fondamental sont inaffectées par le cycle de réso-
nance optique. Nous avons déja eu I'occasion de
signaler et de commenter ce point.

La formule (10) donne, par ailleurs, P’efficacité
du processus de pompage optique pour toutes les
valeurs intermédiaires du rapport a/I".

d .
q; O €0 fonction
du champ magnétique, son évolution est déter-

En ce qui concerne la valeur de



Ne 8-9

minée par les variations avec H des quantités
< /ey D|F, m > et (F, m ; m — w, w). Leurs va-
riations sont caractéristiques, comme nous 1’avons
déja signalé, de phénomeénes d’anticrossing entre
différents niveaux |F, m > de méme valeur de m.

Nous reprendrons le commentaire détaillé de la
formule (10) ultérieurement sur le cas particulier
I =12

Cas d’une résonance magnétique dans Uétat fonda-
mental. — Dans toutes les équations écrites jusqu’a
présent, les cohérences ormr.m évoluent a la fré-
quence propre wrm — wpm de I'état excité, et
les cohérences ou,’ & la fréquence propre (. — p')or
de I'état fondamental. Toutes ces équations sont
valables en I'absence de radiofréquence. Elles
correspondent & un schéma d’expériences dans
lequel les cohérences étant introduites a 1'état
initial (sans que nous ayons précisé la maniére con-
créte de préparer ainsi le systéme), on étudie son
évolution sous1’effet du seul cycle de pompage.

En présence de radiofréquence a la fréquence o,
un nouveau terme Hrr doit étre ajouté au Hamil-
tonien. On montre [3] qu’en passant dans le réfé-
rentiel tournant a la vitesse angulaire w, I’ensemble
des équations d’évolution de I’état fondamental
reste valable. Il suffit lorsque ® ~ o d’y rem-
placer w¢ par w. Les cohérences oy, évoluent a la
fréquence de vibration forcée (u — ') o. II en
est de méme des modulations de la lumiére de
fluorescence qui en découlent.

Nous explicitons maintenant les formules générales
précédentes dans le cas particulier d’un spin
nueléaire 7 = 1/2 et d’un niveau J = 1.

La figure 3 précise les notations utilisées : a4, a,,
by, by et ¢ sont des éléments de matrice donnés
dans le tableau 1. Ce tableau est également celui
des coefficients (F, m ; m — w, @) qui sont égaux
aux éléments de matrice correspondants lorsque la
polarisation e, est 6, c— ou = pure.

_ .3 A
m=-3 2
+ + F-.3
2
F_1
+ ==
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Q,, Q4, et Q, sont les énergies (A = 1) séparant
en champ quelconque les niveaux indiqués :

Wz/2;1/2 — Wy/2:1/2

| o
1= Wg/2:3/2 = Wg/2,1/2

< Q, = W3/2,3/2 — W1/2,1/2-

Nous étudions plus particuliérement le cas de
P'illumination en o+. Nous donnerons cependant en
général a titre de comparaison les résultats obtenus
en c—.

1. EVOLUTION DES POPULATIONS DE L'ETAT FON-
DAMENTAL. — La formule (9) donne immédiate-
ment

d 1
ac+%+§=T—}"[a% b% + ag b%-,_ aas bl b2

(I‘ +PiQO+ ]_"_FiQo)] o_1_1. (11)

Les deux premiers termes du second membre
sont ceux du pompage optique « classique « (tel
qu’on l'effectue a partir des probabilités de tran-
sition et des populations). Les termes suivants
traduisent la possibilité, a partir de 1'état
w = — 1/2, en illumination ¢*, d’exciter les cohé-
rences hyperﬁnes Os/g.1/21/0.1/2 €0 son complexe
conjugué oy/5.1/9:3/5:1/2-

On obtient ainsi :

—0c,1 1
dt " +53+,

1 I

= [V + aE0d 4 2o by e b ] o1 1
' (12)
On peut modifier cette expression en tenant
compte du fait que a, b, + a, b, = 0. (Cette rela-
tion trés générale a été démontrée ci-dessus et
peut se vérifier facilement dans ce cas particulier a

I’aide des valeurs du tableau 1.) On trouve :

PRI PSS SR (13)
di®+z+g Tp 1ITT 4 O3°-573
ou
d 1 o
—_ — e —— — 1 1.
dtc+;+% TP2a1 b,a, b21‘2 T Qﬁc'é_i

Cette derniére formule est expression de I’équa-
tion générale (10) dans ce cas particulier.

a) Si Qy> T, la structure hyperfine est grande
devant la largeur naturelle (en champ nul
Q, = 3af/2 et au centre de I’anticrossing
Q, = aV/2 (fig. 2)). On trouve le résultat « clas-
sique » que ’on calcule en raisonnant sur les popu-
lations et sur les probabilités de transition (& condi-
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tion de prendre celles-ci pour la valeur actuelle du
champ). Dans ce cas, les variations d’efficacité du
pompage reflétent simplement celles des probabilités
de transition. 11 est clair que ces derniéres varient
avec le champ (tableau 1) et qu’elles ne restent pas
symétriques en ¢+ et en 6—. Le pompage n’est donc
symétrique qu’en champ nul. II est totalement
inefficace en champ fort (¢, = b; = 0 pour z — o).
La zone d’efficacité du pompage s’étend cependant
nettement au-dela du point d’anticrossing.

b) Q, =0. Ceci arrive en champ nul, en
I’absence totale de structure hyperfine. Il ne se
produit aucune orientation nucléaire. C’est le cas
ou les termes de retomhée annulent exactement
Peffet de I’absorption : les photons réémis sont
identiques aux photons absorbés. Il est & noter
dans ce cas (¢ = 0), que pour une valeur quel-
conque du champ, le parametre x du tableau 1 est
infint si bien que b, €t a, sont toujours nuls. En
aucun cas, il ne se produit d’orientation nucléaire,
et ceci refléte une propriété des éléments de matrice
du dipdle électrique.

¢) Qy ~T. On voit alors que lefficacité du
pompage se calcule en multipliant Pefficacité clas-
sique (obtenue en a) par Qff (I'? 4+ Qf) :

A P'effet des probabilités de transition s’ajoute
celui dt & la proximité des niveaux. Pour obtenir
les variations de Defficacité du pompage avec le
champ, il faut expliciter a et b3, & partir des for-
mules du tableau 1. On trouve alors :

C}'ll—"1 a? llp 1
di+3ty TpT® 22+ 8°°-373  Tp "3 s

8= gJMBH—g'

C’est la formule obtenue par la théorie simplifiée
du chapitre 1.

Elle englobe toutes les causes de variation de p :
éléments de matrice et termes en QE/(I'2 4+ Q2).
Elle implique la dissymétrie souvent signalée en o+
et 6— pour une valeur non nulle de champ. En
champ fort, p est nul (8 — o0). Dans tous les cas,
p passe par un mazimum pour 8 = 0, ¢’est-a-dire
au point d’anticrossing (en o—, p est toujours
décroissant). Or le facteur Q3f (I'? + Qf) passe par
un minimum & anticrossing. Ainsi 'effet global

est la superposition de deux effets, et c’est, dans

tous les cas, celui des probabilités de transition qui
I’emporte.

La vérification de la formule donnant p demande
quelques précautions. Les populations limites
atteintes sont définies par la compétition entre le
pompage optique (équation 13)) et la relaxation 7';.
Une observable dépendant du taux d’orientation
sera en général une fonction complexe de p et de T';.

Comme nous I’avons vu au chapitre I, le taux
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de polarisation de la lumiére de fluorescence émise
aprés excitation o+ vaut :

__Io+_'Ir:

=2 T _1__2
e Is+ + I Peo-

1_1
272

e reflete les variations de p si 6—;/,—y/, ne dépend
pas lui-méme de p.

On réalise cette situation en opérant de maniére
que 6—y5—y, = 1/2, soit avec une intensité pom-
pante faible ou une relaxation thermique rapide,
soit encore en présence d’une résonance magné-
tique dans I’état fondamental a saturation.

Il est clair que le taux de polarisation ne sera
pas le méme en o+ et en.o—. Nous avons vu en
effet que en o—, il convenait de remplacer 3 par

’ a
¥ = — grup H—

Les variations de p avec I'fa et AJa ont été
discutées plus haut.

On a reproduit sur la figure 4, ces variations en
fonction de H pour les excitations o+ et 6.

[
0.5
/’—-\\\\ ---------- E G_,+ ‘
- N~
E
'
:Iu{niérﬁ
natur
: urelle 9 W H
5 a
0 0.5 1 1.5

Fic. 4.

On a aussi reproduit P'efficacité du pompage en
lumiére naturelle. La possibilité d’obtenir ainsi une
orientation nucléaire dans ce cas (/ = 1/2) est
assez remarquable et a été observée expérimen-
talement sur les isotopes 111 et 113 du cadmium.

La figure 4 est faite dans I’hypothése ou @ > 0.
Pour a < 0, les courbes o+ et oc— seraient inver-
sées : le fait que le maximum d’efficacité du pompage
se produit en lumiére o+ permet &’ affirmer que a > 0
pour le niveau 1P, de 111Cd et 113Cd.

2. CIRCULATION DE COHERENCE. — [l n’existe
qu’'un terme de cohérence 6—y 5+, (et son com-
plexe conjugué) dans le cas actuel. ‘

Son équation d’évolution se déduit de I'équa-
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tion (8). Les seuls termes orm»m qui intervien-
nent sont ceux pour lesquels

m—m =yp—u =1

En pompage en ot, ce sont les termes
Sysyzaeyz €6 Oyoymysae (soit les différences
d’énergie Q, et Q, de la figure 3).

On trouve dans cecas (ct) :

a$ c?

Qi+ %“[ TP+TpI‘—-1(Q—cof)

2
_aic

+ Tpr—l(no— o) ‘“‘J“—H'

(14)

Soit en séparant la partie réelle et la partie imagi-
naire du crochet de droite :

d 11=[—-—1+iw§]011
dt®5ts Tp “27%3
, 11 1 a} c2 12 o ag ¢ I ]
I—T;—T;[ TR (Q— wf)? TP (Q, — w)?
(14.1)
o= o afc?  T(Q; — o)
' CT Ty T (Q— o)?
adc? T(Qs— o)

Tp T2 4 (Q, — ap)?

L’équation (14, 1) donne la constante d’amor-
tissement optique T3 de la cohérence, et (14, 2) le
déplacement lumineux associé aux transitions
réelles.

Les expressions en champ faible de Q,, Q, et Q,
sont les suivantes :

a 1
L Q= 3§+§8'JP~BH~

On voit par ailleurs que, en champ fort, Q, tend
vers a alors que Q, croit indéfiniment avec le
champ.

Les seuls termes nouveaux par rapport aux
expressions de Cohen-Tannoudji sont les termes
en Q, Les corrections aux valeurs de Cohen-
Tannoudji sont donc trés faibles, sauf si Q, ~ T
c’est-a-dire si a ~ I'. En tout état de cause, ces
termes seront négligeables en champ fort (Q,> I').

Par contre, si a ~ I', les termes en Q, restent,
en o+, de I'ordre de I' quelle que soit la valeur du
champ (Q, tend vers a en champ fort).

(14, 1) indique que la possibilité supplémentaire
de retour de la cohérence hertzienne par Iinter-
meédiaire de la cohérence hyperfine (Q,) contribue
a diminuer la relaxation transversale d’origine
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lumineuse (I’effet s’ajoute donc a celui de la cohé-
rence Zeeman (Q,) décrit par Cohen-Tannoudji).

(14, 2) indique de méme I’existence de dépla-
cements lumineux supplémentaires.

Les quantités en Q, ont cependant un compor-
tement tres différent des mémes quantités liées
a Q;. On peut en effet calculer de facon trés ana-
logue l'équation d’évolution de oc—y5+y5 SOUS
leffet d’une irradiation 6—. On trouve une expres-
sion analogue a (13), mais dans laquelle Q, et Q,
sont remplacés en champ faible par :

Q grupH = Q;

wl (3]

, 1
Q,=—3%+§g”¢BH7& Qz.

Lorsque H tend vers 0, Q, et Q, tendent vers
zéro, Q; tend vers — 3a /2 et Q, vers + 3a /2.

Par allleurs en champ fort, Ql tend vers I'infini
et Q; vers a. Ainsi méme en champ trés faible
(g7 uB H < a) ou les probabilités de transition
sont symetrlques en ¢t et en o—, les expressions
de Tp sont identiques en o+ et ¢— (mais ne le
restent pas en champ plus fort), alors que les
expressions du déplacement différent : la cohérence
hyperfine augmente le déplacement en o+ et le
diminue en o—. Ces déplacements ne sont pas nuls
et sont de signes opposés en champ nul. Ce compor-
tement est trés différent de celui du déplacement
en £, de Cohen-Tannoudji (qui s’annule en champ
nul). Avec les hypothéses de Cohen-Tannoudji
(a > T'), Q, devenait rapidement grand devant I.
Il n’en est plus de méme ici. En champ fort, a,
tend vers zéro et a, tend vers 1. On trouve alors
enct.

d 1 1= 1 1 —P2
ac‘éJfé—[_T;( —I‘2+a2)

+ i

a

Iy
ot )| o-e k09

On voit ainsi que, contrairement a 1’aimantation
longitudinale, l’aimantation transversale reste
affectée par le cycle de résonance optique quelle
que soit la valeur du champ magnétique. Ce fait
est susceptible de l'interprétation physique sui-
vante : dans 1'état excité de I’atome existe un
moment magnétique d’origine électronique. Celui-ci
crée, au niveau du noyau, un champ magnétique
supplémentaire responsable de la structure hyper-
fine. Ce champ magnétique interne posséde une
composante parallele & I : Hy (qui change de sens
suivant que l'illumination s’est faite en ¢* ou
en ¢—) et une composante perpendiculaire & H : Hr.

En champ fort ( > Hr), seule joue un réle la
composante Hr, qui s’ajoute & H dans I’état excité.
La vitesse de la précession de Larmor nucléaire

53
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dans I’état fondamental (yH) est alors différente
de celle dans ’état excité y(H + Hy) et si yHy =
est de Pordre de 1 (ce qui signifie que a est de
lordre dejl"), ceci se traduira par un déplacement
lumineux de la fréquence de résonance de I’état
fondamental, ainsi que par un affinement de la
largeur optique de cette résonance (formule 15).

En champ faible (H << Hr), le role de Hr est
de créer des transitions entre les niveaux
m; = + 1/2 et m;y = —1[2. Ce sont ces transi-
tions qui sont a I’origine du pompage optique tel
que nous 'avons décrit dans le chapitre 1.

3. MODULATION DE LA LUMIERE DE FLUORES-
CENCE A LA FREQUENCE DE RESONANCE DANS L’ETAT
FONDAMENTAL. — En combinant les formules (6, C)
et (7), on voit que dans I’expression de Lr existent
des termes en c—y/p+1/5 €0 G+y/9—y/p. Lors d’une
expérience de résonance magnétique dans I'état
fondamental, ces termes sont modulés avec la pul-
sation o du champ de radiofréquence (w =~ o).

L’expression de cette modulation, dans le cas
particulier que nous étudions, pour une lumiére de
fluorescence de polarisation ea, est

>

s 3 3 1 1 31
1§ =alc<§’2]e;\D[ +§><+§Ie;\ D'ivé

I i(wt—2T
I‘—_‘—I(—QITE)Q ( 2) + C.C,

3 3 1 1 11
+agc<§’2le)\D]+2—><+§ICAD|Q‘$§>

T i(ot—T
=i, — o) e ( 2) + C.C.

Le premier terme (en ;) et son complexe con-
jugué sont ceux décrits par Cohen-Tannoudji. Les
derniers termes, qui font intervenir la cohérence
hyperfine (£2,) dans I’état excité, sont au contraire
nouveaux.

En prenant par exemple

e, = — 1 (i-—————e':""\j_§ fo—

= leg),

V2 * ")
¢’est-a-dire une polarisation de la lumiére, circu-
laire droite par rapport & Ox, et en tenant compte
de la relation générale a,b; 4+ a,b, =0, on
trouve que L§ est proportionnelle a

sin (@3 — @5) €OS (0t — @1 — @)
en posant
tg o = (Q — ) [T et tg 0, = (Qy — w)/T.

¢, est le déphasage trouvé par Cohen-Tannoudji,
¢, est un terme nouveau. lci encore, a I'inverse
de ¢, ¢, changede signe, en champ faible,lorsqu’on
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passe de o+ & o— et ne tend pas vers zéro en champ
nul.

Cohen-Tannoudji avait déterminé ¢, en compa-
rant la phase de la modulation de l'absorption a
celle de la fluorescence. Ici, la lumiére absorbée
n’est pas modulée (« broad line excitation »). En
I’absence d’une mesure correcte de la phase du
champ de radiofréquence, dans le volume de la
cellule, I’observation de ¢, parait difficile. Par
contre, lorsqu’on passe de I'illumination ¢+ & I'illu-
mination o—, la phase de la modulation de la
lumiére de fluorescence change brusquement de 2¢,
Cette mesure fournit une indication directe sur le
rapport afI' indépendante de Uintensité lumineuse
de pompage (ce qui n’est pas le cas pour le dépla-
cement lumineux étudié ci-dessus). Ce brusque
changement de phase a été observé sur 11Cd et
fournit une valeur en excellent accord avec la for-
mule tg ¢, = (Q, — ) /T

Expériences en cours, en liaison avee 1’étude
précédente. Diverses tentatives d’orientation
nucléaire de %7Zn par pompage optique ont été
faites [10]. Aucune n’ayant abouti, il semble que
les raisons de cet échec soient les suivantes : Pour
la raie 3 076 A, la structure hyperfine du niveau
43P, est certainement suffisante, mais sa tres
longue durée de vie (v =~ 10—5 s) conduit a des
probabilités de transition trop faibles, si bien qu’il
est difficile d’avoir des intensités pompantes conve-
nables.

La raie 2138 A, par contre est trés intense
(v &~ 10—° s), mais la structure hyperfine du
niveau 4 1P; est certainement tres inférieure a sa
largeur naturelle : a/I' < 1 (il s’agit d’un état de
singulet dans un atome ou le couplage est assez
proche du type Russel-Saunders).

Le facteur p est donc trés faible dans ce cas, ce
qui explique qu’aucune orientation nucléaire n’ait
pu étre observée, bien que nous ayons disposé
d’intensités pompantes tout a fait comparables a
celles qui s’étaient révélées suffisantes dans le cas
de 201Hg (si I'on suppose en plus, ce qui est pro-
bable, que les relaxations de 2'Hg et de ®’Zn ne
sont pas trées différentes).

Les isotopes 11Cd et '3Cd, tous deux de spins
nucléaires [/ = 1/2 sont actuellement en cours
d’étude. Leur orientation nucléaire par pompage
optique a été obtenue facilement a ’aide de la raie
2 288 A allant vers le niveau 5 1P,

(r =~ 1,6 x 10—°s, a = 186 Mc/s).

La vérification détaillée de la présente théorie
est en cours sur ces isotopes. Des taux d’orientation
nucléaire appréciables ont été obtenus par illumi-
nation en o+, en ¢~ (jusqu’a 30 %) et en lumiére
naturelle (quelques %).

Des courbes trés analogues a celles de la figure 4
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ont été observées. Les phases de la modulation de
la lumiére de fluorescence en ¢— et en o+ ont pu
étre étudiées comme nous l’avons expliqué plus
haut. Les résultats numériques sont en accord avec
les connaissances que nous possédons sur la struc-
ture hyperfine et la largeur naturelle du niveau
51P,.

Par contre, la largeur relativement grande
(~ 15 ¢/s) des courbes de résonance optique, ne
nous a pas permis encore d’observer de fagon cer-
taine les déplacements lumineux prévus par la
théorie, et encore moins les lois auxquelles ils
obéissent.

Remarque concernant les antieroisements. —
Les phénomeénes d’anticrossing sont beaucoup plus
généraux que ceux décrits ici, qui apparaissent a
Pintérieur de la structure hyperfine d’un niveau
donné. Ils ont été décrits, et leurs caractéres essen-
tiels ont été observés a 'occasion de I'étude de la
structure hyperfine d’un croisement entre deux
niveaux de structure fine différents [8].

Fic. 5.

Considérons deux sous-niveaux |ms > et |my; >
appartenant & deux niveaux de structure fine dif-
férents, et que se croisent pour une valeur H, du
champ magnethue (ms % my). Sichacun des deux
niveaux de structure fine posséde une structure
hyperfine, on se trouve pour H = H, en zone de
découplage I/ (effet Back-Goudsmit) : chacun des
deux niveaux se décompose en une série de sous-
niveaux (my, mr) paralléles entre eux. I peut alors
arriver que deux tels niveaux |my, mr > et |my,
my > alent méme valeur de m = m; + ms. On
sait alors qu’il existe une perturbation d’origine
hyperfine possédant des éléments de matrice non
diagonaux entre |my mr > et [mj my >. Les deux
niveaux dans ce cas, au lieu de se couper, se repous-
‘sent (fig. 5) tandis que leurs fonctions d’ondes se
mélangent. Ce phénoméne a été observé sur la
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lumiére de fluorescence : typiquement, si 1’exci-
tation peuple sélectivement le niveau |mysmr >,
la polarisation de la lumiére de fluorescence sera
elle aussi caractéristique de I’émission a partir de
ce niveau ; sauf au voisinage de I'anticrossing ou
apparaltra I’émission & partir du niveau [my m; >.

Ce phénoméne sera trés marqué si les deux
niveaux se repoussent a une distance trés supé-
rieure & leur largeur naturelle, mais il sera inobser-
vable si la perturbation hyperﬁne ne les sépare
que d’'une quantité trés inférieure a cette largeur
naturelle (tout se passe alors comme si les deux
niveaux my et mj se croisaient effectivement).

De fagon générale, il est clair que ce phénomeéne
est tout a fait analogue au cas que nous venons
d’étudier.

Tous les phénomenes décrits ici pourront étre
observés dans le cadre de l’anticrossing le plus
général. En particulier, lorsque le niveau fonda-
mental possede un paramagnétisme purement
nucléaire (J = 0, I = 0), la possibilité de produire,
au voisinage de ces points, une orientation nucléaire
dans ’état fondamental, apparait dans le cadre de
la théorie.

La polarisation de la lumiére de pompage reste a
étudier dans chaque cas particulier, mais il est
clair que dans la plupart des cas, il sera possible
d’utiliser une lumiére naturelle. Une telle orien-
tation nucléaire par pompage optique ne pourra
étre obtenue que dans un domaine étroit de champ
magnétique autour d’une valeur pour laquelle
Peffet Black-Goudsmit est total (dans le signal
d’anticrossing).

Conclusion. — En conclusion, nous avons étendu
le domaine de validité du calcul quantique du cycle
de pompage optique pour produire I’orientation
nucléaire, a des valeurs quelconques du champ
magnethue et pour une valeur quelconque du
rapport a/T'.

Des phénoménes nouveaux sont prévus par le
calcul, en particulier aux points « d’anticrossing »
et aux croisements de niveaux.

Les plus importants d’entre eux sont en cours
de vérification expérimentale sur les isotopes
impairs du cadmium qui se prétent particulie-
rement bien a cette étude.

Les échecs de nos tentatives d’orientation nu-
cléaire de 47Zn ont pu étre expliqués.

Enfin, la possibilité de produire une orientation
nucléaire par pompage optique (en lumiére natu-
relle ou polarisée) lors d’un phénoméne « d’anti-
crossing » le plus général, est prevu dans le cadre
de cette théorie.

Je tiens & remercier MM. J. Brossel et C. Cohen-
Tannoudji qui ont grandement participé a ’élabo-
ration de ce travail.

Manuscrit regu le 17 mars 1964,
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