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ÉTUDE DE L’INFLUENCE DE LA STRUCTURE HYPERFINE DU NIVEAU EXCITÉ
SUR L’OBTENTION D’UNE ORIENTATION NUCLÉAIRE PAR POMPAGE OPTIQUE.

Par JEAN-CLAUDE LEHMANN,
Laboratoire de Physique de l’École Normale Supérieure, Paris.

Résumé. 2014 L’étude de l’orientation nucléaire par pompage optique est faite dans des condi-
tions plus générales que celles envisagées jusqu’à présent. On s’intéresse, en particulier, à l’in-
fluence de la grandeur de la structure hyperfine du niveau excité par rapport à 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 très
générale. Parmi les effets nouveaux prévus, on peut citer la dissymétrie des pompages optiques
en 03C3- et en 03C3+ pour des valeurs intermédiaires du découplage hyperfin. De ce fait résulte la
possibilité d’obtenir une orientation nucléaire par pompage optique en lumière naturelle. Par
ailleurs, lorsque la structure hyperfine du niveau excité est de l’ordre de grandeur de sa largeur
naturelle, l’efficacité du cycle de pompage optique est diminuée. Dans cette même hypothèse, on a
pu prévoir l’existence de nouveaux processus produisant le déplacement de la raie de résonance
magnétique de l’état fondamental sous l’influence de l’irradiation lumineuse, et apportant des
caractères nouveaux à la modulation de la lumière 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 111Cd et 113Cd sur lesquels la présente théorie
est en cours de vérification expérimentale.

Abstract. 2014 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 03C3+ and in 03C3- for intermediate field values : it is thus possible to obtain nuclear
orientation (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 111Cd and 113Cd.

LE JOURNAL DE PHYSIQUE TOME 25, AOUT-SEPTEMBRE 1964,

Introduction. - La m6thode de pompage
optique, appliqu6e a des atomes diamagnétiques,
permet d’obtenir des orientations nucléaires appre-
ciables des isotopes impairs. Ce cycle de pompage
a fait l’objet de nombreux travaux th6oriques et
exp6rimentaux [1, 2]. 11 a ete utilise avec succ6s

pour les isotopes 195Hg, 197Hg, 199Hg, 20lHg [1], et
plus r6cemment pour 111Cd et 113Cd [4].
La production, par pompage optique, d’une

orientation nuel6aire dans 1’6tat fondamental ’S 07
apparait tres naturelle, si l’on fait brutalement
usage des probabilités de transition, en champ
faible, entre un sous-niveau Zeeman uI &#x3E; de
1’etat fondamental et un sous-niveau F, mF &#x3E; du
niveau hyperfin F (dû a l’interaction alJ) de 1’etat
excite.

Si l’on fait le meme calcul en champ fort, lorsque le
decouplage IJ dans 1’6tat excite est total, et que l’on
n6glige comp]6tement aIJ devant les energies ma-
gn6tiques, on trouve qu’il ne se produit plus aucune
orientation nucl6aire. Ceci r6sulte de la r6gle de
selection OmI = 0 a l’absorption et a 1’6mission.
Le cas .du champ faible apparait alors moins

evident, puisqu’il n’est fait usage que de transi-
tions dipolaires électriques n’affectant pas le spin
nucléaire. Il est instructif, à cet égard, de raisonner
en representation mi m,r. La figure 1 est relative
au cas ou I = 1/2 (199Hg, 111Cd, 113Cd). ttudions
Ie pompage en a+ a partir du niveau yI = - 1/2.

FIG. 1.
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Dans 1’hypoth6se ou la largeur A de ]a raie exci-
tatrice est grande devant la structure hyperfine de
1’6tat excite (cc broad line excitation »), on peut
montrer [3] que la resonance optique comporte
trois phases successives indépendantes.

1) Absorption d’un photon. La « duree » de ce
processus est de l’ordre de 1/A. Pour un photon
dipolaire 6lectrique a+, les r6gles de selection sont
Ami = + 1, Amr = mI - [1.1 = 0. A l’issue de
cette premiere phase, I’atome, initialement dans
1’etat uI &#x3E; = - 1/2 &#x3E;, se trouve donc port6
dans 1’etat excite Im1 mi &#x3E; = -1/2, + 1 &#x3E;.

2) evolution propre de 1’atome excite pendant
la duree de vie "t" de cet 6tat, sous l’influence du
Hamiltonien Zeeman et du couplage hyperfin alJ :
La partie non diagonale de ce dernier terme

m6lange les fonctions d’onde des 6tats de meme
valeur de m = mI + mJ, soit, dans 1’exemple pr6-
cedent, les 6tats - 1/2, + 1 &#x3E; et + 1/2, 0 &#x3E;.

(Par contre, l’état + 1/2, + 1 &#x3E; atteint par exci-
tation 6+ a partir de uI &#x3E; = + 1/2 &#x3E; reste pur.)
On voit donc qu’au cours de cette phase, il existe
une probabilite finie due retournement du spin
nuel6aire, li6e a l’apparition de Fetat 1+ 1/2, 0 &#x3E;‘.

Cette probabilite sera cependant très faible dans
deux cas :

a) Si le couplage hyperfin dont la duree d’6ta-
bli5sement est de l’ordre de 1 ja n’a pas le temps
de se produire au cours de la duree de vie r, c’est-
a-dire lorsque aT  1. (La condition pr6c6dente
signifie encore que la structure hyperfine est plus
faible que la largeur naturelle du niveau.)

b) En champ fort. Dans ce cas, le champ d6-
couple I et J, et 1’evolution propre de 1’etat excite
s’effectue essentiellement sous 1’effet du Hamil-
tonien Zeeman qui ne m6lange pas les 6tats de
meme m.

3) Emission spontan6e a partir des 6tats

1- 1/2, + 1 &#x3E; et + 1/2, 0 &#x3E; avec les r6gles de
selection habituelles, et en particulier

C’est au cours de ce processus que, par emission de
lumi6re 7t, 1’etat uI &#x3E; = 1’+ 1/2 &#x3E; apparait. I1
est donc clair que c’est au cours du seul processus 2

que s’établit l’orientation nuel6aire. Sa production
est li6e, dans 1’exemple precedent, a l’hybridation
par + 1/2, 0 &#x3E; de la fonction d’onde de 1’6tat
excite, et a l’apparition de lumière 7t en fluores-
cence.

En conclusion, la production d’une orientation
nucl6aire ne sera appreciable qu’en champ faible
et si ar &#x3E; 1, c’est-a-dire si la structure hyperfine
est superieure a la largeur naturelle de 1’6tat excite.
Dans le langage du mod6le vectoriel, il faut que I

et J aient le temps de se coupler et de faire au
moins un tour autour de F dans le temps r. L’effi-
cacité du pompage optique depend donc de fagon
cruciale de la grandeur relative de a, r = 1/T et

gJ JIB H (gJ facteur de Lande de 1’6tat excite,
yB magn6ton de Bohr, H champ magn6tique dans
lequel est plonge I’atome).

Les nombreux travaux th6oriques et experi-
mentaux qui ont ete faits sur l’orientation nucleaire
des isotopes impairs du mercure correspondent au
cas ou la structure hyperfine de 1’6tat excite est
grande devant sa largeur naturelle, et devant les’
6carts Zeeman.
Le but du present travail est de traiter le cas oil

ces deux restrictions sont levées.
Ce cas correspond a des situations qui sont eff ec-

tivement r6alis6es dans la pratique et dont nous
avons entrepris 1’etude :
Pompage optique de 67Zn par la raie de reso-

nance 4 ISO - 4 1Pl a 2 138 A et de l11Cd et
113Cd ar la raie de resonance 5 1So -- 51 P1 à2 288 .
Le niveau 41 P1 de 67Zn a une structure hyper-

fine qui est certainement tres faible et sans doute
beaucoup plus petite que sa largeur naturelle
(r ~ 10-9 s). Ceci est tres probablement a l’ori-
gine de 1’echec de nos tentative de production
d’orientation nuel6aire de cet isotope par 2 138 A.

Par contre le niveau 5 1P1 de l11Cd et 113Cd a
une structure hyperfine de 279 Mc/s et une duree
de vie de 1,6 X 10-9 s [5]. Dans ce cas, a et T
sont du meme ordre de grandeur ; par ailleurs, le
decouplage IJ est tres appreciable des 100 Gauss,
si bien qu’il est facile de faire varier le parametre
a/gJ uB H.
Nous avons observe l’orientation nucl6aire de

111Cd et 113Cd. Les signaux correspondants se

pretent, par suite, tres bien a la verification des
résultats que nous pr6sentons ci-apr6s. Le plan de
cette 6tude est le suivant : 

I. Calcul de 1’efficacit6 du pompage optique
dans le cas ou I = 1/2, utilisant le schema de pro-
duction de l’orientation nucl6aire presente ci-
dessus.
A 1’issue de ce paragraphe, nous rappelons

quelques résultats bien connus qui nous seront
n6cessaires dans la suite : structure des niveaux
d’énergie et valeur des elements de matrice du

dipole 6lectrique entre les sous-niveaux uI &#x3E; de
1’etat fondamental et IF, mF &#x3E; de 1’etat excite.

II. Nous 6tudions ensuite le cas d’un spin
nucl6aire I quelconque en utilisant le formalisme
de la matrice densité. 
Nous avons repris pas a pas les diverses etapes

du calcul de Cohen-Tannoudji [3] mais avec des
hypotheses de depart et des approximations diffé-
rentes :

a) ar quelconque et champ H quelconque.
b) .Excitation par une raie large par rapport à la

structure hyperfine. (Ceci correspond au cas où
a« - 1 rencontre dans nos experiences sur le

cadmium.) Cette hypothèse a pour consequence de
faire apparaitre, en plus des termes classiques de
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Cohen-Tannoudji, des termes lies a la « coherence
hyperfine », elements non diagonaux de la matrice
densite entre sous-niveaux hyper fins de 1’6tat excite
Ces termes modifient les conditions d’evolution des

populations, et les conditions de circulation de
coherence.
Nous d6crivons l’influence de ces termes sur les

grandeurs observ6es expérimentalement : position
et largeur de la raie de resonance magn6tique dans
1’etat fondamental, modulation de la lumi6re de
fluorescence a la f requence de cette resonance, etc...

III. Nous explicitons, dans le cas ou I = 1/2, les
résultats precedents.

I. Atude simplifiée dans le cas oit 1 = 1/2. -
Nous reprenons les différentes phases du cycle de
pompage analyse dans l’introduction. Les hypo-
th6ses de calcul sont les suivantes :

L’6tat fondamental 180 est diamagnétique.
Le spin nucleaire est I = 1/2.
La largeur A de la raie excitatrice est grande

devant 1 a structure de l a raie : d a, 6)e,1/2,
6)e, 3/2’ 6)f.
a est la constante de structure hyperfine de

1’6tat excite.

6)e,1/2 et 6)e,3/2 sont les structures Zeeman des
sous-niveaux hyperfins F = 1/2 et F = 3/2.

wf est la structure Zeeman du niveau fonda-
mental (wf  (de) 

Les in6galit6s pr6c6dentes signifient que ]’exci-
tation est du type « broad line » pour 1’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 lumiere a+) à
partir du sous-niveau uI &#x3E; = - 1/2 &#x3E; peut 6tre
considere comme instantan6. On aboutit ainsi au

temps zero dans 1’6tat mI mJ &#x3E; = - 1/2, + 1 &#x3E;.
Cet 6tat 6volue sous 1’effet du Hamiltonien.

(Nous supposons que 1’etat excite n’est pas per-
turb6 par d’autres niveaux de structure fine.) Nous
n6gligerons le terme en g I du au magn6tisme
nuel6aire devant celui en gJ J du au magn6tisme
6lectronique. La presence de ce terme n’entraine
d’ailleurs aucune complication math6matique par-
ticuli6re et son influence est négligeable.
Nous avons alors

Il suffit de r6soudre 1’equation de Schrodinger

avec la condition initiale

Il est clair que le terme (I+ J- + I- J+) du
Hamiltonien (2) (et lui seul) est a l’origine d’un
m6lange des 6tats ayant meme valeur de
m = mr + mj. Dans le cas present, il n’y a que
deux tels 6tats 1- 1/2, + 1 &#x3E; et + 1/2, 0 &#x3E;.
En posant

avec la condition de normalisation

on trouve

On en deduit

w1 et (ù 2 sont les energies des niveaux

dans le champ H.
Le paramètre x caractérise le degr6 de decou-

plage I J : x = 2gj uB H f3a.
Ainsi, la probabilite de trouver, a 1’instant t,

dans 1’etat

un atome excite a l’instant zero dans 1’etat
- 1/2, + 1 &#x3E; vaut :

Tous les sous-niveaux de 1’6tat excit6 ont la
même durée de vie r = 1/F qui est aussi celle
de §(t) &#x3E;.

Envisageons les atomes qui ont 6t6 excit6s t
secondes avant l’instant d’observation. Il n’en
reste que e-rt à cet instant. Par suite, la proba-
bilit6 de désexcitation par émission d’un photon 7c
est

C’est aussi la probabilite d’apparition de 1’6tat
)yI &#x3E; =  + 1/2 &#x3E; dans 1’6tat fondamental:
p mesure done 1’efficacit6 du cycle de pompage
optique pour produire l’orientation. nucléaire dans -
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1’etat fondamental. En tenant compte des valeurs
de w2 et Cùl et en posant

on trouve

Le param6tre 8 est represente sur la figure 2 :
C’est la distance, a la valeur considere de H, des
asymptotes des niveaux d’energie m = + 1/2.

FIG. 2.

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

a) Elle permet, dans l’exemple actuel, de cal-
culer imm-édiatement le taux de polarisation de la
lumi6re de resonance optique, a la suite d’une
excitation « broad line » a+. On trouve qu’a la
r66mission

(1-1/2-1/2 est la population du sous-niveau fonda-
mental uI &#x3E; = 1- 1/2 &#x3E;. Elle est d6termin6e

par le pompage optique et la relaxation. On voit
que si a « h, p est nul : une absorption a+ est
suivie d’une emission 6+ pure, comme dans le cas
des isotopes pairs : ainsi, tous les isotopes, pairs et
impairs, ont le même taux de polarisation de la
r4sonance optique si a  r. Il en est de même en

champ fort. Ces faits sont susceptibles de verifi-
cations expérimentales.

b) p reflete le melange des 6tats de meme m
par la partie non diagonale (I+ J- + I- J+) du

Hamiltonien (2). p est maximum lorsque 8 = 0,
c’est-a-dire (fig. 2) pour la valeur H = a/2gi uB :
le pompage en a+ aura donc un maximum d’effl-
cacité pour cette valeur non nulle du champ.
On peut faire le calcul p’ de p pour le pompage

en a". On arrive a une expression identique a (4),
dans laquelle 1’expression 8’ de 8 est

Le pompage en a’ a donc une effcacité toujours
déeroissante en fonction du champ. Elle n’est 6gale
a celle du pompage en a+ qu’en champ nul.
Le pompage en 6+ est donc, dans 1’exemple

actuel, toujours plus efficace que le pompage en a-.
Une consequence remarquable de ce fait est que
l’on peut produirel’orientation du spin nucl6aire 1/2
par pompage en lumière naturelle se propageant
dans la direction du champ. L’efficacit6 du pro-
cessus est maximum pour une valeur de H de
1’ordre de ajgJ yB. Nous reviendrons plus loin sur
ces ph6nom6nes qui ont ete observes et qui sont
repr6sent6s sur la figure 4. Nous reviendrons de
meme sur leur relation avec les ph6nom6nes d’anti-
croisement (anticrossing, [6]).

c) p tend vers zero si 8» a, r, c’est-a-dire en
champ fort (fig. 2), comme nous l’indiquions dans
l’introduction. Cette propriete ne fait que traduire
la regle de selection optique AmI = 0 : elle tient
au découplage de I et de J par le champ. L’6volution
propre dans 1’etat excite s’effectue alors sous 1’effet
du Hamiltonien Zeeman qui ne couple pas les 6tats
de m6me m.

d) p tend vers zero si a « r, c’est-à-dire quand
la structure hyperfine est petite devant la largeur
naturelle des niveaux. Pour reprendre l’image
donn6e plus haut, le couplage aIJ n’a pas le (( temps ))
de s’établir au cours de la duree de vie de 1’etat
excite.
Nous aurons besoin, dans la suite, des equations

donnant la position des niveaux d’énergie (repre-
sent6s sur la figure 2). Certaines ont d6jh 6t6
donn6es (formule (3)). De façon g6n6rale, comme
J = 1 et I = 1/2, elles sont donn6es par les for-
mules de Breit-Rabi.
Nous donnons ci-dessous la valeur des elements

de matrice du dipole 6lectrique correspondant a la
polarisation ex,,, entre le sous-niveau fondamental
u &#x3E; et un sous-niveau excite que nous nommerons

F,. m &#x3E; (bien que F ne reste pas un bon nombre
quantique pour les valeurs 6lev6es de H) :

(D est l’op6rateur dipolaire 6lectrique r6duit a sa
partie angulaire).

Posons 
1/2, 2,1/2.
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TABLEAU 1

Les lettres a, b, c sont des notations utilisées
ultérieurement (paragr. III). i, j et k 6tant les vec-
teurs unitaires des trois axes (H 6tant align6 sur Oz)

En champ faible (x = 0), ces elements de ma-
trice sont les coefficients de Clebsch-Gordan utilises

par Cohen-Tannoudji [3].

II. Calcul dans le formalisme de la matrice den-
sit6. Cas de I quelconque. - Nous pr6sentons
maintenant les résultats du calcul dans le forma-
lisme de la matrice densite pour un spin nuel6aire
quelconque, de façon a pouvoir expliciter simple-
ment les diverses observables.

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

a) Caractere incoh6rent du faisceau d’illumi-
nation (il n’a pas de phase définie). Ceci permet de
s6parer la matrice densite du syst6me atomique en
deux sous-matrices compl6tement disjointes : C}fltJ.’

pour 1’etat fondamental et GF,-;F’..’ pour 1’6tat
excite. 11 n’existe pas d’elements du type aF.m;tJ..
Nous conserverons cette hypothèse.

b) La structure hyperfine est grande devant la
largeur naturelle de la raie : a » r. La largeur
de la raie excitatrice A estgrande devant r et devant
les structures Zeeman : Le processus d’excitation

optique est « instantané » (r6f. [31, p. 440).
A &#x3E; r, we, Mf-

11 n’est pas fait d’hypothèses sur la grandeur
relative de A par rapport a a, mais le calcul est en
fait d6velopp6 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 aF.m;F’.m’
avec F et F’ differents. Si, au contraire, A est de
l’ordre de a ou grand devant a (« broad line exci-
tation )) sur 1’ensemble de la structure hyperfine),
ces elements non diagonaux sont créés instanta-

nement lors de l’absorption optique. Ils sont modu-
16s au cours du temps a la frequence wF - wF- N a.
La condition a » r fait alors que, par le processus
decrit dans la premiere partie, ils ne survivent pas
à l’evolution propre de 1’6tat excit6, si bien qu’ils
ne jouent aucun role dans le cycle de pompage
optique.
Le r6sultat des hypotheses de Barrat et Cohen-

Tannoudji est donc le suivant : Si a » r, on peut
ignorer totalement les elements du type (JP.m;F’m’
avec F # F’. La matrice densite de 1’etat excite
se resout en sous-matrices relatives aux divers sous-
niveaux hyperfins. C’est ici que le calcul actuel
diffère de celui de ]a reference 3. Nous supposons
toujours que £Y » F et A » we, cof (le processus
d’absorption est « instantané » et 1’excitation est du
type « broad line » sur la structure Zeeman) mais
nous ne supposons plus que a » r. 11 s’ensuit que,
dans notre cas, Ll» a. L’excitation est « broad
line » sur 1’ensemble de la structure hyperfine. Les
termes (JF.m;F’.m’ existent donc comme précé-
demment a l’absorption, mais comme a peut etre
de .’ordre de r ou plus petit, ils survivent a 1’6vo-
lution propre de 1’etat excite et interviennent par
suite dans 1’evolution des populations et des cohe-
rences. Ce sont ces termes dont nous signalerons
plus particulièrement 1’existence et les manifes-
tations. Ce sont eux qui sont a l’origine de la plus
grande partie des differences entre nos résultats et
ceux de Cohen-Tannoudji.

Cependant, une deuxi6me cause de differences
existe. Comme, dans notre cas, we peut etre grand
devant a, il est n6cessaire de remplacer, dans les
probabilités de transition optique, les coefficients
de Clebsch-Gordan par les elements de matrice du
dipole 6lectrique analogues a ceux donn6s plus
haut (tableau 1) pour une valeur quelconque du
champ.

11 r6sulte des faits precedents un caract6re dis-
symetrique (que nous avons d6jh signalé) des pom-
pages en (J + et en a-.
Comme dans la reference 3, nous nous plagons

d6sormais en representation F, mr.
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Les equations d’evolution de la matrice densité
sont obtenues, ici encore, en consid6rant trois pro-
cessus distincts :

1) idi d6erit Ie processus d’absorption d’un pho-
ton (en « broad line excitation ») .

2) d d 2 t d’écrit Ie processus d’émission spontanee.
dt3) ’d d6crit revolution propre de I’atome,

a) dans l’état excité sous 1’eff et du Hamilto-
nien Jee (6q. 2).

b) dans l’état fondamental sous 1’effet de
JCf == y I H.

Nous écrirons donc les équations devolution de
la matrice densit6 

Les calculs suivent pas a pas ceux de la r6f6-
rence 3. Nous nous contentons de donner les r6sul-
tats, en s6parant les termes d6jA trouv6s et inter-
pretes par Cohen-Tannoudji des termes nouveaux
en CTFM.-,F’.m, avec F # F’ dont nous donnons I’in-
terpr6tation et les conséquences.

1. ETUDE DU PROCESSUS D’ABSORPTION (LUMIÈRE
DE POLARISATION eÀo)’ - On alloutit aux equations
suivantes

On trouve pour la quantité LA de lumière absor-
bee par unite de temps

La valeur de 1/Tp est donn6e dans la reference 3.
Elle est proportionnelle a l’intensit6 lumineuse.
TP apparalt comme la duree de vie de 1’etat fonda-
mental. Il s’interprete comme Ie temps moyen
s6parant deux absorptions successives de photons
de pompage par le meme atome.

(Les equations pr6c6dentes ont une structure

plus simple que celles donn6es dans le texte de la
reference 3. Cela tient au. fait (signalé par Cohen-
Tannoudji), que dans le cas où A » a, la ma-
trice Av,;,, est la matrice unité. 

II n’y a pas ici de modulation de la lumi6re
absorbée.

L’expression 5b est l’analogue de celle de Cohen-
Tannoudji, mais les elements de matrice de ex. D
doivent etre pris pour la valeur actuelle du champ.
Les termes pour lesquels F, m =1= F’, m’ tra-

duisent la possibilite d’introduire de la coherence
dans 1’6tat excite par excitation optique.

II est clair que cela est possible meme en l’absence
de coherence C"fl.’ dans 1’6tat fondamental (c’est-à-
dire si a,,, = 0 si t 0 u’) : II suffit que les ele-
ments de matrice de eÀo. D existent simultan6ment
vers deux sous-niveaux excites différents F, m &#x3E;
et IF’, m’ &#x3E;.

Si F = F’, m doit etre different de m’. Ceci n’est
possible que si 1’excitation optique se fait en polari-
sation « coh6rente », c’est-a-dire ni m, ni 6+, ni a-
pure. C’est le cas de 1’effet Hanle [6]. Cette cohe-
rence ne survit a 1’evolution propre de 1’etat excite
que pour des separations Zeeman de l’ordre de r.

Si F # F’, apparaissent des termes nouveaux :
On peut avoir m # m’. Ceci exige encore une

excitation coh6rente. Cette coherence ne demeure
apres 1’evolution propre que si la distance des
niveaux est de l’ordre de r, c’est-a-dire pres d’un
croisement de niveaux [7].

Si au contraire m = m’, on peut obtenir la cohé-
rence C7F.m;Fl.m avec des polarisations 7t, 6+ ou a-
pures. Il s’agit de niveaux de même m appartenant
a des niveaux hyperfins différents. Ces niveaux ne
se coupent jamais, ils se repoussent du fait de la
partie non diagonale I+ J- + I- J+ du Hamil-
tonien (2). Il s’agit d’un phenomene d’ « anti-

crossing » [8]. S’lls passent l’un de I’autre, a une
distance de l’ordre de r, la coherence (jF.m;F’.m ne
se moyenne pas a zero au cours de la duree de vie
et aff ecte le cycle de pompage. C’est exactement la
situation que nous analysons dans le present article.

2. fTUDE DE L’EMISSION SPONTANEE. - On
aboutit aux equations suivantes :

L’expression de la lumi6re de fluorescence 6mise
par unite de temps avec la polarisation ex est

(F, m ; m - (1., u) est un coefficient de recouplage
defini par 1’6quatioli

pour lequel mi
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On a alors

Les coefficients (F, m ; m - p,, pL) sont en champ
faible des coefficients de Clebsch-Gordan. En

champ quelconque, ils sont donn6s, dans le cas de
I = 1/2 et J = 1, par le tableau 1. Ils sont tou-

jours réels.
Les coefficients AF.m;F’.m’ ont pour valeur

Ces expressions sont les exactes analogues de
celles de Cohen-Tannoudji, avec les seuls termes
nouveaux F ; F’. L’equation (6c) permet de
d6crire le diagramme spatial de rayonnement et la
modulation dans le temps de la lumière de réso-
nance optique. Une telle modulation peut se d6-
duire de la coherence ap,m;p,,m, qui est pr6sente
dans 1’etat excite.

a) Cette coherence peut etre introduite dans

1’etat excite par un champ de radiofréquence dans
une expérience de double r6sonance. Il se produit une
modulation aux fréquences mF,m- MFW a la
condition que le coefficient AF.m;F’.m’ soit different
de zero.

Si F = F’, il faut que m soit different de m’
et qu’il existe simultan6ment deux elements de
matrice non nuls de ex D entre [t et m, et pL et m’.
Ceci impose que ex ne soit ni 7t, ni a+, ni a- pure
(detection en polarisation coh6rente). C’est 1’exp6-
rience des « battements optiques » de Series [9] a
la frequence (m - m’) we.

Si, au contraire, F :A F’, les termes ’ nouveaux
indiquent la possibilite d’une modulation de la
lumi6re de fluorescence a la f requence hyperfine
wF.m - wF’,.m’, et cette modulation peut etre d6-
tect6e en polarisations 7t, a+ ou a- pures.

b) La coherence (1F.m;F’.m’ peut etre introduite

egalement dans 1’6tat excite par excitation optique.
Nous reviendrons sur certains aspects de cette

question dans le paragraphe suivant.

3. INVOLUTION GLOBALE DE L’ETAT EXCITE. -
Le calcul correspond a la situation suivante. On
part d’un 6tat fondamental poss6dant (ou non) une
coherence a,,,, produite par un champ de radio-
frequence. L’absorption optique produit instan-
tanement une coherence dans 1’etat excite (eq. (5b))
Pendant la duree de vie de 1’6tat excite, le syst6me
subit son evolution propre sous l’influence du
Hamiltonien Zeeman et hyperfin (eq. (1)). A la fin
de ce processus, une certaine coherence (1F,m;p’.m’
demeure. On trouve globalement 1’expression sui-
vante :

Cette expression generalise celle de Cohen-
Tannoudji. Le d6nominateur indique le degr6 de
coherence qui survit a revolution propre.
En combinant (7) et (6c), on obtient, dans le cas

actuel, l’intensité de la fluorescence avec l’état de
polarisation ex.
On voit sur cette expression que LF presente

toujours une composante continue liée aux popu-
lations alg. Cette composante permet de calculer
le taux de polarisation de la lumiere de resonance
6mise a la suite de 1’excitation ex,.. 

Par ailleurs LF est modulée aux jréquences de O’IJ.IJ.’,
soit (u - pL’) wf, caractéristiques de l’état f onda-
mental.
A ce stade, il est important de remarquer que les

elements de matrice de eÀo D dans (7) et de ex D
dans (6c) doivent etre pris a la valeur actuelle du
champ. Une distinction doit être faite entre’les cas
suivants :

a) Eflet Hanle et croisement de niveaux : Les
elements de matrice precedents ne varient pas de
façon appreciable dans un domaine de largeur r
autour de la valeur correspondante du champ.

11 est clair dans ce cas que l’amplitude de la
composante continue de LF (pL = u’) pr6sente un
caract6re r6sonnant lorsque

C’est sur ce signal statique que 1’effet Hanle et
les croisements de niveaux ont tout d’abord 6t6
observes.

L’amplitude des composantes modulées de LF pr6-
sente egalement un caract6re r6sonnant dont le
maximum est obtenu en annulant la partie imagi-
naire du d6nominateur correspondant de la for-
mule (7). Dans 1’effet Hanle, ceci se passe au voisi-
nage du champ nul, 1’effet est centré pour H = 0,
lorsque 

II a ete decrit par Cohen-Tannoudji.
On voit que des modulations analogues doivent

apparaitre a un croisement de niveaux (F F’,
m =A m’) ; ; mais si le croisement se produit a une
valeur du champ pour laquelle (u - u’) wf est

supérieur ou 6gal a r, le maximum de la modu-
lation ne se produit pas à la position du croisement
de niveaux (point ou mF,m = mf’ m’), mais au point

La position du maximum change avec u - (.1.’,
c’est-a-dire avec la frequence de la modulation
observ6e.
La formule (7) montre que les modulations prece-

dentes sont en relation de phase avec atlg,, donc
avec le champ de radiofréquence qui est a l’origine
de cette coherence.

Les angles de phase (par rapport a O’fl.fl.’) de toutes
les coh6rences 6F,m;F,m’ s’ annulent simultan6ment
en champ nul (effet Hanle) et changent de signe
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autour de ce point. Il en est de meme au voisinage
d’un croisement de niveaux (lorsque

pour toutes les composantes de la modulation
(u - u’) wf.

D’autre part, si la structure hyperfine de 1’etat
excite est telle que

pour F # F’, en champ faible, il est possible
d’observer des composantes de la modulation
de LF a la frequence (u - u’) mf, liées à des
termes 6F,mF’,m’. L’angle de phase de ces modu-
lations ne tend pas vers zero en champ nul mais
vers Arc tg (wF - mF’)lr, mF - wF’ 6tant l’écart
hyperfin en champ nul.

Par ailleurs, suivant la polarisation exo il est

possible d’exciter les coh6reirices 6F,m;F’,m’ ou

6F’,m";F,m’". Les phases des modulations correspon-
dantes en champ nul sont alors oppos6es l’une à
1’autre (mp - mF’ est change en Go, - wF). Ceci
n’est 6videmment pas possible dans le cas de 1’effet
Hanle ou les phases tendent vers zero. Ce fait per-
mettra de caract6riser une situation pour laquelle
1’ecart hyperfin est de l’ordre de r. Nous y revien-
drons dans le cas particulier ou I = 1/2.

b) Anticroisements : Le phénomène, comme nous
1’avons vu, se pr6sente lorsque deux ou plusieurs
niveaux de meme m, au lieu de se croiser, se repous-
sent sous l’influence d’une perturbation hyperfine
poss6dant des elements non diagonaux
(I + J- + I- J+ dans le cas d’une structure hyper-
fine ordinaire). Loin d’un tel point, les 6tats

d’energie sont pratiquement des 6tats purs
Iml mJ &#x3E;. Au point d’ « anticrossing » la partie
non diagonale de la perturbation couple fortement
ces diff6rents 6tats entre eux, pourvu qu’ils aient
meme valeur de m = mi + mj. On conqolt alors

que les elements de matrice de exp D et ex D qui
ne font intervenir que mJ subissent des variations

importantes pour cette valeur du champ. Ce sont
ces variations qui produisent sur la composante
statique de LF les signaux d’ « anticrossing » tels
qu’ils sont observes.

Soulignons a ce stade qu’un tel signal est obtenu
lorsque les deux niveaux int6ress6s se repoussent
a une distance nettement superieure a leur largeur
naturelle. Ce signal provient uniquement des ete-
ments diagonaux 6Fm;Fm,

Si par surcroît, l’ « anticrossing » 6tudi6 est tel
que la distance 6nerg6tique entre les different
niveaux de meme m int6ress6s par le phénomène,

reste de l’ordre de grandeur r, des termes supple-
mentaires de coherence peuvent apparaitre dans
l’expression de la composante statique de Lp, qui
présentent un maximum lorsque (ÙF.m - mp,’m
pr6sente un minimum inférieur ou de l’ordre de r.
Le calcul du signal d’ « anticrossing » se complique
alors un peu. Nous reviendrons sur ce point ult6-
rieurement. Notons cependant que la quantite p
de la premiere partie est un signal d’anticrossing
typique, pour lequel il est tenu compte de la possi-
bilit6 WFI, - Ü)F’m ~ r.

Signalons enfin la possibilité, en excitation cohé-
rente, de creer dans 1’6tat excite des termes (Y.F.m,,r.,n
et CTF,m;F’,m, modules a la frequence de 1’etat fonda-
mental. Ces termes ne survivent a 1’evolution
propre de Fetal excite que si

pour les premiers (termes etudies par Cohen-
Tannoudji dans la reference 3) et

pour les seconds. 11 est alors possible d’observer
sur la lumiere de fluorescence, en détection inco-
hérente, une modulation à la fréquence (u - u’) cof.
L’amplitude de cette modulation pr6sentera un
maximum r6sonnant au voisinage du point d’ « anti-
crossing ». Ici encore, ce signal d’anticrossing sur
la modulation de LF est li6, en ce qui concerne
6F,m;Fm aux variations des elements de matrice
de ex,, D et ex D avec H. La presence des termes
non diagonaux GF,m:F’,m modules eux aussi a la

frequence (fl. - u’) oof, viendra diminuer le signal
precedent lorsque

En particulier, lorsque tous les wF,m - (ÙF’m
seront nuls, ces derniers termes annuleront exacte-
ment les termes precedents. II en est de meme du
signal statique d’ « anticrossing » qui disparait
comp]6tement lorsque tous les wF,m - WF’m sont
nuls. Nous reviendrons ultérieurement sur ce point.
Pour conclure cette 6tude sur la fluorescence,

remarquons que les conditions d’observation de
l’effet Hanle, ou des croisements de niveaux n6ces-
sitent 1’emploi d’une detection en polarisation
cc coherente )) (ex n’étant ni 7+, ni a-, ni 7t pure).
Les anticroisements, au contraire, apparaissent
aussi sur les polarisations « incohérentes » (7c, a+
ou a- pure).

4. ÉVOLUTION GLOBALE DE L’ETAT FONDAMEN-
TAL. - On aboutit a 1’expression
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L’expression de droite comprend trois termes.
Le premier correspond au depart de coherence pro-
voqu6e par I’absorption optique. Le second donne
la proportion de coherence qui retourne a 1’etat
fondamental par emission spontan6e, apres évolu-
tion propre dans 1’etat excite. C’est ce terme qui
est responsable de la « circulation de coherence »
le long du cycle de resonance optique et de la pro-
duction d’une orientation par pompage optique.
Le troisi6me terme decrit 1’evolution propre dans
1’etat fondamental.
La restriction u" - u"’ == u - u’ est imposee

par F approximation s6culaire qui suppose r6alis6e
la condition wf TP » 1. Le calcul precedent n’est
donc pas valable dans le cas des champs tres faibles
ou mi Tp  1.
La condition m - m’ = tJ. - tJ.’ s’introduit

lorsqu’on moyenne le processus de retomb6e sur
toutes les polarisations ex. Elle est une consequence
de 1’isotropie de 1’emission spontan6e.

Evolution des cohérences : u -=1= tJ.’. L’6quation (8)
montre que les coh6rences ne sont coupl6es qu’aux

. 

coh6rences. Les effets nouveaux qui se mani-
festent a ce stade sont ceux lies aux elements F,
m ; F’, m’ dans le terme de droite (eq. (8)), avec
F # F’. Ces effets nouveaux sont au nombre de
deux. 11s sont de meme nature que ceux decrits par
Cohen-Tannoudji mais ils en modifient la grandeur.
On voit, sur 1’equation (8), que le terme de

« circulation de coherence » comprend une partie
r6elle et une partie imaginaire. Si l’on consid6re le
terme en sww- la partie r6elle s’ajoute a - 1/Tp et
la partie imaginaire a (u - u’) cof.

L’effet des termes en F, F’ avec F 0 F’ est
d’abord un nouveau type de couplage de (jfJ.fJ.’ à
d’autres coh6rences. II apparait clairement que la
restitution de coherence d6crite par la partie reelle
du second terme de (8) est a 1’*origine d’une modi-
fication de la durée de vie optique Tp de l’etat f onda-
mental. La partie imaginaire apparait comme un
déplacement de la fréquence de résonance dans l’état
fondamental (dépIacement lumineux lie aux transi-
tions r6elles). Ces deux effets dependent de l’inten-
site lumineuse pompante. Ils ont ete decrits et

interprétés par Cohen-Tannoudji dans le cas de
1’effet Hanle (wF,. - cof,,w ~ F). Les expres-
sions pr6c6dentes g6n6ralisent les formules de

Cohen-Tannoudji et permettent la description de
ces ph6nom6nes au voisinage d’ un croisement de
niveaux ou lorsque la structure hyper fine est de
l’ordre de r. En eff et, ces eff ets ne seront importants
- et les modifications aux formules de Cohen-
Tannoudji ne seront notables - que dans les
regions ou 

Ces eflets dependent du champ magnetique par
le d6nominateur du deuxi6me terme de (8) et par
les elements de matrice de eÀo D et les coefficients

(F, m ; m - u, u). En particulier, en champ faible,
ce deplacement lumineux est nécessairement petit
devant 1/Tp si CùF,m - (J)F’,m’ (qui est de l’ordre
de a) est tres petit devant r. On s’en convainc
facilement en 6crivant la partie imaginaire du

second terme de (8) (de 1’ordre de 1/TP a/F). OnTP F 

peut donner une interpretation physique de ce

déplacement lie aux transitions r6elles et a ]a
coherence hyperfine. Elle est ealqu6e sur celle de
Cohen-Tannoudji :
En l’absence totale de couplage hyperfin, a « r,

I precesse autour du champ dans 1’etat excite a la
meme f requence que dans 1’etat fondamental. La
frequence de rotation de I n’est pas an’ectee par son
passage dans 1’etat excite. Le deplacement est nul.
(Nous avons vu par ailleurs, et nous y reviendrons,
que, dans ce cas, le pompage optique ne provoque
aucune orientation nucleaire. )

Si le couplage hyperfin est fort, on se trouve
dans le cas analyse par Cohen-Tannoudji : I et J
pr6cessent rapidement autour de F, qui pr6cesse lui-
meme autour de H. La rotation moyenne de I autour
de H est affectée par le passage dans 1’etat excite
et ne se fait pas a la vitesse de Fetat fondamental.

Si, enfin, a N r, I et J font environ un tour
autour de F au cours de la duree de vie r, et cette
rotation de I autour de F se compose, sans se

moyenner a zero, avec la rotation de F autour dd H
qui peut elle-meme etre de 1’ordre de un tour. La
rotation totale de I dans 1’6tat excite est encore tres
diff 6rente de ce qu’elle est dans 1’etat fondamental
et un deplacement lumineux en r6sulte.
L’image pr6c6dente laisse pr6voir, dans ce der-

nier cas, que la rotation totale de I dans 1’etat
excite n’est pas la meme suivant les valeurs de mj
dans 1’etat excite. Ceci indique que le déplacement
n’est pas le meme suivant que le pompage se fait
ena+ ou en (7-.
En champ quelconque, ceci résulte clairement

de l’équation (8) : les coefficients des ag,v,"’ qui
interviennent ne sont pas du tout les memes pour
les deux polarisations, ne serait-ce que parce que
les mF,m sont différents dans les deux cas. Notons
qu’il en est de meme, en champ quelconque, pour
le terme d’élargissement optique des niveaux de
l’état fondamental.
Le deplacement decrit par Cohen-Tannoudji

dans le cas de 1’effet Hanle (F = F’) s’annule en
champ nul. Les termes de ce deplacement ont, au
num6rateur, les quantités mF,m - co.F,,.,. Si
F = F’, ceci repr6sente des f requences Zeeman
qui s’annulent pour H = 0.
Dans le cas present, le terme wr,m - uF,,m, reste

de l’ordre de a en champ nul (F # F’) si bien que
ce déplacement optique li6 aux transitions r6elles
n’est pas nul pour H = 0. Ceci correspond a une
levee de la dégénérescence du niveau fondamental
en champ nul. 
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Nous v6rifierons, dans le cas ou I = 1/2, qu’en
champ nul, le déplacement demeure et qu’il a des
signes opposes en 6+ et en a-. Le terme d’elargis-
sement optique, par contre, est le meme en 6+ et
en 6".

Les ph6nom6nes en champ fort présentent des
particularités int6ressantes car les niveaux de mJ
donne et de mr differents restent a une distance

ami(mi - m’I) qui est de l’ordre de a.
Lorsque

est de l’ordre de r les effets de circulation de cohe-
rence apparaissent avec les memes effets que ceux
que nous venons d’analyser. Bien que la regle de
selection Am., = 0, empeche d’obtenir l’orientation
nuel6aire par pompage optique dans ce cas, et par
suite des coh6rences dans 1’etat fondamental, on
peut imaginer des experiences ou ces ph6nom6nes
seraient observables. (Pompage optique par une
autre raie de resonance par exemple.)
Évolution des populations. - Elle est donnée par

la formule (8) lorsque V. = lL’

Des termes nouveaux apparaissent lorsque
6)F.m - 6)P’.m N r. Pour mettre en evidence l’in-
fluence de ces termes, il convient de modier 1’6qua-
tion (9) :
Rappelons que

Les quantités r6elles (F, m ; m - u, u) sont des
coefficients de recouplage que l’on peut d6finir
indifferemment par les relations :

ou

Ces equations relient les 6tats F, m &#x3E; aux 6tats

Nous poserons

P.(ex,,) est reel, independant de F et satisfait a la
relation

La sommation sur F et F’ dans 1’6quation (9)
peut alors s’écrire

Or les relations de normalisation et d’orthogo-
nalit6 des 6tats 1m - u, u &#x3E; permettent d’6crire

L’équation (9) devient alors

Cette formule met en evidence, en champ faible,

l’influence des rapports mF,m - (õp1m/r sur l’effi-
cacité du processus de pompage optique. Ces rap-
ports sont de l’ordre de a jr. Si ce dernier rapport
est tres faible, ’ d/dt  uu = 0, les populations de 1’6tat
fondamental sont inaffect6es par le cycle de reso-
nance optique. Nous avons dej a eu l’occasion de
signaler et de commenter ce point.
La formule (10) donne, par ailleurs, 1’efficacit6

du processus de pompage optique pour toutes les
valeurs intermédiaires du rapport aIr.
En ce qui concerne la valeur de d 6 en fonctiondt 

du champ magn6tique, son evolution est d6ter-
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minee par les variations avec H des quantités
 vieg,, DIF, m &#x3E; et (F, m ; m - u, u). Leurs va-
riations sont caractéristiques, comme nous l’avons
d6ja signalé, de ph6nom6nes d’anticrossing entre
diff6rents niveaux F, m &#x3E; de meme valeur de m.
Nous reprendrons le commentaire d6taiII6 de la

formule (10) ultérieurement sur le cas particulier
I = 112.

Cas d’une resonance magnétique dans l’itat f onda-
mental. - Dans toutes les 6quations écrites jusqu’h
present, les coh6rences GF.m;F’.m’ 6voluent a la fr6-
quence propre mp,m - OOF’.m’ de 1’etat excite, et
les coh6rences GIL&#x26;J.’ a la fréquence propre (y - u’ )wf
de 1’6tat fondamental. Toutes ces equations sont
valables en 1’absence de radiofr6quence. Elles

correspondent a un schema d’expériences dans

lequel les coh6rences 6tant introduites a 1’6tat
initial (sans que nous ayons precise la mani6re con-
cr6te de pr6parer ainsi le syst6me), on étudie son
evolution sous l’effet du seul cycle de pompage.
En presence de radiofréquence a la frequence w,

un nouveau terme HRF doit etre ajoute au Hamil-
tonien. On montre [3] qu’en passant dans le refe-
rentiel tournant a la vitesse angulaire w, 1’ensemble
des equations d’evolution de 1’6tat fondamental
reste valable. I1 suffit lorsque w ~ Wf d’y rem-
placer wg par 00. Les coh6rences G&#x26;J.&#x26;J.’, 6voluent a la
f requence de vibration f orcee (y - y’) 00. Il en
est de meme des modulations de la lumiere de
fluorescence qui en d6coulent.

I I I. Etude du cas particulier où I = 1/2. -
Nous explicitons maintenant les formules generales
pr6c6dentes dans le cas particulier d’un spin
nucleaire I = 1/2 et d’un niveau J = 1.
La figure 3 precise les notations utilis6es : a1, a2,

b1, b2 et c sont des elements de matrice donn6s
dans le tableau 1. Ce tableau est egalement celui
des coefficients (F, m ; m - y, U) qui sont égaux
aux elements de matrice correspondants lorsque la
polarisation ex,, est a+, a--° ou 7t pure.

FIG. 3.

Q07 °1’ et Q2 sont les energies (h = 1) s6parant
en champ quelconque les niveaux indiqu6s :

Nous 6tudions plus particulièrement le cas de
l’illumination en 6+. Nous donnerons cependant en
general a titre de comparaison les résultats obtenus
en a-.

1. EVOLUTION DES POPULATIONS DE L’ÉTAT FON-
DAMENTAL. - La formule (9) donne immediate-
ment

Les deux premiers termes du second membre
sont ceux du pompage optique « classique « (tel
qu’on 1’effectue a partir des probabilités de tran-
sition et des populations). Les termes suivants
traduisent la possibilité, a partir de 1’etat
u =- - I f2, en illumination 6+, d’exciter les cohe-
rences hyperfines crs/2.1/2:1/2.1/2 et son complexe
conj ugué cr 1/ 2-1/ 2:3/ 2., 1/2’
On obtient ainsi :

On peut modifier cette expression en tenant
compte du fait que a, b1 + a2 b2 = 0. (Cette rela-
tion tres g6n6rale a ete d6montr6e ci-dessus et

peut se verifier facilement dans ce cas particulier a
l’aide des valeurs du tableau 1.) On trouve :

ou

Cette derni6re formule est 1’expression de 1’6qua-
tion generale (10) dans ce cas particulier.

a) Si Do » r, la structure hyperfine est grande
devant la largeur naturelle (en champ nul

E20 = 3a/2 et au centre de 1’anticrossing
Qo = a v/2 (fig. 2)). On trouve le r6sultat « clas-
sique » que l’on calcule en raisonnant sur les popu-
lations et sur les probabilités de transition (a condi-
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tion de prendre celles-ci pour la valeur actuelle du
champ). Dans ce cas, le,s variations d’efficacite du
pompage reflètent simplement celles des probabilités
de transition. Il est clair que ces dernières varient
avec le champ (tableau 1) et qu’elles ne restent pas
symétriques en a+ et en a-. Le pompage n’est done

sym6trique qu’en champ nul. 11 est totalement
inefflcace en champ fort (a2 = b1= 0 pour z - oo).
La zone d’efficacit6 du pompage s’étend cependant
nettement au-dela du point d’anticrossing.

b) 00 = 0. Ceci arrive en champ nul, en

l’absence totale de structure hyperfine. Il ne se

produit aucune orientation nuel6alre. C’est le cas
ou les termes de retomb6e annulent exactement
1’effet de l’absorption : les photons r66mis sont
identiques aux photons absorbés. 11 est a noter
dans ce cas (a = 0), que pour une valeur quel-
conque du champ, le parametre x du tableau 1 est
infini si bien que b, et a2 sont toujours nuls. En
aucun cas, il ne se produit d’orientation nucléaire,
et ceci reflete une propriete des elements de matrice
du dipole electrique.

c) °0 ~ r. On voit alors que 1’efficacit6 du

pompage se calcule en multipliant 1’efficacit6 clas-
sique (obtenue en a) par Q2/ (r2 + Q2)
A 1’effet des probabilités de transition s’ajoute

celui du a la proximite des niveaux. Pour obtenir
les variations de 1’efficacit6 du pompage avec le
champ, il faut expliciter ai et bi, a partir des for-
mules du tableau 1. On trouve alors :

C’est la formule obtenue par la th6orie simplifiee
du chapitre I. 

Elle englobe toutes les causes de variation de p :
elements de matrice et termes en QÕ/(r2 + Q2).
Elle implique la dissymetrie souvent signalee en 6+
et a- pour une valeur non nulle de champ. En
champ fort, p est nul (8 -&#x3E; oo). Dans tous les cas,
p passe par un maximum pour õ = 0, c’est-a-dire
au point d’anticrossing (en a-, p est toujours
d6croissant). Or le facteur Q§j (r2 + Qg) passe par
un minimum à I’anticrossing. Ainsi 1’effet global
est la superposition de deux effets, et c’est, dans
tous les cas, celui des probabilités de transition qui
l’emporte.
La verification de la formule donnant p demande

quelques precautions. Les populations limites
atteintes sont définies par la competition entre le
pompage optique (equation 13)) et la relaxation T1.
Une observable dependant du taux d’orientation
sera en general une fonction complexe de p et de T1.
Comme nous l’avons vu au chapitre I, le taux

de polarisation de la lumiere de fluorescence emise
apres excitation a+ vaut :

p reflète les variations de p si G-]/2-1/2 ne depend
pas lui-meme de p.
On realise cette situation en operant de mani6re

que "-,/2-1/2 = 1/2, soit avec une intensité pom-
pante faible ou une relaxation thermique rapide,
soit encore en presence d’une resonance magn6-
tique dans 1’etat fondamental a saturation.

II est clair que le taux de polarisation ne sera
pas le meme en 6+ et en, a-. Nous avons vu en
effet que eng-, il convenait de remplacer 3 par

Les variations de p avec rIa et A la ont 6t6
discut6es plus haut.
On a reproduit sur la figure 4, ces variations en

fonction de H pour les excitations a+ et 6-.

FIG. 4.

On a aussi reproduit 1’efficacit6 du pompage en
lumi6re naturelle. La possibilite d’obtenir ainsi une
orientation nuel6aire dans ce cas (I = 1/2) est
assez remarquable et a ete observ6e experimen-
talement sur les isotopes 111 et 113 du cadmium.
La figure 4 est faite dans l’hypothèse ou a &#x3E; 0.

Pour a  0, les courbes 6+ et 6- seraient inver-
sées : le fait que le maximum d’efficaciti du pompage
se produit en lumière a+ permet d’affirmer que a &#x3E; 0

pour le niveau 5 1 PI de 111Cd et 113Cd.

2. CIRCULATION DE COHERENCE. - Il n’existe

qu’un terme de coherence 0"-1/2+ 1/2 (et son com-
plexe conj ugue) dans le cas actuel.
Son equation d’evolution se deduit de l’équa-
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tion (8). Les seuls termes ap.tn;pnt, qui intervien-
nent sont ceux pour lesquels

En pompage en r5+, ce sont les termes

"5,/2.1/2’.,/2,,/2 et ’51/2-,/2;3/2,.3/2 (soit les diff6rences

d’énergie Q1 et Q2 de la figure 3).
On trouve dans ce cas (0’+) :

Soit en s6parant la partie r6elle et la partie imagi-
naire du crochet de droite :

L’equation (14, .1) donne la constante d’amor-
tissement optique TP de la coh6rence, et (14, 2) le
deplacement lumineux associe aux transitions
r6elles.

Les expressions en champ faible de °0’ °1 et °2
sont les suivantes :

On voit par ailleurs que, en champ fort, Q1 tend
vers a alors que Q2 croit indéfiniment avec le

champ.
Les seuls termes nouveaux par rapport aux

expressions de Cohen-Tannoudji sont les termes

Pn Q2. Les corrections aux valeurs de Cohen-
Tannoudji sont donc tr6s faibles, sauf si Q, - r
c’est-a-dire si a - r. En tout 6tat de cause, ces
termes seront n6gligeables en champ fort (Q2» r).

Par contre, si a - r, les termes en °1 restent,
en a+, de l’ordre de r quelle que soit la valeur du
champ (01 tend vers a en champ fort). 

(14, 1) indique que la possibilité supplémentaire
de retour de la coherence hertzienne par l’inter-
m6dialre de la coherence hyperfine (Q2) contribue
1 diminuer la relaxation transversale d’origine

lumineuse (1’effet s’ajoute done a celui de la cohé-
rence Zeeman (01) decrit par Cohen-Tannoudji).

(14, 2) indique de meme 1’existence de d6pla-
cements lumineux supplémentaires.

Les quantités en E22 ont cependant un compor-
tement tres different des memes quantités li6es
a k2l. On peut en effet calculer de f acon tres ana-
logue 1’6quation d’évolution de a-1/2+ 1/2 sous

l’effet d’une irradiation a-. On trouve une expres-
sion analogue a (13), mais dans laquelle °1 et Q2
sont remplac6s en champ faible par :

Lorsque H tend vers 0, S21 et Q2 tendent vers
zero, K2 tend vers - 3a/2 et °2 vers + 3a/2.
Par ailleurs, en champ fort, it[ tend vers l’infini

et Q’2 vers a. Ainsi meme en champ tres faible
(gJ uB H « a) ou les probabilités de transition
sont sym6triques en a+ et en u , les expressions
de T" sont identiques en a+ et c-- (mais ne le
restent pas en champ plus fort), alors que les
expressions du deplacement different : la coherence
hyperfine augmente le déplacement en a+ et le
diminue en a-. Ces diplacements ne sont pas nuls
et sont de signes oppos6s en champ nul. Ce compor-
tement est tres différent de celui du deplacement
en Q1, de Cohen-Tannoudji (qui s’annule en champ
nul). Avec les hypotheses de Cohen-Tannoudji
(a » r), S21 devenait rapidement grand devant r.
II n’en est plus de meme ici. En champ fort, aa
tend vers zero et a1 tend vers 1. On trouve alors
en 6+.

On voit ainsi que, contrairement 4 Faimantation
longitudinale, l’aimantation transversale reste
aff ectee par le cycle de resonance optique quelle
que soit la valeur du champ magn6tique. Ce fait
est susceptible de 1’interpretation physique sui-
vante : dans 1’etat excite de 1’atome existe un
moment magn6tique d’ origine 6lectronique. Celui-ci
cree, au niveau du noyau, un champ magn6tique
supplémentaire responsable de la structure hyper-
fine. Ce champ magn6tique interne poss6de une
composante parall6le h H : HL (qui change de sens
suivant que 1’illumination s’est faite en a+ ou

en a-) et une composante perpendiculaire a H : HT.
En champ fort (H » Hr), seule joue un role la

composante HL, qui s’ajoute h H dans 1’6tat excite.
La vitesse de la precession de Larmor nucléaire
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dans 1’6tat fondamental (yH) est alors différente
de celle dans 1’etat excite y(H + HL) et si yHL r
est de l’ordre de 1 (ce qui signifie que a est de
l’ordre delr), ceci se traduira par un deplacement
lumineux,de la frequence de resonance de 1’etat
fondamental, ainsi que par un affinement de la

largeur optique de cette resonance (formule 15).
En champ faible (H  HT), le role de HT est

de creer des transitions entre les niveaux
mi = + 1/2 et mr = -1 /2. Ce sont ces transi-
tions qui sont a l’origine du pompage optique tel
que nous 1’avons decrit 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 1’expression de LF existent
des termes en 6-1/2+1/2 et (j + 1/2-1/2. Lors d’une

experience de resonance magn6tique dans 1’6tat

fondamental, ces termes sont modules avec la pul-
sation to du champ de radiofréquence ( w ~ wf).

L’expression de cette modulation, dans le cas

particulier que nous 6tudions, pour une lumiere de
fluorescence de polarisation ex, est

Le premier terme (en Q1) et son complexe con-
jugu6 sont ceux decrits par Cohen-Tannoudji. Les
derniers termes, qui font intervenir ]a coherence
hyperfine (Q2) dans 1’6tat excite, sont au contraire
nouveaux.

En prenant par exemple

c’est-a-dire une polarisation de la lumière, circu-
laire droite par rapport a Ox, et en tenant compte
de l a rel ation g6n6rale a1 b 1 + a2 b2 = 0, on

trouve que LF (1) est proportionnelle à

en posant

(pi est le d6phasage trouve par Cohen-Tannoudji,
qJ 2 est un terme nouveau. Ici encore, a l’inverse
d e cp 1, cp 2 change de signe, en champ f aible, lorsqu’on

passe de a+ a a- et ne tend pas vers ziro en champ
nul.
Cohen-Tannoudji avait determine CP1 en compa-

rant la phase de la modulation de l’absorption à
celle de la fluorescence. Ici, la lumiere absorbee
n’est pas modul6e (« broad line excitation »). En
]’absence d’une mesure correcte de la phase du
champ de radiofréquence, dans le volume de la
cellule, 1’observation de cpl parait difflcile. Par

contre, lorsqu’on passe de l’illumination a+ à l’illu-
mination o-, la phase de la modulation de la
lumiere de fluorescence change brusquement de 29 2
Cette mesure fournit une indication directe sur le

rapport alr indépendante de l’intensité lumineuse
de pompage (ce qui n’est pas le cas pour le d6pla-
cement lumineux 6tudi6 ci-dessus). Ce brusque
changement de phase a ete observe sur 1llCd et
fournit une valeur en excellent accord avec la for-
mule tg cp2 = (Q2 - w)/r.

Experiences en cours, en liaison avec l’étude
pr6e6dente. - Diverses tentatives d’orientation
nucl6aire de 61Zn par pompage optique ont 6t6
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
4 3P1 est certainement suffisante, mais sa tres

longue duree de vie (r ~ 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 2 138 Å, par contre est tres intense

(’t’ ~ 10-9 s), mais la structure hyperfine du
niveau 4 1 PI est certainement tres inf6rieure a sa
largeur naturelle : alr  1 (il s’agit d’un 6tat de
singulet dans un atome ou le couplage est assez
proche du type Russel-Saunders).
Le facteur p est donc tres faible dans ce cas, ce

qui explique qu’aucune orientation nuel6aire n’ait
pu etre observ6e, bien que nous ayons dispose
d’intensit6s pompantes tout a fait comparables a
celles qui s’étaient r6v6l6es suffisantes dans le cas
de 201 Hg (si l’on suppose en plus, ce qui est pro-
bable, que les relaxations de 201Hg et de 67Zn ne
sont pas tres differentes).
Les isotopes 111Cd et 113Cd, tous deux de spins

nuel6alres I = 1/2 sont actuellement en cours

d’étude. Leur orientation nucl6aire par pompage
optique a ete obtenue facilement a 1’aide de la raie
2 288 A allant vers le niveau 5 1P 1

La verification d6taill6e de la pr6sente th6orie
est en cours sur ces isotopes. Des taux d’orientation
nuel6aire appreciables ont ete obtenus par illumi-
nation en 6+, en a- (jusqu’a 30 %) et en lumiere
naturelle (quelques %).

Des courbes tres analogues a celles de la figure 4
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ont ete observ6es. Les phases de la modulation de
la lumi6re de fluorescence en a- et en a+ ont pu
etre 6tudi6es comme nous 1’avons explique plus
haut. Les résultats numeriques sont en accord avec
les connaissances que nous poss6dons sur la struc-
ture hyperfine et la largeur naturelle du niveau
5 IPI.

Par contre, la largeur relativement grande
(~ 15 c/s) des courbes de resonance optique, ne
nous a pas permis encore d’observer de façon cer-
taine les deplacements lumineux pr6vus par la

théorie, et encore moins les lois auxquelles ils
ob6issent.

Remarque concernant les anticroisements. -
Les ph6nom6nes d’anticrossing sont beaucoup plus
g6n6raux que ceux decrits ici, qui apparaissent à
l’int6rieur de la structure hyperfine d’un niveau
donne. Ils ont ete decrits, et leurs caract6res essen-
tiels ont ete observes a l’occasion de 1’etude de la
structure hyperfine d’un croisement entre deux
niveaux de structure fine différents [8].

FIG. 5.

Consid6rons deux sous-niveaux mJ &#x3E; et m’J &#x3E;

appartenant a deux niveaux de structure fine dif-
férents, et que se croisent pour une valeur Ho du
champ magn6tique (mj m’J). Si chacun des deux
niveaux de structure fine poss6de une structure
hyperfine, on se trouve pour H = Ho en zone de
découplage IJ (effet Back-Goudsmit) : chacun des
deux niveaux se decompose en une s6rie de sous-
niveaux (mJ, mr) parall6les entre eux. II peut alors
arriver que deux tels niveaux Imi, mI &#x3E; et 1m;,
m’I &#x3E; aient meme valeur de m = mI + mj. On
sait alors qu’il existe une perturbation d’origine
hyperfine poss6dant des elements de matrice non
diagonaux entre  mJ mr &#x3E; et mJ mI &#x3E;. Les deux
niveaux dans ce cas, au lieu de se couper, se repous-
sent (fig. 5) tandis que leurs fonctions d’ondes se
m6langent. Ce phénomène a ete observe sur la

lumiere de fluorescence : typiquement, si ’1’exci-
tation peuple s6lectivement le niveau Imi mi &#x3E;,
la polarisation de la lumiere de fluorescence sera
elle aussi caractéristique de 1’emission a partir de
ce niveau ; sauf au voisinage de 1’anticrossing ou
apparaltra 1’emission a partir du niveau mJ mI &#x3E;.
Ce phénomène sera tres marqu6 si les deux

niveaux se repoussent a une distance tres sup6-
rieure;k leur largeur naturelle, mais il sera inobser-
vable si la perturbation hyperfine ne les s6pare
que d’une quantite tres inférieure a cette largeur
naturelle (tout se passe alors comme si les deux
niveaux mi et mJ se croisaient effectivement).
De f acon g6n6rale, il est clair que ce phenomene

est tout a fait analogue au cas que nous venons
d’6tudier.
Tous les ph6nom6iies decrits ici pourront etre

observes dans le cadre de I’anticrossing le plus
general. En particulier, lorsque le niveau fonda-
mental poss6de un paramagnétisme purement
nuc]6aire (J = 0, I # 0), la possibilité de produire,
au voisinage de ces points, une orientation nucl6aire
dans 1’6tat fondamental, apparait dans le cadre de
la theorie. 
La polarisation de la lumiere de pompage reste a

6tudier dans chaque cas particulier, mais il est
clair que dans la plupart des cas, il sera possible
d’utiliser une lumiere naturelle. Une telle orien-
tation nucl6aire par pompage optique ne pourra
etre obtenue que dans un domaine 6troit de champ
magn6tique autour d’une valeur pour laquelle
1’effet Black-Goudsmit est total (dans le signal
d’anticrossing).

Conclusion. - En conclusion, nous avons 6tendu
Ie domaine de validite du calcul quantique du cycle
de pompage optique pour produire l’orientation
nucl6aire, a des valeurs quelconques du champ
magn6tique et pour une valeur quelconque du
rapport aIr.
Des ph6nom6nes nouveaux sont pr6vus par le

calcul, en particulier aux points « d’anticrossing »
et aux croisements de niveaux.

Les plus importants d’entre eux sont en cours
de verification exp6rimentale sur les isotopes
impairs du cadmium qui se pretent particuliè-
rement bien a cette 6tude.

Les échecs de nos tentatives d’orientation nu-
c]6alre de 67Zn ont pu etre expliqu6s.

Enfin, la possibilité de produire une orientation
nucl6aire par pompage optique (en lumiere natu-
relle ou polaris6e) lors d’un phénomène « d’anti-
crossing )) le plus general, est pr6vu dans le cadre
de cette theorie.

Je tiens a remercier MM. J. Brossel et C. Cohen-
Tannoudji qui ont grandement participé a 1’elabo-
ration de ce travail.

Manuscrit requ le 17 mars 1964.
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