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INTRODUCTION GENERALE

Le travail décrit dans ce mémoire résulte de l'utilisation conjointe
des jets atomiques et des lasers accordables. Les propriétés qui carac-
térisent les jets sont la directivité et la faible densité.des atomes.
Avec les lasers accordables, nous avons disposé de sources lumineuses
continues, intenses, de faible largeur spectrale, susceptibles d'étre
mises en résonance avec certaines transitions atomiques. FEn illuminant
3 angle droit un jet atomique par un faisceau laser, il est possible de
supprimer presque totalement 1l'effet Doppler. Une application immédiate
est la spectroscopie 3 haute résolution. Plus généralement, l'ensemble
éxpérimental est adapté & 1'étude de 1l'interaction mgtiére-rayonnement
dans des conditions particuliérement simples et bien définies : atomes
libres, rayonnement monochromatique cohérent, résonnant ou quasi-résonnant.

v Notre travail a progressé suivant plusieurs grandes lignes :
—~développement des techniques de jet atomique et de laser accordable,
-mise au point de nouvelles méthodes (3 détection non-optique) de

spectroscopie optique "sans effet Doppler",

-mise en évidence et interprétation d'effets nouveaux dans 1'inter-

action résommante atomes-rayonnement, dans le domaine optique.

Quoique ces différents aspects : instrumental, méthodologique,
fondamental, soient étroitement imbriqués, nous les abordons pour l'es-

sentiel dans cet ordre au cours de l'exposé.




LASERS ACCORDABLES.

Le véritable point de départ de notre étude a coincidé avec 1l'ave-
nement des lasers accordables. Dans le but d'alléger le reste de 1l'ex-

posé, nous avons regroupé la description des sources lumineuses au

Chapitre 1.

Nous avons contribué au développement initial et aux premieres
applications du laser & colorant organique continu monomode. Ce type
de laser fait déja 1'objet d'un usage relativement courant. Aussi,
nous insistons davantage sur le laser semi-conducteur & arséniure de
gallium. Ia longueur d'onde d'un laser & jonction dépend de sa tempé-
rature., Nous décrivons le systéme cryogénique qui nous a permis de .
réaliser un fonctionnement continu monomode du laser & la longueur
d'onde choisie. ILe déplacement fin du mode unique est effectué par

variation du courant de la diode.

Pour les deux types de laser, nous décrivons les montages que nous
avons employés pour stabiliser le laser par rapport & une cavité passive
dans les expériences exigeant un déplacement de fréquence ou par rapport
3 la transition atomique étudiéevdansl;es_ggpériénceé effectuées & frée>-
quence fixe. Nous donnons les caractéristiques typiques que nous avons
observées en régime "libre" ou "asservi". En particulier, noﬁs avons
pu obtenir avec le laser & (GaAs des performances comparables & celles

du laser & colorant,

~ - Nous avons le plus souvent choisi notre systéme atomique parmi les
niveaux des railes de résonance D1 et D2 du sodium (5890 - 96 K) ,
situées dans la partie centrale du spectre du colorant rhodamine 6G .
Cependant, en accordant le laser & GaAs & la raie D2 du césium
(8521 X), nous avons étendu nos expériences & un autre atome alcalin,
Le pompage optique d'un jet atomique de césium présente d'ailleurs un
intérét spécifique dans la mesure oU il peut trouver une applicéfio@1 _

dans la réalisation d'étalons primaires de fréquence.




METHODES DE DETECTION DE LA RESONANCE OPTIQUE
ET APPLICATIONS SPECTROSCOPIQUES.

Dans les expériences décrites au Chapitre II, la fréguence du
laser (colorant ou GaAs) est déplacée continlment & travers la struc-
ture hyperfine des raies d'absorption des atomes du jet ( Na ou Cs ).
Un signal de résonance optique est observé chaque fois que la fréquence
du laser coincide avec la fréquence de Bohr d'une transition atomique.
En enregistrant ce signal en fonction de la fréquence excitatrice, on
obtient un spectre dans lequel la largeur de rale n'est en théorie
limitée que par la largeur naturelle (y ~ 10 MHz) 1liée 3 la durée de
vie de 1'état excité. En pratique, elle est 1légérement supérieure a

cause des Tluctuations de fréquence du laser et de l'effet Doppler

résiduel,

En méme temps que quelques groupes étrangers, nous avons des 1973
démontré les possibilités de la spectrcscopie par Jet atomique et laser
accordable en résolvant la structure hyperfine des raies de résonance
du sodium, Ia largeur de raie observée étant inférieure & 20 MHz. De
tels résultats n'étaient jusqu'alors accessibles qu'a la spectroscopie

des radiofréquences. Nous donnons d'autres exemples d'applications

spectroscopiques.

Nous avons employé pour engendrer le signal de résonance optique
plusieurs méthodes, que 1'on peut associer & 1l'un des effets qui accom-

pagnent l'absorption d'un photon par un atome

—~ Fluorescence Détection optique
~ Transfert de Méthode de
moment angulaire déviatio St , .
1 g ; 1 magnetique Détection
— Transfert de Méthode de non-optique

cuantité de mouvement photo - déviation




Dans la premidre méthode, on mesure la fluorescence totale des
atomes dans la direction orthogonale au jet atomique et au faisceau
laser (on peut aussi mesurer 1'absorption de ce dernier). les deux
autres méthodes sont fondées sur la modification du comporterent des

atomes eux-mémes, & la suite de leur interaction résonnante avec les

photons.

Ila méthode de déviation magnétique est l'analogue optique cde la
méthode de résonance magnétique de Rabi. Elle utilise le changement
de trajectoire dans un champ magnétique non-uniforme des atomes qui ont
subi un renversement de moment magnétique dans leur interaction avec le

faisceau laser.

ILa méthode précédente n'est valable que pour les atomes d'état
fondamental paramagnétique. Cette limitation ne s'applique pas & la
méthode de photo-déviation, qui utilise le recul subi par les atomes
lorg de 1'absorption résonnante d'un photon. Nous avons pu mettre en
évidence nettement la déviation et 1l'élargissement de la distribution
spatiale d'un jet atomique par "pression de radiation", méme dans le
cas ol les atomes ne sont excités qu'une fois en moyenne (leur déviation

est alors de l'ordre de 10—5 radians).

la mise au point de méthodes de détection non-optique de la réso-
nance optique avait été la motivation initiale de notre travail. En
effet, 1l'observation des atomes plutdt que des photons autorise 1'emploi
de techniques de détection trés sensibles (comptage d'ions ou de désinté-
grations radioactives) dans 1'étude d'especes atomiques disponibles en

faible quantité.

Par rapport & l'une ou l'autre des méthodes de spectroscopie opti-
que "sans effet Doppler" qui se sont développées parallélement (absorp—
tion saturée, absorption multiphotonique, battements quantiques), les

méthodes de jet atomique présentent plusieurs avantages : Elles he




nécessitent pas une intersction non-linéaire, ne produisent pas de

résonances parasites ou d'élargissement des raies par collisions.

Nous avons d'ailleurs étudié les déformations du spectre qui appa-
raissent lorsqu'on quitte le domaine de la réponse linéaire des atomes :
modification des intensités relatives des rales par pompage optique
hyperfin, élargissement radiatif par saturation. ILes chapitres suivants
sont néanmoins consacrés a une étude plus fine de la perturbation du
systéme atomique par le rayonnerent monochromatique résonnant. L'un de
ces chapitres traite de problémes de "pompage optique", liés & la struc-

ture Zeeman des niveaux, l'autre est relatif & la spectrosccpie de

"1'atome habillé" par leg photons du champ laser.

EFFETS DE CROISEMENTS DE NIVEAUX EN CHAMP NUL,

Dans les expériences exposées au Chapitre IIT, la fréquence du
laser est fixée et on varie le champ magnétique statique appliqué dans
la région d'interaction. Ces expériences ont été effectudes sur diver—
ses transitions hyperfines d'un jet de sodium, pompées par le laser a

colorant en polarisation lindaire o (perpendiculaire au champ magné-

tique).

Pour 1'étude théorique, nous avons employé le formalisme de la
matrice densité et traité le rayonnement comme une onde classique.

Dans le cas d'un rayonnement monochrcmatique, il se produit une




oscillation cohérente & la fréquence de Rabi @ entre 1'état fondamen-

tal et 1'état excité. Il est alors nécessaire de tenir compte des é1é-
ments non-diagonaux de la matrice densité entre ces états (cohérences
optiques). les signaux de détection s'expriment en fonction des éléments
de matrice internes & 1'état excité ou & 1'état fondamental, diagonaux
(populations des sous-niveaux Zeeman) ou non-diagonaux (cohérences
Zeeman). Nous montrons comment se construisent les cohérences Zeeman
et se modifient les populations lorsque 1l'intensité lumineuse croit,
et comment ces grandeurs dépendent du champ magnétique. Nous mention-
nons les différences importantes avec le cas d'un rayonnement de grande
largeur spectrale, de faible intensité (source classique) ou de forte

intensité (laser multimode).

Dans les expériences de détection optique, nous avons adopté le
montage bien connu de 1l'effet Hanle. On enregistre cette fois la lu~
midre de fluorescence émise en polarisation linéaire o en fonction du
champ magnétique. Alors qu'avec une source classique le signal varie
comme l'alignement, nous montrons que les populations de 1'état excité
contribuent ici de fagon importante au signal. A basse intensité du
faisceau laser, nous avons observé une résonance de largeur inférieure
a y . Cette résonance est liée & 1'évolution des cohérences optiques
et traduit le désaccord du laser par effet Zeeman. . A forte intensité,
la résonance initiale s'élargit et il s'y superpose une résonance trés
étroite, Cette dernidre a pour origine la précession de Larmor de
1talignement de 1'état fondamental et sa largeur est de l'ordre de gran—
deur de l'inverse du temps de transit des atomes & travers le faisceau
lumineux. Les enregistrements expérimentaux sont comparés & des courbes

théoriques établies en tenant compte du porpage hyperfin et de la durde

limitée de 1'interaction.

Gréce au comporterent résonnant des populations, nous avons pu
observer des effets de croisements de niveaux en détection non-optique.
Nous avons pour cela employé la méthode de type Rabi, sensible au modi-

fications des populations de 1'état fondamental. On enregistre




maintenant le nombre d'atomes détectés en fonction du champ magnétique.
Alors qu'avec une source classique aucune variation ne se produirait,
nous avons obtenu plusieurs résonances superposées. La plus étroite
est la manifestation d'un moment hexadécapolaire électrique induit par

le rayonnement dans le niveau hyperfin F=2 de 1'état fondamental.

EFFET STARK DYNAMIQUE,

Tes expériences dont nous rendons compte au Chapitre IV qonsistent
3 sonder & l'aide d'un second rayonnement la modification du spectre
d'absorption au voisinage d'une transition partageant un niveauvavec la
transition pompée par le laser. A faible intensité du faisceau laser,
la fréquence de la transition-sonde est déplacée : Il s'agit du phéno-
méne de "light-shift", observé auparavant avec des lampes spectrales.
A forte intensité, il se produit un dédoublement de la transition-sonde :
Ce phénomdne est analogue & l'effet Autler-Townes, observé antérieurement
dans le domaine des radiofréquences ., Vis-~a-vis de 1l'amplitude du champ
électrique oscillant, le"light-shift'se comporte comme un effet Stark
quadratique et 1l'effet Autler-Townes comme un effet Stark linéaire. A
résonance exacte, le premier s'annule alors que le second donne lieu a

un doublet symétrique de séparation 2Q .

Expérimentalement, nous avons étudié le "light-shift'de la transition
hyperfine micro-onde de 1'état fondamental du césium. TI1 était produit

par le laser & GaAs , dont la fréquence était maintenue & proximité de




1'une des composantes hyperfines de la raie D2 . L'utilisation d'un
laser monomode accordable nous a permis de mesurer le"light-shift"en
fonction de la fréquence du rayonnement optique, pour diverses inten~-
sités de ce dernier, ©Nous avons ainsi obtenu des courbes du type

"courbe de dispersion" en bon accord avec les prévisions théoriques.

Pour la mise en évidence de l'effet Autler-Townes dans le domaine
optique, nous avons effectué une expérience d'excitation en deux étages.
La fréquence d'un premier laser & colorant délivrént un faisceau intense
était verrouillée & une composante hyperfine de la raie D1 du sodium,
le faisceau-sonde peu intense était fourni par un second laser & colo-
rant, dont la fréquence était déplacée au voisinage d'une transition
vers un niveau supérieur. On enregistrait simultanément la fluorescence
issue de ce niveau. Nous avons clairement observé le dédoublement et
vérifié approximativement sa proportionnalité & la racine carrée de la

puissance transportée par le faisceau intense.




NOTE PRATIQUE.

Ie mémoire est divisé en chapitres (repérés par des chiffres
romains) compaesés de sections (repérées par des lettres majuscules).
Ia numérotation des paragraphes, équations, figures et références a
1tintérieur de chacun des chapitres est indépendante. TLorsqu'on se
réfere & un paragraphe, équation ou figure d'un chapitre différent, le
numéro est précédé du chiffre romain affecté & ce chapitre. Ies réfé-

rences & nos propres publications sont notées en chiffres romains,

Des introductions aux différents chapitres et sections comple-
tent 1'introduction générale . Elles fournissent quelques éléments

historiques et permettent de placer notre travail dans son contexte.

la Section ¢ du Chapitre II et les Sections A et B du Chapitre IV
sont constitudes par des articles publiés. Ies sujets correspondants
sont ainsi traités de fagon moins détaillée que les autres sujets abor-
dés dans le mémoire. Par exemple, ée choix ne nous a pas permis de
présenter nos études théoriques de la modification de la distribution
spatiale des atomes dans une expérience de photo~-déviation (II-C) ou de
1'influence des niveaux adjacents et du pompage optique dans le systeme
atomique utilisé pour la mise en évidence de l'effet Autler-Townes op-
tique (IV-B). Ces études devrailent faire 1'objet de publications ulté-
rieures. D'autres aspects de notre travail n'entrent pas dans le cadre
de cet exposé, mais ont déja été publiés (voir la liste de publications

figurant & la fin du mémoire).







Chapitre I

LES LASERS ACCORDABLES
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INTRODUCTION

I'avénement récent des lasers accordables a suscité un renouveau
spectaculaire en physique atomique dans des domaines tels que la
spectroscopie optique & haute résolution ou 1'étude de 1'interaction
matisre-rayonnement [1, 2, XII]. Jusqu'alors, 1'utilisation des lasers
était en effet limitée & 1'détude de transitions donnant lieu elles-mémes
3 1'oscillation laser ou bénéficiant d'une coincidence accidentelle de
longueur d'onde (ce dernier cas étant beaucoup plus rare dans les spec-

tres atomiques que dans les spectres moléculaires).

Nous avions en fait mis au point les techniques de détection non-
optique de la résonance optique avant de pouvoir disposer d'un laser
accordable [I, II]. Mais nos expériences préliminaires avaient montré
que leurs possibilités d'application & la spectroscopie & haute résolu-
tion & partir de sources lumineuses conventionnelles dtaient limitées.
Cela nous a conduits & nous intéresser trés t6t au laser & colorant
organique. Nous avons d'abord testé sur 1l'exemple des raies de réso-
nance du sodium les différentes méthodes de spectroscopie par jet
atomique et rayonnement monochromatique accordable (Chap. I1). La
puissance fournie par le laser 4 colorant continu dans un seul mode
étant largement suffisante pour saturer les transitions du sodium, nous
avons également utilisé ce laser pour étudier les effets produits sur
un systéme atomique, au voisinage de la résonance, par un rayonnement

monochromatique, cohérent, intense (Chap. III, Iv).

Pendant quelques années, le laser a colorant n'avait pu étre
employé de facon satisfaisante que dans le domaine spectral d'émission
.o )
de la rhodamine 6¢ (environ 5700 - 6 300 A) . Ies expériences de

physique atomique étaient pratiquement limitées au sodium. En faisant
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du laser & GaAs un instrument adapté & la spectroscopie & haute réso-
lution, nous avons pu compléter notre étude sur 1'exemple du césium.

A l'heure actuelle, grice en particulier & la technique du "jet-stream",
le domaine spectral couvert par les lasers a colorant en régime continu
stest considérablement agrandi [3, 4] . Toutefois, les lasers & GaAs
et plus généralement & semi-conducteur étendent largement ce domaine

dans 1l'infra-rouge,
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A - LE LASER A GaAs .

1 - INTRODUCTION.

la possibilité d'obtenir une émission cohérente & partir de semi-
conducteurs avait été analysée [5, 6] bien avant l'existence du premier
laser. L'effet laser dans les semi-conducteurs a été observé avec des
diodes & GaAs d&s 1962, indépendamment par trois groupes américains
[7- 9]. Depuis, ces lasers ont été le plus souvent utilisés en impul-

sions et dans des applications telles que les communications.

Dans les premiéres applications des lasers & GaAs en physique
atomique, la mise en coincidence avec des raies du césium [10- 13] ou
de 1l'argon [14] était réalisée au cours d'un balayage trés rapide de
fréquence. Celui-ci était produit par des impulsions de courant de
courte durde (~ps) engendrant une variation brutale de température.
Ces impulsions de courant étaient superposées & un courant continu
[11, 12] ou méme appliquées seules [10, 13, 14]. Dans ce dernier cas,

elles avaient pour double rble de produire 1'émission laser et la
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variation de longueur d'onde. Plus récemment, les lasers oscillant en
régime continu ont permis 1l'excitation de la raie D, au cours d'un
balayage lent produit par une rampe de courant [15] ou & fréquence fixe
[16]. Par ailleurs, des raies du xénon ont été observées & 1l'aide d'un
balayage par pression [17]. Ces diverses expériences ont été effectuées

3 des températures voisines de celle de 1'azote liquide (77 X).

Pour notre part, nous avons mis au point un cryostat & température
variable & courant d'hélium gazeux [VI]. le réglage grossier de la
longueur d'onde et la sélection d'un mode d'oscillation unique sont
effectués par action indépendante sur la température du gaz et le cou-
rant continu injecté dans la jonction. Pour une diode donnée, le do-
maine spectral couvert est de 1'ordre de 100 Z . Par variation fine du
courant injecté, il est possible de déplacer continfment la fréquence
d'un méme mode sur une plage allant jusqu'a 30 GHz . Nous avons égale-
ment tiré parti de la relation courant-fréquence pour asservir le laser,
et obtenir une stabilité en fréquence de 1'ordre de 1 MHz [VII].
Divers tests du fonctionnement du laser ont été fournis par 1l'excitation

de la raie D, du césium [V, XIIT].
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2 - PRINCIPE DES LASERS A JONCTION.

Dans les lasers i semi-conducteur, 1'inversion de population est
produite entre la bande de conduction et la bande de valence. Suppo-
sons que l'on puisse préparer un semi-conducteur dans la situation
représentée par la Fig. 1 : tous les états de la bande de conduction
sont remplis au~dessous d'un niveau E et tous les états de la bande

Fe

de valence sont vides au~dessus d'un niveau E . Si on appelle Eg

Fv
le gap du semi~-conducteur, la condition d'amplification d'un rayonnement

de pulsation w est alors :

B, < <Bp -E. . (1)
E
EFc

Bande de

conduction Fig. 1 - Inversion de
population dans
un semi-conducteur.

Eg Hew
—>» K
Baonde de

valence EF,

En réalité, & température absolue non nulle, les électrons et les
trous sont répartis autour des quasi-niveaux de Fermi Ene et Epy
suivant la distribution de Fermi~Dirac. Cependant, Bernard et Durrafourg
[18] ont montré que la condition d'amplification (1) reste valable 3

toute température.
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I1 existe plusieurs moyens de réaliser 1'inversion de population,
tels que le bombardement électronique ou le pompage optique. ILe moyen
le plus courant consiste & injecter dans le sens direct de la diode un
courant électrique suffisamment intense. La Fig. 2-a montre le dia-
gramme d'énergie d'une jonction p-n . Si l'on applique une tension
V & cette jonction (eve= Eg ), on crée une zone dans laquelle des
électrons et des trous existent simultanément (Fig. 2—b). C'est dans

cette "zone active" que l'émission stimulée peut prendre naissance.

® ® ®

A Erc
e ///
eV Fe —.f W
EF N Ep

o = B
777777 k-

Zone active

(@) | (b)

Fig. 2 - Diagramme d'énergie d'une jonction p-n .
(a) v=0 ;3 (b) V=2E /e : la population
est inversée au v01s1nage de 1la Jonctlon
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3 - PROPRIETES TYPIQUES DES LASERS A GaAs .

Nous nous limiterons essentiellement ici aux propriétés que nous
avons eu 1'occasion d'observer couramment. Pour les autres, nous indi-
querons quelques références. Il existe dans la littérature des revues
plus complétes sur les lasers & Gals [19— 21], qui présentent un point

de vue différent.

%~1 CARACTERES GENERAUX.

Un laser & GaAs apparalt grossierement (Fig. 3) comme un systéme
de dimensions trés réduites (~ 100 um) capable de convertir de 1'énergie
électrique en énergie lumineuse avec un rendement d'environ 10°/. Ce
systéme émet un rayonnement cohérent de longueur d'onde voisine de 85002
5 la température de 1l'azote liquide et de puissance pouvant atteindre
ltordre de grandeur du watt en régime continu. L'effet laser est obtenu
par injection de courant & de trdés fortes demsités allant jusqu'a
105 A/cm2 . La dissipation d'énergie importante qui en résulte néces-
site souvent le refroidissement du cristal et le fonctionnement en

impulsions.

Courant injecl‘é

Face clivee
du cristal

Jonclion

Ruyonnern ent
laser

Fig. 3 ~ Représentation schématique d'un laser & Gals .
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La cavité optique mise & part, les techniques de fabrication des
lasers & GaAs sont celles des jonctions p-n ordinaires , dont ils
possédent les caractéristiques électriques. Dans le procédé de dif-
fusion, le plus classique, on diffuse un accepteur tel que le zinc
(~ 1020 atomes/cmB) dans un matériau de type n qui a été dopé par
un donneur tel que le tellure , le silicium ou le germanium
(~ 1018 atomes/cmB). Dans le procédé plus récent d'épitaxie en phase
liquide, on fait croitre une couche de type p sur un matériau de type
n (ou vice-versa) & partir d'une solution maintenue & haute température
(pnviron 1000°C). La propriété de clivage du cristal de GaAs est
utilisée pour former une cavité optique délimitée par deux faces planes
paralldles. L'indice de réfraction de GaAs étant élevé (n=3,6),
le pouvoir réflecteur de ces faces est d'environ 32%@. Dans certains
cas, des couches réflectrices sont déposées sur les faces, ou méme, le

cristal (pourvu de couches anti-reflets) est placé dans une cavité

optique externe [28].

L'épaisseur de la zone active peut &tre définie comme la distance
que parcourent les électrons injectés dans la région p avant de se
recombiner avec un trou. Son ordre de grandeur est de 1 wn. A cause
de la variation de la constante diélectrique au voisinage de la zone
active, la pénétration des modes électromagnétiques est limitée trans—
versalement & une zone d'épaisseur d ~ 4 uym . Cet effet de combinement
des modes explique la forme de la distribution spatiale du rayonnement,
analogue a la figure de diffraction d'une fente (Fig. 4). L' ouverture

angulaire du lobe central
6 ~22/d (2)

( A : longueur d'onde) est de 1l'ordre de 30° .
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Distribution du
n:ycnnen\ent

; —
P —

Zone active Zone de
confinemen! des modes

Pig., 4 - Coupe d'un laser & GaAs et distribution spatiale
du rayonnement émis,

La longueur d'onde des modes longitudinaux de la cavité de longueur

I est donnée par la relation classique

ol p est un nombre entier et n(k,T) 1'indice du milieu. Connaissant
le coefficient de'dispeision (an/OX)T , on déduit de (3) l'espacemeng
des modes : environ 2 A pour L=300p , & T=7T7TK et A=28500A4.
les modes d'oscillation du laser sont contenus dans le spectre d'émission
spontanée du cristal, dont la largeur est de l'ordre de 100 K . L'oscil-
lation laser se produit préférentiellement au voisinage du maximum de la

bande d'émission incohérente.

3-2 LE SEUIL DE L'OSCILLATION LASER.

Comme dans les autres lasers, le seuil de 1l'oscillation est atteint
lorsque le gain du milieu amplificateur compense exactement les pertes.
Ces dernidres proviennent ici essentiellement des processus d'absorption
parasites (3 1'intérieur d'une méme bande ou par des porteurs libres)

et de la diffusion par les impuretés contenues dans le cristal.
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Expérimentalement, le courant injecté IO correspondant au seuil
peut &tre déterminé de plusieurs fagons. Si 1'on mesure la puissance
lunineuse émise par le laser pour des courants I de plus en plus
grands traversant la jonction, le seuil se caractérise par une cassure
brutale dans la fonction obtenue (Fig. 5—a). Ia forte pente de cette
fonction au-dessus du seuil est & la base de la technique de modulation
d'amplitude par modulation du courant utilisée dans les applications
aux communications. Si 1'on effectue une analyse spectrale du rayonne-
ment, le seuil se traduit par un affinement spectaculaire du spectre
(rig. 5-b). Pour une valeur du courant juste inférieure au seuil IO R
de petits pics se superposent au large fond d'émission spontanée, &
l'emplacement des modes de la cavité : 1'émission stimulée est déja
suffisante pour que le rayomnement puisse faire plusieurs trajets entre
les faces du cristal. Une treés faible augmentation du courant suffit
alors pour produire une émission cohérente & la fréquence du mode le
plus proche du maximum de l'émission incohérente. Si 1l'on continue &

augmenter le courant, un nombre croissant de modes se mettent &

osciller,

PA

Emission
cohérente
1> Io

ILIo

Emission
incoherente

Fond d'émission spontance

> >
A

(a) (b)

Fig. 5 - Détermination du courant-seuil I .
(a) Puissance lumineuse émise P en fonction du courant injecté I ;

(b) Spectre du laser pour des valeurs de courant I voisines de Ij.
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Par suite du remplissage progressif des états non occupés de la
bande de valence, le gain diminue lorsque la température s'éléve. Ia
valeur du courant seuil IO augmente trés rapidement avec la tempéra-
ture. Ce phénoméne est & l'origine de la limitation du domaine de
température ol 1'on peut obtenir une émission laser. Si 1l'on injecte
des impulsions de courant au lieu d'un courant continu, 1'échauffement
du cristal est moindre. On peut ainsi faire émettre le laser a des

températures bien plus élevdes en impulsions qu'en régime continu.

Dans le cas de lasers & homojonction fabriqués par diffusion,
Iy croit assez lentement 3 basse température, puis comme T3 au—
dessus de T ~ 100 K [23]. Des valeurs typiques de la densité de cou-
rant correspondant au seuil sont 10° A/cm2 3 77 K et 105 A/cm2 a 300 K.
les lasers fabriqués par épitaxie possdédent des seuils plus bas & haute
température, Des progrés supplémentaires ont été apportés par le déve-
loppement des hétérojonctions simples et doubles. Ces techniques
conduisent & un meilleur combinemenf dans la zone active & la fois du
rayonnement et des électrons injectés. L'effet laser continu & tempé-
rature ambiante a pu 8tre observé en 1970 grice & des diodes & double
hétérostructure du type Gads ~ Alx-Ga1_xAs , possédant des seuils aussi

bas que 1600 Afem® & 300 K [24].

3-3 INFLUENCE DE LA TEMPERATURE SUR LA LONGUEUR D'ONDE.

L'énergie moyenne du spectre d'émission spontanée dépend de la
température approximativement comme le g&p du semi~conducteur [23] .
la pente d'une courbe typique de variation de la longueur d'onde avec
la température augmente jusqu'sa ce que la courbe devienne linéaire,
au-dessus de T ~ 100 K . Ia longueur d'onde de l'émission spontande
se déplace d'environ 50 X entre quelques X et 77 K , et d'environ
400 Z entre 77 K et 300 K ., Ces chiffres donnent une idée du domaine

sur lequel on peut, en théorie, accorder le laser (ce domaine est
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souvent limité, surtout en régime continu, par la température maximale

3 laquelle le laser peut fonctionner).

la variation de la longueur d'onde des modes individuels du laser

est de son cdté lide au changement d'indice du milieu.

Ie coefficient

(bn/aT)x est tel que la longueur d'onde des modes augmente avec la

o
température & raison d'environ 0,5 A/K pour
Av méme point, la longueur d'onde moyenne de

environ 3 fois plus vite avec la température

Modes

Emission |
spontance 1 \i\
: N
I ' .
T c a b
a b d T+AT
=>
A

()

o]
TZT77TK et A= 8500 4.
1'émission spontanée croit

(23] V.

Enﬂigop
sponkanee
f\ﬁ Modes P /
/
A
/TSQui demode
/
/
=
T

(b)

Fig., 6 - Accord de la longueur d'onde A d'un laser monomode

par changement de la température T .

(a) Origine des "sauts de mode" ;

(b) Variation discontinue de. A .avec T .

1) la longueur d'onde des lasers & GaAs peut aussi étre déplacée par
variation de pression, avec des taux respectifs de 1l'ordre de

0,06 ﬁ/atmf et 0,02 i/atm pour 1'émission spontanée et les modes’
[25]. Ie balayage par champ magnétique est également possible [26].
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Cette différence de sensibilité de la longueur d'onde des modes
et de leur enveloppe & un changement de température est & 1l'origine de
"sauts de mode". Supposons que le laser oscille sur un mode longitu-
dinal unique a : si l'on provoque un échauffement continu du cristal,
ce mode aura tendance & s'éloigner du maximum de la courbe de gain,
jusqu'a ce qu'il soit remplacé par le mode longitudinal voisin b ,
devenu plus favorisé (Fig. 6—a). L'accord thermique du laser s'effectue

donc par une succession de déplacements continus d'un mode donné, sépa-

rés par des sauts discontinus (Fig. 6-b).

A 1'intérieur d'un domaine limité, le moyen le plus commode de
changer la température du laser consiste & changer le courant injecté.
La dépendance de la fréquence des modes vis-a-vis du courant est utili-
sée pour le balayage fin dans les applications spectroscopiques. Elle
permet également de moduler facilement la fréquence du laser. Aux fré-
quences de modulation inférieures & 1'inverse du temps de recombinaison
électrons-trous (~ 100 MHz), 1'excursion de fréquence du mode suit la
variation du courant en amplitude et en phase. Au deld, la création de

bandes latérales & plusieurs dizaines de GHz a pu &tre observée [27].
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4 - LE CRYOSTAT A TEMPERATURE VARIABLE.

4-1 MOTIVATIONS.

Bien que 1'effet laser continu & température ambiante ait été
obtenu avec des hétérojonctions doubles des 1970 [24], de tels systémes
étaient peu répandus lorsque nous avons commencé i nous intéresser aux
lasers & GaAs . Ieur commercialisation n'a débuté qu'en 1976. Par
ailleurs, les plus faibles largeurs spectrales (150 XHz) ont été obser-
vées & basse température [28]. En outre, la fréquence des modes est
trés sensible aux fluctuations de température, et 1l'est d'autant plus
que la température est élevée. Technologiquement, la réalisation d'une
régulation de température trés précise est probablement plus facile dans
un cryostat que dans une enceinte a température voisine de la tempéra-
ture ambiante. Enfin, méme si 1l'on dispose de lasers susceptibles d'os-
ciller continfiment & température ambiante, la possibilité d'opérer a
des températures plus basses et ajustables élargit beaucoup 1'éventail

des longueurs d'onde.

. Dans nos premidres expériences, nous avons employé, suivant la
plupart des auteurs, un simple vase Dewar contenant de 1'azote liquide.
le cristal semi-conducteur était fixé sur une barre de cuivre plongeant
dans le liquide. Ie laser était excité par des impulsions de courant
bréves. Pour obtenir un refroidissement plus efficace, facilitant le
fonctionnement continu, nous avons ensuite immergé le laser lui-méme
dans 1l'azote liquide, puis dans 1'hélium liquide. Dans ce cas, la for-
mation de bulles réduit le contact thermique entire le liquide et le
cristal. De plus, une dégradation du fonctionnement du laser se pro-
duit progressivement, qui semble due & la polarisation de petites par-
ticules attirées par la jonction. Par ailleurs; les systemes & refroi-
dissement direct ou indirect que nous venons de décrire possedent ume

grande inertie thermique et n'offrent que des possibilités limitées pour




27

faire varier et pour réguler la température du laser. Ces expériences

préliminaires nous ont conduits & développer un cryostat a température

variable utilisant un courant gazeux comme agent réfrigérant.

4-2 CARACTERISTIQUES GENERALES DU CRYOSTAT.

N

le cryostat a été étudié pour satisfaire & plusieurs crité§es
1

importants pour le fonctionnement des lasers semi-conducteurs :

~ Variation de température sur un large domaine :
Le cryostat permet de faire varier continfiment la température entre
5 K et la température ambiante, donc de couvrir tout le domaine spectral
accessible & une diode donnée. Réciproquement, pour des expériences de
spectroscopie atomique ol la longueur d'onde de travail est imposée,
nous avons pu, grice i cette propriété, opérer un tri moins sévére des
diodes dont nous disposions. Cet aspect pratique n'est pas négligeable

dans la mesure oll les diodes sont le plus souvent fabriquées en vue

d'applications ou la longueur d'onde exacte de fonctionnement n'est pas -

un parametre critique.

~ Action indépendante sur la température du gaz réfrigérant et sur

le courant électrique injecté dans la jonction :

Comme nous le montrerons, cela permet de sélectionner le régime monomode

du laser & une longueur d'onde donnée.

- Stabilisation précise de la température du laser :
Ce facteur est crucial compte—tenu de la forte sensibilité de la fré-
" quence des modes & la température. Nous verrons que les fluctuations
de température du laser sont de 1l'ordre de 10—3 X , ce qui limite les

fluctuations de fréquence & environ 30 MHz.

1) Pour la conception du cryostat, nous avons bénéficié de 1'aide de
0. Testard, ingénieur au Centre d'Etudes Nucléaires de. Saclay.
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4~% DESCRIPTION DU CRYOSTAT.

L'ensemble du systeéme cryogénique est schématisé sur la Fig. 7 .
le cryostat se présente sous la forme d'un tube de 130 cm de longueur
dont le diamdtre extérieur est de 2 cm, sauf au niveau du corps du
cryostat ol il atteint 4 cm. Ia canne du cryostat plonge dans un ré-
servoir de 40 litres contenant de 1'hélium liquide. Le systéme utilise
la circulation d'un courant d'hélium gazeux qui prend naissance dans la

vapeur surmontant le liquide, Le gaz est aspiré par une pompe & palettes

Vanne - pointeau

2
<

Pompe

— Vers

|'atmosphére

Y a

e e 7/
A —

RETXERIS
/

Ty

‘Super-_A
. isolation”

Fig. 7 - Schéma d'en-

semble du cryostat.

Echangeur la partie hachurée

hélicoidal (a) est représentée
sur la Fig. 8 .

Charbon actif,

He4 liquide




29

de 30 m3/heure, avec. un débit ajustable & ltaide d'une vanne-pointeau.
L'orifice de refoulement de la pompe est comnecté d'une part & la téte
du container, afin de maintenir 1l'intérieur de celui-ci en légeére sur-
pression par rapport & la pression atmosphérique, d'autre part, direc-
tement & l'extérieur par 1l'intermédiaire d'un tube assurant une certaine
perte de charge. L'hélium gazeux peut éventuellement &tre récupéré a

ce niveau. ILe cryostat est protégé thérmiquement par une "super—
isolation" constituée de 10 couches superposées de mylar alﬁminé (épais-
seur 6 pm) alternativement froissées et lisses. L'espace intermédiaire

‘est placé sous vide. Ia qualité de ce vide est améliorée lorsque la

canne est immergée, grice & une réserve de charbon actif.

le courant 1'hélium gazeux est d'abord thermalisé & une température
voisine de celle de He4 liquide & 1'intérieur d'un échangeur hélicoidal
situé dans la partie immergée. Il remonte ensuite vers le corps du
cryostat dont la partie interne (longueur 60 mm, diamétre 11 mm), notée
(a) sur la Fig, 7 , est représentée en coupe sur la Fig. 8 . Ile gaz
y parcourt en hélice une chaufferette de résistance 40 Q . Celle-ci
est formée de 10 enroulements d'un fil isolé de manganin de diamétre
0,% mm, séparés par 9 feuilles cylindriques de cuivre d'épaisseur
0,1 mm (voir 1'agrandissement (b) de la Fig. 8). Puis, 1'hélium gazeux
irrigue un support de cuivrénﬁéféé d'une multitude de petits canaux ver-
ticaux, qui est maintenu en contact thermique étroit avec la monture du

laser. '

Nous avons d'abord employé des lasers & GalAs commerciaux fabri-

qués par RCA et Laser Diode. Ia monture de ces diodes était fixée

sur le support de cuivre; Mais nous avons le plus souvent travaillé
avec des lasers TIBM . Ceux—-ci sont maintenus par pression entre deux
fines lames de cuivre séparées par un isolant (Fig. 9). Afin de favo-

riser les échanges thermiques, le cristal et sa monture sont recouverts

d'une mince pellicule d'indium et leur contact est réalisé par soudure
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3 froid [29]. Pour adapter cette monture & notre systeme, nous l'avons
serrée entre deux blocs de cuivre refroidis dans la masse, isolés élec-

triquement entre eux (voir la coupe A-A sur la Fig, 8).

Dans tous les cas, la monture du laser est fixée de fagon & ce que
le plan de la jonction soit horizontal. L'une des faces clivées est
placée face aux deux fenétres de pyrex qui séparent le cristal de 1l'ex—
térieur (Fig. 7). Ces fendtres délimitent & partir de laser une ouver-

ture angulaire supérieure & 30° et transmettent ainsi la majeure partie

du rayonnement.

5mm

-

-

Fig., 9 - Monture du laser & GaAs .

4~4 FONCTIONNEMENT DU CRYOSTAT.

la température Tg dg courant d'hélium gazeux au niveau de la
chaufferette et la température T, du support de cuivre du laser sont
données par des thermom®tres constitués par des résistances de platine
R et Rs (Fig. 8). La valeur de cés résistances augmente quasi-
lindairement entre 50 K et 300 K & raison de 0,4 Q/K (elle est d'en-
viron 20 Q & 77 K ). Nous avons utilisé des résistances de carbone

Allen-Bradley dans les expériences & température inférieure & 30 K.
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On agit sur la température Tg par l'intermédiaire du courant de
la chaufferette, qui est en fait fourni par un systéme de régulation
de température (ATNE) . Ce systime permet d'imposer la valeur de la
résistance Rg en la comparant dans un pont & une résistance de
référence, ajustable par pas de 0,1 @ . TUne détection synchrone engen~
dre un signal d'erreur, s'annulant & 1'équilibre du pont , qui est

appliqué aprés amplification convenable & la chaufferette.

A chaque réglage de Tg correspond une valeur déterminée de TS ,
pour un débit d'hélium donné. Ce débit est ajusté & 1l'aide de la vanne-
pointeau. Méme lorsque la puissance dissipée dans le laser est supé-
rieure & 1 W , il peut &tre choisi de fagon & ce que Ts reste voisine
de Tg . La valeur de TS est affichée par un millivoltmétre digital,
qui indique & 10 pV prés la tension aux bornes de la résistance RS
parcourue par un courant stabilité de 1 mA- . A la résolution de

2 X 10-2 K autorisée par cette détermination, la température TS

apparalt parfaitement constante.

La température Tl du laser dépend aussi du courant qui y est
injecté, délivré par une alimentation régulée (North-Hills TC - 602 CR).
Cet appareil fournit avec une stabilité de quelques.parties pour 10

un courant ajustable entre O et 2 A avec une résolution de 1 pd .

Le cryostat permet, gréce & ses faibles dimensions, d'atteindre
la température la plus basse en un quart d'heure environ. Durant les
expériences, la puissance électrique dissipée est typiquement de 10 W
dans la chaufferette et 1 W dans le laser. La consommation en hélium

liquide est alors d'environ 1 1/heure.
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5 - LE LASER A GaAs CONTINU MONOMODE.

Par souci de clarté , nous ne décrirons ici que les résultats
obtenus avec les lasers développés par J. C. Marinace aux laboratoires
d'IBM (Watson Research Center, Yorktown Heights, New York). En effet,
c'est avec ces lasers, dont le domaine spectral était en général mieux
centré sur la raie D, (8521 K) , que nous avons effectué la plupart
de nos expériences sur le césium. Il s'agit de diodes 4 homojonction
fabriquées par diffusion de zinc dans un cristal de Gahs dopé &
1'étain [29]. Ce cristal est clivé pour former des lasers de dimensions
approximatives : longueur 300 pm, largeur et épaisseur 100 um. Nous

avons déja décrit la fagon dont les lasers sont montés (Fig. 9).

5-1 PRINCIPE DE L'UTILISATION .DU IASER.

la longueur d'onde moyenne d'émission A et la fréquence des

modes individuels v dépendent uniquement de la température Tz du
laser (§.3-3) :
r=£(1,) (4)

v=glr,) . | (5)

Le nombre de modes dépend essentiellement de la valeur du courant in-
jecté I par rapport au seuil I, a une température donnée (§.3-2).

la condition de 1'oscillation monomode peut s'écrire :

T) . (6)

T2 IO ( £

Par ailleurs, nous savons (§.4—4) que la température Tz du laser est
fixée par deux parametres sur lesquels on peut agir indépendamment, la

température Tg du courant gazeux extérieur et le courant injecté I :

T'e = h(Tg ’ I) . (7)
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les mécanismes de l'utilisation du laser découlent entiérement des
relations (4), (5), (7) et de la condition (6). On déduit de (4) et
(7) que A est fonction de Tg : 1'ajustement de la longueur d'onde
est effectuée par variation de la température de 1'hélium gazeux.
Pour obtenir une oscillation monomode & la longueur d'onde ainsi déter-
minde, il faut en général diminuer I (6) tout en maintenant Tz
inchangée (4). D'apres (7), toute diminution -AI du courant électri-
que doit donc étre compensée par une augmentation ATg de la tempéra-—

ture du gaz telle que :

AT dT,/dT
£ ___4 = (8)
AT - éTz/ oI :

Enfin, (5) et (7) indiquent que v dépend de I : le réglage fin de

la fréquence du laser monomode est réalisé par variation de courant de

la diode.

5-2 DISPOSITIF EXPERIMENTAIL.,

Dans toutes nos expériences, un dispositif du type de celui fepré—
senté schématiquement sur la Fig. 10 entoure le laser & GaAs . L'émis-
sion du laser est recueillie par une lentille de courte distance focale
(4 cm) et de position ajustable, déterminant un faisceau approximative~
ment paralléle., Plusieurs faisceaux de faible intensité sont prélevés

sur le faisceau principal et dirigés vers divers appareils d'analyse

spectrale.

Ie monochromateur & réseau, de type Ebert-Fastie, possede une.
résolution d'environ 1 K . Il est utilisé en spectrométre pour le ré-
glage grossier de la longueur d'onde, en spectrographe (Fig. 12) ou
en spectrdscope pour la vérification du fonctionnement monomode. Dans
1'utilisation en spectroscope, la fente de sortie est supprimée et les

modes du laser sont visualisés & l'aide d'un tube convertisseur d'images

infra-rouges.
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Fig. 10 - Dispositif expérimental accompagnant le laser a4 Gads .

L'interférometre FP1 est un Fabry-Perot sphérique confocal de

longueur 8 cm (intervalle entre ordres 940 MHz) dont les miroirs peu-

vent réfléchir la lumieére & la fois & 8521 X et 6328 ) 1. L'interféro-

.

métre peut ainsi &tre réglé & 1'aide de la lumidre visible d'un laser

hélium-ndéon. Suivant les cas, il est utilisé en analyseur de modes

pour vérifier la stabilité en fréquence du laser (Fig. 18) ou en étalon

de longueur fixe pour mesurer les grands déplacements de fréquence

Ces miroirs ont été traités par E, Pelletier (Université Saint-Jérdme,

Marseille).
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(Fig. 16, 17, 20). L'étalonnage des balayages fins du laser est
effectuée par comptage des franges (distantes de 75 MHz) d'un étalon

confocal FP2 de 1 metre de longueur, utilisé en transmission.

Comme nous le verrons par la suite, l'observation de la lumiére de
fluorescence issue d'une cellule & vapeur de césium a été utilisée dans
diverses expériences., Elle a aussi servi & 1l'accord fin de la longueur
d'onde du laser en vue de l'excitation du jet de césium. Nous revien-
drons également sur les systémes d'asservissement du laser (§.5-4—2).
Suivant les expériences, le discriminant de fréquence est obtenu &
partir d'un pic de transmission d'un interférometre FP3 ou d'une raie

de fluorescence du jet atomique de césium.

5-3 ACCORD ET OSCILIATION MONOMOIE.

Nous avons représenté sur la Fig. 11 la courbe de variation de la
longueur d'onde, en régime continu, pour un laser typique parmi les
lasers IBM dont nous disposions. Pour diverses températures Tg du
courant d'hélium gazeux, le courant continu injecté était ajusté a une
valeur légérement supérieure au seuil et la longueur d'onde A du laser
et la température TS du support étaient relevées. Il faut remarquér
qu'a cause de la puissance électrique dissipée dans le cristal, la
température TS est, en fait, inférieure & la température vraie Tl
du laser (la différence est moindre lorsqu'on injecte des impulsions de
courant)., On voir que le domaine d'accord du laser continu est voisin
de 100 & . Ia Fig. 11 indique également la variation simultanée du
courant seuil IO . Les conditions de fonctionnement du laser sont
parfois inconfortables dans la partie supérieure du domaine de tempé-
rature, ol les seuils deviennent trés élevés : 1l'oscillation laser est
alors moins stable, la contribution du fond d'émission spontanée & la
puissance lumineuse émise peut ne plus &tre négligeable. Suivant le la-

ser IBM employé, le point A= 852118 ost associé sur les courbes du type




Fig. 11 & des températures TS(XO) variant entr§ 65 K et 90 K et des
1

courants (AO) variant entre 0,5 A et 1,2 A .
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Fig. 11 - Courbes de variation de la longueur d'onde A
dmise en régime continu monomode et du
courant-seuil Ip en fonction de la

température T, du support du laser.

L'accord & la raie D2 du césium est effectué de la fagon sui-
vante. Ia longueur d'onde est d'abord ajustée & 8521 K "3 la résolution
du spectromdtre pres. Si le laser oscille 3 ce moment sur plusieurs
modes, le régime monomode est établi. ILe mode unique est finalement

amend b résonance exacte par observation de la fluorescence d'une vapeur

1) Ces données dépendent beaucoup de la fabrication des lasers. Pour
ceux de laser Diode, nous avions TS(XO) ~53 20K et

Io(xo) ~ 100 & 200 mA .
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de césium. Pour cela, le courant injecté est changé par sauts disconti-
nus d'amplitude de plus en plus faible afin d'encadrer la fréquence de

résonance de facon de plus en plus précise.

Nous montrons sur la Fig. 12 l'enregistrement d'un spectre monomode
centré sur la longueur d'onde du césium, effectué & l'aide du spectro-
graphe & réseau. Aux températures permettant l'excitation du césium
et en régime monomode, la pulssance lumineuse recueillie par la len~

tille placée devant le laser est de 1'ordre du milliwatt.
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Fig. 12 - Spectre monomode centré sur la longueur d'onde de
la raie D, du césium. Ia largeur de la raie
est d'origine instrumentale.

Dans le cas du laser & GalAs , l'oscillation de plusieurs modes
longitudinaux ne serait pas aussi génante que dans d'autres types de
laéers du point de vue de leur interaction simultanée avec le milieu
atomique étudié. En effet, la distance entre deux modes successifs
est en général grande devant une largeur Doppler ou une structure hyper-
fine. Ie régime monomode est cependant le mieux adapté aux applications
spectroscopiques. Grice & l'absence de compétition entre modes voisins,

il permet une meilleure stabilité en fréquence et en intensité, ainsi

qu'une plage de balayage fin plus étendue.
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5-4 STABILITE ET BALAYAGE DE LA FREQUENCE.

5-4-1 laser libre.

a - Déplacement point par point.

les premiers tests des performances du systéme laser-cryostat ont
été effectués & partir de la mise en résonance avec la raie d'absorption
D2 (6 281/2 > 6 2P3/2) d'une vapeur de césium, A cause de 1l'effet
Doppler, seule la structure hyperfine de 1'état fondamental est résolue.
On observe donc 2 raies séparées d'environ 9,2 GHz. Le passage de la
composante hyperfine issue du niveau F=3 de 1'état fondamental & la

composante issue du niveau F=4 est obtenue par une augmentation de

courant de 10 & 20 mA , suivant les diodes.

Nous avons reporté sur la Fig. 13 des résultats obtenus au cours
de 1'étude expérimentale du "light-shift" de la transition hyperfine

de 1'état fondamental (Chap. IV). Ia fréquence du laser devait étre

N - AY
(1 unité =312 MH2)

0 ' 2 4 6 T T (mA)

Fig. 1% - Diminution Av de la fréquence du laser & GaAs monomode
en fonction de l'augmentation AI du courant injecté.
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déplacée point par point de part et d'autre de chaque transition hyper-
fine. Nous avons relevé les variations de courant nécessaires pour pro-
duire un déplacement de fréquence de 5 GHz par pas de 312 MHz (corres—
pondant au tiers de l'intervalle entre-ordres de 1'interféromeétre FP1).
On voit que la fréquence du mode décroit lindairement lorsqu'on augmente

le courant injecté, & raison de 0,6 GHz/mA dans ce cas particulier.

L'ajustement précis de la fréquence du laser au sommet de l'une
des transitions hyperfines exige une résolution en courant d'au moins
10 pd . lLa Fig. 14 reproduit un enregistrement du signal de fluores-—
cence effectué pendant une période de plusieurs minutes & compter d'un
tel ajustement. L'intensité du faisceau issu du laser & GalAs était
suffisamment atténuée pour qu'on cobtienne une réponse linéaire des
atomes. On peut estimer & partir de cet enregistrement qu'en dehors
de quelques accidents, les variations d'intensité et de fréquence du
laser monomode oscillant librement sont respectivement de l'ordre de

19@ (en valeur relative) et 30 MHz . On déduit de ces variations de

FLuof [ T 1T I

080 5 A NI D! S I
A S
T Y
f Pl P

j,laser ; : ‘ _ )

Coff” .

| v FUINS BN I S

oL . P i

Fig. 14 - Test de stabilité du laser & Gals monomode non asservi.
Enregistrement en fonction du temps de la fluorescence produite
par l'excitation de la composante hyperfine issue de F=4 de la

raie D, d'une vapeur de césium. Constante de. temps : 0,% s.

2
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fréquence que les variations de la température de la jonction et du
courant injecté ne dépassent pas respectivement ¥ 0,001 K et +30 pA 11
Nous avons constaté qu'en 1l'absence de toute correction, la fréquence
du laser se maintenait & ltintérieur du profil d'une raie hyperfine de
la vapeur de césium pendant plusieurs heures 2 . Nous avons également
accordé le laser & la raie d'absorption 4p553'[1/2]1 > 4p55p'[3/2]1
(8511 K) du krypton excité dans une décharge, et obtenu dans ce cas des

résultats analogues.

b - Balayage continu.

Ie déplacement de fréquence peut aussi étre réalisé par variation
continue du courant de la diode. IL'injection d'une rampe de courant
relativement rapide permet une visualisation commode des phénoménes
sur 1l'écran d'un oscilloscope. Plus précisément, nous avons superposé
de fagon périodique une variation de courant triangulaire et symétrique
au courant continu. Le choix du niveau continu et celui de 1l'amplitude
de la rampe déterminent respectivement 1'origine et 1'étendue du
balayage. la Fig. 15 décrit le montage expérimental utilisé pour
obtenir 1l'oscillogramme de la Fig. 16-a . Dans le cas de la Fig. 16-D,
1'interféromdtre n'était pas placé derridre la cellule de vapeur de

césium, mais sur un faisceau annexe.

1) Dans 1l'exemple de la réf. [17] ol l'accord & la raie D, est réalisé
par pression, il faudrait que les variations de pression ne dépassent
pas 3x 10-2 atm. autour d'une valeur de 160 atm, pour obtenir une stabi-
1ité de fréquence comparable,

2) Ces résultats nous ont permis d'effectuer un pompage hyperfin stable
et efficace de la vapeur de césium [V]. En raison de 1'impossibilité de
réaliser un filtre isotopique comme dans le cas du rubidium [30, 31],
les diverses méthodes proposées pour effectuer le pompage hyperfin du
césium avec des sources coanventionnelles sont peu efficaces.
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Fig. 15 - Montage expérimental utilisé pour le balayage continu de
fréquence par injection d'une rampe de courant et
1'observation simultanée des raies de fluorescence d'une
vapeur de césium.

la Fig. 16 montre les trois signaux détectés de fagon synchrone
par 1l'oscilloscope. Considérons d'abord la Fig. 16-a . Ia trace (1)
figure la rampe de courant (durée 7 ms, période 70 ms, amplitude 20 mA),
appliquée dans ce cas avec une polarité opposée & celle du courant
continu. Ia température de la jonction est donc décroissante sur la
partie gauche de la photographie et croissante sur la partie droite.
Le signal de fluorescence est représenté sur la trace (2). ILes pics
de fluorescence apparaissent dans 1l'ordre F=4 , F=3 (fréquence crois-

sante) puis dans 1'ordre inverse. Le rapport attendu 7/9 des intensités
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Fig. 16 - Balayage de fréquence du laser & GaAs au voisinage de la raie
Do du césium : (a) Balayage de 20 GHz & travers la structure
hyperfine ; (b) Balayage de plus faible étendue & travers le
profil d'une des deux composantes hyperfines (voir le texte).

Fig. 17 - Mise en évidence d'un saut
de mode au cours d'un balayage de
fréquence. Franges de 1'étalon
d'intervalle entre ordres 940MHz.

Fig. 18 - Analyse de 1'émission monomode du laser par un interféromdtre
de Fabry-Perot d'intervalle entre ordres 940 MHz. La largeur
de raie est limitée par l'interféromdtre. (a) Laser non stabi-
1lisé ; (b) Laser stabilisé par rapport & une cavité externe.
Durée d'exposition : 1 min. 3000 traces superposées.
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est observé1). La trace (3) visualise le balayage de fréquence d'envi-
ron 20 GHz par le défilement des pics de transmission de 1tétalon FP1 ,
les raies du césium apparaissant ici en absorption. On vérifie que

leur distance est d'environ 10 intervalles entre-ordres.

L'équidistance des pics de 1'interférometre traduit la dépendance
lindaire de la fréquence du mode vis-a-vis du temps (3 GHz/ms dans cet
exemple) et donc du courant (1 GHz/mA). Ieur hauteur constante indique
que 1l'intensité du mode ne subit pas de variations importantes. On
remarque également que la variation de fréquence commence et s'arréte
en méme temps que la variation du courant. Ces diverses caractéristi-
ques montrent que, par suite du long temps de montée des variations de
courant triangulaires et de leur faible taux de répétition (par rapport
aux constantes de temps thermiques), 1'échauffement du cristal se pro-
duit & travers une succession d'états d'équilibre. Cela n'est pas le
cas si 1l'on superpose au courant continu des impulsions de courant de
courte durée (~ us) avec un fort taux de répétition [11, 12]. Le
fonctionnement du laser se distingue ‘encore plus de celui que nous
avons décrit lorsqulon y injecte uniquement des impulsions de courant

de grande amplitude [13, 14].

Dans 1l'exemple de la Fig., 16-b , la polarité de la rampe est la
méme que celle du courant continu et son amplitude est limitée & envi-
ron 1 mA . On observe ainsi une seule composante hyperfine, mais avec
un plus fort "grossissement". On voit que la largeur de raie est

voisine de 800 MHz.

1) La cellule de vapeur de césium utilisde ne contenait pas de gaz
tampon. L'intervalle de temps séparant les 2 résonances successives
était bien supérieur au temps de relaxation hyperfine de 1l'état fon-
damental. TUne modification de leurs intensités relatives par pompage
hyperfin [15] ne pouvait donc pas se produire.
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la Fig. 17 illustre un balayage de fréquence effectué dans des
conditions analogues & celui de la Fig. 16-a , mais qui est interrompu
par un saut de mode. Il nous était.généralement possible de réaliser,
avec le mdme mode, un balayage avec variation linéaire de fréquence et

intensité constante sur des plages d'environ 30 GHz.

5-4-2 laser asservi.

A caﬁse des constantes de temps thermiques, la régulation de tem-—
pérature du cryostat ne permet d'éliminer que la dérive et les fluc-
tuations lentes de la fréquence du laser. Par contre, le temps de
réponse de la fréquence & une impulsion de courant est de ltordre de
la nanoseconde & basse température. Ia réalisation d'une boucle
d'asservissement agissant directement sur le courant injecté constitue
donc un moyen particulitrement simple et efficace pour corriger les
fluctuations rapides de fréquence. L'effet d'une telle boucle appa=
ralt nettement sur la Fig, 18 (il s'agit dans ce cas de la stabili-

sation par rapport & un interféromdtre).

Dans la plupart des asservissements que nous avons réalisés (sur
le laser & CaAs ou le laser a colorant), nous avons employé des appa-
reils & détection synchrone commerciaux (PAR 124A, PAR HR8). Ces
appareils classiques se composent de plusieurs étages successifs dont
les principaux sont un amplificateur sélectif et un démodulateur-
détecteur de phase. Ils contiennent un oscillateur pouvant fournir le
signal de modulation. Dans tous les cas, nous avons stabilis€ le laser

au sommet de la raie de référence, dont la dérivée fournit le discri-

minant de fréquence.

a - Stabilisation sur une résonance de Fabry-Perot.

Pour enregistrer la structure hyperfine de la raie D2 du césium
(Chap. II), nous avons stabilisé le laser & GaAs sur la bande passante
d'une cavité externe accordable. Le dispositif d'asservissement est

schématisé sur la Fig. 19. Une partie de la lumidre émise par le laser
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monomode est envoyée & travers l'interférometre de Fabry-Perot sphérique.
FP3 de longueur 12,5 cm (intervalle entre ordres 600 MHz), dont 1'un
des miroirs est porté par une céramique piézo-électrique. Ie mode laser
est amené en coincidence avec 1l'une des résonances de transmission du
Tabry-Perot dont la fréquence est modulée & 4 KHz avec une amplitude

de 100 MHz. Ia modulation de la lumidre transmise qui en résulte est
analysée en phase dans 1l'amplificateur & détection synchrone. ILa boucle
est fermée en appliquant le signal continu délivré par ce dernier au
laser, & travers une résistance de 1 KQ limitant le courant correctif
entre -10 et +10 mA. Le déplacement continu de la fréquence du laser
est alors obtenu en appliquant une rampe haute-tension & la céramique

de 1'interféromdtre de référence FP

3 -

Fabry- Perof réference
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Fig. 19 - Montage utilisé pour la
stabilisation de fréquence du
laser & GaAs au sommet d'une
résonance de Fabry-Perot.
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la Fig. 20 illustre un exemple de balayage de fréquence du laser
asservi, sur une plage de 5 GHz. L'un des deux enregistremeuts simul-
tanés représente les franges successives de 1tétalon FP1 , ltautre le
signal d'erreur appliqué au laser. Ia relation linéaire courant-
fréquence est & nouveau vérifiée, cette fois en sens inverse (c'est la
variation de fréquence qui est imposée, et le courant qui suit). Ia
vitesse de balayage du laser a été choisie volontairement basse (envi—
ron 2,5 GHz/min), puisque nous savons que des balayages plus rapides
peuvent &tre obtenus de fagon satisfaisante par application directe

d'une ranpe de courant.

Fig. 20 - Balayage de fréquence du laser piloté par une cavité
de Fabry-Perot externe, sur environ 5 GHz .
Enregistrement simultané des franges de transmission
d'un étalon d'intervalle entre ordres 940 MHz et du
signal d'erreur appliqué au laser.

Durée du balayage : 2 min.
Variation du courant injecté : 14 mA,

Si la tension continue appliquée & la céramique de FP3 n'est pas
changée, la fréquence du laser doit en théorie rester fixe (Fig. 18-b).
Pour tester sa stabilité avec précision, nous avouns employé une méthode

originale qui nous a été suggérée par 1l'étude du "light-ghift" de la
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transition hyperfine de 1'état fondamental du césium. Supposons que
le laser & GaAs soit accordé & 1'une des composantes hyperfines de
la raie D2 dans une vapeur de césium, Nous montrerons au Chapitre IV
que 1'écart de la fréquence de la transition F=3,mF=O > F=4,mF=O

4 sa valeur non perturbée ("light—shift") est proportionnel au déplace-
ment de la fréquence du laser par rapport & la fréquence de la transi-
tion optique, avec un coefficient lui-méme proportionnel & 1'intensité
du rayonnement laser. Pour une valeur donnée de cette intensité, on
peut ainsi déduire les variations de la fréquence du laser des varia-
tions de la fréquence de la transition micro-onde, cette derniere étant
mesurde par rapport & un étalon atomique 1. On bénéficie ainsi d'une

référence absolue (dans notre cas, une horloge & rubidium) et de la

résolution accessible aux équipements micro-onde.

Ie montage expérimental est celul que nous avons utilisé pour 1la
mesure du "light-shift" en fonction de la fréquence du laser (IV—A).

Tci, la fréquence du laser avait été placée au sommet de la compo-

sante hyperfine de la raie D2 igsue de F=4 , puis laissée libre

Ia fréquence du rayonnement micro-onde était verrouillée au centre de
la transition mF=O > szO 2 et mesurée toutes les 3 secondes.
Les résultats de ces mesures sur une période de 1 minute, traduits en
termes de variations de fréquence du laser, sont reportés sur la

Fig. 21 . On en déduit que la fréquence du laser était asservie

1) On peut aussi considérer le "light-shift" comme un discriminant de
fréquence ne s'annulant (cette fois indépendamment de l'intensité du
faisceau lumineux) que lorsque le laser est centré sur la transition
optique. C'est le principe d'une méthode que nous avons proposde et
testée [X] pour la stabilisation d'un laser par rapport & un étalon
micro-onde,

2) On réalise ainsi une "horloge" & vapeur de césium pompée par un
rayonnenent monochromatique. Nous avons en fait mesuré les variations
de fréquence de cette horloge créées par les instabilités de fréquence
du rayonnement de pompage.
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A

% la Dbande passante de la cavité de référence avec des Ifluc-
tuations d'écart quadratique moyen voisin de 0,3 MHz. A ces fluctua-
tions se superposait une dérive importante de la fréquence moyenne de
3,5 MHz/min , provenant de la dérive thermique de la cavité (11 était
dtailleurs possible de changer alternativement le signe de cette dérive
en mettant en marche la régulation de température de la salle d'expé-

riences ...).

AV A
4 MHz
:_t_t_t_"'__:_t_"’__"; —L—
e p 4t 4
ﬁr- +~_~?_J;_t_+_1_w_‘_
. 30 ©

Pig, 21 - Variations Av de la fréquence du laser a Gals
stabilisé sur une résonance de Fabry-Perot, en
fonction du temps.

b - Stabilisation sur une raie de fluorescence atomique.

Les écarts de structure hyperfine de 1'état excité 6 2P3/2 du
césium ( ~200 MHz) sont grands devant la largeur naturelle de cet état
et devént les fluctuations de fréquence du laser & GaAs oscillant
librement. La stabilisation sur l'une des raies hyperfines de flup—
rescence d'un jet de césium (Fig. IT - ) ne présente donc pas de
difficultés. Le systdme d'asservissement est décrit par la Fig. 22.
L'illumination du jet et l'observation de la fluorescence sont effec~
tuées comme dans les expériendes classiques de spectroscopie laser

(Chap. II). Un courant sinusoidal de fréquence 1 KHz et de faible
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amplitude (correspondant 4 une excursion de fréquence du laser d'envi-
ron F50 MHZ) et le signal d'erreur sont superposés au courant injecté
dans le laser. La fréquence du laser stabilisé est donc modulée,
alors qu'elle ne 1'était pas avec le montage de la Fig. 19 . ILa fré-
quence du laser a ainsi pu &tre verrouillée au sommet de différentes

composantes hyperfines de la raie Do pendant de longues périodes1 .

Laser
4 Ga As

Jel de césium

1

{
[
]
]
]
|
|
A Fluorescence
|
|
o pe
; A~ &/ PM
i i i
1 |
? - |
: Amplificateur !
i""MM""s“E—— & détection f————— < ———— 4
' o synchrone'

Source de
courant
conhinu

Fig. 22 - Montage utilisé pour la stabilisation de fréquence du
laser & GaAs au sommet d'une raie hyperfine d'un
jet atomique de césium.

") Ce résultat est intéressant pour la réalisation éventuelle d'un
étalon micro-onde & jet de césium & pompage optique [31, XI11] .
Le laser devrait alors &tre stabilisé sur une composante hyperfine
permettant un pompage hyperfin efficace de 1'état fondamental.
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Nous montrons sur la Fig. 23 un exemple dtenregistrement du signal
d'erreur en boucle fermée. Ie laser était stabilisé au sommet de la
raie intense 281/2,F:4 > 2P3/2,F'=5 . Ie changement de hauteur du
signal d'erreur a été produit volontairement en diminuant brusquement
le courant continu injecté de 0,1 mA . Cela nous a permis de calibrer
1'échelle en fréquence. On voit que la fréquence moyenne du laser se
maintient & 1'intérieur d'une bande dont la largeur ne dépasse pas
2 MHz. la raie de référence ne présentant pas de dérive, la stabilité
3 long terme de la fréquence absolue est évidemment meilleure que dans
le cas de la stabilisation sur une résonance interférométrique. Par
contre, le rapport signal-bruit étant moins favorable, la stabilité &
court terme est moins bonne. IL'arrondi de la variation du signal
dterreur, sur la Fig. 23, indique que, dans cet exemple, la constante

de temps de la boucle devait &tre choisie assez élevée.

1
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Fig. 2% - Enregistrement en fonction du temps du signal
d'erreur appliqué au laser stabilisé sur la raie

2 ey 2 . . ] .
S1/2’F_4 &> P3/2’F =5 d'un jet atomique de

césium. Ia variation AI = 0,1 mA du courant
continu injecté a permis la calibration en fré-
quence de 1'échelle verticale.

Constante de temps : 3 s .
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5-5 DISCUSSION.

Dans la seule tentative d'asservissement d'un laser a Gafs anté-
rieure & la ndtre dont nous ayons connalssance [32], la stabilité en
fréquence du laser stabilisé était comparable 3 la stabilité du laser
1ibre dans notre cas. Cette différence est probablement due 3 la
meilleure régulation de la température du milieu extérieur fournie par
notre systéme. La méthode de stabilisation par 1t'intermédiaire du
courant peut en théorie fournir de trés bonnes stabilités & court terme,
dans la mesure ou la bande passante de la boucle d'asservissement peut
8tre augmentde avec pour seule limitation la qualité de 1'électronique.

Dans le cas des lasers & gaz ou & colorant, la limitation est générale-

ment introduite par les céramiques piézoélectriques déplagant 1l'un des

miroirs.

le régime monomode a aussi été observé en plagant la diode dans une
cavité externe dispersive [33]. Dans ce montage, l'une des extrémités
de la cavité reste une face du cristal et 1l'autre extrémité est consti-
tude par un réseau. La combinaison d'une stabilisation de température
telle que la ndtre et d'une cavité externe devrait donner de bons résul~
tats. En plagant un é1lément sélecteur convenable b 1'intérieur de la
cavité, le régime monomode pourrait &tre maintenu avec des courants
largement supérieurs au seuil. Cette solution serait également avanta-
geuse pour le balayage continu. En effet, avec le systéme que nous
avons utilisé, les sauts de mode peuvent laisser des "trous" dans le
spectre balayé (Fig. 6), puisqu'on ne peut agit indépendamment sur la
position individuelle des modes et sur la position de la courbe de gain.
Par contre, avec une cavité externe, on pourrait faire se déplacer sans
décalage les modes et la bande passante du sélecteur comme dans un laser
4 colorant. Ies avantages de l'action directe sur la fréquence des
modes par variation du courant de la diode seraient conservés (la varia-
tion d'indice du cristal produisant une variation du chemin optique &

1tintérieur de la cavité externe).
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La technique cryogénique que nous avons appliquée au laser a Gals
pourrait également 1'&tre & d'autres lasers & jonction. Ie domaine
spectral de GaAs peut étre déplacé par réalisation d'alliages (par
exemple, la présence d'aluminium a pour effet de diminuer la longueur
d'onde). Plus généralement, l'emploi d'autres semi-conducteurs permet
de couvrir complétement le domaine de longueur d'onde s'étendant de
0,61 um & 31,2 ym [34]. Les lasers & jonction ont déja fourni de nom-

breux résultats en spectroscopie infra-rouge des raies moléculaires [35].
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B - LE LASER A COLORANT.

1 - INTRODUCTION.

Nous ne reviendrons pas ici sui le principe du laser a colorant
organique ou sur les différents types de lasers qui ont été utilisés
[36]. En effet, le laser & colorant est devenu trés rapidement un
outil de base de la spectroscopie atomique [37] et ses caractéristiques
sont maintenant bien connues. Des appareils réalisant d'excellentes

performances sont méme commercialisés.

Le premier fonctionnement continu d'un laser & colorant a été
obtenu en Juillet 1970 [38], la premidre oscillation continue monomode
a suivi en Mai 1971 [39]. Dés Novembre 1971, nous avons nous-méme pu
reproduire ce résultat et observer une largeur de raie montrant la pos-

sibilité d'applications & la spectroscopie & haute résolution (Fig. 24).

Ces premidres études ont été effectuées & partir d'un prototype
de Spectra-Physics que nous avions fortement modifié, principalement

pour en améliorer la stabilité mécanique (en fait, seules la cellule du
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e
i ’

Fig., 24 - Une de nos premisres observations du fonctionnement
monomode d'un laser & colorant continu (Novembre 1971).
Le spectre fourni par un Fabry-Perot sphérique d'inter-
valle entre ordres 2 GHz est intégré pendant 30 s dans
un analyseur multicanaux : 375 passages (sur 400 canaux,
3 raison de 0,2 ms par canal) synchronisés avec le

balayage du Fabry-Perot.

colorant et 1'optique d'entrée étaient conservées)., la cavité a deux
miroirs, de type Hercher-Pike [39] , contenait un prisme assurant l'ac-
cord grossier de la longueur 4'onde émise (Fig. 25). Nous avions sé-
lectionné un mode unique en introduisant un étalon de verre nu , a'é-
paisseur 2 mm, entre la lentille collimatrice et le prisme. L'étalon,
légérement incliné sur 1l'axe, était placé sur une monture stable et
finement orientable. Ia fréquence du mode ne pouvait 8tre balayée
continfiment, par déplacement piézoélectrique du niroir M1 , que sur
une plage limitée & une fraction de la bande passante de 1'étalon. Ia
Fig. 24 représente le spectre monomode du laser libre, intégré par un
analyseur multicanaux. la largeur de raie étaie d'environ 75 MHz pour
une période de 30 s. Des cette époque, il aurait été possible de

stabiliser la fréquence sans difficultés. Tel quel, le laser nous avait
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déja permis d'exciter sélectivement les composantes hyperfines (distan—

tes de 190 MHz) de la raie D1 d'un jet atomique de sodium.

Colorant
My
Faisceau
pompe
—>
Mz
Faisceau

emis

Fig. 25 - Schéma d'une cavité de laser & colorant de type
Hercher-Pike. Ie sélecteur de mode n'est pas

rd 7
représenté.

L'étape suivante consistait & déplacer simultanément la fréquence
du mode laser et celle de la bande passante du sélecteur interne. Ce
probléme a été confié dans notre laboratoire & J. Pinard et S. Liberman.
Dans une cavité ayant la configuration de celle de la Fig. 25, ils ont
combiné le prisme et le miroir de sortie M2 pour former un interféro-
metre de Michelson [40] (1e prisme est dans ce cas un prisme de Littrow
dont la face d'entrée et la face de sortie jouent respectivement le
r8le de séparatrice et de second miroir). Ie sélecteur de type Michelson
donne accés & une grande plage de balayage confinu (~10 GHz) mais limite
la puissance du laser monomode. le laser comstruit au Laboratoire Aimé
Cotton (que nous appellerons pour abréger "laser LAC") nous a permis
d'enregistrer la structure hyperfine des raies D1 et D2 du sodium

3 partir de Décembre 1972 (III,IV).

Pour l'essentiel de notre travail sur le jet de sodium , nous

avons employé le laser Spectra-Physics modele 580 (que nous appellerons
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"Jaser SP" ). Dans ce modéle, comme dans le laser LAC, le colorant tra-
verse la cavité laser dans une cellule séparée de l'extérieur par des
fendtres . Ie sélecteur de mode est un Fabry-Perot plan & épais-

seur variable placé dans une enceinte thermostatée. ILa stabilité en
fréquence est comparable & celle du laser LAC, mais la puissance conte-
nue dans un mode unique peut atteindre plusieurs dizaines de milliwatts.
Dtautre part, 1l'amplitude du balayage continu est suffisante pour cou~

vrir la structure hyperfine compldte des raies de résonance du sodium

(environ 2 GHz).

2 - STABILISATION ET BALAYAGE DE LA FREQUENCE,

Nous décrirons bridvement les montages que nous avons employés

avec le laser SP. Iles méthodes de stabilisation sont voisines de celles

gque nous avons décrites dans le cas du laser & Gals .

2—-1 REFERENCE INTERFEROMETRIQUE.

Dans les expériences ol il était nécessaire d'effectuer un balayage
de la fréquence du laser (Chap.II), celle-ci était asservie & la bande pas-
sante d'une cavité externe. IL'interféromdtire de référence est un Fabry-Perot

sphérique confocal de longueur 10 cm (intervalle entre ordres 750 MHz )

et d'une finesse voisine de 100 . Iles montures des miroirs (dont 1'un
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est porté par une céramique piézoélectrique) sont vissées sur un "spacer"
¢ylindrique en invar. Le dispositif d'asservissement comporte deux
boucles fonctionnant simultanément (Fig. 26). Ia premidre boucle permet
de verrouiller le mode au sommet d'une résonance de transmission de la
cavité passive ; elle a pour but de réduire les fluctuations de fréquence

du laser. la seconde boucle maintient la bande passante du sélecteur

s |
—f>J{%Z%( I > AN > >
| |
l lor ~————- 7
Laser a colorant
L1
P.MA\}/ |
| |
A Amp) | |
HT. A { Fc-bry - Perot
1 Y
“fﬂz i i réference
> yré( > A f Amp.lock-in----—-j I _____ 1
A SE. L= __J
pr 4
;eull
PMAY
I A
<SE M
Amp.locK-m - J
[
v
| 4 KHz
i
Py T > \\\\\¥
b e e e o P e e = Gain Coamtity ﬁ'?P >
A 2= /
omp{;.T. Se\.ﬁ
///

Fig., 26 ~ Montage utilisé pour stabiliser et déplacer la fréquence
du laser & colorant. Le montage comporte deux boucles
d'asservissement, permettant respectivement de stabili~
ser la fréquence du laser au sommet d'une résonance
d'une cavité externe accordable et de maintenir la bande
passante de 1'étalon interne centrée sur la fréquence

du laser,.
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interne centrée sur le mode du laser ; elle évite les sauts de mode et
limite les variations lentes d'amplitude au cours du balayage. Cette
boucle n'est toutefois pas indispensable. Pour déplacer la fréquence
du laser tout en maintenant la stabilisation, une rampe haute-tension
est appliquée dans un rapport convenable aux éléments piézo-électriques
commandant la longueur de l'interféroﬁétre de référence, de la cavité

laser et du Fabry-Perot interne.

Notons que les deux boucles ne font qu'engendrer un signal de
correction des fluctuations de fréquence (de valeur moyenne nulle) et
un signal continu faible (compensant les dérives, les non-linéarités
des élongations des céramiques ou 1l'imperfection de l'ajustement des
trois rampes). Un autre avantage de ce systeme est la possibilité,
pour les expériences préliminaires, d'effectuer des balayages sans
asservissement : il suffit pour cela de ne pas fermer les boucles.

La largeur de raie du laser asservi est de quelques MHz . L'effica-
cité de la stabilisation est en effet limitée & court terme par la
bande passante assez étroite (A'ZOO'Hz) de 1'ensemble céramique-miroir
du laser SP . Le systéme d'asservissement du laser LAC est différent
[40]. Dans les premiers enregistrements de structure hyperfine

(Chap. IT), il était également piloté par une cavité externe. Dans
1'expérience sur l'effet Autler-Townes optique (Chap. IV), oh il four-
nissait le rayonnement sonde, il était piloté par un interférometre de

type Michelson ("sigmamdtre") [41].
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2-2 REFERENCE ATOMIQUE.

Dans certaines études : croisements de niveaux (Chap. III), effet
Autler-Townes (Chap. IV), la fréquence du laser devait étre verrouillée
au centre d'une transition hyperfine du sodium. On utilisait a cet
effet la fluorescence du jet atomique produite par un faisceau de fai-

N

ble intensité prélevé sur le faisceau issu du laser & colorant. Ie
dispositif d'asservissement est représenté sur la Figure 27. La boucle
agissant sur le sélecteur interne est la méme que dans le montage pré-
cédent (Fig. 26). La boucle agissant sur la cavité laser utilise ume
modulation de la fréquence du laser, mais la stabilité du laser libre
et la Tinesse de la raie de référence étaient en général suffisantes

pour que l'amplitude de cette modulation puisse &étre limitée & quelques

MHz.
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Fig. 27 - Montage utilisé pour la stabilisation de fréquence
du laser & colorant au sommet d'une raie hyperfine
d'un jet atomique de sodium,
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La Figure 28 donne un exemple des résultats obtenus. Dans ce cas,
un faisceau laser unique, de faible intensité, rencontrait le jet ato-
mique & angle droit. Ce faisceau donnait lieu simultanément & un signal
de fluorescence, utilisé pour l'asservissement, et & un signal non-
optique obtenu en détection de type Rabi (II-B). Ia figure représente
un enregistrement de ce dernier sur une période d'environ 1 minute,
alors que le laser était stabilisé au sommet de la composante
F=2 <> F'=1 de la raie D1 . la largeur de cette raie était de
20 MHz, en détection par fluorescence comme en détection de type Rabi.
On en déduit que les variations de fréquence du laser étaient de 1'or-
dre de F 100 KHz avec une constante de temps de 0,3 s. Ia stabilité a
long terme, pour un temps d'intégration de 1 minute, était au moins

10 fois meilleure, c'est-~a-dire en valeur relative proche de 10_11.

Fig. 28 - Enregistrement en fonction du temps du signal de
résonance optique obtenu en détection de type Rabi
avec le laser & colorant stabilisé au sommet de la
raie 231/2,F:2 > 2P1/2,F'=1 d'un jet atomique
de sodium. ILa boucle d'asservissement a été fermée
3 1'instant t=0 . Constante de temps : 0,% s .




Les dispositifs de la Figure 26 et de la Figure 27 peuvent étre
combinés en vue d'obtenir une bonne stabilité & la fois & court terme
et & long terme [42]. De fagon schématique, on peut dire que le signal
d'erreur engendré par les fluctuations rapides de fréquence autour du
pic de transmission de la cavité externe est appliqué au laser, tandis
que celui qui traduit la dérive de fréquence par rapport & la raie de
fluorescence du jet est appliqué & la cavité de référence., Nous avons
parfois employé cette méthode, en réalisant un montage composé de trois

boucles d'asservissement fonctionnant simultanément,

Vis-&~vis de la largeur naturelle de 10 MHz des raies de résonance
du sodium, les résultats que nous venons de décrire étaient suffisants.
Dans d'autres laboratoires, la stabilisation de lasers & colorant a pu
donner lieu & des performances 3 caractdre métrologique [42 - 44].
Celles—ci sont rendues possibles par l'utilisation d'éléments tres
rapides pour corriger 1l'épaisseur optique de la cavité laser (céramiques

piézo-électriques & grande fréquence de résonance, modulateurs électro-

optiques).
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COMPARAISON DU LASER A COLORANT

ET DU LASER A GaAs

Pour conclure ce chapitre, nous résumons dans le tableau comparatif

suivant les caractéristiques essentielles des deux types de laser accor-

dable que nous avons utilisés, ILes chiffres figurant dans ce tableau
ne correspondent pas obligatoirement aux performances optimales décrites
en ordre dispersé dans la littérature, mais représentent les performan-

ces typiques des lasers que nous avons employés dans nos expériences.
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LASER A COLORANT
Rhodamine 6G
CONTINU

LASER A JONCTION
GaAs
CONTINU

Milieu amplificateur
Inversion de population

Seuil de l'effet laser

Espacement des modes
de la cavité

Déplacement grossier
de la longueur d'onde

Domaine dtaccord

Extension du domaine

gélection d'un mode

Déplacement fin de la
fréquence du mode

Plage de balayage
continu

Puissance en régime
monomode

( laser
libre
Stabilité
en fréquencel
(1~O,33) laser
asservi

Colorant organique
Pompage optique
Puissance du faisceau
pompe (laser Art,5145 %)
150 mW

Quelques
centaines de MHz

Prisme
o}
T00 A
(pour une solution domnée)

Changement du solvant
(Méthanol, HFIP)

Fabry-Perot, Michelson

Céramique piézoélectrique
(variation de longueur)

10 GHz

30 nmW
(puissance pompe 1 W)

10 MHz

0,1 MHz

Semi-conducteur
Jonction p-n
Courant injecté
(T=77 X) :
500 mA

Quelques
Angstrom

Température
Q
100 A
(pour un cristal donné)
Alliages
(Ga1_x AL As)
Courant ou température

Courant
(variation d'indice)

30 GHz

1 mW
(T="77 X)

30 MHz

1 MHz
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Chapitre II

LES METHODES DE DETECTION DE LA RESONANCE
OPTIQUE SUR UN JET ATOMIQUE ET LEUR APPLICATION
A LA SPECTROSCOPIE LASER A HAUTE RESOLUTION
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Photo T (ci-contre) — Vue d'ensemble de 1l'appareil de Jjet atomique.
L'appareil est ici monté pour une expérience de photo-déviation
(en particulier, les aimants déflecteurs sont enlevés), A la
gauche de la photographie, on remarque le spectrometre de masse.




Photo I
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INTRODUCTION

L'utilisation d'un jet atomique (ou moléculaire) est le moyen le
plus ancien et le plus simple dans son principe de réduire 1'élargis-
sement des raies par effet Doppler en spectroscopie optique. En
éclairant transversalement un jet atomique, on limite 1'interaction &
des atomes dont la projection de la vitesse sur la direction du faisceau
lumineux est voisine de zéro. Par comparaison avec une vapeur 3 la méne
température T que la source du jet, la largeur Doppler est réduite

dtun facteur approximativement égal au rapport de collimation C du

jet [1 ].

Fn dehors de leur directivité, les jets atomiques posseédent une
autre caractéristique essentielle, qui est leur faible densité (de
1'ordre de 108 atomes/cm3). Cette densité correspond & celle d'un gaz
dont la pression serait d'ehviron 10"8 torr. L'existence d'une direc-
tion privilégide et la faible densité rendant les collisions tres

rares, les atomes du jet peuvent 8tre considérés comme des atomes

isolés.

I1 est bien comnnu que le premier jet atomique (d'origine thermique)
a été réalisé par Dunoyer en 1911 [2 ]. C'est encore Dunoyer qui effec-
tua la premidre expérience de résonance optique sur un jet atomique en
matérialisant, grice & sa lumidre de fluorescence, un jét de sodium
excité & 1'aide d'une flamme sodée [3 ] . En 1926, Bogros montrait sur
1'exemple du lithium qu'il était possible de réduire 1l'effet Doppler en
utilisant comme source de lumidre un jet atomique excité par la lumigre
de résonance [ 4 ]. Des sources lumineuses & jet atomique plus générales
ont ensuite été réalisées par décharge de haute-fréquence suivant Bogros

et Esclangon [ 5 ] ou par bombardement électronique suivant Minkowski et
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Bruck [ 6 ], Meissner et ILuft [7]. A cette occasion, ces derniers
auteurs étaient en 1937 les premiers & résoudre la structure hyperfine
de 1'état excité (190 MHz) dans la raie D1 du sodium 1. Jackson et
Kuhn ont employé les jets atomiques en absorption pour étudier les raies
de résonance de nombreux éléments (Li, K, Na, Mg, Ag, AL). FEn parti~
culier, ils confirmaient en 1938 les résultats de Meissner et ILuft sur
les raies de résonance du sodium [ 9 ]. Dans tous les cas, la lumidre
émise ou transmise dans une direction perpendiculaire au jet atomique
devait faire 1l'objet d'une analyse spectrale & haute résolution par un

interférometre de Fabry-Perot.

Cette analyse spectrale devient inutile si 1'on dispose d'un

rayonnement optique possédant les propriétés suivantes :

— Fréquence accordable (i)
(3 une raie d'un élément donné),

~ Faible largeur spectrale (ii)
(par rapport & la largeur naturelle de la raie),

- Fréquence variable continfiment (iid)

(sur une plage couvrant la structure de la raie).

C'est alors le rayonnement excitateur lui-méme qui joue le rdle de
1l'appareil résolvant. La largeur de raie a pour limite fondamentale

la largeur naturelle, lide & la durée de vie de 1'état excité., Ies ‘
autres facteurs qui y contribuent sont la largeur spectrale du rayonne-

ment et l'effet Doppler résiduel provenant de la divergence du faisceau

lumineux et du jet atomique.

Les conditions (i) & (iii) se sont trouvées réunies avec 1'appa-
rition du laser & colorant continu monomode. C(Cing articles décrivant

les premiéres expériences de spectroscopie & haute résolution par jJet

1) Ia structure hyperfine de 1'état fondamental (environ 1 800 MHz)
avait été résolue en 1928 par Schiiler, grice & une lampe refroidie
3 1'hydrogéne liquide [8 ].
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atomique et laser accordable sont parus au cours du premier semestre
de 1973 [10 - 12, I1T1, IV]. Ces diverses expériences utilisaient le
test commun des raies de résonance du sodium 1). Ila largeur de raie
observée était inférieure & 20 MHz. Pour la premidre fois, la struc-
ture hyperfine (inférieure & 60 MHz) de la raie D2 avait pu étre

résolue par spectroscopie optique directe.

Dans trois de ces expériences initilales [10 - 12], la résonance
&tait détectée par la fluorescence du jet atomique. Dans les deux
autres expériences, nous avons employé les méthodes de déviation magné-
tique [III] et de photo-déviation [IV], fondées sur un changement de
trajectoire des atomes apres leur interaction résonnante avec la lu-
midre. Ici, le signal de résonance est fourni par la détection des
atomes eux-mémes. Nous avons mis au point ces méthodes de détection
non-optique de la résonance optique en vue de 1'étude d'atomes radic—
actifs. TUne méthode de déviation magnétique modifiée a déja permis

1'étude d'isotopes du sodium & courte durée de vie [14].

La technique expérimentale du jet atomique est décrite dans les
livres classiques de N. F. Ramsey [15] et XK. F. Smith [16]). Ces livres
traitent essentiellement de l'application des jets atomiques & la spec-
troscopie des radiofréquences. Des articles de revue sur l'application
des jets atomiques & la spectroscopie optique ont été publiés par
K. W. Meissner en ce qui concerne les méthodes anciennes [17], et par

P, Jacquinot en ce qui concerne la spectroscopie laser [18].

1) Auparavant, une autre expérience de spectroscopie laser "sans effet
Doppler" avait permis de résoudre la structure hyperfine de la raie D
[13].. I1 s'agissait d'une expérience d'absorption saturée sur une !
vapeur, qui utilisait un laser & colorant fonctionnant en impulsions.
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UNE EXPERIENCE SANS LASER

les propriétés (i) a (iii) requises pour le rayonnement dans une
expérience de spectroscopie par jet atomique sans analyse spectrale de
la lumidre émise ou absorbée sont immédiatement réalisées par le laser
3 colorant continu monomode. Mais 1l'une ou l'autre de ces caractéris—
tiques peut 8tre réalisée & 1textérieur de la cavité laser. Par exemple,
dans le cas d'un laser & colorant fonctiomnant en impulsions courtes,
la propriété (ii) peut 8tre obtenue par filtrage & l'aide d'une cavité
passive extérieure [13]. L'utilisation d'un laser & gaz (202Hg+)
peruis, par mesure de l'absorption produite par un jet atomique de
rubidium, de déterminer avec une précision de quelqﬁes MHz le déplacement
isotopique de la raie Dy entre les isotopes Rb85 et Rb8‘7 [19].
Tci, 1'équivalence avec les propriétés (1) et (iii) était obtenue par
balayage magnétique des niveaux atomiques du rubidium.

Des expériences de ce type peuvent méme &tre effectudes & l'aide
d'une source de lumidre conventiomnelle. Si on utilise.de la lumidre
de résonance, les propriétés (ii) et (iii) doivent &tre réalisées
artificiellement. TUne premidre possibilité est d'interposer une cavité
Fabry-Perot accordable avant 1l'interaction avec le jet atomique. Ia
densité d'énergie lumineuse utilisable est augmentée si le jet atomique
traverse la cavité [20]. Cette technique a été employée pour la pre-
midre fois par D. A. Jackson qui détectait la lumidre transmise [21].

Nous 1'avons également utilisée, sur un jet atomique de rubidium, en

conjonction avec une détection non optique de type Rabi.
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Une autre possibilité est d'utiliser une cellule d'absorption
contenant les mémes atomes ape la source de lumidre de résonance pour
la fonction d'affinement (ii), et un champ extérieur pour la fonction
de balayage (iii). Nous allons décrire tres brievement une telle expé-
rience, que nous avons également effectude avant de disposer d'un laser

accordable (un compte-rendu détaillé en est donné dans la référence {I]),

1 - PRINCIPE DE L'EXPERIENCE,

ILa source du faisceau lumineux éclairant transversalement un jet
atomique de sodium est une lampe spectrale & vapeur de sodium. Un pic
dtabsorption est découpé au centre des raies émises par la lampe a
l'aide d'un jet atomique auxiliaire dense de sodium. ILes résonances
sont observées en déplacant la fréquence des raies d'absorption du jet

principal par effet Stark.

la technique expérimentale est celle qui a été introduite par
Marrus et ses collaborateurs pour 1l'étude de 1l'effet Stark dans les
raies de résonance d'autres atomes alcalins [22, 23]. Ie cas du sodium
est toutefois compliqué par un recouvrement des résonances quil nous a
obligés & isoler les raies Dy et D, émises par la lampe et & les
affiner par absorption. Cette expérience fournit donc un bon exemple
des difficultés & surmonter en 1l'absence d'une source laser. La détec-
tion de la résonance est effectude selon la méthode de déviation magné-

tique, que nous décrirons dans la Section B de ce chapitre.
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Si les polarisabilités électriques a des niveaux connectés par
la transition optique sont connues, la méthode est applicable & la
mesure de déplacements isotopiques [24] et de structure hyperfine [25}.
Dans notre expérience, nous avons au contraire déterminé ces polarisa-
bilités en prenant comme référence 1'écart hyperfin Avg de 1'état

fondamental, connu avec une treés grande précision ( Avg = 1772 MHz ).

Pour simplifier 1'interprétation de 1'expérience, nous ne considé-
rerons que le cas de la raie Dy . De méme, nous ignorerons la struc-
ture hyperfine de 1'état excité, petite devant le déplacement Stark
(~ Avg) . Dans ces conditions, la raie D1 comporte 2 composantes
hyper;ines que nous notons (k) et (1) , respectivement issues des
niveaux F=1 et F=2 de 1'état fondamental. Un signal de résonance
doit évidemment &tre observé en champ nul, ou les raies d'absorption
des atomes du jet coincident avec le centre des raies d'émission de la

lampe (Fig. 1-a). En champ électrique non nul, la fréquence des

3%
2 A ¢ ~o
S~ (b)Y E = Eg
\\
\\
\\
A
v, 0)
v, (0)
v (Eg)=v, (0)
2 F=2 v ——
35y Tl
F=1 .Y - D
T v
(a) E=0
Fig. 1 - Déplacement des niveaux d'énergie des atomes du jet

atomique de sodium (raie D1) par le champ électrique.
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transitions des atomes du jet diminue, Pour la valeur E = Eg du champ

électrique, cette diminution de fréquence atteint la valeur Avg :
1 2 2 2
— - = A .
Z[a( P1/2 a 31/2)] E = Av, (1)

La fréquence de (k) dans le jet devient alors égale & celle de (Z)

dans la lampe (Fig. 1-b), et une nouvelle résonance doit se produire.

2 - AFFINEMENT PAR ABSORPTION et BALAYAGE ELECTRIQUE.,

Le dispositif expérimental permettant l'affinement des raies de la
lampe et le déplacement des niveaux des atomes du jet est schématisé
sur la Fig. 2 . La source lumineuse est une lampe & décharge & vapeur
de sodium. L'une des raies D est isolée & l'aide d'un filtre inter-
férentiel (Spectrum Systems) de transmission 309@ et de bande passante
3 & . la cellule d'absorption-comporte de bas en haut un creuset ol
1'on vaporise le sodium, un collimateur et une plaque refroidie a
1'azote liquide qui recueille les atomes au-dessus de la région de
passage du faisceau lumineux. Le collimateur est constitué de canaux
juxtaposés qui déterminent 5 jets verticaux avec une collimation de
1/8 correspondant & une largeur des raies d'absorption de 1l'ordre de
200 MHz. Le jet atomique principal, de direction horizontale, passe
entre les plaques de chemp électrique. L'une d'entre-elles, en verre
(rendu conducteur par chauffage), est traversée par la lumidre de réso-
nance. Les plaques sont distantes de 0,9 mm et sont capables de sup-

porter un champ électrique de 500 KV/cm .
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APPorcil principal
Cellule
d'absorption
—~ 4 )
—~
1 Pioques
Z > haule-fension
~ B 4 ’ K
Lampe itr
Collimateur
5jetsd absorption
Jet Principal
Fig. 2 = Schéma du dispositif utilisé pour l'affinement des

raies émises par la lampe et le balayage électrique
des niveaux d'énergie du Jjet atomique.

3 - RESULTATS et DISCUSSION.

La Fig. 3 représente la variation du signal de résonance optique
observéé, pour la raie D, , en variant le champ électrique. Les réso-
nances apparaissent en absorption sur le profil provenant du spectre
d'émission de la lampe. La résonance centrée sur la valeur du champ

Ee doit &tre associée & 1'écart hyperfin ( Ave = 190 MHz ) de 1'état

excité. On vérifie que (Ee/Eg)2 = Ave/Avg . L'observation de cette

résonance donne une idée de la résolution obtenue.




U2
] 1 1 > 2
(@] 500 1000 1500 (kV)

Fig, 3 - Signal de résonance optique (raie D ) en fonction
du carré de. la tension U appliquée aux plaques de
champ électrique. '

I1 est & noter que la méthode de détection non optique de type
Rabi est trés sensible et, de plus, spécialement favorable dans les
cas dtexcitation par une source conventionnelle. Dans les conditions
de cette expérience (lampe placée & environ 20 cm du jet principal), le
rapport du signal de résonance optique au fond observé en coupant le
jet atomique pouvait atteindre 10/1 . L'obtention de ce résultat
serait impossible par détection de la lumidre absorbée (& cause de la

Jumidre transmise) et difficile par détection de la lumiére de fluores-

cence (& cause de la lumidre diffusée parasite).

Malgré ces circonstances favorables, il nous avait fallu, dans
cette expérience particuliere, rdéaliser un compromis entre la largeur
de raie et le rapport Signal/Bruit. De manidre générale, dans les
expériences employant une source lumineuse conventionnelle, on est
limité ou par la grande largeur des raies émises par la source, ou, si
1'on diminue cette largeur par un procédé annexe (interférometre,
absorption), par la faiblesse du signal. Aux propriétés du rayonnement
(i) 3 (iii) nécessaires dans une expérience de spectroscopie 34 haute

résolution par jet atomique, il convient donc d'ajouter :

- densité spectrale d'énergie suffisante. (iv)
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En conclusion, on peut dire que, par opposition avec les études
des Chapitres III et IV, le laser ne joue pas en théorie un réle fon-
damental dans les méthodes de spectroscopie décrites dans ce chapitre.
Mais, en pratique, c'est le développement des lasers accordables qui

a permis leur essor en leur donnant leur généralité et leur finesse.
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LES TRANSITIONS ETUDIEES

Les expériences décrites dans ce chapitre et les suivants mettent
23 133

en jeu les niveaux des raies de résonance de Na ~ et Cs représentés

sur la Fig. 4 . Nous rappelons que, si le laser & colorant Rhodamine 6G

/

F
5
2 253 MHz
) 6 “P3)p / a
F 203 MHz
2 3
i52 MHz 2
190 MHz
1
|
Do
8s21A
F F
2 a
772 — 9193 MHz
1 MHz 6 as 1/2
4 3

(@) 23Na (b) B¥3cs

Fig. 4 - Diagramme des niveaux d'énergie des raies de
résonance du sodium et du césium intervenant dans
nos expériences (échelle non respectée).
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peut &tre accordé aux raies D1 (5896 X) et D2 (5890 K) du sodium,
le laser b semi~-conducteur GaAs ne nous a permis d'atteindre que la
raie D, (8521 ﬁ) du césium, dont la raie D1 (8943 ﬁ) est assez
éloignée. Les niveaux hyperfins de 1tétat fondamental 281/2 sont
notés F , les niveaux hyperfins de 1'état excité P1/2 ou P3/2
sont notés F' . Les valeurs des écarts de structure hyperfine indi-~
quées sur la figure étaient connues avec précision, avant nos expé-
riences, gréce aux techniques de la spectroscopie hertzienne. ILes
méthodes de double-résonance et de croisements de niveaux ont permis
de mesurer, outre la structure hyperfine, la durée de vie (ou la
largeur naturelle) de 1'état excité : < = 16 ns (y = 10 MHz) pour
le sodium et T = 30 ns (y = 5,3 MHz) pour le césium. Les réfé-
rences & ces nombreux travaux expérimentaux sont données dans un
article de revue récent sur les atomes alcalins [26] . Notons que

la structure hyperfine de l'éfat fondamental est beaucoup plus grande
que celle de 1'état excité. Les transitions dipolaires électriques
obéissent & la régle de sélection F'-F = 0,71 . En spectroscopie
laser, pour une raie D donnée, on observera donc 2 groupes de com—
posantes hyperfines (2 pour la raie D1 , 3 pour la raie Do ) sépa~

rées par 1'écart hyperfin de 1'état fondamental.
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A - LA METHODE DE DETECTION OPTIQUE.

1 - INTRODUCTION.

A cause de la faible densité optique du milieu, 1'absorption de
lumidre par un jet atomique bien collimaté est faible. IL'épaisseur du
milieu atomique'peut 8tre augmentée par utilisation de jets multiples
paralldles [27]. Mais le plus souvent, en spectroscopie laser, on dé-
tecte la fluorescence totale plutdit qué 1l'absorption. Malgré la limi-
tation d'angle solide introduite par 1touverture de 1l'optique qui col-
lectionne les photons, la détection de la fluorescence est plus sensi-

ble car elle s'effectue sur "fond noir".

Les premidres expériences sur le sodium [10 =12] avaient surtout
valeur de test. Plus récemment, des mesures de déplacements isotopiques
ot de structures hyperfines ont été effectuées sur la raie de résonance
de l'ytterbium [28]. Ia précision accessible & la méthode apparalt
mieux dans 1'étude de transitions moléculaires, dont la largeur natu-
relle est tres faible ; ainsi, une largeur de raie de 300 KHz a été

observée dans 1'iode [29]. Dans le cas de transitions peu intenses,
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la sensibilité peut &tre améliorée en faisant passer le jet atomique &
1'intérieur de la cavité du laser [30]. ILa méthode a également été
appliquée & 1'étude de transitions entre niveaux excités & partir de
niveaux de'résonance peuplés & 1l'aide d'un second laser (31, 32] ou

de niveaux métastables peuplés par bombardement électronique [33].

Nous avons, pour notre part, souvent employé l'observation de la
fluorescence d'un jet atomique comme moyen de contrdle (enregistrement
simultané de deux spectres) ou d'asservissement de fréquence (stabili—
sation au centre de la raie étudide) dans des expériences & détection
non-optique. Cependant, nous décrirons comme exemples dtapplication
spectroscopique de la méthode une expérience concernant une raie de
résonance (césium) et une expérience comportant deux étages d'excita~
tion (sodium). Nous présenterons également des profils expérimentaux
illustrant dans des cas typiques les effets du pompage hyperfin et de

la saturation des transitioms.
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2 - DISPOSITIF EXPERIMENTAL,.

la Fig.5 donne une description schématique de 1texpérience. En
réalité, 1'appareil de jet atomique (Photo I) est le méme que celui que
nous avons utilisé pour les expériences de déviation magnétique et il
sera décrit en détails dans la Section B . Ia collimation du jet est
déterminde par 2 fentes d'ouverture réglable, distantes de 30 cm. Ie

1)_

l'appareil posséde un détecteur d'atomes, il est possible de contrdler

rapport de collimation C est en général voisin de 300 Comme

1'intensité du jet.

Amplificateur

=TT adaptatear |
Photomultiplicateur/'l-\ it
. \,
Lumiere Faisceau
de laser
fluorescence

Enregistreur

Four Fentes colimatrices

1 all (
W W

1
|
|

> Jet atomigue ,1‘
|
{
|

Calibration _
en fréquence

Y

A

Laser
accordable

Fig. 5 - Expérience de spectroscopie par jet atomique et laser accor-
dable avec détection de la fluorescence.

1) Pour une vapeur de sodium & la température T = 573 K, la largeur
Doppler est de 1800 MHz . Une valeur de C=300 suffit pour obtenir
un effet Doppler résiduel inférieur & la largeur naturelle et de méme
ordre que la largeur spectrale du laser & colorant.
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Suivant les expériences, le faisceau laser excitateur possede une
polarisation lindaire paralleéle & 1l'axe de quantification (n) ou
perpendiculaire & 1l'axe de quantification (6) . le second cas est
obtenu en produisant un champ magnétique faible colinéaire au faisceau.
La lumidre de fluorescence est observée dans la direction orthogonale
au jet et au faisceau laser. BElle est recueillie par une lentille
placée 3 quelques centimdtres du jet et focalisée sur la cathode d'un
photomultiplicateur. On mesure la fluorescence totale qui ne dépend
que de la population de 1'état excité, alors que la détection en pola-
risation lindaire cohérente est sensible & l'alignement de 1'état excité
(Chap. III). e signal de fluorescence et le signal d'étalonnage en
fréquence sont enregistrés simultanément au cours du balayage de fré-
quence du laser. Différentes intensités du rayonnement excitateur
peuvent &tre obtenues & 1l'aide d'un jeu d'atténuateurs étalonnés (oriel)

I1 s'agit de lames métallisées dont la densité optique est connue

en fonction de la longueur d'onde.




93

3 - APPLICATIONS SPECTROSCOPIQUES.

2
3-1 STRUCTURE HYPERFINE DU NIVEAU 6 P DU CESIUM.

3/2

la Fig. 6 représente des enregistrements des deux groupes de
composantes hyperfines de la raie Dj du césium, issues respectivement
des niveaux FP=3 et PF=4 de 1'état fondamental. Dans cette expérience,
la fréquence du laser & GaAs était pilotée par 1'intermédiaire d'une
cavité externe (Chap. I) & la vitesse de 7 MHz/s environ, Des franges
de référence (non présentées sur la figure) étaient fournies par un

étalon Fabry-Perot de .longueur 1 m . Ia largeur des raies enregistrées

T g0 MR | nEy
E b : ‘ /\
oA T
ol n
_L I O O / ,
. : { .
e L
| _[FxleaFz3| / i :
T
fta;; , = Fig. 6 - Enregistrements de
- la structure hyperfine
L FeBas Fa2) R de la raie Dp du césium.
NN (a) Composantes issues du
F:\V‘ 1 N niveau hyperfin F=4 de
— ,A};,\F:%S._.FES g N 1'état fondamental ;
{WKK SREEN (b) Composantes issues du
B =3B niveau F=3 .
f%—f TN IR i Vitesse de balayage: 7 MHz/s.
y ‘ 2 | \\ BN Constante de temps : 0,3 s.
VARMNEREA SRR
(SHEEE




9%

(environ 50 MHz) provient essentiellement de la divergence du faisceau
lumineux. Celui-ci avait dfi étre localisé sur le jet atomique afin
d'améliorer le rapport signal/bruit. Une moyenne sur une dizaine d'en-
registrements nous a fourni pour les distances entre les différentes
composantes des valeurs en bon accord avec les écarts hyperfins indiqués

sur la Fig. 4 (b), qui proviennent de mesures antérieures [26].

La structure hyperfine de la raie D, avait déji ét¢é mise en évi-
dence par spectroscopie optique directe & l'aide d'un laser & GaAs
[34]. Un balayage trés rapide (~ 5 MHz/ns) par impulsions de courant
et une détection par oscilloscope synchronisé étaient employés. Mais
‘cette technique simple pourrait difficilement donner lieu & des mesures,
4 cause de la non-lindarité du balayage, de la difficulté d'un étalon~
nage de fréquence précis et de la modification de la forme des raies
introduite par les circuits électroniques. Par contre, notre expérience
pourrait éventuellement étre étendue & la mesure des déplacement isoto-

piques de la raie Do dans les isotopes radiocactifs du césium.

%-2 STRUCTURE HYPERFINE DU NIVEAU 5 2S1/2 DU SODIUM.

Ce niveau de méme parité que le niveau fondamental peut étre
atteint dans une expérience de double-résonance utilisant deux rayon-
nements optiques. TUne expérience du méme type nous a permis d'observer
l'effet Autler-Townes dans le domaine optique (Chap. IV). On trouvera

le schéma du dispositif expérimental dans la Fig, IV-B-2.

Iles niveaux utilisés dans 1'expérience décrite ici sont représentés

sur la TFig. 7. lLes atomes étaient portés dans le niveau de résonance

a

3 1'aide du laser & colorant SP (laser 1), verrouillé & la composante




. 2 2 . 1) .
hyperfine 3 81/2 , F=2 &> 3 P1/2 , P=2 de la raile D1 . lLa fré-

quence du laser & colorant TLAC (1laser 2), piloté par un sigmametre,

g 2
52s 1/2{ ’ 1159 MHz

Laser 2
32pyy 190 MHz
2
Fluorescence
2
3251/ 1772 MMz
U |
Fig. 7 - Diagramme des niveaux d'énergie utilisés pour l'exci-

tation en deux étages et la détection par fluorescence
dans la mesure de la structure hyperfine de 1'état
5 381/2 du césium.

était déplacée au voisinage des transitions 3 ‘2P1/2 F=2 <>
5 281/2 F=1 , P=2 (6154 1), tandis que 1'on enregistrait le signal

de fluorescence ., la Fig. 8 montre un exemple d'enregistrément du

Cette composante différe de celle qui a été choisie dans 1l'expérience
du Chapitre IV (% 28 (o s P2 &3 2P3 5 s F=3), qui ne permettait
pas l'enregistrement de la structure du niveau 55 . Par ailleurs, la
puissance du laser 1 était maintenue & un niveau bien inférieur & celui
nécessaire. i 1l'observation de l'effet Stark dynamique.




9%

Fig. 8 - Enregistrement de la structure hyperfine de 1'état 5 231/2
du césium. L'étalonnage en fréquence est fourni par des
impulsions enregistrées & des intervalles de 37,5 MHz cor-
respondant & 10 "pas" du balayage du sigmametre. Vitesse
de balayage : 6 MHz/s. Constante de temps : 0,3 s,

spectre observé, L'échelle des fréquences est fournie directement par
1'électronique qui commande la fréquence du sigmamgtre . La largeur
de raie observée est de 25 MHz . ILa valeur de 1l'écart hyperfin
déduite de nos enregistrements confirme la mesure faite antérieurement
au Laboratoire Aimé Cotton (159 T 6 MHz) dans une expérience du méme
type [51]. Toutefois, la présente expérience a apporté plusieurs amé-

liorations qui doivent permettre de réduire de moitié 1'incertitude de

cette mesure.

les améliorations par rapport & l'expérience antérieure consistent
en une meilleure calibration en fréquence (le marquage est réalisé &
intervalles % fois plusvrapprochés) et surtout en une nette augmentation
du rapport signal/bruit. Cette dernidre résulte de plusieurs facteurs :
l'asservissement du laser 1 sur la transition qui constitue le premier
étage de 1l'excitation (réduction des instabilités du signal), la plus
forte intensité de ce laser (augmentation de la population du niveau
intermédiaire, donc du signal), ltutilisation d'un filtre permettant de
détecter sélectivement 1l'émission sﬁontanée 558 - 4P , & une longueur

¢} .
d'onde (3302 A) +trés différente de celles des deux lasers (élimination
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de la lumieére parasite). Par ailleurs, les intensités des deux raies

(théoriquement égales) sont beaucoup mieux respectées que précédemment.

D'autres mesures de la structure hyperfine du niveau 5 281/2 ont
&4té effectudes récemment 2 1'aide de lasers & colorant, par spectiroscopie
% deux photons [35, 36] ou résonance magnétique apres excitation en

deux étages [37].

4 - EFFETS DE PUISSANCE.

On peut classer les transitions hyperfines FO > Fé observées
dans les raies de résonance des alcalins en deux types, suivant que les
atomes excités par le rayonnement laser ne peuvent retomber par émission
spontanée que dans le niveau initial FO ou peuvent retomber dans le
niveau F1 différent de FO (pompage optique hyperfin). Ces deux
types de transitions ont un comportement bien différent dés que la
puissance de rayonnement n'est pas trés faible., Nous allons illustrer
ces différences & 1l'aide d'exemples choisis dans les raies de résonance
du sodium : la transition F=2 <> F'=3 de la raie D2 pour le systeme
"formé" et les transitions F=2 <> F'=1, 2 de la raie D, pour
le systéme "ouvert". Auparavant, nous allons les justifier & partir
d'un modedle théorique simple. Ce dernier nous permettra aussi d'établir

des ordres de grandeur relatifs & 1'interaction jet atomique - faisceau

laser.
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4-1 MODEIE DE L'ATOME & 2 NIVEAUX.

4-1-1 Systéme "fermé".

Nous considérons un jet atomique illuminé & angle droit par un
rayommement laser monochromatique quasi-résonnant. Ie systeme atomique
(rig. 9.) se compose de 2 niveaux a et

7 e ' 2 3 - —

b séparés par l'émnergie Ea Eb t'wo .

A

N a Ie niveau b est le niveau fondamental ;

le niveau a un niveau excité de durée
de vie T = 7_1 ( y est le taux d'émis-
Y) Y &L sion spontanée de b vers a ). Ie
rayonnement est représenté par l'onde

électromagnétique =6 EO cos wt .

L'ensemble des N atomes présents dans

la zone illuminée est décrit par une

matrice densité ¢ . Ies éléments de
Fig. 9.~ le systéme "ferme" matrice diagonsux o_ . et o repré-

sentent les populations respectives des
niveaux a et D (Gaa*'cbb = N) . Ia partie réelle des éléments non
diagonaux (Gab = cb;) est proportionnelle au dipole macroscopique
induit par le rayonnement dans le milieu atomique. L'évolution de o
est décrite par les "équations de Bloch optiques" du systeme & 2
niveaux1) . Nous nous plagons dans 1l'approximation du champ tournant

~iwt

(qui suppose w ~ wo) et nous posons Oab = pab e . Ces équations

constituent alors un systéme différentiel & coefficients constants :

1) Nous généraliserons les"équations de Bloch optiques”au Chapitre III
pour tenir compte des niveaux Zeeman des états fondamental et excité.

Mais ces équations plus complétes n'apporteraient rien de fondamental

3 la compréhension des phénoménes qui nous intéressent ici.
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5 = Y %aa -1 % (P~ Pra) (2a)
6bb =Y % * 3 %'(pab_ pba) ’ (2v)
6ab - %'pab + i(m~wo)pab -1 %’(caa- be) ’ (2¢)
Pra = Pap” (24)

la paramdtre § est la fréquence de mutation de Rabi définie par

d E
Q:_Q ’ (3)
i

—

ou d est d'élément de matrice de la projection du dipole atomique D

sur le champ :
d = <a|D-eb> (4)
(on choisit les phases relatives de |a> et b> pour que d soit

réel). En régime stationnaire (& = 0) , le systéme d'équations (2)

devient un systéme algébrique admettant pour solution :

;X
N R (wo—w+1 2) )
Pap = 2 > 2
(w-w )2+1-+9-—
0 4 2
22
N 2
%2 =2 2 2 (6)
(w-w e A
0 4 2

1)

En fonction du paramétre de saturation de la transition

a:_Z_Q__ (7)

la population du niveau excité (6) stécrit encore :

1) Ie facteur 2 contenu dans a vient de ce que, dans notre systeme
atomique simple, les constantes de relaxation longitudinale et trans-
versale sont respectivement y et vy/2 . '
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C,
4

(8)

Q
1
=

aa

2
@»%92+ %r(1+a)

L'équation (8) montre que la population du niveau excité dépend de la

fréquence w du laser suivant une courbe de Lorentz dont la hauteur

est donnée par

N_a
Né = %a (w"wO) T2 1+a ’ (9)
et la largeur a mi-hauteur par
1
Y=y (1+a)® . (10)

Ia variation de Né avec a est représentée sur la Fig., 10. Pour «
petit, Né dépend linéairement de a . Pour a trés grand, la moitié
des atomes se trouve dans 1'état excité . Ia valeur intermédiaire
a=1 est souvent choisie pour caractériser le début de la saturation.
le carré de y' croit lindairement avec « . Pour a=0, y' est

égale & la largeur naturelle y = 1

_g,__.___
10 - Population &

Tig.
//”,—_—________.———-"—__ résonance N, du niveau
Y excité en fonction du pa-

4 ramétre de saturation a .

~
/
() 1 (>4

Ie nombre moyen de processus d'émission spontanée par atome et par
unité de temps s'éerit :
N/N oy o«

= == . 11)
0 T 2 1+a (
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Pendant une interaction de durée T trés grande devant < (condition
pour que le régime stationnaire puisse stétablir), le nombre moyen de
processus d'émission spontanée est T ='ﬁg T . la valeur de a telle

gque tous les atomes soient excités une fois en moyeunne (T=1) est

a2 25T .

Notons que la composante anti-résonnante du champ oscillant liné-
aire a pour effet de déplacer le centre de la résonance dans l'expres-
sion (8). TI1 s'agit du déplacement de Bloch~-Siegert [38] :

2
) —_— (12)

o)
BS 8wo

Ordres de grandeur.

Prenons l'exemple d'un jet d'atomes de sodium de vitesse moyenne
v = 800 m/s , illuminé par un faisceau laser de diamdtre £ =2 mm ,
Ie temps de transit des atomes & travers le faisceau lumineux est
alors de T = £/V = 2,5 X 10-6 s . Ia durée de vie du niveau de réso-

nance est T = 1,6 x 1008 s . Dot T/t = 150 . Ia valeur de o« cor-

respondant & n=1 est donc a ~ 10°.

la relation entre le paramétre de saturation « et la puissance

P par unité de section transversale du faisceau lumineux est domnée en

unités c.g.s. par

16 = d2
= S P . (13)

2d2 E

hz Y h2 cy

o N

Ie laser & colorant monomode permet d'atteindre a~ 100 . Méme dans ces
conditions, le déplacement de Bloch-Siegert, tel que 6wBS/wO = 10_16 a ,
est trop faible pour étre observable. Pour observer un déplacement de

la fréquence des raies d'absorption du systéme atomique en présence d'un
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champ laser intense quasi-résomnant, il faut sonder le systéme & l'aide

d'un second champ de faible intensité (Chap. IV).

4~1-2 Systeéme "ouvert".

Nous supposons maintenant que 1'état fondamental du systéme
atomique comporte 2 niveaux b et ¢ (Fig. 11). Ie rayonnement est
toujours quasi-résonnant vis-

3~vis de la transition a<&> b,

A a On suppose négligeable le
A couplage qu'il introduit
entre les niveaux a et ¢
Y, -
c - ([E, E | »wQ) . Ies

atomes excités dans le niveau

a peuvent retomber par émis-

¢ sion spontanée dans les niveaux

b b et ¢ , avec des taux res-

o _

pectifs vy, et Y, (yb+yc ¥Y).
L'évolution du systéme est

3 11 - p. n -t"

Fig. Le systeme Touver décrite par les équations (2')

obtenues en changeant y en Yy

dans (2b) et en ajoutant 1l'équation :

Qe

— \i )

cc = Yo %aa : (2re)
On déduit immédiatement des équations (2') les populations en régime sta-
tionnaire : caaﬁw) = cben) =0, ccc@») = N . Tous les atomes se sont
accumulés dans le niveau ¢ par pompage optique. Ia solution corres-
pondant au régime transitoire est obtenue en résolvant le systéeme dif-

férentiel (20. Elle prend la forme :

‘ At
c(t)=2cz e® (15)

ou les A sont les valeurs propres de la matrice associée au systéme
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(20 et les ( sont imposés par les conditions initiales  : pab(O) =
caa(o) = GCC(O) =0, be(O) = 1 . Nous ne donmerons icl que 1tinté-

grale de l'expression (15) :

. @
fc (t)at =31 22 > - (16)
o 2 Y 12, (1 8

(m—wo + ot 1-&Yb 1

4-1-3 le signal de fluorescence.

Le signal fourni par un photomultiplicateur collectant la lumiére
de fluorescence issue de l'ensemble de la zone du jet atomique illuminée

par le faisceau laser est proportionnel & :

T
s(w) :I caa(t,w)dt . (17)
0

Cette expression suppose que les atomes "yoient" la méme fréquence w
pendant le temps de transit T , clest-a~-dire que le balayage du laser
soit suffisamment lent pour que dw/dt << y/T (ce qui est toujours

réalisé dans nos expériences). Puisque T >> © , on peut donner les

expressions approchées de (17) :
Spepl@) = T o, (=,0) (18)

pour un systéme fermé vis-a~vis de 1'émission spontanée, et

00

s, W) = [ o (t,0) (19)
0
pour un systéme soumis au pompage optique. Dans les deux cas, en
1t'absence d'effet Doppler, la forme de raie est lorentzienne. Mais la
comparaison des équations (6) et (16) indique que le pompage optigue

accroit 1'élargissement radiatif, la largeur de raie devenant telle que:

1+v/
2 b
v =yt «] . (20)
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Comparons également les intensités des raies dans chacun des deux

cas. On trouve & résonance :

f=

ia (21)

Spep(W=wy) =T33

pour le systéme fermé, et :

N o]
- (22)
2 1+v/vy

2

£
Souv(w::wO> = Yy,

1+ a

pour le systeme ouvert. A cause du pompage optique, le signal est

diminué par un facteur de 1l'ordre de Ty, > T/t .

4-2 MODIFICATION DES INTENSITES PAR POMPAGE HYPERFIN.

le pompage optique hyperfin résulte de la faible largeur spectrale

du laser par rapport & la structure hyperfine de 1'état fondamental des

b

atomes alcalins. Iorsque des atomes ayant été excités & partir du ni-

veau hyperfin F passent par émission spontanée dans le niveau F1 ’

0
ils ne peuvent plus 8tre excités une seconde fois . A partir d'une

intensité lumineuse telle que tous les atomes ont été excités une fois
en moyenne (o~ 10_2 ), le pompage optique hyperfin entraine donc une

modification des intensités relatives des raies.

les Fig. 12 et 13 reproduisent respectivement des enregistrements

de la raie D1 et de la raie D2 du sodium , obtenus pour la méme

puissance par unité de surface du rayonnement PO et certaines frac-

tions de PO . la puissance du faisceau laser était de 20 mW et son

diamgtre voisin de 2 mm. Donc, Py = 0,65 W'/cm2 .
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e T 2
R/sa < Fig. 1
x4
® . /100
F=2¢->F=1 Fig. 13
x20 l
@ R/1000 v

—>] 190MHz |j&—

Na-Dz

x1
R
© R/2
R/34
x6,5
) /100

Fig. 12,13 =~ F=2 ¢> F=3
Profils expérimentaux
des groupes des compo-—

F=2 ¢>F:2
F=2 <> F=1

santes issues de F=2 @ R/1000
de la raie D1 (Fig.12) 34 MHz
et de la raie D, (Fig. = K

1%).du sodium, pour

diverses puissances par unité de surface du faisceau du laser & colorant.
La valeur de P, est identique pour les deux figures (POZ 0,65 W/cm2).

le méme facteur numérique x1 représente un signal 5 fois plus important

dans. la Fig. 13 que dans la Fig. 12.
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Fz2

F=2 =2
F=1 \ﬁ/ F=1 3/

Fig., 14 - Probabilités de transition relatives et rapports de
branchement de 1'émission spontanée dans le groupe
de composantes hyperfines de la raie D1 du sodium
issues de F=2 .

Considérons d'abord l'exemple du groupe des deux composantes
F=2 &> F'=1, 2 de la raie D1 du sodium. Ces deux raies possédeht
la méme probabilité de transition., Mais sur 6 atomes excités, 5 atomes
retournent dans le niveau F=2 pour la transition F=2 <> Ft=1 contre
seulement 3 atomes pour la transition PF=2 <> F'=2 (Fig. 43). Cela
explique pourquoi, en détection par fluorescence, la raie F=2 <> F'=i
apparait généralement plus intense que la raie F=2 <> F'=2 (rig.
12-a), Lorsqu'on augmente la puissance lumineuse, elle est rapidement
suffisante pour que le niveau P=2 soit vidé completement au cours du
temps de transit (T ~ 10—5 s) des atomes & travers le faisceau lumi-~
neux., Au-deld, le rapport des intensités des deux raies devient appro-
ximativement constant (Fig. 12-b). Ie lumidre est émise uniquement
pendant un régime transitoire s'étendant sur une période (~ 10—7 8) de
quelques durées de vie de 1'état excité. Dans une simple observation
3 1toeil, la fluorescence du jet atomique apparailt limitée & 1l'entrée

de la zone d!'interaction avec le faisceau laser.

Dans le cas de la raie D2 , suivons également 1'évolution des

composantes hyperfines issues du niveau F=2 . DPuisque 1'émission
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1

F=3

F=2 "
Fx T B N
14 14
1 1 5 5
5 5
F=2 F=2 F=2
F=1 \i/ F=1 \gf F=1

Fig. 15 — Probabilités de transition relatives et rapports de
branchement de 1'émission spontanée dans le groupe
de composantes hyperfines de la raie D, du sodium
issues de P=2 (les nombres indiqués sont donnés
avec le méme facteur multiplicatif que ceux de la

Figure 14).

spontanée F'=3 - F=1 est interdite, la composante extréme F=2 <> F'=3%
n'est pas soumise au pompage hyperfih (Fig. 15). Dans le spectre enre-
gistré, elle se trouve donc rehaussée par rapport aux composantes voi-
sines (Fig. 13—&). Ici aussi, la modification des inténsités relatives
intervient trés rapidement : si 1l'on représente, avec une unité arbi-
traire, les probabilités relatives d'absorption d'un photon par les
chiffres 100 - 35,7 - 7,1 pour les transitions respectives

F=2 <> =3, 2, 1, les probabilités relatives d'absorption d'un second
photon deviennent 100 - 17,8 - 1,2 . Iorsqu'on augmente la puissance

lumineuse, les deux composantes adjacentes tendent & disparailtre devant

la composante principale F=2 <> F'=3 (Fig. 13 -b). TLorsque le

laser est accordé & la transition P=2 <> F'=3 , la lumidre de fluo-
rescence est émise en régime statiomnaire. A l'oeil, le jet apparalt

illuminé sur toute la longueur de la région d'interaction.

Notons que le pompage hyperfin se manifeste également dans les

enregistrements de la raie D2 du césium (Fig. 6 ). les intensités
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relatives observées ne sont pas dans le rapport des probabilités de
transition. Ies composantes extrémes de chaque groupe F=4 > F'=H

et F=3 <> F'=2 sont rehaussées par rapport aux composantes

voisines.

4-3 ELARGISSEMENT RADIATIF,

Au-deld d'une certaine intensité lwmineuse, le phénoméne important
n'est plus la modification des intensités relatives, mais l'élargisse-
ment des raies par saturation. Pour fixer les idées, on peut placer ce

seuil & la valeur a=1 du paramdtre de saturation.

Nous avons observé un élargissement radiatif important des compo-
santes de la raie D1 . les largeurs de la composante la plus intense
F=2 &> F'=1 relevées sur les profils expérimentaux de la Fig. 12-c
sont voisines de 80 MHz, 55 MHz, 45 MHz pour les puissances respectives
PO , PO/Z , PO/3,4 . Ces valeurs sont en trés bon accord avec la
linéarité de la fonction 7'2 = f(a) . Mais il ne s'agit 1i que d'une
vérification assez grossidre, puisqu'elle ne tient pas compte des con-
tributions & la largeur de raie de 1l'effet Doppler résiduel et de la
largeur spectrale du laser. Ia largeur y' = 80 MHz observée & la
puissance maximale PO correspond & un coefficient de saturation

a = 60.

Dans les enregistrements & forte puissance de la raie D2 (Fig.
13-c), la largeur de la raie F=2 > F'=3 est inférieure & la largeur
observée dans les enregistrements correspondants de la raie D1 (Fie.
12-c). Cela pourrait s'expliquer par l'absence d'un pompage optique
favorisant 1l'élargissement radiatif . Mais on remarque par ailleurs
une forte dissymétrie du profil de la raie (voir aussi [12, 39]) .

En réalité, les transitions du groupe ne peuvent plus étre considérées

comme indépendantes. Ie rayonnement produit un "mélange" des niveaux
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F=3
F=2
Fig. 16 - Mécanisme respomnsable du

pompage optique dans le
"systéme & 2 niveaux"
(F=2 , F'=3) de la raie D,
du sodium.

F=2

F=1

excités F'=3 et F'=2 des que la fréquence de Rabi relative a la
transition F=2 <> F'=3 devient de 1l'ordre de leur distance, soilt
pour a~50 (R=50 MHz). L'émission spontande vers le niveau de 1'état
fondamental F=1 est alors autorisée et crée une "fuite" dans le sys-
teme fermé & 2 niveaux F=2 et F'=3 (Fig. 16). Ia forme de la raie
est surtout modifide du cb6té basse-fréquence, la plus proche des raies
adjacentes. Ce phénomene du pompage optique consécutif au mélange des
niveaux excités est également la principale cause de la dissymétrie
observée dans les études d'effet Stark dynamique utilisant le méme sys-
téme atomique : distribution spectrale de la lumitére de fluorescence
émise sur la transition F=2 > F'=3 elle-méme [40, 39] ou spectre
d*absorption obtenu en sondant une transition vers un niveau supérieur
(Chap. IV). Il est cependant possible de réaliser rigoureusement un
systéme & 2 niveaux F=2,m=2 <> F'=3 ,m'=3 en employant un rayon-

nement de polarisation circulaire c+ [41, 42].







111

B - LA METHODE DE DEVIATION MAGNETIQUE.

1 - INTRODUCTION.

Des atomes placés dans un champ magnétique H non uniforme

subissent 1l'action d'une force :

F = B, i (2%)

ou By est la projection de leur moment magnétique sur la direction

de H . En 1924, l'expérience de Stern et Gerlach [43] de déviation
d'un jet d'atomes par un gradient de champ magnétique a mis en évidence
la quantification spatiale du moment angulaire. la méthode dérivée de
cette expérience, puis la variante dite de "moment nul" [44], moins
sensible & la distribution thermique des vitesses, ont permis la mesure
d'un grand nombre de spins nucléaires et de moments magnétiques. Tou~

tefois, c'est 1'introduction en 1938 de la méthode résonnante par Rabi

et ses collaborateurs [45] qui a marqué une étape décisive.

Dans la méthode de Rabi, le jet atomique traverse successivement

deux régions A et B de champ magnétique non uniforme séparées par
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une région C de champ uniforme (olu aucune déviation ne se produit).
Lorsque les gradients des champs 4 et B sont de sens opposé et
ajustés i une valeur déterminée, les atomes voient leur trajectoire
courbée dans 1'aimant A (aimant de déviation) et redressée vers
le détecteur dans l'aimant B (aimant de refocalisation), indépendam—
ment de leur vitesse. Si 1'on induit dans la région C , a l'aide
d'un champ magnétique oscillant superposé au champ statique, une tran-
sition provoquant le renversement du moment magnétique résultant d'une
partie des atomes, la déviation de ces derniers dans l'aimant B est
inversée. On observe i résonance une diminution de 1l'intensité du jet
au niveau du détecteur : la méthode est dite de "flop-out". TUne va-
riante importante a été introduite par Zacharias en 1942 [46] : i1
stagit de la méthode de "flop-in" qui donne lieu & une détection sur
fond noir. Ici, les gradients de champ magnétique sont de méme sens
et les atomes n'atteignent le détecteur que s'ils ont subi dans la
région C un renversement de moment magnétique (rPig. 17-a). Dans les
deux cas, les aimants A et B jouent respectivement le réle de

1)

polariseur et d'analyseur de 1'état magnétique des atomes .

Dans les expériences les plus classiques, le changement d'état
magnétique est obtenu par résonance magnétique dans 1'état fondamental
ou un état métastable. Cette technique a d'abord été appliquée a la
mesure de moments magnétiques nucléaires puis, plus généralement, & la
spectroscopie des radiofréquences des atomes et des molécules. ILa
méthode de Rabi a ensuite été étendue & la résonance électrique et a
la déviation électriqge. Sous des formes diverses, elle a permis depuis

presque 40 ans la mesure précise d'un nombre impressionnant de parametres

1)Dans une modification suggérée par Kastler [47] , les champs magné-
tigues non uniformes sont remplacés par des faisceaux lumineux polari-
sés circulairement, Au lieu d'étre effectudes par sélection matérielle
des atomes, la création d'une différence de population (région A) et la
détection de la résonance magnétique (région B) sont réalisées par pom—
page optique. Cette technique a été utilisée avec un rayonnement de
pompage fourni par une source ordinaire @8 ] et plus récemment par un
laser & colorant [49,50].
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variés et fourni des résultats aussi importants que le "Lamb—-shift"
dans 1'hydrogene, le moment magnétique de 1'électron et du neutron

ou le moment quadrupolaire électrique du deutéron (pour plus de détails,

voir les références [15, 16]).

En 1952, Rabi a proposé de généraliser les expériences aux niveaux
excités [51] , en soumettant les atomes dans la région C & l'action
simultande de la lumidre de résonance et d'un champ de radiofréquence
comme dans la méthode (& détection optique) de double-résonance [55].
I1 s'agit encore ici d'une technique de spectroscopie hertzienne,
puisque la lumidre ne sert qu'ad préparer 1'état excité, Elle a été
appliquée & 1'étude de la structure hyperfine du nivean de résonance
du sodium [56] et d'autres atomes alcalins [57, 58] . Dans la modi-
fication introduite par Marrus et ses collaborateurs [22 -25], les
atomes interagissent uniquement avec la lumiére de résonance et les
résonances sont obtenues en déplacant les niveaux atomiques & 1l'aide
d'un champ électrique statique. Il s'agit donc 1a d'une technique de
spectroscopie optique. Elle a permis en particulier la mesure de
déplacements isotopiques de la raie D1 dans les isotopes radioactifs
du césium [59] . Nous avons décrit, en introduction au Chapitre II,
une expérience de ce type et nous avons montré ses limites : résolution
moyenne, signal faible. Comme nous l'avons indiqué, ces inconvénients
disparaissent avec 1l'utilisation d'un laser monomode accordable. Notre
méthode constitue ainsi une nouvelle étape qui combine les avan-
tages de la sp2ctroscopie optique 3 haute résolution par jet atomique

et laser accordable et de la technigue de détection de Rabi.

1) Une variante utilisant un aimant focalisateur unique a été propo-
sée par Bucka [52] et appliquée & 1'étude du niveau de résonance du
potassiur [53] . Comme nous l'avons fait vis-a-vis de la méthode de
Rabi, Duong et Vialle ont adapté la méthode de Bucka au cas d'un
rayonnement monochromatique accordable [54] . C'est cette méthode
qui a été employée pour 1'étude des isotopes radioactifs du sodium

[14] .
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2 - DETECTION DE LA RESONANCE OPTIQUE.

Nos expériences ont porté sur des atomes alcalins et utilisé un
montage "flop-in". C'est & 1l'intérieur de ce cadre que nous allons
exposer leur principe. Nous noterons m le nombre quantique magnétique
associé au moment angulaire résultant F dans 1'état fondamental ; les
notations F',m' seront réservées a 1'état excité. Nous appellerons
(Fo) , par continuité, les niveaux de 1'état fondamental en présence d'un

champ magnétique H , méme lorsque F n'est plus un bon nombre quantique.

L'énergie W(H) de ces niveaux est donnde dans les atomes alcalins,
de moment angulaire électronique J=1/2 , par la formule de Breit-Rabi.
la Fig. 17-b montre 1l'exemple du diagramme des niveaux d'énergie du
sodium (de spin nucléaire I=3/2 ). Pour un niveau (Fm) donné, on

peut définir dans un champ magnétique H donné un moment magnétique

effectif

oW )
ueff = - _ai (24)

Dans un montage "flop-in" , la condition de refocalisation des atomes
est le transfert dans la région C d'un état (Fm) ayant un certain
moment magnétique effectif & un état (Fm) ayant un moment effectif
de signe opposé. Généralement, les champs magnétiques A et B sont

»

des "champs forts" L les transferts efficacesbsont alors ceux qui
steffectuent depuis un état (Fm) appartehant au groupe m; = 1/2 en
champ fort (ueff = —pB) vers un état (Fm) appartenant au groupe
mJ=:—1/2 (ueff = uB) , ou réciproquement. Nous avons noté (@) et (B)
sur la Fig. 17-b deux exemples de transitions typiques en résonance
magnétique en champ faible, qui satisfont 3 la condition de refoca~

lisation . Ia transition de basse-fréquence (AF = 0) entre les

1)Ie domaine des champs forts est défini par =x >> 1 & partir du
parametre classique x = ;(ZpBH)/Avg , ou Avg est 1'écart de struc-
ture hyperfine de 1'état fondamental et pp Ile magnéton de Bohr, Ia
valeur x=1 correspond & H =630 G pour Na et H = 3300 G pour Cs.
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Fig. 17 - (a) Détection de la résonance optique de type Rabi,
en montage "flop-in". Trajectoire d'un atome effec~-
tuant dans la région C un transfert mJ=1/2—+mJ=:-1/2.
(b) Trajet suivi simultanément par le méme atome dans
le diagramme d'énergie. On a représenté ici un exemple
(supposant une polarisation ¢ du rayonnemen‘t) parmi .
les divers "chemins absorption-émission spontanée") qui
permettent le transfert mJ==1/2~+ m_=-1/2 . Ie
'passage entre une région de champ fort (aimants déflec-
teurs) et une région-de champ faible est supposé
adiabatique.
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sous-niveaux Zeeman m = ~(I+ 1/2) et m = ~(I+1/2)+1 de 1'état
F = I-+1/2 a servi & la détermination du spin nucléaire d'un grand
nombre d'isotopes alcalins radiocactifs. Ia transition de haute fré-
quence (AF: 1) entre les deux sous-niveaux m=0 , dont la fréquence
ne dépend que quadratiquement du champ magnétique, est utilisée dans

les horloges atomiques & jet de césium.

En résonance optique, les atomes qui contribuent au signal sont
ceux qui sont excités & partir d'un état (Fm) du groupe mJ = 1/2
et retombent aprés émission spontanée dans un état (Fm) du groupe
mJ = —1/2 , ou réciproquement (Fig. 17). Ce n'est pas la transition
induite par le rayonnement qui provoque directemeni le changement d'é-
tat magnétique, mais 1l'ensemble du processus d'absorption et du proces-
sus d'émission spontsnée qui le suit. Notre méthode s'apparente & la
fois & la méthode originale de Rabi [45], puisque nous accordons la
fréquence d'un rayonnement monochromatique aux transitions de Bohr ato-

miques, et & la méthode de Rabi généralisée aux niveaux excités [51],

puisque nous détectons indirectement la résonance via 1l'émission spon-

tanée.

la détection de la résonance optique de type Rabi est liée au

pompage optique, puisqu'elle repose sur les changements d'orientation
du moment angulaire électronique des atomes au cours de 1'interaction
avec la lumidre résonnante. Mais elle n'exige pas de transfert global
de moment angulaire des photons aux atomes. On peut en effet détecter
1'effet produit par une source de lumidre non polarisée & bande large
(lampe spectrale) : dans ce cas, les transferts my= 1/2 - mJ=-1/2
et mJ=:—1/2-» mJ=:1/2 s'équilibrent et on ne crée pas d'orientation
macroscopique du moment angulaire électronique. Ia méthode de Rabi
est donc sensible au pompage optique de ltatome individuel. Lors de
1l'excitation par un laser monomode, une dissymétrie est néanmoins
introduite dans l'excitation par la faible largeur spectrale du rayon-
nement vis-a-vis de la structure hyperfine de 1'état fondamental.

I1 se produit alors un pompage hyperfin et, par suite, une inégalité

de population entre les états mJ;=1/2 et mJ=:—1/2 .
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3 - DESCRIPTION DE L'APPAREILLAGE.

3-1 GENERALITES.

Nous donnons dans la Fig. 18 un schéma d'ensemble de 1l'appareil
de jet atomique, ol sa structure modulaire apparait nettement. Cette
structure nous a permis, & partir du méme appareillage de base, d'en-
treprendre des expériences de types trés différents, en remplagant

certains modules (fentes, aimants, région d'interaction, détecteur)

d'une expérience & 1l'autre. Ia Fig. 18 représente en fait le montage

employé dans les expériences de déviation magnétique. ILa Photogra-
phie II montre une vue partielle de l'appareil prise au cours d'une

expérience de ce type . Ia Photographie I donne une vue d'ensemble

de l'appareil privé de ses aimants . Nous décrirons dans ce qui suit,

en nous référant aux notations portées sur la Fig. 18, l'appareil tel

gu'il est utilisé dans une expérience de type Rabi .

L'appareil de jet atomique n'a pris sa forme définitive qu;é la
suite de nombreuses études préliminaires. Celles-ci ont eséentielle—
ment consisté i reprendre, dans 1l'ordre historique, les grandes étapes
que nous avons rappelées en introduction. Des expériences de type
Stern et Gerlach, utilisant alternativement comme aimgnt déflecteur
ltaimant A et 1'aimant B , nous ont fourni des indications sur la
structure du gradient de champ magnétigque et sa valeur moyenne en fonc-
tion du courant de 1'électro-aimant. Des expériences de type "moment
nul" ont permis l'étalonnage du champ magnétique, ainsi que des tests
précis de collimation et d'alignement du jet. A titre d'exemple, la
Fig. 19 montre le résultat obtenu avec un jet de césium, qui améliore

nettement celui de l'expérience originale [44],




118

1 } N 3 } L_
e ‘64 - . .
wo 0g
> .
L ) L]
n , ﬂ I m W
| e
zdd siep Ldd Sion|
g dd saap n_un_ 1 pd
_ N
ypd W |
i = _LIIT_J _.._..IILI_
[ [ [ _ _
|
I I
[

@H J
pr




119

‘gouueA SOT juastToqmis
XTOJIO 8Un,p SoIJBq SoT3UBIDOI €97

‘UOT3BSTUOT
g odwod : td ¢ uoTsSnNIJIIP ®
gsodmod : pd ¢ searemrad sedwmod : dd

¢ gadnel
"nmmmsmmhngmﬂv"@mmmpcom

L2

¢ suoxyoe19,p

ane1eoTTdTiTRE ¢ SwW ¢ JUBWIR
: v ¢ ossewm 9p axjewmoxzoeds

[4p]

¢ anbTyeys

-0J3109T9 STIIQUAT : O ¢ pueyd
uBqnI ! OX ¢ aIne310939p UOTISX

A

{ oTomaSqO

~ueqnI : oI ¢ INej}oeTJop JURWIR

.o

H < © M

{ UOT30®BISLUT,P UOTIOX

¢ Ins309TJOP QUBWIR

{ 9ITBTPOWISIUT UOTIOI
€

¢ oTTqOW UBIOD

twe ¢ anoJ : J ¢ anoJ uotSox : {

! soToquis SoOp UOTIBOTJITUIIS
*ogsBW op oJajlwoxjoads np
19 aNe3o919p Mp UOTISY : (q) ‘ITd
Trexedde ;1 op sdxoo : Amv *STd
‘xneuoIoyiao sueTd Xnep JUBAINS

‘g/lL oTTeude,T ® ‘enbrmoje 38l sp
Treaedde,T juejusssades seweyog — 8l

*31d

VN

xy

1l

v

e

WD Og

24

|

a

I
e




120

o) 1 . - o | 250 500 (G)
(a) (b)

Fig. 19 - Expérience de "moment nul" sur un jet atomique de
césium, utilisant 1'aimant B de notre appareil
comme aimant déflecteur. A
(a)' Pour trois valeurs non nulles du parametre
(proportionnel au. champ magnétique H), ueff(H)==O
dans un sous-niveau (Fm) donné de 1'état fonda-
mental. ©Pour ces valeurs, une partie des atomes
de césium ne sont plus déviés et on doit observer
une augmentation du signal au niveau du détecteur
placé sur l'axe de 1l'appareil.

(b) Relevé de 1l'intensité du jet en fonction du
champ magnétique. Collimation du jet par 2 fentes
de 30 pym distantes de 30 cm. Iargeur du détecteur:

10 ym .

Des expériences de résonance magnétique basse-fréquence et haute-
fréquence, sur divers atomes alcalins, nous ont servi & tester le
fonctionnement de 1l'ensemble de l'appareil dans le cadre de la méthode
résonnante de Rabi. En effet, l'application de la méthode & la réso-
nance magnétique étant trés classique, on dispose de beaucoup de points
de référence. Par ailleurs, la fraction d'atomes qui subissent la
transition.de résonance magnétique est connue immédiatement, ce qui
permet d'utiles comparaisons du signal avec celui obtenu en résonance
optique avec un méme élément. Nos premidres expériences de résonance

optique ont été effectuées avec des sources lumineuses ordinaires.
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Méme dans les expériences utilisant des lasers, nous continuons &

employer des lampes spectrales pour le réglage de l'appareil.

Nous avons établi un programme de calcul sur ordinateur des tra-

jectoires atomiques, tenant compte de la variation du gradient de champ

magnétique dans l'entrefer des aimants (d'une trajectoire & l'autre et

le long d'une méme trajectoire). L'interprétation des profils de Stern
et Gerlach a donné lieu & un test sensible de ce programme qui, en
retour, a été utilisé pour optimiser la géométrie de 1t'appareil : lon-
gueur des aimants, position relative de la source, des aimants, des

fentes et obstacles, du détecteur ...

3-2 1E VIDE.

le vide est principalement assuré dans le corps de l'appareil de
jet atomique (rig. 18 -a) par trois pompes & diffusion (CVC) de débit
nominal respectif 3004/s (pd1) , 300£/s (de) et 700£/s (pd4). Un
pitége & azote liquide est associé & chacune de ces pompes. La chambre
intermédiaire I isole la partie four F , ou la pression est moins
stable et plus élevée, de la partie principale de l'appareil, dont
elle est séparée par un diaphragme di sans influence sur la défini-
tion du jet. Ia chambre I est pompde séparément par une autre pompe
8 diffusion pd2 de 1001/5 , a travers une tubulure comportant un
piege & azote liquide. Ies pompes pd1 et pd2 d'une part, pd3 et pd4
d'autre part, sont raccordées respectivement 3 deux pompes primaires
mécaniques (Welch) ppy et ppy extérieures & la salle d'expériences,
Une vanne permet d'isoler la vrégion antérieure du reste de l'appareil,

qui peut ainsi étre maintenu sous vide pendant le chargement du four.

les pressions typiques qui régnent en diverses parties de 1l'enceinte

pendant le fonctionnement du jet sont de 6x 16_7 torr dans la chambre

four F (jauge jf ), 3x 1Oﬁ7 torr dans la chambre intermédiaire I

(jauge ji), 1 16_7 torr dans les chambres d'interaction C (jauge jc)
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et de détection D (jauge jd ). Rappelons qu'd une pression de

10'7torr,1e libre—parcours moyen des atomes est de plusieurs centaines

de métres,

Ia chambre § du spectrometre de masse (rig. 18-b) ne communique
avec le corps de l'appareil que pendant les expériences. ILa pression
y est alors la méme que dans la chambre D (toute remontée acciden—
telle de pression dans la chambre S est dans ce cas prévenue par la
fermeture automatique de la vamme de communication, & commande électro-
pneumatique). En dehors des expériences, la pression est maintenue
dans la chambre S & une valeur voisine de 1x 10"9 torr , gréce & la
pompe & ionisation pi . Ce procédé limite la contamination du spec-
trométre de masse par l'huile des pompes & diffusion. Par ailleurs, on
utilise dans cette partie de l'appareil des joints métalliques, selon

la technique de 1l'ultra-vide.

3-% IE FOUR, LES FENTES ET LE DETECTEUR.

Le jet atomique se propage dans l'appareil dans une direction
horizontale Oy . les fentes et obstacles qui définissent sa géométrie

sont placés verticalement, suivant la direction Ox .

Ie four f que nous avons employé le plus souvent est en cuivre
et de conception classique. Il se compose de 2 parties : une partie
inférieure contenant le métal et une partie supérieure contenant unique-
ment de la vapeur, séparées par une grille.(pour éviter les projections
susceptibles de boucher la fente). La fente du four ff est déterminée
par 2 lames & bords biseautds. Sa largeur est en général fixée & 0,2 mm
et son épaisseur est du méme ordre de grandeur. Ie four est chauffé
électriquement de telle sorte que sa partie supérieure soit maintenue
3 une température plus élevée que sa partie inférieure (pour éviter la

condensation au voisinage de la fente). Nous le chargeons directement
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avec 5 grammes de métal pur, sous atmosphére d'azote, en utilisant un

sas amovible. Un écran mobile em placé devant la fente-source permet

dventuellement de couper le jJet.

les deux bords des fentes fa et fd peuvent 8tre translatés
indépendamment & 1'aide de vis micrométriques graduées en 1/100 mm .
Comme nous le verrons (§.4—2—1) nous utilisons un seul cdté de la fente
fb & la fois ; ses deux bords sont nettement séparés et déplacés glo-
balement par 1l'intermédiaire d'une vis micrométrique unique. Ies fentes

fa et fb sont orientables avec précision autour de 1l'axe Oy .

le jet atomique est détecté par ionisation de surface au contact
du ruban chaud rc , situé & 120 cm de la fente du four ff . Il s'agit
d'un ruban d'iridium de quelques centimétres de longueur, tendu verti-
calement par un ressort (Fig. 24). En fonctionnement, il est parcouru
par un courant de quelques ampéres portant sa partie médiane au rouge
vif. Ie travail d'extraction W de 1l'iridium (W=:5,4 eV) est grand
devant le potentiel d'ionisation I - de la plupart des alcalins. Ie
ruban d'iridium permet d'ioniser totalement un jet de césium (1=3,9 eV)
et méme, & une température plus élevée, un jet de sodium (I=5,1eV) .
Dans le systéme de détection le plus direct, le ruban chaud est soumis
4 un potentiel positif de 100 V par rapport & une plaque de cuivre
jouant le rdle de collecteur d'ions. Dans l'autre systeme (sur lequel
nous reviendrons au paragraphe 3—6), il est porté & une tension de 3000 V
qui permet d'accélérer les ions vers le spectrometre de masse dans la
direction 0z perpendiculaire & la direction Oy du jet. A cet effet,
le ruban chaud est incliné 3 45° sur l'axe Oy . lLa largeur de la sec-
tion qu'il présente transversalement aux atomes incidents est typiquement
de 1 mm. Ies deux types de détection peuvent étre utilisés alternative-
ment au cours d'une méme expérience. Ies différents éléments de 1'ensem-
ble de détection (Fig.?22 ,24 ) sont portés par une méme tige et suscepti-
bles d'étre translatés globalement et de fagon fine suivant la

direction Oy .
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L'alignement de la fente ff , de la fente fa et du ruban rc
(ainsi que le centrage des aimants) est effectué & 1l'aide d'une lunette

de visée se trouvant & l'arriére de l'appareil.

Z-4 1BES AIMANTS DEFIECTEURS.

les champs magnétiques A et B sont engendrés par des aimants
du type dipble. La structure du champ magnétique est identique & celle
du champ produit par 2 fils rectilignes, paralldles, traversés par des
courants égaux et de seus opposé [60]. Considérons un plan orthogonal
4 ces deux fils et plagons 1l'origine des coordonnées au milieu du
segment de longueur 2a qui joint leurs sections P et Q (Fig. 20),
Le champ et le gradient sont exactement calculables et possédent la
propriété remarquable d'étre constants & quelques parties pour cent prés

dans la zone définie par -~1,15a <z < -1,25a et -0,7a < x £ 0,7a

2a-4,8mm

Fig. 20 - Coupe des pbles des
aimants A et B. Ie rectangle
hachuré représente la région
de 1l'entrefer ol le champ et
le gradient sont approximati-
vement constants. Les points
P et Q figurent les sections
des deux "fils équivalents".
Voir aussi Fig. 21.
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Fig. 21 - Photographie d'un
aimant déflecteur,
montrant la forme
des piéces polaires
(voir aussi Fig.ZO).
I1 stagit ici de

ltaimant B : on remarque dans l'entrefer le ruban-obstacle, qui est

surmonté du systéme permettant de le commander de 1'extérieur.

Fig. 22 - le systéme d'ionisation
du jet atomique et
d'extraction des ions,

qui constitue la source du spectromdtre de masse (voir aussi Fig. 24).
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(zone hachurée sur la figure). Iles équipotentielles du systéme sont

les cercles passant par P et Q . Pour produire un champ équivalent

3 celui des deux fils, les pOles des aimants doivent épouser la forme

de deux de ces cercles,

Une vue de 1'un de nos aimants est donnée sur la Fig. 21. Ces
aimants ont été congus au "lawrence Radiation Laboratory" (Université
de Califormie, Berkeley). Comme le montre la Fig. 20, les pdles ont
&té choisis de telle sorte que la zone ol le champ et le gradient sont
approximativement constants soit placée au milieu de la distance g
qui les sépare (g:=2,9 m , a=2,4 mm). Ie rayon du pélé convexe n'est
donc pas égal & a comme dans la plupart des appareils [15]. Ies
aimants sont en fait des électro-aimants excités chacun par 2 bobines
de 850 tours traversées par un courant de quelques ampéres. les pigces
polaires sont en Hyperco . ILa saturation est atteinte pour environ
18 000 G . Au .centre de la zone utile de 1l'entrefer (x:O, , z=—1,2a),
la relation entre le champ et le gradient est donnée par
(oH/0z) / H=10,985 / a =4 cm~! . Nous pouvons donc réaliser des gra-

dients supérieurs & 70 000 G/cm 1V,

A la suite de nos études préliminaires (§.3-1), nous avons fixé
les longueurs de l'aimant A et de 1l'aimant B & 7,7 cm et 16,8 cm
respectivenent (Fig. 26). Pour permettre un passage graduel entre les
régions de champ fort A et B et la région de champ faible C , 1tune
des extrémités des pidces polaires est taillée en biseau ; par ailleurs,
les champs H, , HB et HC sont paralléles et de méme sens (Fig. 26).
Ces diverses précautions permettent d'éviter les transitions parasites

dites de Majorana ("Majorana flops"), qui peuvent se produire lorsque

la direction du champ magnétique vu par l'atome en mouvement change &

1)Ia déviation subie par un atome de vitesse v , moment magnétique pp
et masse m & la sortie d'un aimant de longueur £ est

s = (1/2)(uB/m)(éH/bz)(1/v)2 . Si 1'on prend l'exemple de l'aimant A
(Z=:7,7 cm) et d'atomes Na (M==23 , v=500 m/s) dans un champ tel que
x=10 (3H/dz=25 000 G/cm), on trouve s = 0,7 mm .
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une vitesse comparable & sa fréquence de Larmor. Deux diaphragmes
horizontaux da et db de hauteur 1,4a = 3,5 mm sont placés & l'en—
trée des aimants A et B . Au milieu du seul aimant B (Fig.21 )

se trouve un ruban-obstacle ro en métal non magnétique , qui peut
8tre orienté autour d'un axe vertical pour présenter au jet une section

ajustable et é&tre translaté horizontalement dans l'entrefer (voir

§.4-2-1).

3-5 LA REGION D'INTERACTION.

la chambre C, situde entre les aimants A et B, peut prendre des
formes trés diverses. Sous sa forme la plus simple, c'est un tube de
verre, de section carrée. Ce systéme permet de réaliser facilement des

interactions successives avec plusieurs faisceaux lumineux. le tube est

orienté pour placer les faces d'ent_réé et de sortie du rayonnement i
incidence de Brewster, Pour les expériences de résonance magnétique
utilisant des boucles de radiofréquence ou une cavité hyperfréquence,
nous disposons d'une chambre cylindrique d'axe paralldle au jet. Une
autre chambre cylindrique, d'axe transversal, est .congue pour recevoir
une cavité optique traversée par le jet atomique. Ia chambre contenant
les plaques de champ électrique dans les études d'effet Stark a une

structure plus compliquée.

Des bobines d'Helmholiz de diamétre 26 cm permettent de réaliser un

champ magnétique Hb dans la direction de quantification 0z (paral-

1l&le aux champs HA et Eﬁ ). Deux bobines de plus faible diamdtre
servent & compenser les champs parasites (champ terrestre, champs de
fuite des aimants A et B et de l'aimant du spectrometre de masse)

dans les directions Ox et Oy .
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3.6 LE SPECTROMETRE DE MASSE.

la situation du spectromdtre de masse par rapport & l'ensemble de
1'appareillage est indiquée par la Photographie I et la Figure 18 .
Notre spectrométre comporte un aimant-secteur d'angle 30°, utilisé de
fagon équivalente & la moitié de 1'aimant d'angle 60° employé plus
couramment. Au lieu d'étre issus d'un méme point, les ions incidents
doivent former un faisceau paralldle perpendiculaire 4 la face d'entrée
de 1'aimant. Ils suivent dans le champ magnétique une trajectoire cir-
culaire, puis convergent sur la fente de sortie du spectromeétre. Un

aimant de 30° est également utilisé dans 1'appareil de jet atomique du

"prgonne National Laboratory" (Argonne, I1linois) [61].
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Fig. 23 - Coupe de l'ensemble du spectrométre de masse, montrant

les trajectoires des ionms.

la Figure 23 décrit 1'ensemble du spectrométre de masse. L'aimant

(noté a ) d'angle 30° posséde un rayon de 14,5 cm (rayon de la
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trajectoire moyenne) et un entrefer de 1,6 cm. C(Ces parametres décrivent
en réalité les pidces polaires en Armco d'un électro-aimant excité par
2 bobines de 2150 tours supportant des courants de plusieurs amperes.

La saturation est atteinte pour un champ magnétique dlenviron 16 000 G 1)

1
. 30mm .
Courant de
détect
\ du eur 20 disques
I conducteurs
Rondelles
isolantes
e §s
Ruban chaud T ——————— —
d'iridium -\\\\\ L

+3000 Vv

Fig. 24 - Schéma simplifié de 1l'ensemble formé par le ruban
détecteur et la. lentille électrostatique (Voir
aussi Fig. 22).

1)'La relation classique du spectrom&tre de masse est eBR::(ZmU)%' avec
e : charge de 1'électron, B champ magnétique, R rayon de la trajec-
toire, m :.masse. de l'ion, U tension accélératrice. Avec R =14,5cm
et U =3000 V , les pics de Na (M==23) et de Cs (M==133) sont -
observés respectivement pour B =2 600 G et B =6 240 G .
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la Figure 22 montre une vue du systéme qui constitue la source du spec-
trométre de masse. La lentille électrostatique le a pour fonction
d'extraire les ions émis par le ruban chaud rc et d'en former un
faisceau paralldle monoénergétique. Sa structure (Fig. 24 ) est simi~
laire & celle employée par Zak dans son détecteur universel [62] .
Elle permet d'obtenir une grande ouverture dans deux directions perpen-
diculaires. A 1ltintérieur de la lentille 1le , les ions passent pro-
gressivement d'un potentiel de +3000 V & la masse. Avant d'entrer dans
1'aimant a , le faisceau lonique est défini par un diaphragme ds .

Ila fente du spectrométre fs est placée & 25 cm de la face de sortie
de 1'aimant. Ses deux bords sont commandés indépendamment par des vis
micrométriques, ILes ions transmis par la fente fs arrivent sur la

cathode d'un multiplicateur d'électrons me .

Dans un appareil de jet atomique, le spectrométre de masse peut
avoir deux rdles : la sélection d'un isotope particulier dans une expé-
rience portant sur un jet polyisotopique , ou 1'élimination des ions ne
provenant pas de 1'ionisation des atomes du jet. Ces ions parasites
sont issus des impuretés contenues dans le ruban chaud et dans le métal
vaporisé dans le four, et donnent naissance & la fois & un fond et & un
bruit. Dans les échantillons d'iridium que nous utilisons, les impure-
tés sont presque entidrement constituées par du potassium (Fig. 25) .
C'est surtout dans le second r8le que nous avons utilisé le spectrometre
de masse. Par exemple, dans une expérience sur le sodium, il est capa-
ble de transmettre quasi-totalement cet élément (M=23) avec une réso-
lution suffisante pour exclure le potassium (M=39) : il permet donc
d'éliminer la plupart des ions parasites sans perte de signal. Avec
une fermeture plus compléte de la fente fs , la résolution devient
assez élevée pour qu'on puisse par exemple séparer les isotopes Rb85
et Rb87 d'un jet de rubidium naturel. Ia Fig.25 donne un exemple

de spectre fourni par le spectrometre de masse,
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90

Fig. 25 - Enregistrement du spectre de masse des lons émis
par le ruban chaud d'iridium (en 1'absence de

jet atomique).

3-7 TRAITEMENT DU SIGNAL.

les différentes possibilités de détection et de traitement du

signal sont classées dans le tableau suivant :

Ruban 5 Collecteur >Picoamp‘erem‘etre

chaud d'ions
Traitement
analogique
Spectrométre -Multiplicateur >Picoamp‘erem‘etre
de masse d!électrons
Discriminateur Echelle de
comptage
Traitement
digital
Moyenneur

multicanaux
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la plus forte sensibilité du picoampéremetre (Keithley 417) cor-

-13 A

respond 5 une pleine échelle de 10 son courant de fuite est de

10-15 A (ce qui est équivalent & un fond d'environ 104 atomes/s). Ie
multiplicateur d'électrons (Balzers SEV 317) crée une amplification de
5

10° pour une tension appliquée de 2000 V. Dans le cas d'un traitement
digital du signal, il est suivi de l'ensemble du discriminateur & seuil
réglable et de 1'échelle de comptage (Elscint). Ie spectrométre de
masse étant réglé sur le pic du sodium, le jet .coupé et le ruban détec-
teur froid, le taux de comptage est de 1'ordre de 1-coup/s (ce chiffre
donne la limite théorique du nombre d'atomes que 1l'on peut détecter).
le signal peut aussi étre intégré dans un analyseur multicanaux (Inter—

technique SA 41) si l'on veut améliorer le rapport Signal/Bruit et

éliminer 1l'effet des dérives et instabilités de 1'intensité du jet.
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4 - ORDRES DE GRANDEUR EXPERIMENTAUX,

4-1 JBET NON DEFIECHI.

D'aprés la théorie cinétique des gaz, le nombre total d'atomes

sortant du four par unité de temps est :

_1ys (25
Q=7 Nv4a ‘ (25)
olt AS est la surface de la fente-source (dont les bords sont supposés

sans épaisseur), N le nombre d'atomes par unité de volume de la vapeur

contenue dans le four :

P
Nzﬁ ’ (26)

et v leur vitesse moyenne :
1
~ 2 (2KT\2
v == (55) (27)
Tt m
(1es autres notations sont classiques : p est la pression, T la
température absolue et m la masse des atomes).' L'expression (25) est
établie dans 1'hypothése ol le libre-parcours moyen A dans la source
est trés grand devant la largeur w de la fente-source. On suppose le
détecteur, de surface Ad , situé & une distance L dans la direction
normale au plan de la fente source. Le nombre d'atomes frappant le

détecteur par seconde (intensité du -jet non défléchi) est alors :

f
s (@)

I=q

Q = Ad/I? étant 1'angle solide sous lequel on voit le détecteur depuis

la source. Dans nos expériences, la surface utile du détecteur est
typiquement Ad = 3,5><1O“2 cm? (largeur du ruban : 1 mm, hauteur auto-

risée par les diaphragmes : 3,5 mm) et la distance L est de 120cm. D'ou :

Q= 2,5 x 10- steradians.
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les &quations (25) & (28) indiquent que lorsqu'on augmente la
température du four, l'intensité du jet croit approximativement comme
la pression p . Expérimentalement,‘cela n'est vrai que pour les pres-
sions inférieures & la valeur p = 6,1 torr; pour laquelle A ~ w .
Au-deld de cette valeur, il se forme un nuage devant la source et il se
produit un écoulement hydrodynamique. En pratique, nous avons effectué
la plupart de nos expériences avec une pression p = 10'_2 torr , séit
avec des températures T = 573 K (¥ =850 m/s) pour le sodium et
T2 433K (¥ =300 m/s) pour le césium, Ces conditions correspondent
4 une intensité du jet direct I = 1010 atomes/s , équivalente & un
courant d'ions de 1,6><1O_9 A . Au niveau de la zone d'interaction avec

le rayonnement, la densité du jet est alors de 1l'ordre de 108 atomes/cmB.

4-2 EXPERIENCE DE RESONANCE OPTIQUE (MONTAGE "FLOP-IN").

4-2-1 Sélection des trajectoires.

la Fig. 26 décrit un réglage typique de l'appareil utilisé en
montage "flop4in". Ia dispoéition des fentes et des obstacles que nous
avons représentée dans cet exemple permetvde détecter presque exclusi-
vement des atomes ayant effectué dans la région C un tran§fert

my = 1/2—>mJ =-1/2 .

Les étapes principales du réglage sont notées par des numéros
allant de (D & (@ sur la figure qui suit .. Ie Tableau ! indique
concrétement le résultat de chacune de ces étapes. Ies chiffres figu~-
rant dans ce tableau correspondent & des valeurs typiques obtenues en
illuminant les atomes & 1'aide d'une seule lampe spectrale (& vapeur

de sodium ou de césium) placée & environ 3 em du jet atomique dans la

région C .
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Fig. 26 — Détection sélective des transferts my = 1/2 »my = -1/2
en montage "flop-in": schéma & 1'échelle des trajectoires
atomiques. Noter que l'échelle 0z est dilatée d'un

facteur 40 par rapport & 1'échelle Oy .

Ie signal S est le nombre d'atomes refocalisés sur le détecteur apres

avoir subi un changement de moment magnétique effectif dans 1l'interac-

tion avec la lumidre, le fond F le nombre d'atomes arrivant sur le

détecteur sans avoir subi un tel changement. Sous forme abrégée :

aimants "off"

F = lumiére "off" .
} aimants "on"

lumidre "on" - lumidre "off"

s S
F I
L
© 1 20
1
® : 25
1
Tableau 1 @ 10 100
(Lampe 'spectrale)
1
@ 5_0 2300
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L'étape C) est la fermeture symétrique des deux bords de la fente
fa & une largeur (~0,4 mm) telle que 1l'angle solide sous lequel le
détecteur rc est vu depuis la fente-source ff ne soit pas diminué.
En pratique, en 1l'absence des champs A et B, la fente fa est
fermée jusqu'a ce que le nombre d'atomes détectés commence & baisser.
L'étape (2) consiste & masquer le détecteur & l'aide du ruban-obstable
ro : celui-ci est dtabord centré, puis orienté jusqu'a ce qu'on ne
détecte plus le jet non défléchi. Cette étape a pour effet de supprimer
le fond créé par les atomes trés rapides non défléchis par les champs
A et B . Compte-tenu de cette géométrie interne de 1l'appareil, les
courants des électro-aimants A et B sont ajustés de fagon & obtenir
le signal maximal en présence de la lumidre. A partir de 1l'étape () ,
le réglage devient dissymétrique : on sélectiomne les trajectoires cor-
respondant & un transfert my = -l donné et on élimine celles qui
correspondent au transfert inverse. A cet effet, on place 1l'un des
bords de la fente fb pour fermer 1l'entrée de 1l'un ou l'autre des cbtés
de l'aimént B . Cette étape se traduit par une diminution importante
du fond ; par ailleurs, elle ne fait pas perdre beaucoup de signal si la
lumidre excitatrice est fournie par un laser monomode. ILa rayonnement
monochromatique n'est accordé qu'a une transition hyperfine & la fois et
on n'excite essentiellement les atomes qu'a partir d'états ayant une
valeur de my donnée, L'étape finale () réalise une sélection plus
séveére des trajectoires. Ia fente fa est plus fermée, le bord de la
fente fb poussé plus loin, ainsi que 1'obstacle ro (par ailleurs

orienté de fagon & présenter une plus grande section transversale), la

fente fd est fermée,

Dans le cas d'un laser & colorant monomode accordé & la transition
hyperfine PF=2 <——>‘F'=2 de la raie D1 du sodium, en limitant la puis-
sance du faisceau lumineux & une valeur optimale (suffisante pour exciter
tous les atomes, mais ne provoquant pas dfélargissement radiatif), on

observe typiquement des rapports :

S/F =10 S/1 =—;- (1aser)

dans les conditions du réglage (:) . On obtient donc sans difficultés
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un signal important et un rapport S/F appréciable. Toutefois, le gain
en signal par rapport & l'excitation par une lampe spectrale (Tab. 1)
n'est pas aussi élevé qu'on aurait pu 1'imaginer a priori. En effet,
le mécanisme qui permet 1'observation de la résonance, 1ié au pompage
optique, est tel que le signal maximum est atteint pour une intensité
de rayonnement relativement faible (§.2). Par ailleurs, le signal pro-
duit par une lampe résulte.dtun grand nombre de raies émises simultané-
ment (composantes hyperfines de D, et D2 ) et d'un grand nombre
d'angles dtincidence allant presque de —1t/2 a 1:/2 (tout le profil
Doppler de chaque raie émise est utilisé). En outre, pour un réglage
symétrique du type (:) , on obtient de facon égale les contributions

mn_=1/2-m_=-1/2 et n_=-1/2- my = 1/2 .

J Jd

J

4-2-2 Angle solide effectif.

Ecrivons le signal de résonance sous la forme :

Q
s=gnq =L (29)

S 7T

oli, pour un atome donné, & est la probabilité d'étre exéité dans 1la
région C , et 71 la probabilité d'effectuer un transfert du type
my - ~my lors de cette excitation., Ie coefficient mn peut étre re-
gardé comme le coefficient d'efficacité de la méthode de détection.
Nous considérerons le plus souvent que E=1 , ce qui est facilement
réalisable avec un laser., L'angle solide effectif défini par (29) ne
dépend que de la géométrie de l'appareil. Il est indépendant de 1'in-
teraction électromagnétique 1) qui a lieu dans la région C . D'apres
(28) et (29) :

Q

eff

45
Q Enl ° (50)

1) Dans le cas de la résonance magnétique, le transfert s'effectue
depuis un état (Fy mp) wunique du groupe my vers un état (Fy my)
unique du groupe -my . Toutes les transitions étant totalement
efficaces, p est simplement la probabilité pour que l'atome soit
dans 1'état (FO mo) : p = [2(ZI+1)]'1 .
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Dans 1l'exemple du pompage par un rayonnement monochromatique; en pola—
risation linéaire o , de la transition F=2 <> F'=2 de la raie D, ,
nous établirons que la probabilité du transfert m; = 1/2 - my = -1/2
est n = 1/2 (§.5-2-2). On déduit des valeurs numériques que nous

avons données précédemment : Qeff/g =1, soit :

6

Q Z 2,5 x 10 ° steradians.

eff

Ce résultat d'origine expérimentale est logique. En effet, si les
atomes étaient soumis dans les aimants A et B & un champ de forces
parfaitement uniforme, les trajectoires associées a chaque classe de
vitesse seraient translatées giobalement pér rapport & celles du jet

non défléchi et on obtiendrait rigoureusement Qeff =R .

L'angle solide Q associé au jet non défléchi est de 1l'ordre de
grandeur de celui qui serait imposé par la seule limitation de 1l'effet
Doppler dans 1l'interaction optique. Ie fait que Q.¢¢ -~ R montre que
la méthode de type Rabi n'exige pas de sélection matérielle des afomes
plus sévére que les méthodes dans léSquelles le jet n'est pas défléchi.
la courbure des trajectoires et les obstacles qu'elles rencontrent
n'ont pas pour effét de limiter le nombre d'atomes qui contribuent au

signal, mais d*éliminer ceux qui n'y contribuent pas.
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4-3 COMPARAISON AVEC D'AUTRES TECHNIQUES DE DEVIATION MAGNETIQUE.

4-3-1 Méthode de Rabi "flop-out”.

Pour un appareil donné, le signal est le méme en montage "flop-in"
et en montage "flop-out". Mais, dans le second cas, il apparait en
absorption sur un fond important. Ia détection des signaux faibles est
alors rendue plus difficile par 1taugmentation du bruit d'origine sta-

tistique et par la sensibilité accrue aux fluctuations d'intensité du

jet atomique.

En utilisant les mémes notations que précédemment, on peut écrire

pour un montage "flop-out" :

Q

eff )
F=Q —0 (31)
S=EnF . (32)

On a donc S/F = § n au lieu de S/F trés grand (infini en ‘théorie)
pour un montage "flop-in". Dans l'exemple que nous avons donné, on

obtiendrait S/F = 1/2 au lieu de S/F = 10 .

4-3-2 Méthode de Rabi avec aimant focalisateur.

Ie systéme focalisateur le plus gimple est 1'aimant hexapolaire,
qui crée une force radiale proportionnelle au rayon. Un tel aimant
fait converger en un méme point les atomes issus d'un point donné et de

méme Bors négatif, indépendamment de leur angle d'entrdée mais A
condition qu'ils aient la méme vitesse. Ie premier appareil, construit
par Lemonick, Pipkin et Hamilton [63], associait 2 aimants hexapolaires
agissant respectivement comme une lentille convergente et une lentille
divergente. Mais, dans ce dispositif, il faut pour obtenir un signal
de "flop-in" employer un détecteur en forme de couronne circulaire, qui
recueille beaucoup d'atomes n'ayant pas subi de changement d'état.

Aussi, dans les appareils suivants, 1'aimant A était un aimant
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hexapolaire et 1l'aimant B un aimant 3 gradient constant : aimant di-
polaire [64], ou aimant quadrupolaire [65]. Ia seconde solution semble
meilleure car elle permet de comserver la symétrie de révolution., Dans
tous les cas, 1'aimant B est congu de fagon & ce que ce soit 1l'aimant
A focalisateur qui détermine entidrement 1l'angle solide accepté, et on
a en théorie Qeff/Q > 1 . Par rapport aux appareils utilisant 2 aimants
dipolaires, on doit donc obtenir un rapport S/I supérieur. Le rappori
S/F doit &tre légdérement inférieur car il est nécessaire d'utiliser un

détecteur plus large & cause de 1l'aberration sur les vitesses.

4~-3-% Méthode de Bucka.

Cette autre méthode de déviation magnétique n'utilise qu'un aimant
hexapolaire [52]. L'aimant focalise sur le détecteur placé sur 1l'axe
les atomes de Bers négatif ( mJ=1/2 pour Na en champ fort) et
éloigne du détecteur les atomes de g .o positif ( mJ==—1/2;). L'in-
teraction avec le rayonnement électromagnétique se situe avant 1'entrée
dans 1l'aimant. Si elle produit une augmentation (resp. diminution) de
la proportion d'atomes de Bors négatif, elle se traduit par une aug-
mentation (resp. diminution) du signal. Il est & noter que, par oppd—
sition avec la méthode de Rabi, 1'interaction électromagnétique doit
ici créer une dissymétrie entre les populations des états de mJ=1/2
et de mJ==—1/2 (une orientation du moment angulaire électronique)
avant l'analyse magnétique : les contributions des transferts

-1/2 > 1/2 et 1/2 - -1/2 se retranchent au lieu de s'ajouter.

Ia méthode de Bucka, qui consiste a détecter la modification pro-
duite & résonance du nombre d'atomes atteignant le détecteur en 1l'absence
d'interaction, s'apparente plus & la méthode de Rabi "flop-out" qu'a la
méthode de Rabi "flop-in" (on a toujours S/F <1 ). Des expressions
analogues & (31) et (32) s'appliquent :

Q

1 eff
F=30Q : (33)

S=fnF (34)
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(1e facteur 1/2 dans (33) vient de ce qu'on ne peut focaliser que les
atomes de mJ=1/2 ). En comparaison avec la méthode de Rabi "f£lop-in"
avec aimants dipolaires, la méthode de Bucka fournit un rapport

Qeff/g supérieur 1 mais un rapport S/F inférieur. En comparaison
avec la méthode de Rabi avec un aimant hexapolaire, le rapport Qeff/Q
est en principe le méme et le rapport S/F reste inférieur. Cette

dernidre méthode semble donc réunir le plus d'avantages en théorie.

DTuong et Vialle ont adapté la méthode de Bucka a la spectroscopie

optique par laser accordable [54]. Ieur expérience ayant été réalisée

sur la raie D1 du sodium, il est facile d'effectuer une comparaison

chiffrée sur la base des résultats expérimentaux. On extrait de la
référence [54] les données F = -;-x 10~5 Q et %f’--;- , soit

S = 1,5><1O"6 Qg et F =5Xx 10-6 Qg . DNous avons vu que, dans nos

4 ~ 1 2,5x10 S . ~ -7
expériences, S = > x-—‘—jF——-— QS et 7 10 , soit S = 4x 10 QS
et F= 4><1O—8 Q . On voit que, pour un méme nombre d'atomes dispo-

S
nibles au niveau de la source, la méthode de type Bucka fournit un

signal presque 4 fois plus élevé mais un fond plus de 100 fois plus
important que la méthode de type Rabi "flop-in". Par ailleurs, le gain
dans 1'angle solide accepté a pour contre-partie une perte de résolution
par élargissement Doppler. Toutefois, la méthode de Bucka présente
1'avantage d'une mise en oeuvre plus simple et plus compacte, et elle a
donné de bons résultats dans 1l'expérience en ligne sur les isotopes

radioactifs du sodium [14].

1) 11 est néanmoins possible d'atteindre des valeurs de Rgpr trés éle~
vées en valeur absolue avec des appareils de Rabi & aimants classiques.
Des appareils de.ce. type ont d'ailleurs. permis 1'étude d'un grand nombre
d'isotopes radiocactifs par résonance magnétique. Par exemple, dans le
dernier appareil construit au "Brookhaven National Laboratory",
1ltentrefer des aimants déflecteurs est 5 fois plus large que dans le

ndtre [66]. :
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5 - APPLICATIONS SPECTROSCOPIQUES.

5-1 RESULTATS EXPERIMENTAUX.

Dans la plupart de nos expériences, le faisceau laser dtait dirigé
horizontalement suivant 0z et se trouvait donc paralléle au champ
magnétique faible HC appliqué dans la région C (Fig. 26). Tous les
spectres obtenus en détection de type Rabi qui figurent dans ce némoire

ont été observés en polarisation linéaire o .
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Fig. 27 - Deux de nos premiers enregistrements de la structure
hyperfine des raies de résonance du sodium (Janvier 73).
(a) Groupe des composantes de la raie Dy
issues de PF=2 ;
(b) Groupe des composantes de la raie D

issues de F=2 . 2
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Nous présentons dans ce paragraphe quelques exemples d'enregistre-
ments de structure hyperfine. Ia Figure 27 a été obtenue avec un jet
de sodium excité par le laser & colorant IAC. ILa largeur des raies est
d'environ 20 MHz. Ia Figure 28 a été obtenue avec un jet de césium
excité par le laser & GaAs , dans des conditions voisines de celles de
l'expérience de détection optigque (Fig. 6 ). Nous n'avons pas choisi
les enregistrements des groupes de plus haute fréquence de la raie D2
du sodium ou du césium, qui ne comportent que 2 composantes. En effet,
telle que nous l'avons décrite (§.2) , la méthode de type Rabi ne
permet pas d!'observer les transitions F=1 &> F'=0 du sodium ou
F=3 > F'=2 du césium. Ces transitions constituent des systémes
fermés vis-a-~vis de 1'émission spontanée, dont le niveau fondamental
ne possede que des sous-niveaux (Fm) appartenant au méme groupe
my = —1/2 en champ fort. Toutefois, elles pourraient éventuellement

8tre observées en utilisant des champs intermédiaires dans les aimants

1w

o

it .“-‘——-p-i-q‘"—"_
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Fig. 28 - Enregistrement des composantes hyperfines de la
raie D, du césium issues de F=2 . Vitesse de
balayage : 7 MHz/s . Constante de temps : 0,3 s.
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A et B . Prenons l'exemple du césium : pour des valeurs du
champ magnétique telles que 0,5 < x < 0,75 , le moment magnétique
effectif du sous-niveau F=3 , m=-~3 et celui des autres sous-niveaux
de F=3 sont de signe opposé (rFig, 19~a). Il est envisageable, malgré
la faiblesse de la déviation produite dans les aimants pour des champs
et donc des gradients aussi peu élevés, d'isoler les trajectoires
assocides & ce sous-niveau particulier. Mais le signal de résonance

obtenu dans ces conditions serait faible.

5-2 INTENSITE DES RAIES.

5-2-1 Expression théorique.

Considérons un jet d'atomes alcalins, illuminé dans la région C
par un faisceau laser monochromatique de polarisation é; . Supposons
1'appareil de Rabi réglé pour la détection des transferts my > -my .
L'intensité de la raie observée lorsque le laser est résonant vis-a-vis

de la transition F_ <> F'! est donnée par :

0 0
Rabl 5
S Gem = XX 2 ol lnppl® [l Fepl”
R F—FO,F1 mOemJ O
s 'mJ me-my
(35)
Dans cette expression : Dz = é;oi et Dx = 5;{3 , ou T est 1'opéra~

feur dipdle atomique ; la sommation sur ‘A s'applique & 3 directions
de polarisation mutuellement orthogonales ; F? est le niveau hyperfin
de 1'état fondamental différent de FO ; la netation myemy (resp.
me -mJ ) signifie que 1l'on effectue une sommation sur les niveaux Zeeman
de 1'état initial F, (resp. des états finaux F=F.F, ) appartenant i

la multiplicité mJ (resp. -y ) en champ magnétique fort.
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Le résultat (35) est valable & faible intensité du rayonnement.
11 peut &tre obtenu simplement en élevant au carré la somme des ampli-
tudes de diffusion résonnante, calculées & l'ordre le plus bas, décri-
vant le passage d'un état combiné atome-champ |FO m,y ,k; é}) 3 un
état Fln,E'é;> [67] . Ies termes d'interférence correspondant 3
1'excitation cohérente de 2 états excités IFO b) de méme Fé et de
mb différent s'annulent globalement1) . Par ailleurs, dans les atomes
alcalins que nous considérons, les écarts hyperfins de 1'état excité
sont supérieurs & la largeur naturelle et les termes d'interférence

relatifs & 2 niveaux F! et F! différents sont négligeables. Ie

0 1
résultat (35) peut aussi &tre établi & partir des équations de 1la
matrice densité (Chap. III), en calculant la modification des popu-

lations de 1'état fondamental dans l'approximation linéaire.

En utilisant la décomposition tensorielle de l'opérateur dipolaire :

no= 2 (el oty (36)

M= 21,0,1

et les relations classiques de 1l'algébre des moments angulaires [68]

on peut encore écrire (35) sous la forme :

Rabi
S prpe 2 2 X <1>‘<e)“)< )”

e
2 = ,
A F=F F1 mem i)
J J e —m
g=-1,0,1

f F, 1 FY 2 Fyo 1 F 2
( ) (F F') x(_ ) n(r ,F) , (37)
my 4, B my @

) Clest une conséquence de 1l'isotropie de 1'émission spontanée. Comme
1'expression du signal de fluorescence totale, l'expression du signal
de Rabi contient 1'opérateur

A= 2 ZD)\IFm <Fm|D,
k,A m
qui fait | intervénir une sommation sur toutes les directions du vecteur

d'onde k et toutés les polarisations e, d'émission spontande. Par
son écriture méme, A est un opérateur scalaire (invariant par rotation)
et ne posséde pas d'éléments de matrice entre 2 sous-niveaux lF'm')

‘oot . -y 00
différents du niveau excité Fb .
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1

n(r,r') = 0(z,r) (2m+1) (2Rt +1) ;

F I)°
\ % n%s,3=3p Va5
FroJt

(38)

est proportiomnel & la probabilité de transition associée & la compo-
sante hyperfine F <> F' . les expressions (37)’et (38) permettent
de calculer, & 1l'aide de tables de symboles 3 et 6j , les intensités
relatives de toutes les composantes hyperfines des raies D1 et D2

d'un atome alcalin, pour une excitation de polarisation = paralleéle

a H (D —-Dé1)) , ou de polarlsatlon llnealre ¢ perpendiculaire 2
Hc (par exemple Gx : = —1/V— (D - D(1)) ), ou encore de polari-

sation circulaire.

Si 1'on remplace dans les expressions (35) ou (37) la seconde

sommation par Z , on définit une quantité StOt(F JF)) , indé-
moe FO
mefb;ﬁ
pendante de la polarisation é; , qui décrit "l'effet total" de la
lumidre. Cette quantité peut en particulier s'écrire sous la forme

St S

-1/2-=-1/2 ”

tot Rabi Rabi

=51/2—»-1/2+ 5—1/2 1/2 /2 1/2

les deux derniers termes ne contribuent pas au signal dans une détection

)
ou

S

de type Rabi. Ie rapport :

Rabi
- t
e my=>~=m
g’ N |
T —»em (FoTo) = tot (39)

7 S (r.F

0’ O

caractérise donc 1'efficacité de la détection de type Rabi pour un
réglage de l'appareil, une polarisation du rayonnement et une transition

donnés. C'est ce rapport que nous avons déja utilisé (§.4—2—2).
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5-2~-2 Exemple.

Considérons pour fixer les idées les deux composantes voilsines

Fy=2 <> Py=1,2 de la raie D, (3'=1/2) du sodiwm (I=3/2) , wn
exemple que nous avons déja utilisé et que nous retrouverons au
Chapitre III. ILes diagrammes de la Fig. 29 représentent, pour chacune
de ces transitions et pour une polarisation linéaire = ou o , les
différents "chemins" qui contribuent au signal dans le schéma de détec-
tion mJ=:1/2-» mJ;:—1/2 . L'importance relative de ces chemins est
indiquée par des nombres qui domnent la valeur (% un facteur multipli-

catif prés) des parties "absorption" et "émission spontanée" dans 1'ex-

pression (37). les résultats numériques correspondant & la somme
Rabi '
1/2->-1/2 .
Fig. 29 sont consignés dans le Tableau 2 . Nous avons également fait
Rabi

figurer dans ce tableau les quantités S 1/251/2 (réglage inverse

des différents chemins dans chacun des diagrammes. de la

ESRabi Rabi Rabi
1' . - 7 I—
de apparell) et Sym 1/2_97_1/2+ 55_1/2_91/2 (reglage symé

trique de l'éppareil) . Ies valeurs numériques des divers parametres

tot Rabi Rabi Rabi hf
S s s s S
M
=2 &> F':?h 100 31,66 6,66 38,33 50
® g2 > 1| 100 19,66 0 19,66 | 16,66
—
Rapport 1 1,61 1,95
C> F=2 > F'=d 100 12,16 10 22,16 16,66
Rapport 1 4,18 2,44

Tableau 2
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Fz2<«>F=2

F=1

F=2

F=1

Fig. 29 - Diagrammes représentant les différents "chemins absorption-
émission spontanée" permettant un transfert mJ==1/2‘» mJ::—1/2
pour les transitions F=2 <> F'=1,2 de la raie D1 du
sodium et pour des polarisations de pompage linéaires n et o .

les processus d'absorption sont symbolisés par des traits
droits, les processus d'émission spontanée par des traits
ondulés. ILes transitions o sont représentées par des traits
plus épais que les transitions = . ILes nombres associés aux
transitions Zeeman sont proportionnels aux carrés des symboles
3j et les nombres associés globalement aux transitions hyper-
fines sont proportionnels aux. facteurs H(F,F') , dans 1'ex-

pression (37).
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Rabi
ES (FO’Fb) apparaissant dans le tableau sont rapportées & une base

tot :
commune S (FO’Fé) = 100 . Comme les probabilités H(FO,Fb) des

transitions F.=2 <> F'=1,2 sont égales (Fig. 14), la valeur de

0
tot 0
S (F ,F') est la méme pour ces deux transitions.

0’70

le tableau 2 fournit les valeurs relatives des intensités en
détection de type Rabi des raies F=2 <> F'=1 et F=2 > Ft=2 ,
qui ont une intensité égale en détection optique. On remarque 1'influ-
ence importante de la polarisation du rayonnement. Le fait que les
intensités soient bien plus grandes dans le schéma de détection
mJ=:1/2-+ mJ::—1/2 que dans le schéma inversg est di & ce que nous
avons pris l'exemple de transitions issues du niveau F=2 ; cela sera
discuté dans le paragraphe suivant, en liaison avec le pompage hyperfin.
ILe rapport des intensités (2, 44) prévu pour une polarisation o et
un réglage symétrique est en accord avec 1l'observation expérimentale
(Fig. 27~a). Ie Tableau 2 fournit également le parametre n , qui
caractérise chaque transition de fagon absolue. Dans notre exemple, on
voit que ce paramétre varie entre des valeurs n = 1/5 (transition
F=2 <> F'=1 en polarisation = ) et n = 1/2 (transition
F=2 <> F'=2 en polarisation ¢ ), approximativement les mémes pour
un réglage mJ=:1/2-+ m_=-1/2 ou pour un réglage symétrique.

J

5-2-3 Lien avec le pompage hyperfin.

Dans les atomes alcalins, dont 1'état fondamental a pour moment
angulaire J=1/2 , on peut associer & chacun des deux niveaux hyperfins
une valeur du nombre quantique mJ en champ fort. Ainsi, dans le cas
du césium ou celui du sodium (moment nucléaire positif), tous les ni-
veaux 7Zeeman appartenant au groupe mJ=:+1/2 en champ fort sont issus
du niveau F=1I+1/2 , alors que tous les niveaux du groupe mJ::-1/2
en champ fort sont issus du niveau F::I—1/2 a4 l'exception d'un seul :
le niveau m=-(I+1/2) de F=I+1/2 . ILe pompage m =1/2 »m =~1/2

(resp. m =-—1/2-» mJ=:1/2) est donc étroitement 1ié au pompage hyperfin

J
F=1I+1/2 » F=1-1/2 (resp. F=1-1/2 » F=I+1/2) .
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Introduisons pour caractériser le pompage optique hyperfin wune

nouvelle quantité ESF oF (FO’F6> qui est cette fois obtenue en rem-
1

0
placant dans les expressions (35) ou (37) les deux premieres sommations

par 6(F F ) :E: la sommation sur m et g conduit alors au ré-
eFO
me F1
sultat 1/(2F6+1) indépendant de my et la sommation sur m, et m/
au résultat 1/3 indépendant de q, :
ESHf 1 1
1 — 1 1
FO_)F1(FO,FO) =5 T (Fo,Fp) x v n(ry,F,) . (40)

L'expression (40) fournit un moyen trés simple de calculer les intensi-

tes en ddtection de type Rabi. Plutdt que de faire la somme de tous

Rabi
les chanmins contenus dans 551/2_9 1/2(F = I+1/2, F! ) il suffit de
retrancher le chemin issu de mozz—(I+1/2) et d'agouter les chemins

aboutissant & m=-(I+1/2) dans la quantité facilement calculable
Hf

I+1/2-1-1/2
transferts m

(F _-I+1/2 B! ) Un raisonnement analogue s'applique aux

J=-1/2-»mJ,=1/2 et F=1I-1/2 » F=1+1/2) . les deux
quantités sont d'autant plus voisines que I est élevé (ce qui est le

cas pour le césium). Dans le cas du sodium, nous avons reporté les

Hf

parametres ESF—2—>F—1 caractérisant les transitions F=2 <> F'=1,2

dans la dernidre colonne du Tableau 2.

Ies transitions les plus favorisées en détection optique, parce
qu'elles ne subissent pas de pompage hyperfin, ont les intensités les
plus faibles (parfois nulles) en détection de type Rabi. Aussi, comme
le montrent dans ce mémoire de nombreux exemples, l'allure du spectre
d'un méme groupe de composantes hyperfines est tres différente d'un type
de détection & 1l'autre. Alors que dans la méthode de détection par fluo-
rescence le pompage hyperfin ne se manifestait que par une modification
des inténsités relatives des raies (Sect. A), il contribue ici directe~
ment au signal. ILes intensités observées en détection de type Rabi peu~
vent donc &tre utilisédes comme un test expérimental du pompage hyperfin

de 1'état fondamental.
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5-3 ELARGISSEMENT RADIATIF,

/

Nous avons reprcduit sur la Figure 30 une série d'enregistrements
4 forte intensité lumineuse des composantes F=2 <> F'=1, 2 de la
raie D1 . la puissance du faisceau laser était de 20 mW. Ia puissance
par unité de surface du rayonnement ( PO - 0,65 W/cm2 ou une fraction
de PO ) était donc approximativement la méme que pour les enregistre-
ments des mémes composantes en détection par fluorescence (Fig. 12-¢).
la largeur des raies est ici plus grande et leur profil est mieux défi~
ni, en particulier dans les parties éloignées des ailes. En effet, une
technique de détection non-optique offre l'avantage de ne pas étre sen-
sible & la lumidre diffusée qui, dans le cas de faisceaux laser trés
intenses, peut créer un fond irrégulier dans les spectires obtenus par
une technique de détection optique.

Ia Figure 31 montre un exemple d'ajustement par moindres carrés 1)
d'un profil théorique constitué de 2 composantes purement lorentziennes
4 un profil expérimental enregistré & la puissance PO . Ie bon accord
obtenu indique que, pour de telles intensités lumineuses, la contribu-
tion gaussienne & la largeur (effet Doppler) est trés faible devant la
contribution lorentziemne. Nous avons effectué une reconstitution ana-
logue des 3 profils expérimentaux de la Figure 30. Nous avons reporté
sur la Fig. 32 le carré de la largeur y' ainsi obtenue pour chacune
des 2 composantes,en fonction de la densité de puissance P du rayon-
nement. Ies droites ont été tracées de facon & passer par le point
7'2 = 72 ( Y largeur naturelle) pour P=0 . On voit que la relation
linéaire est bien vérifide par les 3 premiers points. Cependant, les

points obtenus pour la puissance maximale P = PO se trouvent au-dessus

de chacune des droites. Cet effet est probablement di & ce que les

1) les reconstitutions de profil ont été effectuées sur ordinateur par
P. ILuec.
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Na_D1

ol

R34

190 MHz

Fig. 30 — Profils expérimentaux du groupe des composantes de la raie D1
du sodium issues de F=2 , pour diverses intensités du

- rayonnement ( Pp = 0,65 W/cm2) .
N ]
, |
|

S S,

{
i

Fig., 31 - (a) Enregistrement des composantes de la raie Dy issues de
F=2 ( P~ 0,65 W/cm? ) ; (b) Reconstitution de ce profil
expérimental (points) par un profil théorique (trait continu)
somme de 2 raies lorentziennes (trait interrompu).
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deux composantes ne peuvent plus alors é&tre considérées comme indépen-
dantes, leur largeur : 162 MHz pour F=2 <> F'=1 et 148 MHz pour
F=2 <<—> F'=2 devenant proche de leur distance de 190 MHz.

v
(MHz2) e
2x10% L
Fz2 «>F=2
©
104
+
o /
+
102 1 1 1 » P
[¢) /34 R /2 P,

Fig. 32 - Carré des largeurs y' de chacune des 2 composantes
des profils expérimentaux de la Figure 30 en fonction
de la densité de puissance du rayonnement.
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1 - MISE EN EVIDENCE ET ETUDE EXPERIMENTALE DE LA

PHOTO-DEVIATION.

Titre de l'article : Déviation et élargissement d'un jet atomique par

effet de recul accompagnant 1'absorption et 1l'émission dtun photon.

Résumé : Nous avons clairement mis en évidence la déviation dtun jet
atomique illuminé transversalement par un rayonnement résonnant. Le
principe de 1'expérience est trés simple : lors de l'absorption réson-
nante d'un photon de fréquence v , un atome acquiert une quantité de
mouvement transversale hv/c . Il en résulte pour un atome de vitesse

5

thermique une déviation de 1'ordre de 10 ° radians.

Notre expérience a été effectuée sur des jets de sodium et de cé-
sium. Ia collimation et la détection du jet atomique étaient assurées
respectivement par 2 fentes de largeur 10 pm distantes de 30 cm et par
un fil de tungsténe de diamétre 10 pm. Ies atomes étaient éclairés par
de la lumidre de résonance fournie par des lampes spectrales. Dans ces
conditions, le nombre moyen d'absorptions subies par un atome ne dépas~
sait pas quelques unités. Mais grice & la grande largeur spectrale du
rayonnement (supérieure 3 la structure hyperfine de 1'état fondamental),

tous les atomes pouvaient &tre déviés.

En réalité, nous avons observé & la fols un déplacement et un élar—
gissement de la distribution spatiale des atomes du jet. En effet, un
atome n'acquiert globalement de quantité de mouvement lors de l'absorp-
tion d'un photon que si celle-ci est suivie d'émission spontanée (et non
d'émission induite). L'émission spontanée lui transfére une quantité de
mouvement transversale de valeur moyenne nulle, mais pouvant prendre avec
une égale probabilité toutes les valeurs comprises entre -hv/c et hv/c.
Nous avons d'ailleurs pu isoler 1l'effet de 1'émission spontanée et véri-
fier son isotropie : en illuminant le jet dans le plan contenant les
fentes et le détecteur, nous avons observé un élargissement symétrique de

1a distribution des atomes.
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An atomic-beam experiment, based on momentum transfer between photons and atoms during resonant interac-
tion, is described. Curves providing the first direct experimental evidence in the optical region of the isotropic recoil
effect in spontaneous emission, have been obtained. Other curves show the possibility of deflecting an atomic beam
with sufficient efficiency to give a new method of detection of optical resonance. Some spectroscopic applications,
also valid for atoms with a diamagnetic ground state, are considered.

In this paper we describe an atomic-beam deflection
experiment based on exchange of momentum during
resonant interaction with light. The experiment was

carried out several decades ago by Frisch, who stated at.

the end of his publication [1] that the experiment
should be repeated in order to obtain “‘clearer and
more conclusive results”. Indeed, we have observed a
clearer deflection of a transversely illuminated beam by
the resonance light and, furthermore, we have isolated
the only effect of spontaneous emission; the use of a
light element (sodium) and of a heavy element (cesium)
enables comparisons to be made. Recently, Ashkin
suggested the use of radiation pressure to produce, un-
der saturation conditions, a constant central force field
acting on an atomic beam [2]. Our experiment does
not reach these conditions, as we have used classical
light sources, emitting mainly D; and D, lines.

When absorption of a photon with frequency » takes
place, the atom acquires a linear momentum p = hv/c
in the direction of this photon. Consecutively, a new
photon can be re-emitted in two different ways: by
stimulated emission, in which case the atom takes a
recoil momentum opposite to the previous one, and its
trajectory is only subjected to a very weak translation;
by spontaneous emission, in which case the recoil mo-
mentum of magnitude p is scattered in random direc-
tions. The “effective processes” contributing to the de-
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flection of a beam consist then in an absorption fol-
lowed by a spontaneous emission. The angle of devia-
tion corresponding to the transfer of the transverse
momentum p to an atom of mass m and velocity v is

a = p/my; this is typically of the order of 10~ radians.
The smaliness of this angle explains the need for the
use of a very well-defined beam direction, and a very
narrow detector.

Our apparatus (fig. 1) comprises, at one end, a cop-
per oven with a slit 100 microns wide and, at the oth-
er end, a surface ionization detector consisting of a
wolfram wire of 10 microns diameter, run red hot. The
hot wire can be moved transversely, controlled by a
micrometer graduated in microns. The beam collima-
tion is made with the use of two slits F; and F,, 30 cm
apart: the first one, with a fixed width of 10 microns,
can be translated as a unit; the jaws of the second one
can be moved separately, allowing the maximum aper-
ture of 10 microns used in the experiment. The slits
F; and F, are put on rotatable mountings. All these
motions are carried out in a reproducible and mea-
surable way with the use of a micrometer screw. Next
to the slit F, is a glass tube that allows the illumination
of the atoms by three spectral lamps: these are placed
between 70 and 55 cm from the detector and at less
than 2 cm from the beam axis. Three main diffusion
pumps, shown in fig. 1, maintain a pressure of 1 to
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Fig. 1. Schematic diagram of the atomic-beam apparatus.

3 X 10~7 torr in the different parts of the apparatus.

As in other atomic-beam experiments [3], the dif-
ferent elements determining the axis of the beam were
first aligned with a telescope, then with the help of the
beam itself. The hot wire being taken as a point of ref-
erence, the direction of the two slits and the position
of the slit F; had to be adjusted by systematic trials
so that the three elements were as colinear and as par-
allel as possible. The optimum alignment, very sharp
with respect to rotations of the slits, corresponded ob-
viously to the maximum of the top of the “beam shape”
(distribution of the number of detected atoms as a
function of the transverse position of the detector) and
to the minimum width of this distribution. The narrow-
ness of the beam could then be adjusted by symmetri-
cal displacement of the jaws of the slit F;.

In the limit when the detector is infinitely narrow,
the undeflected beam shape would be trapezoidal [3],
with a width at half maximum of 36 microns for a
width of the two collimating slits equal to 10 microns.
The deflected beam shape should be broadened for
several reasons: the angular spread of the velocities of
the atoms and principally of the light rays, the
maxwellian beam velocity distribution. Another broad-
ening factor is fundamental in origin: that is the spher-
ical symmetry of spontaneous emission. The compo-
nent of the recoil momentum along a given axis, im-
parted to the atom upon spontaneous emission, can
have all values between —p and +p.

We carried out the experiment with sodium and ce-
sium atomic beams, produced respectively at tempera-
tures of 360°C and 200°C, providing equivalent inten-

sities. The deflection & = (h/\mv )d at the distance d,
associated with a photon absorption by an atom
moving with the average velocity in the beam is then,
if d = 70 cm, 23 microns for sodium (¥ = 900 m/sec),
7.5 microns for cesium (7 = 320 m/sec). Figs. 2 and 3
show, in the case of these two elements, the shape of
the direct beam and the shape of the beam deflected
when irradiated in the plane orthogonal to the height

. of the slits. The signal measurements were carried out
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Fig. 2. Sodium beam shape, o before illumination, e deflected
by resonance light.
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Fig. 3. Cesium beam shape, o before illumination, o deflected by resonance light.

successively with the resonance light on and then off,
in each position of the detector, at steps of 5 microns.
The undeflected beam intensity pattern is slightly
rounded because of the appreciable width of the detec-
tor, but its width (30 to 40 microns according to the
experiments) is not greater than the expected theoret-
ical value. The deflected beam exhibits an asymme-
trical shape clearly distinct from the one of the direct
beam. The decrease in signal induced by the light at
the centre of the undeflected distribution is 68% for
sodium and 72% for cesium. The slight overlapping in
the left wings of the curves comes from the light rays
with smaller inclination with respect to the beam axis.
The displacement between the average values of the
two distributions is 36 microns for sodium and 46
microns for cesium; that is, in taking § as the unit: 1.5
in the case of sodium against 6 in the case of cesium.
That is, related to the light intensity used in beam ex-
citation, greater with the cesium vapor lamps (elec-
trodeless discharge lamps [4]) than with the sodium
vapor lamps (Philips commercial lamps). In using the
same light sources in a Rabi-type atomic-beam experi-
ment [5],we had noted previously an absorption
signal greater for cesium by a factor of the order of 10,
for an equal beam density and thickness. Fig. 4 shows
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the modification of the sodium beam shape when

irradiating the atoms in the plane that contains the
two slits and the detector. Under these conditions, we
only observe the broadening due to the isotropic recoil
effect in spontaneous emission; the absorption, which
deflects the atoms in the symmetry plane, no longer
has an observable effect. The broadened curve remains
symmetrical and its axis does not differ from that of
the initial curve. The broadening is naturally accom-
panied by a reduction of the maximum (of 39%) and
a raising of the bottom of the distribution. Moreover,
one can verify that the area under each pair of curves
in figs. 2, 3 and 4 is the same, which simply expresses
the conservation of the number of atoms.

Simple arguments based on the Einstein coefficients
A and B give an estimate of the number of “effective
processes” occurring to an atom per unit time:
N = 1/r (kx + 1), where x, saturation parameter, is an
effective value related to the ratio x () = Bw(v)/A,
w(v) is the spectral energy density per unit volume at
frequency v; 7 is the radiative lifetime of the resonance
level; k = 1 +g, /g, depends on the degeneracy factor
for the lower and upper states. The number of “effec-
tive processes” which take place on the average in the
jinteraction region of length 7 is thenn =N I/¥. To
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estimate x, the solid angle intercepted by the illumi-
nated beam area has to be taken into account (the an-
gular spread of the light rays is large in the direction of
the beam, but the rays with small inclination with res-
pect to the beam axis are less efficient), and also the
high collimation of the beam: if T is the Doppler
width of the lines emitted by the source and v their
natural width, the beam only absorbs a fraction of the
order of y/T" of the light which irradiates it. By taking
for each one of the three lamps a forward photon flux
of 1017 photons per second [4], we obtain 7 ~ 1, in
reasonable agreement with the experimental observa-
tions. Let us suppose that one illuminates the beam
perpendicularly with the beam emitted by a dye laser,
operating in single mode (of 40 mW intensity) inter-
acting selectively with a two-level hyperfine system in-
cluded in one of the two resonance lines [2]: a stabili-
ty of 180 MHz [6] would be sufficient for this mode
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so that the energy which is contained on the average in
the absorption band would be such that x ~ 1 (2/3 of
the saturation) and 7 = 75; but only a fraction of the
atoms would be influenced.

The deflection technique of an atomic beam by
resonant collisions with photons can be considered as
a new means, very simple in principle, of detecting
optical resonance. The resonance signal would consist
in the reduction of the number of detected atoms in
the presence of transverse irradiation, the detector
remaining at the centre of the direct beam. Another
technique has already been exploited [7], based on the
model of Rabi-type magnetic resonance experiments
using two inhomogeneous magnetic fields: in the cen-
tral region of the apparatus, the resonance radiation
plays the part of the radiofrequency field in causing a
change in the magnetic moment in the ground state of
a part of the atoms which have been excited, and con-
sequently a change in their trajectory. The main dis-
advantage of the new method comes from the extreme
narrowness of the beam (at least to the extent that no
highly intense radiation is used, which would permit
the widening of the slits): for the same element (sodi-
um) and the same light source, if the resonance signal
were extrapolated (to the same number of atoms
coming out of the oven and to the same number of
lamps situated at the same distance from the beam), it
would be about 1010 atoms per second in a “flop-in”
experiment [5], against 2 X 107 atoms per second
(fig. 2). But, on the other hand, the new method pre-
sents the advantage of being usable for the atoms
without resulting electronic magnetic moment in the
ground state *.

In spite of the recent development of techniques
using saturated absorption, which also allows us to
avoid Doppler effect, the atomic-beam methods with

‘detection on the atoms remain of interest in optical

spectroscopy, especially for work with radioisotopes.
But these spectroscopic applications (high-resolution
measurements of isotope shifts and hyperfine struc-
tures of excited levels by selective optical absorption),
the precision of which is in theory only limited by the
natural linewidth, imply the use of a spectral band of

* For some of these atoms which can return to paramagnetic
states after optical excitation, a magnetic deflection method
is also possible [8].
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2 - APPLICATION SPECTROSCOPIQUE DE LA PHOTO-DEVIATION

Titre de l'article : Application de la déviation d'un jet atomique par

un rayonnement optique résomnant a la spectroscopie & haute résolution.

Ré8sumé : Lorsqu'on illumine un jet atomique bien collimaté par un
rayonnement incident & angle droit, le jet atomique est & résonance
dévié par pression de radiation. Ie signal fourni par un détecteur
suffisamment étroit, placé sur l'axe du jet non défléchi, diminue alors.
Si 1'on dispose d'un rayonnement mdnochrbmatique accordable, on peut en
enregistrant ce signal en fonction de la fréquence du rayonnement re-

produire sans élargissement Doppler le spectre d'absorption des atomes.

Nous avons testé cette méthode de spectroscopie & haute résolution
sur l'exemple des raies de résonance d'un jet de sodium excité par un
laser & colorant monomode., L'intensité du faisceau lumineux était
assez faible pour que chaque atome ne soit excité qu'environ 1 fois en
moyenne (on dvitait ainsi les déformations du spectre par pompage hyper-
fin et élargissement radiatif). Dans des conditions, la collimation du
jet devait btre élevée (de 1'ordre de 104). les intensités des compo-~
santes hyperfines observées suivent approximativement les probabilités

de transition relatives.
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HIGH RESOLUTION SPECTROSCOPIC APPLICATION
OF ATOMIC BEAM DEFLECTION BY RESONANT LIGHT
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The first spectroscopic application of the technique of detection of optical resonance using atomic beam deflection
by light, is described, A test has been performed on the hyperfine structure of the sodium resonance lines, and shows
that the method allows a very high resolution, The atomic beam is excited by a cw single mode dye laser with tunable

frequency.

We describe in this letter an investigation of the
hyperfine structure of the sodium resonance lines,
using the deflection of an atomic beam by resonant
light. The atomic beam is excited by a cw single mode
dye laser providing a continuous tunability, a small
linewidth and a good frequency stability.

The use of an atomic beam of very high collima-
tion allows the effect of exchange of linear momen-
tum between the atoms and a resonant radiation field
to be observed. The transversely illuminated atoms
are deflected through the processes of absorption fol-
lowed by spontaneous emission. That leads, at optical
resonance, to a modification of the spatial distribution
of atoms at the detector, as was clearly shown in a
recent work performed in our laboratory [1]. In that
experiment, the atomic beam was irradiated using
the whole spectral profile of the resonance lines
emitted by discharge lamps. Another experiment
showing the deflection has been done with a laser [2].

We reported recently an ultra high resolution spec-
troscopic experiment using the Rabi type method for
detecting the optical resonance of a sodium atomic
beam [3]. The beam was illuminated by a tunable cw
dye laser allowing a selective excitation of the hyper-
fine components of the D; and D, lines of sodium.
In the present work, we use the same laser in order to
test the spectroscopic application of the technique of
deflection by light. On single mode operation, this
dye laser has an output power of a few hundred uW.

The frequency can be continuously tuned over a range
of 10 000 MHz. The linewidth that we obtained in the
previous experiment [3] demonstrated that the ampli-
tude of frequency fluctuations of the laser mode is
smaller than 15 MHz. A detailed description of our
laser cavity and our servo-control system will be pub-

* lished shortly,

The geometry of the atomic beam is identical to
that used in ref, [1]. For one excitation, the average
deflection at the detector of atoms moving with the
average velocity in the beam is 23 um, The aperture
of the two collimating slits, 30 cm apart, has been
chosen to be 20 um. Thus, the collimation ratio is
greater than 104, which makes the Doppler effect
completely negligible for an irradiation strictly per-
pendicular to the beam axis.

The resonance signal consists in the reduction of
the number of detected atoms in the presence of
radiation, the detector remaining at the center of the
undeflected beam shape. The atoms are excited from
either of the two hyperfine levels of the ground state
3281/2. Thus, the resonance signal cannot exceed the
fraction of atoms affected by the interaction (accord-
ing to the statistical weights: % for pumping from the
hyperfine-level F =1, 2 for pumping from F = 2).
Both the recording of the deflected beam profile and
a calculation using the known laser intensity, indicate
that the atoms undergo at most a few deflecting pro-
cesses when the laser is tuned to a hyperfine transition.
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Fig. 1. Hyperfine structure of the Dy line, F and F’' denote the hyperfine levels of the 28, and 2Py, states respectively.

Owing to the beam collimation and the hot-wire width
(10 um), this should be enough to saturate our flop-
out signal, which occurs when all the atoms concerned
in the excitation are shifted out of the detector. We
have experimentally observed a flop-out signal of the
order of 107 atoms per second. '

Typical recordings are shown in fig. 1 (D, line) and

fig. 2 (D, line); we also indicate the known values of
hyperfine splittings, determined by radiofrequency or
Jevel crossing techniques (see references cited in ref.
[3]1), as well as the theoretical relative intensities of
the transitions. Fig. 1 shows the complete hyperfine
structure of the Dy line, obtained by a continuous
scanning of the laser frequency through about 2000
MHz. The recorded linewidth is 30 MHz. This line-
width is essentially due to the natural linewidth and
to the residual Doppler effect arising from the focus-
ing of the laser beam onto the atomic beam. The reso-
lution is not sufficient to separate the transitions
281, F=1% 2P3), F’ = 01 (fig. 2), whose fre-
quencies are very close (15 MHz) and whose intensi-
ties are very different.

The intensities which we have recorded are quite
similar to the natural intensities (figs. 1, 2). Butina
more general situation, the experimental intensities
would be more perturbed. An important effect is the
possibility for the atom to fall into a hyperfine level
different from the original one. In that case, which
may occur in the observation of the excited levels
with F' = 1 and F’ = 2, the atom is lost for further
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Fig. 2. Hyperfine structure of the D, line. The frequency
scale is interrupted.

excitations. Thus, our results indicate that we are near
the limiting situation in which each atom would under-
go a single excitation that would certainly remove it
from the detector.
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In conclusion, we have demonstrated a new atomic
beam method for optical spectroscopy. This method
detects the optical resonance by changes in the behav-
iour of the atoms themselves, as does the Rabi type
method [3]; but the present method can be used for
atoms with a diamagnetic ground state. In these two
methods, the use of an atomic beam almost complete-
1y avoids the Doppler broadening; this has also been
obtained by observing the fluorescent light scattered
by a beam [4]. But the techniques which use the
atoms for detection should be more sensitive, and
then better suited for studies involving radioactive
isotopes. By comparison with the methods without
Doppler broadening utilizing an atomic vapor, such
as saturated absorption spectroscopy [5], the atomic

OPTICS COMMUNICATIONS

June 1973

beam techniques have the advantage of being free of
collisional broadening or cross-over resonances (which
may occur between two transitions sharing a common
level).
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CLASSIFICATION DES METHODES DE

SPECTROSCOPIQUE OPTIQUE "SANS EFFET DOPPLER'".

Pour conclure ce chapitre, nous tentons dans le tableau ci-contre
de situer les méthodes de spectroscopie par jet atomique et rayonnement
monochromatique accordable dans l'ensemble des méthodes de spectro-
scopie optique & haute résolution (dont la résolution est seulement
limitée par la largeur de raie homogene). Nous donnons dans l'article

[XII] des références relatives a chacune des méthodes figurant dans ce

tableau.
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Chapitre III-

EFFETS DE CROISEMENTS DE
NIVEAUX EN CHAMP NUL
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Photo II (ci—contre) — Vue partielle de l'appareillage prise au cours
d'une expérience de croisements de niveaux avec détection de type
Rabi. On remarque de gauche & droite : l'aimant A , le faisceau
laser d'asservissement, le faisceau laser de pompage (qui rencon-
tre le jet atomique au centre des bobines d'Helmholtz) , 1'aimant
B , la région de détection.




Photo II
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INTRODUCTION

les effets de croisements de niveaux ont été observés dés 1924
grice 3 1l'effet Hanle de dépolarisation de la lumiere de fluorescence
par un champ magnétique [ 1 ]. Le principe d'une expérience d'effet
Hanle est bien connu : un échantillon atomique est placé dans un champ
magnétique statique H et éclairé par un faisceau polarisé de lumiére
de résonance ; lorsqu'on balaye le champ H au voisinage de zéro, la
lumigdre de fluorescence observée dans la direction parallele a la di-
rection de polarisation du faisceau de pompage présente une variation
résonnante (de forme lorentzienne si les directions de polarisation des
faisceaux de pompage et de détection sont perpendiculaires). la largeur
de cette résonance est la largeur naturelle y de 1'état excité. Ies
résonances de croisements de niveaux en champ nul ont également été ob-

servées sur 1'état fondamental [ 2 ]. Ieur largeur, proportionnelle &

l'inverse du temps de relaxation de 1'état fondamental, est trés infé-

rieure & vy .

L'utilisation de sources laser a permis la mise en évidence d'ef-
fets non-linéaires par rapport & 1l'intensité du rayonnement, comme
ltapparition de résonances de saturation.[3 ] ou la création d'un moment
hexadécapolaire [4 ]. Ces effets ont été observés sur la fluorescence
issue d'une cellule placée dans la cavité d'un laser hélium-néon multi-
mode 1). Ile laser se comporte alors comme une lampe spsctrale tres
brillante. D'autres effets sont liés & l'existence de fréquences dis-

crétes dans la source et d'une distribution des vitesses des atomes dans

1) s . : .
la création d'un moment hexadécapolaire a aussi été observée dans
une expérience ol 1l'on détectait la lumidre diffusée vers l'avant par

une vapeur de sodium [5 ].
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la cellule, comme la modulation de la fluorescence aux fréquences de

battements entre modes (il s'agit 1i d'un effet linéaire) [6 1.

Plus récemment, des expdriences utilisant un laser & colorant mono-
mode et un jet atomique " ont été réalisdes sur le baryum [8 ] et le
sodium [ 9 ]. Elles ont montré que, dans le cas d'une excitation quasi-
monochromatique de faible intensité (réponse lindaire), la forme de
1'effet Hanle est modifide et sa largeur devient inférieure & y .

Nous avons nous-mémes obtenu ce résultat avec plusieurs transitions
hyperfines d'un jet atomique de sodium pompé par un laser & colorant
monomode. Nous nous sommes de plus intéressés aux phénomeénes apparais-—
sant & forte intensité (effets non-lindaires) : élargissement de 1'effet
Hanle, superposition de résonances tres étroites résultant du pompage

2)

optique de 1'état fondamental .

Nous avoas par ailleurs démontré la possibilité de 1'observation
non-optique d'effets de croisements de niveaux : Nous avons obtenu dans
une expérience de type Rabi des variations résonnantes du nombre d'ato-
mes détectés en déplacant autour de zéro le champ magnétique appliqué

dans la région d'interaction.

Ie formalisme de la matrice densité a été employé dans la plupart
des études théoriques sur le pompage optique, comme plus généralement
dans de nombreux problémes d'optique quantique [11- 13]. Ie traitement
théorique a évolué en méme temps que les caractéristiques des sources

lumineuses [14]. La thdorie entiérement quantique du pompage optique

1)‘Un laser He-Ne monomode a aussi été utilisé pour pomper des atomes
de néon placés dans une cellule externe [7 ]. Mais il apparait alors
des effets autres que ceux que nous voulons étudier, 1liés & la création
de "trous" dans la distribution des vitesses.

2) Des résonances tres étroites ont été observées antérieurement sur la
fluorescence d'un jet atomique de sodium, dans des conditions expéri-
mentales plus complexes (en particulier en ce qui concerne la polarisa-
tion du faisceau de pompage) [ 10].
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par ﬁne source classique a été établie en 1962 par Barrat et Cohen~
Tannoudji[15]. Une source classique se caractérise par une émission peu
intense et de grande largeur spectrale ( A > Y ). Ducloy a développé
une théorie semi~classique valable pour un rayonnement de bande large
mais d'intensité quelconque [16]. Cette théorie permet d'interpréter
la plupart des effets observés avec un laser multimode 1). Dans les
deux théories, 1'évolution de la matrice densité n'est décrite que par
des taux de transition. Ia seconde se distingue de la premiére par la
présence de termes d'émission stimulée, qui introduisent une anisotropie
dans le couplage entre 1'état supérieur a et 1'état inférieur b de
la transition. Si le rayonnement est intense, un grand nombre d'inter-

actions successives entre un atome et le champ électromagnétique peuvent

se produire, mais elles ne sont pas corrélées.

Ie cas d'un rayonnement quasi-monochromatique ( A << Y ) est con-
ceptuellement tres différent. Ie temps de corrélation du champ électro-
magnétique est suffisamment long pour qu'il puisse se produire une os—
cillation cohérente & la fréquence de Rabi @ (au moins lorsque QY ).
Les éléments non-diagonaux de la matrice densité entre les états couplés
par le rayommement ne sont plus négligeables : il se crée un dipble
optique macroscopique. ILes équations semi-classiques de la matrice
densité prennent alors une forme analogue aux équations de Bloch de la
résonance magnétique. Ia résolution exacte de ces équations dans le
cas simple d'une transition Jsz —> Ja=1 [18] a permis d'interpréter
la largeur de 1l'effet Hanle voisine de y/2 observée expérimentalement

avec un laser monomode et un jet de baryum [ e].

Pour rendre compte de nos expériences sur un jet de sodium, nous
avons di étendre cette théorie & des transitions plus complexes entre
2 niveaux possédant une structure Zeeman. Nous avons choisi comme

exemple principal la transition Jb=2 > Jé=1 , qui constitue 1le

1) Les- effets provenant des modes individuels ne peuvent étre interpré-
tés qu'a 1l'aide d'une théorie perturbative [ 17].




184

systeéme le plus simple qui soit susceptible de donner lieu 3 des effets
variés (en particulier la création d'un moment hexadécapolaire). Nous
effectuons une analyse qualitative & 1l'aide de la théorie des perturba-
tions et nous donnons les résultats d'une résolution numérique exacte.

A faible intensité lumineuse (réponse lindaire), la monochromaticité du
rayonnement entraine que les cohérences optiques dépendent de H sui-
vant une lorentziemne dont la largeur est une fraction de y qui peut
dtre inférieure a 1 (effet Zeeman "anormal"). FEn conséquence, les
populations présentent une variation résonnante (somme de lorentziennes)
dont la largeur peut étre inférieure & vy et les alignements transver-
saux une variation résomnnante (qui provient & la fois de leur évolution
propre et de celle des cohérences optiques) dont la largeur peut étre
inférieure & y/2 . A plus forte intensité lumineuse (effets non-liné-
aires), il se superpose & ces variations des résonances tres étroites
résultant du couplage avec les cohérences Zeeman (alignement, moment
hexadécapolaire) de 1'état fondamental, Dans le cas particulier de la
composante hyperfine Fb=2 > Fa=1 de la raie D1 du sodium, 1'émis-—
sion spontande peut se produire vers le second niveau hyperfin de 1'état
fondamental ; dans une expérience de jet atomique, la durée de 1'inter-
action avec le rayonnement est limitée au temps de transit des atomes a

travers le faisceau laser. Nous montrons les modifications introduites

par ces conditions expérimentales.

I1 existe de nombreux articles de revue sur le pompage optique

classique [ 19 - 21] ainsi que quelques articles récents sur le

pompage laser [14 , 22 ] .
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A - ETUDE THEORIQUE,

i - POSITION DU PROBLEME.

Nous considérons un Jjet d'atomes se déplacant dans la direction Oy

le jet atomique est illuminé & angle droit par un rayonnement

(Fig. 1).
et polarisé linéaire-

laser de fréquenrce w , se propageant suivant Oz

ment suivant Ox . Un champ magnétique statique H est appliqué sui-

vant Oz .

e AV

Jet

ex

Laser

Fig. 1 -~ Conditions du pompage optique.
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Nous utiliserons ici un formalisme semi-classique, comportant un
traitement classique du champ électromagnétique et un traitement quan-
tique du systéme atomique. ILe rayonnement laser est représenté par
1'onde électromagnétique

E = eX EO cos wt (1)

(en 1'absence d'effet Doppler, il est inutile d'inclure dans (1) le
terme de propagation). Ie systeme atomique (Fig. 2) se compose d'un
état fondamental b de moment angulaire Jb (dont les sous-niveaux
Zeeman sont noiés p ) et d'un état excité a de moment angulaire Iy
(sous—niveaux Zeeman m ) et de largeur naturelle y . Ce systéme est
supposé "fermé" vis-a-vis de 1'émission spontanée. DNous poserons dans
la suite fr=1 . Nous appelons wo la fréquence de la transition

a <> b en champ magnétique nul, w, =8, Up H et w =g By H les
fréquences de Larmor respectives de 1'état excité (facteur de Landé g, )
et de 1'état fondamental (facteur de Landé gy, ). les énergies des sous—
niveaux Zeeman sont donc w =Wyt mw et wu = QoW les fréquences

0

de Bohr des transitions Zeeman w =w - Ww .
um m W

Fig. 2 - Systéme atomique et notations.
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2 - LES "EQUATIONS DE BLOCH OPTIQUES".

L'état de 1'ensemble des atomes dans la région d'interaction avec
le rayonnement est décrit par une matrice densité o(t) , dont 1'évolu-
tion est régie par 1l'équation :

-g—g = -i [H,d] + (%%)rel . (2)

H représente l'hamiltonien total

B=H,+V , (3)

ol HO est la somme de l'hamiltonien de 1'atome libre et de 1'hamilto-
nier Zeeman, et V est l'hamiltcnien du couplage avec le rayonnement.

d . N .
le terme (E%)rel rend compte des phénomeénes de relaxation.

Dans l'approximation dipolaire électrique, lthamiltcnien de 1'in-

teraction électromagnétique s'éerit :

v =-BF (4)

2

o D est 1l'opérateur-dipble électrique de l'atome. En supposant le
rayonnement quasi-résonnant ( w o~ wo ), nous nous placgons dans "1'appro-
ximation du champ tournant":
E .
0 ~iwt
V=-D S e . (5)
L'émission spontanée ne peut éire traitée rigoureusement

dans une approche semi-classique. Ies amortissements de 1'état excité
et du dipdle optique sont décrits par des constantes phénoménologiques
v et y/2 . L'effet de 1'émission spontanée sur 1l'état fondamental

est décrit par un terme de transfert assurant la conservation du nombre

d'atomes.

Nous allons introduire un autre terme de relaxation qui nous per-
mettra de tenir compte de la durée finie de 1'interaction tout er nous

limitant au calcul du régime stationnaire. Pour un atome de vitesse v ,
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la probabilité par unité de temps de quitter la région illuminée par un
faisceau laser de diamdtre £ est P(v) = v/£ . Moyennée sur la dis-
tribution des vitesses dans le jet atomique, elle devieni T = T_1 , ol
= £/v est le temps de transit moyen. La constante de relaxation T
s'applique & tous les éléments de la matrice densité. Mais, en prati-

que, I' est trés grande devant y et se comporte comme une constante

de relaxation propre & 1'état fondamental,

La matrice densité o peut &tre décomposée er 4 sous-matrices :

les matrices o et 9 représentant 1'état excité et 1'état fonda-

mental, et les matrices hermitiques ccnjuguées Gab = Gba+ . lLeur
taux de variation respectif est donné par
. . _0; ~iwt iwt
Ga::—l[HO’Ga] - T a =Y 9 +1 [(D )ab ba © ~%b <Dx>ba S
(6a)
. . iwt ~iwt
cb-.—l[HO,cb] - T[c -G «»]+ﬁﬁ(o )4—1 [(D >ba ap © _Gba(Dx)ab 1,
(6b)
. Y E -lwt
oup=—ilHpro]- T oy ——Z_GabJrl——[(. ab Obb~ % (D)) ©
(60)
- & 7
%a = %b

(6d)

La forme de la matrice de transfert Ti(oa) reflete la symétrie syhé-
rique de 1'émission spontande. Aux termes de relaxation preés, les éque-
tions (6) ont la méme forme que les équations de Bloch décrivant la
résonance magnétique d'un spin 1/2 . Dans ce dernier cas, comme dans le
cas d'un systéme optique & 2 niveaux simples a et b (équ. II-2), 1e

matrices o, » Oy et o p Se réduisent & un élément unique.

Lorsqu'on passe dans le référertiel du champ tournant en posant

—iwt N N cops

ab =p b E le systeme (6) se transforme en un systeme différen-
tiel a coeff1c1ents constants :
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E

. . .0
5, = ~i[Hg 0] - T o -yo, +1i5 [(DX)ab Pra™ pab(DX)ba] , (72)
. , Eo
o, = -ilHye] - rlo,-0,(0)]+C(a, ) + 1 L), Py PralPlgp) > (70)

Y EO
Pap = _l[HO’pab]— r Pab =2 Papt 7;{(Dx)ab b~ cvaa(DX)ab] , (7¢)
. - + ~
pba - pab <ld)

3 - EVOLUTION DES ELEMENTS DE LA MATRICE DENSITE.

%~1 RAPPELS.

1)

Nous nous placons dans la base des états propres de HO . la

‘ \ 2 cq 2
matrice densité y posseéde au total 4(Ja+Jb+1) éléments. Les éléments

1) On peut développer l'opéﬁateur densité sur la base des opératevrs
tensoriels irréductibles T. [23,24] plutdt que sur la base [Jm><JI'm'
que nous utilisons [15]. En polarisation linéaire o , les seules
composantes non nulles & l'intérieur d'un niveau sont telles que
k et q soient pairs. Elles représentent respectivement la population
totale du niveau (k:O) , 1'alignement ou moment quadrupolaire électrique
(k=2) , le moment hexadécapolaire électrique (k=4) . Les composantes
longitudinales (q=O) sont proportionnelles aux populations des sous-
niveaux Zeeman, les composantes transversales (q#O) sont des superpo-
sitions lindaires des cohérences Zeeman Aw=q évoluant & la méme fré-
quence. le formalisme tensoriel est avantageux lorsqu'on doit traiter
l'effet de collisions : en les supposant isotropes, on peut associer une
constante de relaxation & chaque ordre tensoriel k ., Mais il a pour
_inconvéniert que les composantes p entre les états a et b (cohé-
rences optiques) de k différent 9 ptévoluent pas indépendamment,
1'hamiltonien Zeeman n'étant pas isotrorpe.
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b
o
P
représentent les "populations" des sous-niveaux Zeeman des états excité

. . . . a
diagonaux des matrices ca et Gb , notés respectivement Gmm et ,

et fondamental ; les éléments non diagonaux, notés respectivement G

et o© sont les "cchérences hertziennes" ou "cohérences Zeeman"
My

induites par le rayonnement dans le niveau a et le niveau b . Les

1 ?

matrices Gab et Gba ne posseédent que dés éléments non diagonaux,

‘ . . ab ba S [ . "

notés respectivement o et o o et appelés "cohérences optiques".
[

mp

Alors que les cohérences Zeeman oscillent a des multiples de la
fréquerce de Larmor w, oou w o, les cohérences optiques oscillent &
des fréquences voisines de la fréquence W, de la transition optique.
Les cohérences optiques interviennent dans l'expression de la polarisa-
tion électrique macroscopique du milieu atomique. Mais dans une expé-
rience de pompage optique, les signaux de détection s'expriment en
fonction des grandeurs internes & 1'état excité et & 1'état fondamental,
le signal d'effet Hanle, obtenu par détection cohérente de la fluores-—
cence (en polarisation linéaire o ), dépend lindairement des populations
et de 1'alignement transversal (cohérences Am=2 ) de 1'état excité.
I1 est possible expérimerntalement d'isoler la partie du signal corres-
pondant & 1l'alignement. Ie signal obtenu par une détection non cohé-
rente de la fluorescence (polarisation % ) ne dépend que des populations
G;l . D'autres techniques expérimertales : absorption cohérente [25],

diffusion vers l'avant [26], sont sensibles aux cohérences induites dans

1'état fondamental.

3-2 EQUATIONS DEVELOPPEES.

Ia composante cartésienne D s'éerit en fonction des composantes

* o0

standard de 1'opérateur vectoriel D

Dx:—-vj-_é-(Dg1)—DE,1|)) : (8)
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En projetant les équations (7), nous verrons apparaitre des éléments

de matrice du type :
J -m
ab

(1) a (1)
<Jam|D . | p> = (=1) Cos <, I 7> (9)

J_ H
(1) b " ba (1)
et <pr'qu, |7 m> = (1) Corm: TPl (10)

ol nous avons introduit pour notation abrégée des symboles 3j

J 13
c:b=< a b (11)
P \en g

I 1 J
ot e [P a ) (12)
1 1
p'm \ o

-u' q'

Nous définirons la fréquence de Rabi associée & la transition

a <> b & 1l'aide de la formule introduite pour un systéme & 2 niveaux
simples (équ. II-3) :

Q =dF, , (13)

d prenant ici une forme généralisée définie par :

a° = %} dmi = mzu |<JamlD(;)]Jbu>l'2 =§1- I<JaHD(1)HJb>IZ . (14)

(1)

On peut toujours poser, puisque D est hermitique :

J ~J
d = o Vlnp - 0™ My (15)

Pour simplifier 1'écriture des équations, nous utiliserons le parametre:

9-2—%9 . | (16)

La théorie de 1'émission spontanée montre que, dans la base que
nous avons choisie, la matrice de transfert ?Z(Ga) a pour éléments de

matrice [15 ,27 ]
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2J, —p~p'
b ab a b
1 — —
Tpfelo o> = v(25,+1) (1) ;g: Cnopra,p mrmptag,u
g=—1,0,1
. (17)

G_ | S §
m=p+q,m'=p'+q .

Nous supposons qu'en régime permanent N atomes sont présents
dans la région d'interaction. En 1l'absence de rayonnement, ces N ato-

mes seraient répartis de fagon égale entre les niveaux Zeeman de 1'état

fondamental :

N
t —
pple, (0) g pt> = 6uu"2Jb+1 . (18)

Finalement, on obtient & parfir de (7) le systime d'équations

suivant :
6% =iaw_, c2 -re? - Yo o, (19a)
mm mm mm mm mm
J -m
~ a ab b a ab b a
-1 Q (—1) (Cm’p’:m_1 pp’=m__1’ml - m’u=m+1 puﬂ+1 ,m'
J -m'
+(_1) a n (_ ab b a + 02 b b a
m,p=m'~1 “p=n'=1,m' " P, p=mtq “pemt 41, m
b b b N
¢  —iw , o -I(c ,-5T7 8 19b
pp! pp' ppt pp' o 2d 41 pu! (190)

N ab a b a
+y(23_+1)(=1) :E: Comeq,p Cnt o, ! Cmepia,m'—u' 4

m
q=—1,0,1
o~ a b a ab b a ab
-igQ (-1) (Cu,m=u_1 szu_1,u, = Oy mmp Pm=u+1’u,)
—_n !
Jme b a ab b a ab

—pu’m=u1_1. m=u|_1,u'+ pu9m=u'+1 m=p'+1,p'

»ab . N a " ab Y ab
= + - -
my 1<wmu ) Py r Py 2 Pmp (19¢)
J -m
.ox b b
i B (-n?® (2P o, 2 P o
m,pu'=m-1 pr=m-1,p m,p'=m+1 pr=m+i,p
+(_1)Ja-u (-c a a b t G a a b )
m,m'=p~1 "m'=p-1,p  m,m'=p+l mi=p+l,p
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Nous rappelons que cab = pab e_lwt . On dispose par ailleurs des rela-
iy M L, ba ab *
tions lides & l'hermiticité de la matrice densité : p =p ’
* i i
a a * b b
G =a »y O, =0, .
m'm mm' Bl B

Dans chacune des‘parenthéses relatives au couplage atomes—rayonne-
ment, le rremier terme provient de la composante c+. et le second terme
‘de la composante o du champ électromagnétique. Ia structure des
équations (19) entraine que seules les cohérences Zeeman telles que Am
pair ou Ap pair et les cohérences optiques telles que lm—p] impair
soient non nulles. Cela provient de ce que nous traitons le cas d'une
polarisatipn linéaire perpendiculaire au champ magnétique. Le pompage

en polarisation linéaire impose des relations de symétrie supplémentaires
a a

lorsque le laser est & résonance exacte (w=w.) : o =0 ,
0 mm! ~m'—m

o b - b pba _ pa b pab _ pb a

pp' —p'-p 7 Tpm o Temep 7 Tmp Tepem

Pour étudier le régime stationnaire, il faut annuler les taux de
variation des éléments de la matrice densité dans les équations (19) .
On obtient alors un systeme algébrique linéaire dont on peut toujours
écrire la solution analytique exacte. Mais, en pratique, celle-ci n'est
exploitable que pour les transitions les plus simples, par exemple
J,. =0 <& Ja =1 [18] . Pour les transitions plus complexes, une ré-

b
solution numérique deévient nécessaire,
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4 - EXEMPLE DE L.A TRANSITION Jb=2 <——>Ja=l

4-1 ECRITURE DES EQUATIONS.

En pompage de polarisation linéaire ¢ , la matrice densité qui
décrit le systeéme atomique (Ja=1 , Jb=2) posséde 34 éléments non nuls
sur 64 au total (Fig. 3) : 8 populations, 10 cohérences Zeeman et 16
cohérences optiques. Pour simplifier, nous nous limiterons ici au cas

w=w I1 ne reste plus alors que 21 éléments prenant des valeurs

0 °
distinctes : 5 populations, 8 cohérences Zeeman et 8 cohérences optiques.
les cohérences étant complexes conjuguées deux & deux, nous n'écrirons

que 13 équations au lieu de 21

o =y ol - 18 TZ"< ab _ phay (20a)
Spp ==Y oy -3 FO( 01~ Pl r( 1 (20)
6_&111= “[y-2iwlo - [V_ \f_o ba] , (20c)
E’obo = -r(cobo- n) + 3Y[E )+ 125 oo] -iQ -V_—_ (p pg?) , (204d)
50 = =T(a =) + 5vl5G of, 75 ogol -+ A= (eo-egy) »  (200)
62})2; —l"(c -n) + 3Y 5 a iQ TLS_ ( 2?— p?g) R (20f)
&_11)1 =-[r-21i wb] cb +3Y TX 10 _?riﬁ—v%pg? , (20g)
6302 = -[r-2i ] “ob2+37 _5'1\/"5 o141 [v‘ "01 V'_o "12 5 "—a1b2] (20n)
0_22 = -[r-4i w] 0_22 -iQ V—%— p_a1b2 , (201)
pg? = ‘[%'i o] "311) - i@ ['\r% "oao - _\r% °1b1 * '\F}—a “-?1] ’ (203)
E’?B = '[%“Li w,] p?g [V—o oo ﬁ o _V’—L-"if_vl_g“;o] , (20k)
5?2 = ‘[12(" (20,0 )] "?2 [\F 11 TL_ ";2“\/:;‘3 "c];z] ’ (204)
F.’-a:.)z = "%" (20w, )] p-a1bz' 14 ["\r'g' "-?1‘ @—3 0302*\71:5 °—22} (20m)
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la signification des notations est évidente ; par exemple :

ab ab

o > = P =2 Nous avons négligé T' devant Y et posé n;:N/S .
- =1,u=

Fig. 3 - Représentation symbolique des éléments non nuls de la matrice
densité décrivant un systéme atomique (Jb=2, Ja=1) pompé par
un rayonnement de polarisation linéaire o . Points : popula-
tions ; traits ondulés : cohérences Zeeman ; traits droits :
cohérences optiques (les traits plus fins sont des composantes
d'un moment optigue octupolaire).

En régime stationnaire, le systéme (20) devient un systime algé-
brique linéaire de 21 équations & 21 inconnues, dont certaines possedent
un second membre (20d,e,f). Ce systéme a été résolu numériquement ")
pour diverses valeurs du champ magnétique H et de la puissance par
unité de surface P du rayonnement laser. Nous utilisons en fait les
variables sans dimension ma/y (proportionnelle & H ) ét ﬁ/y (propor-

tionnelle 3 E donc a P1/2 ). les valeurs choisies pour les paramé-

tres atomiqu;; sont celles de la composante hyperfine Fb:2 &> Fa:1

de la raie D1 du sodium : g, =-=%, gb :'% , Y = 10 MHz ., Dans cet
exemple, wa/y =1 correspond & H 243G et &/y =13a PZ1 mW'/cm2 .
Nous avons pris la valeur T = 0,1 MHz telle que T/t = 100 et fixé

N=1 {(n=0,2) .

Nous avons tracé les courbes de variation de divers éléments de la
matrice densité en fonction de wa/y , pour des valeurs croissantes de

/y . Compte-tenu de la symétrie vis-a-vis de 1l'inversion du champ

1) Ies calculs numériques que nous mentionnons dans 1'ensemble de ce
chapitre ont été effectués par M.-G. Schweighofer sur 1'ordinateur
UNIVAC 1110.
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magnétique, nous ne reproduirons qu'une moitié de chacune de ces courbes.
Pour expliquer leur forme, nous allons d'abord nous placer dans le cadre
de la théorie des perturbations. Mais, méme dans le paragraphe qui
suit, les courbes présentées sont celles qui ont été obterues & partir

du calcul numérique exact.

4~2 ANAIYSE DE L'INTERACTION A FAIBLE INTENSITE DU RAYONNEMENT.

La méthode de résolution des équations de la matrice densité par
itération est classique [12,28,17]. Nous cherchons la solution des
équations (20) sous forme d'un développement en puissances successives
du paramétre & proportiomnel & 1'amplitude du champ électrique du
rayonnerent. ILes cohérences optiques apparaissent aux ordres impairs
du développement et les grandeurs internes aux états a et b aux
ordres pairs. L'interaction est ainsi décomposée en une succession de
processus & 1 photon que nous représenterons & l'aide de diagrammes.
Les probabilités relatives des transitions figurant dans ces diagrammes

sont reportés dans la Figure 4.

-1 0 1 Fa=1
6 3 3 6
J VN Re2
-2 =1 0 1 2

Fig. 4 - Diagramme des transitions Zeeman induites par un rayonnement de
polarisation linéaire ¢ dans un systeéme (Jb=2, Ja=1) . les
prcbabilités relatives de ces transitions sont proportionnelles

aux coefficients ; (cab)2 = (¢h2)2 .
iento 35 (cR0)2 = (c22)
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4~-2-1 Réponse linéaire.

A 1l'ordre 0 , seules les populations de 1'état fondamental premnnent

une valeur non nulle :

b (0) X (21)

[8) =1n
i

la réponse linédaire décrit la modification de 1'état du systéme
atomique résultant d'un processus d'absorption d'un photon. Elle cor-
respond aux termes d'ordre 1 dans le développement des cchérences opti-

ques et d'ordre 2 dans le développement des populations et cchérences

Zeeman.

a - Alignement.

Ile diagramme de la Figure 5 symbolise la création d'alignement
transversal dans 1'état excité
par excitation cohérente des états

m=1 et m=-1 . D'aprés (20c) :

Ga(z)_i~ 2 ba(1) 1
-1 V30 "O1 Y- 21w

[ ] [ ] L] L} (22)

avec, d'apres (20k) :

Figure 5 pba(1):.‘§_1_cb(o) 1
01 V'EZ) 00 I 5w :
2 a
(23)
D'ou :
o2 (@ __gga 1 (24)
-11 30 Yliw)
: 2 a
2
Y oGP
Re o a (2) = - 52 L 4 8 . (25)
-11 50 20,2
(-t w®)
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le dénominateur de (25) est le carré du dénominateur d'une fonction de
Lorentz de largeur vy . la dépendance en H résulte en effet de 2
facteur contenus respectivement dans (22) et (23) : 1'évolution propre
de la cohérence hertzierne & la fréguence 2wa , interrompue par une
relaxation de constante y , et 1l'évolution de la cohérence optique &
la fréquence w, (dans le référentiel du champ tournant), interrompue
par une relaxation de constante vy/2 . Iorsque H augmente, ces 2
facteurs tendent & détruire 1l'alignement, l'un par la précession de
Larmor, l'autre par le désaccord Zeeman du laser, ILe premier facteur,
responsable de l'effet Hanle habituel, existe seul dans le cas du pom—
page par une source classique. L'alignement varie alors suivant une

1orentzienne1) de largeur y . L'expression (25) et la Figure 6

0 //—\\\\\“-~____;
a
Re O,
g1
Y 10
-2x10-6_
[ T I T T T T T I T
0 1 2 3 4 Uy
Y
Figure 6

montrent que dans le cas du pompage par un rayonnement monochromatique

de faible puissance , l'alignement varie suivant une courbe de forme

2)

assez différente , de largeur a mi-hauteur Auw z y/2 et s'anmnu~

lant pour w_ = v/2 .

1 . 3

) Dans le cas du pompage en raie large, la forme lorentzienne est
d'ailleurs conservée & toute puissance du rayonnement pour une transi-
tion J,=0 <> J =1 ; on observe seulement un accroissement de la -

largeur par satu%ation [16].

2) Ce résultat est déji bien connu, puisqu'il a été établi théoriquement
[ 18] et verifié expérimentalement [8] pour une tranmsition Jy=0 <> Jy=1.
Nous montrerons toutefois qu'il n'est vrai que dans le cas d'une transi-
tion possédant, ou un niveau fondamental Jy=0 , ou un niveau excité

J =1 (voir la remarque intitulée "effet Zeeman anormal").
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le diagramme de la Figure 7 représente la création d'alignement
dans 1'éiat fondamental par absorp-
tion cohérente & partir de 2 sous-
niveaux Zeeman tels que Apu=2 .

On trouve par exemple , d'apres

(20g, )

b (2) _ - [-i ab(1) 3 _a (2

c , (26)

°11 V‘B Por  tY0 %y 1 TC 21 W
. ab(1) _ L= 1 b(O) 1
Por SR e T (27)
27 %

L'évolution propre de la cohérence hertzienne se produit ici & la fré-
quence 2w, et avec le temps de relaxation T (26). Ie dénominateur cor-
respondant impose & la courbe de variation de 1l'alignement de 1'état
fondamental une largeur Awb 2 I, plus étroite d'un facteur de 1l'ordre
de y/T = T/t que celle de 1l'alignement de 1'état excité. Cela est
illustré par la comparaison des Figures 8 et 6, établies pour la méme

valeur de ﬁ/y (noter que 1'échelle horizontale de la Figure 8 est

5x10°_]

Re O , ,

o2
al-
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dilatée d'un facteur 200 par rapport & celle de la Figure 6). L'ex—

bression (26) indique que c_?1 2) comporte 2 termes. Ie premier terme,
décrivant 1'interaction avec le rayonnement (Fig. 7l est de signe opposé
a c_?1(2) . TI1 est partiellement compensé par le terme représentant le
transfert par émission spontanée de 1l'alignement de 1'état excité (ce

second terme est égal au 1/10 du premier en champ magnétique nul).

b - Populations.

A 1'ordre 2, la variation des populations avec le champ magnétique
vient exclusivement des cohérences optiques et traduit le désaccord

progressif du laser par effet Zeeman. Par exemple, d'aprés (20a) et

(27) : () »
al\2;, =z _4_ ab(1) 1
%00 —Qm In Py, (28)
:§2§-—2L—-— ) (29)
X 2
4 %

Ia population du niveau m=0 de 1'état excité varie comme une lorent-

zienne de largeur Awb =y (soit Awa = y/3 sur la Figure 9).

N
~5
107 _| a
g 00
8.1
110
o
' T ' T I T l T ] T
0 1 2 3 4 g
Y
Figure 9

Le niveau m=0 est peuplé & partir des niveaux p = 31 de 1'état fon-

damental mais, par suite de la symétrie w = wo , l'expression (28) ne
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fait intervenir qu'une seule cohérence optique. Ie niveau m=] étant

a (2) est

peuplé 3 partir des niveaux p=1 et p=2 , la population P

issue de 2 termes—-source. D'aprés (20b)

a(2) ab(1) ab(1)
, 0
11 [ V—E) p +V—6 ] (3)
ou, d'apres (20k, 2)
ab(1) ~ b(o)
= iQ—=—go 1 , 1
P10 V50 T (31)
2 a
?1;(1) _ ﬁ_‘il; 40 (0) . 1 . (52)
——i(2w, ~w )
2 b a
On en déduit :
22 g [ 1 o 1 X (33)
%y 50 |42, ¥2 )
yH T (2w -w_)

Ia courbe cfz(H) est donc la superposition de 2 lorentziemmes de lar-
geur et d'intensité différentes. Dans la suite de ce paragraphe, nous
exprimerons les largeurs dans 1'échelle commune de la fréquence de

ILarmor de 1'état excité : w = (ga/gb) W, s en prenant 1'exemple numé-

rique de la transition F =2 <> Fa=1 de la raie D1 du sodium :

b
ga/gb = —1/3 . Les largeurs des lorentziennes apparaissant dans (33)
a
0 g,
1
5
o
— e e e >
0 1 2 3 4 g




sont alors respectivement y et y/7 . Ia largeur & mi-hauteur de la

courbe résultante (Fig. 10) est voisine de y/6 .

Le calcul des populations de 1'état fondamental est légérement
différent & cause du couplage par émission spontanée avec les populations

de 1'état excité 1). A faible intensité du rayonnement, les populations

du niveau b s'écrivent :

cb —ob(o) +cb(2)=n+cb<2) (34)

IV i n

Le terme d'ordre 2 comporte une partie négative décrivant 1l'interaction

cohéreﬁte avec le rayonnement (absorption) et une partie positive décri-

vant le transfert par émission spontanée. Prenons d'abord 1l'exemple du

niveau m=2 , couplé par le rayonnement et 1l'émission spontanée au seul

niveau n=1 . D'apres (ZOf, %32, 33) .

b(2) [ x.2 ab( 1) 3 a(2)q1
o =l-8yF et rrgo Ty (35)
-8 13 |- : 4 (36)
T 50 2 2 :
l--+ (Zw —w )2 Y—+w"‘
4 b a4

La courbe G;;(H) (Fig. 11) est la superposition d'une lorentzienne

02000 [\
b
O.z 2
2.1
Y10
01996 _
[ T | T ] T T T T T P
0 1 2 3 4 g
Y
Tigure 11

1) 1'émission spontanée étant isotrope, ne couple que les populations
entre elles et les cohérences Zeeman entre elles.
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négative de largeur +/7 et d'une lorentzienne positive de largeur vy
et d'intensité 4 fois plus faible. Ia premidre est la différence entre
un terme d'absorption et un terme d'émission spontanée. La seconde
vient uniqusment de 1'émission spontande. Ie niveau p=1 est couplé
par le rayonnement de polarisation o aux niveaux m=31 et par 16—
mission spontande aux niveaux m=0 (polarisation n ) et m=3}1 (pola-—

risation ¢ ). D'apres (20e, 27, 29, 33%)

GP(2) _ o2 ab(1) a(2) _a(2)yy41 ;
oy = L=u s ey, +v 5 (o el 1T (37)
x2 Y n 1 1 1
=Q° = -4 +6 + . (38)
T Y—2+m2 lE+ (2w )2 ﬁ+ 2
4 "% 4 b ¥’ 4 Y

Ia courbe (H) est la superposition d'une lorentzienne négative de

11
largeur y/6 et de 2 lorentziennes positives de largeur y/7 (la plus

'intense) et y . La structure de la courbe résultante (Fig. 12) fait

apparaitre nettement ces 3 composantes. Ie cas du niveau u=0 se

0,2002_]
b
o 11
8.1
Y10
o,zooomt/fﬁ__\
‘ T I T I T ' T ' 1
0 1 2 3 4 Y
Y
Figure 12

présente de facon analogue. D'apres (204, 23, 29, 33)

02 (2, g2 2y 1 (39)

b(2) 4 ab(1) 1
%o =@ Vo " Py +15 (205
=s‘“2%_i B Y : . (40)
50 2 2 2
l-+m2 Y—-+w2 l—+(2m - )2
4 a 4 b 4 b Ta
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On prévoit & nouveau % composantes. Mais, ici, les 2 composantes les
plus étroites (de largeur y/6 et 7/7 ) sont de méme signe et ne peu~

vent &tre distinguées (Fig. 13).

0,2004 _
b
o-o 0
g1
l Y™ 0
02000
| T T T T T T T T T
0 1 2 3 4 g
Y
Figure 13

En résumé, dans le cas du pompage par un rayonnement monochromati-
que de faible puissance, les populations dépendent du champ magnétique
comme une somme de fonctions de Lorentz dont la largeur est un multiple
rationnel de vy . lLa forme de la variation est plus compliquée pour
les populations de 1'état fondamental que pour les populations de 1'état
excité, car il se superpose aux lorentziennes issues du couplage avec
le rayonnement des lorentziennes de signe opposé issues de 1'émission
‘spontanée. Rappelons que, dans le cas du pompage par un rayonnement &

bande large, les populations ne dépendent pas du champ magnétique &

1tordre 2.

Remarque : IL'effet Zeeman "anormal".

L'étude qui précéde met en évidence le rdle essentiel joué par les

cohérences optiques dans la réponse lindaire . C(Considérons la cohérence
b a R . s

p - GngT) associée a la composante c+ du champ électromagnétique.
p=l-1,

Ie dénominateur résonnant de cette cohérence & l'ordre 1 :

%nfi [m w - (m—1) mb] exprime la condition de résonance optigue pour
!
la transition Zeeman J. ,m-1 &> J ,m ., ILa largeur qui lui correspond
b a 4
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a pour valeur, rapportée & la fréquence de Larmor de 1'état excité
Mo = y[m-(m—1)gb/ga}_1 . Lorsque J,=0 ou g =g (conditions d'ob-
servation du triplet Zeeman '"normal" en spsctroscopie classique), on
trouve Awﬂ:Y . Lorsque gb% ga (conditions de lteffet Zeeman
"anormal"), il existe un plus grand nombre de fréquences d'évolution
des cohérences optiques (ou de fréquences de Bohr des transitions

Zeeman). Si gb/ga <1 et m> 1, elles sont telles que Aw3 <y .

‘ . ‘ . a s
Ie dénominateur résonnant des populations o (ou o] ) &
gy

b a b a
(ou

1'ordre 2 est celui des coherences optigues _ ).
v ptiq , pp:m4_1,m pp,m=p+1

Dans le cas des populations relatives & la transition Fb:2 &> Fa=1

de la raie D du sodium (gb/ga::—B) , nous avons obtenu de nombreux

1
ex=mples de variations lorentziennes de largeur inférieure & Y.

lLe dénominateur résonnant des cohérences o, _ (ou o b )
m,m'=m3 2 o' =pz2
4% 1'ordre 2 est le produit d'un terme décrivant la precession de
Larmor, de largeur vy (ou‘ T ),et d'un terme décrivant l'effet Zeeman,
dont la largeur peut &tre inférieure & y . Dans le cas d'une transition
Jy =0 &= J =1 [18] , la variation de 1'alignement de 1'état excité
résulte de 2 termes de largeur y dont le produit a une largeur voisine
de y/2 . Il en est de méme pour toute transition vers un niveau excité

Ja=1 , l'alignement étant uniquement représenté par la cohérence Zeeman

‘ p : b a .
c couplée aux seules cohérences optiques pO,_1 . Mais dans le cas
.l._

a
-11
d'un niveau excité Ja=2 , la cohérence Zeeman 652 contribue a

l'alignement., Cette cohérence est construite en partie & partir de la

ré L] b b
cohérence optique p12 , & laquelle correspond un terme de largeur

Y (2—-gb/ga)_1 . Par exemple, pour la transition F, =1 > F =2 de

la raie D, du sodium (gb/ga=:—3) , cette largeur serait vy/5 : Ia

N . , a .
largeur associée 3 la variation globale de la cohérence 602 serait

donc inférieure & vy/2 .
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4~2-2 Effets non-linéaires.

a - Ordre 4.
les termes d'ordre 4 résultent d'un processus d'absorpition suilvi
d'un processus d'émission stimulée, ou encore de 2 processus d'absorp-
tion successifs. Un premier exem-—
ple d'effet d'ordre 4 est la créa-
tion d'un moment hexadécapolaire
électrique dans 1'état fondamental
(rig. 14). TLa cohérence Zeeman
S_5s est construite & partir de la
cohérence optique p_a1b2 (apparais-
sant 3 l'ordre 3) caractéristique

o
Figure 14 d'un moment optique octupolaire.

On déduit de (201, m)

b (4) __,x2  ap(3) __1 ‘
O TR 5 P12 T-4d w (41)
ab (%) o {1 a (2) 1 b(2) 1
=-iQ |=o -—=— .(42)
p_-12 U5 -1 V3O 02 "‘;’—i (2wb+w )
a

L'expression (42) indique que le moment hexadécapolaire est issu de

1'alignement de 1'état excité (Pig. 14) mais aussi de celui de 1'état

10°_| Re O
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fondamental. Les probabilités de transition relatives (Fig. 4) sont
telles qu'a l'ordre 4, la majeure partie de l'alignement de 1'état

excité est transférée vers le moment hexadécapolaire de 1'état fonda~
mental. lLa fréquence de précession de 0_22 étant 4wb , la largeur

de la courbe Re o 22(}1) 3 faible intensité lumineuse (Fig. 15) est

Aw, ~ r/2 , contre Anb T pour Re ¢ 11(H) (rig. 8).
la Figure 16 représente le couplage de la cohérence 0_?1(2)
induite & 1l'ordre 2 avec la popu-
lation c&% . Dans le cas du pom—
page en raie large d'une transition
Jp,=0 &> Ja=1 , cet effet constitue
3 1'ordre 4 la seule cause de la
variation de GJB avec H . Cette
° * * * variation est alors d'origine pure-
ment non-lindaire ("résonance de
Figure 16 saturation") et possdde une forme
lorentzienne [ 3 ]. Ici, le terme
d'ordre 4 posséde un dénominateur en (%quwa)B , auquel correspond une
largeur du méme ordre que celle du pic central de cé%<2) . En consé-
quence, la forme de la courbe GJE(H) est trés peu modifiée : si 1l'on
adapte les échelles verticales, la courbe calculée pour ﬁ/y::1 se

superpose exactement & la courbe calculée pour ﬁ/y = 1/10 (Fig. 13),

alors que la courbe calculée pour ﬁ/y = 3 ne présente qu'un léger

élargissement. Notons que pour un niveau Fb=2 > %0 est également
couplée & l'ordre 4 avec 052(2) . Ce couplage, qui pourrait donner

. N p p . . . b ,
lieu & une résonance étroite négative dans la courbe GOO(H) , n'y crée

pas non plus de modification visible.

Nous montrons sur la Figure 17 le processus symétrique de celul

de la Figure 16, couplant la cohérence o ?1(2) 3 la population cgg .

Le terme d'ordre 4 posséde cette fois un dénominateur en

2
§——-kw ) (——=+w ) auquel correspond une largeur de 1'ordre de T .
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Ia situation est analogue en ce

. . a
. . qui concerne la population 011 s
couplée i c;;(z) (1le diagramme

correspondant serait décaléd d'un
sous-niveau Zeeman par rapport a

° la Pigure 17). Aussi, il apparalt
dans la courbe cgz(H) et dans la
courbe cf&(H) (Fig. 18) une réso-

Figure 17 nance étroite négative ayant pour

origine 1'alignement de 1'état fondamental.

Figure 18

I1 se produit en outre & 1'ordre 4 un couplage entre les aligne-
ments d'ordre 2 des états a et
b (Fig. 19). Il en résulte dans
la courbe Re c_?1(H) la superpo-
sition & la résonance initiale

d'une résonance étroite (largeur

~I' ) et de signe opposé (Fig. 20).

Figure 19
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-2x10-3_

Figure

b - Ordres supérieurs,

20

Le diagramme de la Pigure 21 fait intervenir 3 interactions avec

le rayonnement.

I1 décrit le couplage a 1l'ordre

r

6 de la cohérence

5 P (4)
-22
1'état excité.

avec l'alignement de

Ce processus est
3 1'origine d'une résonance hexa-
décapolaire, encore plus étroite
(largeur ~I'/2 ) et inversée par

rapport & la résonance quadrupo-

laire, dans la courbe Re ¢ ?1(H)
(Fig. 22).
Figure 21
5x10_3_r\
0
a
Re O
-5x10™_|
8_
£-10
| T T T ' T T T ' T
0 1 2 s
Figure 22 Y
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Puisque 1'alignement de 1'état excité est couplé & la population
GJB par un processus d'émission induite, on pourrait penser que les
résonances précédentes se retrouveraient dans la courbe cg;(H) pour
des intensités du rayonnement suffisamment élevées. La Figure 23 décrit

par exemple un processus permettant le couplage & l'ordre 8 du moment

hexadécapolaire de 1'état fondamental avec cgz . Ce couplage emprunte
. b (4) a (6) _ _b(8)

le chemi t -
n suivan S_55 - 0_11 %50

Un autre chemin est possible :

b (4) b (6) b (8)
o2 T %2 T %0

Un chemin analogue & ce dernier
conduit également & la population
du niveau u = 2 :

v (4) b (6) b (8)
S22 Yo %2 T %2

En réalité, les courbes G;;(H)
Figure 23 (Fig. 29) et 021’2(1{) sont

élargies aux fortes intensités, mais gardent approximativement la méme
forme. Nous verrons qu'il n'en est pas de méme si 1'on considere les

solutions & un instant donné au lieu des solutions en régime stationnaire.

4-2-% TLimites du traitement perturbatif.

Nous avons, & titre d'exemple, calculé les expressions

Re (0_?1(2)4-6 ?1(4)) et Re 0_22(4) représentant respectivement les

et Re o b au quatridme ordre de la théorie des

a
d
grandeurs Re o o

11

perturbations. Nous ne donnerons pas ici les expressions analytiques
obtenues, mais nous avons représenté les courbes de variation avec H

qui en sont déduites, sur les Figures 24 et 25. Ces courbes sont compa-—
rées avec les courbes fournies par le calcul numérigue exact., On remarque
que si les résultats des deux calculs sont encore en bon accord pour

d/y =1, ils divergent nettement pour §/Y =3 (soit pour une puissance '
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lumineuse 9 fois plus élevée). La différence est particulitrement nette

) b
en ce qui concerne la coheérence ¢ 5 pour laquelle le terme d'ordre 4
1'amplitude de la courbe
}

est le premier terme nox nul du développement

obtenue par la théorie des perturbations croit donc en ﬁl et sa forme

n'est corrigde par aucun terme d'ordre supérieur. Pour les valeurs

ﬁ/y > 1, il faudrait donc poursuivre le développement & un ordre plus

élevé, au prix de calculs fastidieux. En outre, pour les plus fortes

puissances accessibles & 1'expédrience ( Qfy > 10) , la série ne serait

probablement plus convergente.

102

~2x107% ‘?“1
Re O &/

-1 1

1072

Fig. 24, 25 - Comparaison entre les résultats fournis par la
théorie des perturbations au 4eme ordre (courbes
en trait pointillé) et par le calcul numérique
exact (courbes en trait plein).
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A
-2
107 Re 0 _,°, Fig 26
20
~ 15
/ s
0 , - °

5x10'2..

Fig. 26 & 29 -~ Courbes théoriques de variation avec le champ magnétique,
pour diverses intensités lumineuses, de 4 éléments de la
matrice densité décrivant typiquement 1'état stationnaire du
systéme atcmique (Fb:Z , Fa=1) en présence d'un rayonnement




N
(0] 1a1 Fig., 27
o1
__50
20
Vo _
(o) \10
5
I v T T T T T T r r ~N
0 05 i ' g%{
A
o.° Fig. 29
oo &
0,3
o2 _ _—
N\ 1
— 5
0’1- / .
50
e
20
f ' T " " T T | >

de polarisation ¢ lindaire, monochromatique, résonnant, tres intense.

les valeurs des parametres adoptées pour le calcul nunérique

sont, comme dans les figures précédentes :

gb/ga=-3 , y/T=100 , N=1 .
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4~3 RESULTATS OBTENUS A FORTE INTENSITE DU RAYONNEMENT.

les Figures 26 & 29 représentent les variations en fonction du

champ magnétique de 4 grandeurs typiques : l'alignement de 1'état excité
et le moment hexadécapolaire de 1'état fondamental, les populations sz
de 1'état excité et GJB de 1'état fondamental. Nous avons représenté
les courbes obteaues & partir de la résolution numérique pour diverses
valeurs du parametre ﬁ/y supérieures & 1, pour lesquelles nous savons
la théorie des perturbations difficilement applicable 1). Par suite du
phénoméne de saturation qui limite leur amplitude, il est alors possible
de faire figurer les courbes représentant une grandeur donnée & la méme
échelle. Nous avons préféré montrer en détails la zone voisine du champ
magnétique nul ( Iwal £y ). Au dels, & cause de la monochromaticité

du rayonnement, les cohérences Zeeman tendent vers O , les populations

de 1'état excité vers 0 et les populations de 1'état fondamental

vers n=0,2.

L'élargissement radiatif est particulierement spectaculaire en cé
qui concerne les résonances issues de 1'évolution des cohérences de
1'état fondamental. Par exemple, alors gque la largeur de la courbe
Re G_SZ(H) est encore de 1l'ordre de I/2 pour Q/y =1 (Fig. 25),
elle devient de 1l'ordre de y/5 pour {/y =20 (Fig. 27). Ce phéno-
méne est di aux nombreux couplages qui se produisent entre 1'état fon-
damental et 1'état excité pour les intensités élevées. Tl n'existe
plus alors de grandeurs qui caractérisent 1'un ou l'autre de ces états.
Dans le cas de la courbe Re c_?1(H) , la Figure 26 montre que les deux
résonances originaires de 1'état fondamental prennent une importance
croissante lorsque 1l'intensité augmente., Pour ﬁ/y = 20 , la courbe
ne coupe plus l'axe au voisinage de wa/y = 1/2 : la résonance initiale

issue de 1'évolution de 1'alignement (non couplé) de 1'état excité

(Pig. 6) n'apparait pratiquement plus.

) Avec un laser 3 colorant monomode, on atteint aisément des intensités
lunineuses telles que K/y > 10 (voir Sect. B).
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Les populations sont également fortement pérturbées par un rayon-
nement intense., Alors que la population cgg en champ nul est tres
peu modifiée (2x 10-2 en valeur relative) pour ﬁ/y = 1/10 (Fig. 13),
elle est presque doublée pour ﬁ/y = 20 (Fig.‘29). Du fait du couplage
avec les cohérences hertziennes de 1'état fondamental, ces modifications
importantes peuvent néanmoins &tre détruites par des champs tres faibles.
Ainsi, pour ﬁ/y = 20 , une variation du champ magnétique de wa/y =0
a ma/y = 1/20 (E=2G) suffit a faire passer la population cf?
d'environ 1/100 & 1/10 (Fig. 28). Pour interpréter une expérience
dans laquelle le champ magnétique terrestre n'aurait pas été compensé,

il serait donc imprudent de ne calculer que les populations en champ nul.

5 - CAS D'UN SYSTEME "OUVERT!".

5-1 GENERALISATION DES EQUATIONS PRECEDENTES.

Ie modéle théorique de la Figure 2 ne s'applique pas exactement
au systéme que nous avons étudié expérimentalement. En effet, nous
savons qu'il existe dans 1'état fondamental des atomes alcalins une
structure hyperfine qui est & 1l'origine d'un pompage optique hyperfin.
la modification du calcul généralise celle que nous avons effectude au
Chapitre II (A—4-1) dans le cas de niveaux sans structure Zeeman, lors

du passage du systéme "fermé" au systéeme "ouvert".




Nous considérons maintenant le systéme atomique représenté sur la
Pig. 30, L'état fondamental se compose de 2 niveaux b et c de
moment angulaire respectif Fb et Fc . L'état excité a posséde un
moment angulaire Fa . L'émission spontanée se produit de a vers D
et.de a vers c¢ avec des taux respectifs Yy, et Y. (yb4—yc = y) .
lLe rayonnement est quasi-résonnant vis-a-vis de la transition a <> b .

Nous supposons gu'il ne couple pas les niveaux a et c¢ appréciable-

ment ( |E -E_| >> Q).

Fig. 30 — Systéme "ouvert" vis-a~vis de 1'émission
spontande. '

Nous savons qu'en régime stationnaire, les atomes s'accumulent
dans le niveau ¢ par pompage optique. Il faudra par conséquent cal-
culer la solution dépendant du temps associée au régime transitoire .
Nous pourrons alors tenir compte de la durée limitée T de l'interac-
tion sans qu'il soit nécessaire d'introduire la constante de relaxation

I' dans les "équations de Bloch optiques".

Ies nouvelles équations (19') décrivant 1'évolution des é1léments
de la matrice densité en présence d'un rayonnement monochromatique de
polarisation GX sont obtenues & partir du systeme (19) en y faisant

I'= 0 , remplagant vy par Yy dans (19b) et ajoutant 1téquation
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suivante (qui traduit le transfert par émission spontanée de a vers

c ) :

2J —p-p'
« C [¢] a c a ¢ a
5t = v (2F +1)(-1) :;: Compraup Cnt o' qon’ Snmpa,m' <+
q="'190,1

(19'd)

les populations de 1'état fondamental de 1l'atome non perturbé n'appa~
raissent plus dans 1'équation (19'b) mais seront introduites dans les

conditions initiales. A 1'instant t=0 , les seuls €1l2ments de matrice

non nuls sont :

b C N
GUN(O) = Gu,u'(O) = (2Fb+1)+'(2Fc+1) . | (43)

5-2 APPLICATION A UNE TRANSITION HYPERFINE DU SODIUM.

Considérons le cas particulier ol le laser est accordé & la tran-
sition Fb=2 4——>'Fa=1 de la raie D1 du sodium. Ie second niveau .
hyperfin de 1'état fondamental est FC=1 . On a dans cet exemple
Yy = (5/6)7 et Y, = (1/6)y (voir Fig. TI-14). 1Ie systeme (20') des
équations relatives & cet ensemble de niveaux est le systeme (20) ou
1ton fait I'=0 , change y en Yy, dans les équations (20d) & (20n), et

ajoute les 3 équations :

e 1 a

S0 = ¢ 5 %11 ’ | (20'n)
. C 1 a 1 a .
51 =3 [ 9045 %0 - (2070)
.« C . c 1 a

O 14 = 2i w, ©_,, + 57, c 911 - (20'p)

L'équation (20'p) montre que de l'alignement est introdait dans le
niveau c¢ par la seule émission spontanée. Dans 1l'exemple que nous
considérons, les fréquences de précession Zwb et 2wc des aligne-

ments des niveaux b et ¢ de 1'état fondamental sont égales (pour
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le sodium, les facteurs de Iandé des niveaux hyperfins Fb=2 et FC=1

sont &y = 1/2 et gC::—1/2), mais cela n'est en général pas le cas.

En annulant le premier membre des équations (20'), on trouve immé-
diatement que les seuls éléments de la matrice densité non nuls en régime
stationnaire sont les populations o_:i1(m) , 6;1(m) et 6560») des
sous-niveaux Zeeman de c¢ . Mais 11 n'existe aucune relation de phase

entre ces derniers pulsque ¢ ?1Ow) =0 .

Pour obtenir la solution dépendant du temps, il faut résoudre le
systéme différentiel lindaire & coefficients constants des 21 équations
(compte tenu des éléments complexes conjugués) représentées par les
équations (20'a) & (20'm). 1I1 est commode, en passant aux parties
réelles et imaginaires, de transformer ce systéme en un systéme & coef-
ficients réels T de 21 fonctions xi(t) a4 valeurs réelles. la

solution de ce systéme est de la forme
21 At
x (1) = Z tle® | (44)
=1

Les coefficients réels négatifs hq sont les valeurs propres de la
matrice des rij . la duréde du régime transitoire est imposée par le
coefficient Aq le plus petit en valeur absolue. Les coefficients Cg
sont déterminés & partir des conditions initiales : les seules valeurs
xi(O) différentes de zéro correspondent aux. populations de 1'état fon-
damental , égales & N/8 . C(onnaissant les fonctions xi(t) , la réso-
lution des équations (20'n) & (20'p) est immédiate. Nous avons été
amenés & calculer 1l'intégrale de fonctions xi(t) relatives & 1'état

excitéd
AT

T
x.(t) at = (1-e ¢ .
[ xste) a = Z ———; —ed ) (45)

Ie calcul des coefficients hq et Cg et des expressions du type (44)

et (45) a été effectué numériquement.
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5-3 DISCUSSION DES RESULTATS.

Nous donnerons dans la section B des exemples de résultats du
calcul pour la transition Fb=2 > Fa=1 du sodium et nous les com~
parerons aux résultats expérimentaux. Ia généralisation que nous venons
d'exposer permet de traiter deux types d'effets qui modifient la forme
des courbes de variation avec le champ magnétique. BEn changeant les
équations pour introduire le niveau ¢ , nous faisons apparaitre des
effets de pompage optique. En calculant la solution dépendant du teups,

nous pouvons déceler & un instant t=T des effets dont la largeur est

de 1'ordre de 1/T , mais qui disparaissent dans la solution aux temps

infinis,

Dans les expériences de détection optique (B-1) , le signal s'ex-~
prime comme une intégrale de 0 & T d'une combinaison linéaire des
populations et de 1l'alignement de 1'état excité. Ia partie du signal

d'effet Hanle relative & 1l'alignement est proportionnelle & :

7
s(m) :f Re c_?1 (t,H) dt . (46)
0

Si 1'on supposait le systéme "fermé" vis-a~vis de 1'émission spontanée,

on pourrait pour T >> 1t utiliser 1l'expression approchée de (46) :

Sfer(H) Z T Re c_?1 (0,H) . (47)
Nous avons comparé les courbes de variation avec le champ magnétique
respectivement obtenues en introduisant dans (46) la solution c_?1(t)
du systéme (20') (courbe (a)) et dans (47) la solution stationnaire
c_?1(u0 du systéme (20) (courbe (b)). Pour que la comparaison soit
significative, il faut évidemment utiliser dans les deux cas les mémes
valeurs de y , de T (qui intervient sous la forme T = T—1 dans le
systéme (20)) et des populations initiales des sous-niveaux Zeeman .
Nous avons choisi comme précédemment T/t = 100 . Pour &/y < 1/2,
les courbes (a) et (b) coincident parfaitement & condition de diviser

1'amplitude des secondes par un coefficient convenable supérieur & 1
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le moment hexadécapolaire de 1'état fondamental dans une expérience de

déviation magnétique (B—Z).

A b
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0,075
-
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Figure 32
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B - ETUDE EXPERIMENTALE

1 - DETECTION OPTIQUE (EFFET HANLE)

1-1 PRINCIPE DE L'EXPERIENCE.

la Figure 34 compléte la Figure 1, en précisant la partie détection
de l'expérience . ILa lumidre de fluorescence du jet atomique est
détectée avec la polarisation linéaire cy dans 1a direction Ox

X

Fluorescence
ey

Jet
Sx

Laser

Fig. 34 -~ Disposition géométrique employée pour 1'observation
de 1lteffet Hanle.
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orthogonale & la fois au faisceau laser et au jet atomique. Ie signal
est enregistré en fonction du champ magnétique, déplacé au voisinage
da champ nul. Il s'agit du montage classique permettant d'observer

1'effet Hanle associé aux croisements de niveaux Am=2 .

1-2 SIGNAL DE DETECTION.

Nous rappelons que la lumiére de fluorescence L (é;,t) émise &
| 1tinstant t dans une direction donnée et avec une polarisation é;
est décrite dans le formalisme de la matrice densité par l'expression
[15] :

L (é’;\,t) « o (t)a (48)

ol o, est la matrice densité réduite & 1'état excité et Ah 1'opé-

rateur de détection :

A, = 2;: D [ > <p D, - (49)

Sous forme développée, (48) s'éerit encore :
- a
L (e),t) = é' o >, (t) @' [D, [w<ulD, [m> . (50)

i
Dans le cas d'une détection de polarisation gy :

D, = 42'(D(1) + D(1)) . la partie angulaire des éléments de
A ‘B 1 -

matrice intervenant dans (50) est décrite par (9) et (10).

Revenons & 1l'exemple d'une transition Fb=2 > Fa:1 . On obtien-
drait pour un systéme fermé du type Figure 2, & partir des coefficients

3j indiqués sur la Figure 4 :

- a a a a
L (ey) =605+ To | 4+ 7o - 2Re 6, (51)

solit encore pour w = wy ot

a

a a
0o + 704y ~BRe o (52)

L(ey) =3 1 ST
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En réalité, dans le cas de la raie D1 du sodium, le systéme qui nous
intéresse est du type Figure 30. L'émission spontanée se produit depuis
le niveau Fa:1 vers les niveaux Fb=2 et FC=1 , avec des probabili-

tés dans le rapport yc/yb = 1/5 . Dans (50), la sommation sur p

s'applique aux sous-niveaux des niveaux b et ¢

- 1 a 1 a 1 a 1 a
L (e)) = (64510 op+ (T+55) oy + (T+55) oy =201+ 55) oy, (53)

soit encore, pour w = wo

-

L (e ) < 2 ca' + 4 ca' - Re o a . (54)

y 00 11 -1

Nous avons discuté précédemment (A-5-3) 1'effet de l'existence d'un
second niveau c¢ de 1'état fondamental sur la partie excitation de
1'expérience. la comparaison des expressions (52) et (54) montre que
l'existence de ce niveau modifie fortement la partie détection. Tl
modifie notablement le poids respectif des populations et de 1l'aligne-

1)

ment dans le signal dteffet Hanle .

Dans nos expériences, nous recueillons la fluorescence issue de

1'ensemble de la zone illuminée par le faisceau laser. Ie signal est

alors :
T —>
socf L (e ,t) at (55)
O y
soit :
T a a a
s« | [262(t) +2462(t) —Re 0 7, (t)] at . (56)
o 00 11 -11
") Le signal L (5;) est obtenu en remplacant le signe -~ par un

signe + dans les équations (51) 3 (54). En mesurant L (é))— L_(éa),
on obtiendrait donc un signal proportionnel au seul alignement. Y
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1-% DESCRIPTION DE I'EXPERIKNCE.

1-3-1 Dispositif expérimental.

le montage expérimental est décrit par la Figure 35. ILe faisceau
issu du laser & colorant SP est divisé en un faisceau principal utilisé
pour 1l'expérience proprement dite ("faisceau de pompage") et un fais-
ceau annexe utilisé pour la stabilisation du laser au centre de la raie
étudide ("faisceau d'asservissement"). Ces deux faisceaux rencontrent
le jet atomique de sodium & angle droit. Ia puissance du falsceau
annexe est limitée & une trés faible partie de la puissance délivrée
par le laser. - L'asservissement est effectué & partir de la fluorescence

du jet produite par ce faisceau (voir I-B-2-2) . la puissance du fais-

ceau principal peut &tre changée & 1l'aide d'un jeu d'atténuateurs

dtalonnés.
Enregistreur b —<— Amplificateur |
registreur ] adaptateur [ A
AN
<>
r—{Asservissement - —— —€G-—~—-—— .| Fluorescence I
i |
Analyse
| ~ > Analyseur
] A7 S~
| //’ N
|
: / 4 \ Jet de
| 1 > sodium
Y 8:107*P ,/
: o /' Bobines d'Helmholtz
: G
} Atté nuateur.. /- ——yp—— Atténuateur x
! z
: 1 Polariseur
1
Laser a - > y
colorant e -

Pig. 35 - Représentation schématique du montage expérimental
utilisé pour 1'étude de l'effet Hanle.

Le champ magnétique H est créé dans la direction 0Oz par une
paire de bobines d'Helmholtz de diamdtre 26 cm, L'homogénéité de ce

champ dans 1'ensemble de la région d'interaction du jet atomique avec
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le faisceau principal est meilleure que 1%@. Ile champ magnétique ter-—

restre est compensé dans les directions Ox et Oy & l'aide de 2
paires de bobines d'Helmholtz de plus faible diametre. L'ensemble du
systéme permet d'annuler le champ magnétique sur l'ensemble du volume
d'interaction & environ 10 milligauss prés. Le champ H est balayé
par variation linéaire du courant qui alimente les bobines d'Helmholtz

principales. Il est étalonné avec une précision de 0,5%4 3 ltaide d'un

gaussmetre & effet Hall (Bell 640) muni d'une sonde adaptée aux champs

faibles.

Ie Taisceau d'asservissement est placé en amont du faisceau de
pompage, mais, par suite de sa faible intensité, ne perturbe pas appré-
ciablement 1'état des atomes au niveau de ce dernier. Ia distance des
2 faisceaux est suffisante pour que le point d'incidence du faisceau
d'asservissement se trouve a4 l'extérieur des bobines d'Helmholtz, de
fagon & ce que la variation du champ magnétique ne produise pas de
modification de la fluorescence induite par ce faisceau. ILe réglage
fin du parallélisme du faisceau d'asservissement et du faisceau de
pompage est réalisé "par effet Doppler" : on enregistre simultanément
en fonction de la fréquence du laser le signai de fluorescence fourni
par chacun des faisceaux, et leur direction est ajustée de telle sorte
que le centre des raies coincide dans les deux spectres obtenus. On
s'assure ainsi que le laser est bien stabilisé & la fréquence centrale

de la transition, telle qu'elle est "wvue" par le faisceau de pompage.

1-3-2 Données expérimentales.

Nous avons observé 1l'effet Hanle de nombreuses composantes hyper-—
fines des raies de résonance du sodium. Dans ces diverses expériences,
la puissance délivrée par le laser & colorant monomode était fixde &

15 mW. Ie faisceau de pompage, non focalisé, avait un diameétre de 2 mm,
La puissance par unité de surface du rayonnement dans la région d'inter-~
action prenait donc des valeurs égales & PO =05 W/cm2 ou & certaines
fractions f connues de PO . Ia puissance du faisceau d'asservissement

4

restait constamment égale & 8x 10 PO .
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Les Figures %6 et 37 fournissent quelques ordres de grandeurs expé—
rimentaux. Il s'agit d'enregistrements de la fluorescence (en polari~
sation lindaire) du jet de sodium, obtenus respectivement sur la raie
D, et la raie D, , pour une densité de puissance PO/BO . Dans la
Figure 3%6-a, la fréquence du laser est déplacée & travers le groupe
des composantes hyperfines de la raie D2 issues du niveau Fb=2 de
1'état fondamental. A cette intensité lumineuse, il se produit déja un
élargissement radiatif appréciable (Fig. II-13). Dans le Figure 36-D,
le laser est stabilisé au sommet de la composante la plus intense
Fb=2 —> Fa=3 et le champ magnétique est déplacé vers les champs posi-
tifs, & partir d'une valeur légeremeut négative. On voit que plusieurs
résonances apparaissent dans le signal d'effet Hanle. Ia variation du
chanp magnétique n'est pas tout & fait suffisante pour qu'on observe la

résonance la plus large en entier: Par suite de la monochromaticité du

(b) g @) -
P L LT T T IR AS
. I et -
Aol e | 350 mG 3k ‘ f
N LT \'“"/ )
o B
T 0 / )
._,_47.14 SURE S __. — A U R
i N o
o T R 1 Ll T N ol
1 : t
<
30 20 10 0 Y (MHzZ)

< 1
H(G)
Pig. 36 - Enregistrement du signal de fluorescence, en polarisation Oy »
du jet de sodium (raie D2) : (a) en fonction de la fréquence
du laser; (b) en fonction du champ magnétique, le laser étant
stabilisé au sommet de la composante hyperfine F. =2 < Fa=3 .
P=PO/30 (p.z0,5 W/cm2). Durée du balayage magné¥ique : 4 min .
Constante de temps de la détection : 0,3 s.
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rayonnement, son amplitude totale est égale & celle du signal de réso-
nance optique (rig. 36—a). I1 se superpose & cette résonance deux
résonances étroites centrdes sur ls champ nul, 1'une nédgative et 1'autre
positive. L'amplitude de la résonance positive est du méue ordre de
grandeur que l'amplituds du signal de résonance optique. Si on avait
enregistré ce dernier en champ exactement nul, on aurait donc obtenu
pour la raie Fb=2 > Fa=3 une intensité nettement supdrieure.

Dans le Pigure 37-a, le laser est verrouillé au sommet de la compo-
sante Fb:2 > Fa:1 de la raie D1 . Le champ 1 est fixé & l'ori-
gine du balayage magnétique et on enregistre ls signal en fonction du
tenps, Ies variations de fréquence du laser sont inférieures & 1 Miz ,
avec la constante de temps ds l'enregistrement. Ies variations a court
terime seraient de 1l'ordre de la largeur naturelle -y = 10 MHz de la
raie, Dans'la Figure 37-b, le champ magnétique est déplacé. Par rap-

port & la Tigure %6-b, l'allure du signal d'effet Hanle est assez diffé-

rente. On observe cette fois une résonance étroite unique négative.

(b) N CYR
: T B0l As
' T - : i I
_ . RN N S -
' S AN A I T T IS B //,Lf"""i\ 1 l
i s e S S B e s
L ] T ol ||
| // NN
: _ s i ol F=2FK=1
| R - . b=2—F
S S . . |
o
30 O
<0 20 10 Q)
THG)

Tig, 37 — Enregistrement du signal de fluorescence,en polarisation Sy »
du jet de sodium (raie D1) : (a) en fonction du temps, 1le
laser étant stabilisé au sommet de la composante hyperfine
F.=2 <> F =1 ; (b) en fonction du champ magnétique.
P=PO/30GE):O’5 W/cmg) . Durée du balayage magnétique : 4 min.
Constante "de temps de détection : 0,3 s.
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les Figures 36 et 37 indiquent également que les diverses résonances
de croisements de niveaux en champ nul sont observées avec un bon rapport
Signal/Bruit. A titre de comparaison, rappelons que dans les expérien-
ces effectudes avec un laser Hélium-Néon multimode, il était nécessaire
dleffectuer une détection synchrone du signal de fluorescence et de
1'intégrer pendant plusieursvheures 3 l'aide d'un analyseur multicanaux
afin d'observer des effets non-lindaires avec un rapport Signal/Bruit
comparable [4v]. D'autre part, la cellule d'expériences devait &tre
placée & 1l'intérieur de la cavité du laser pour qu'on puisse atteindre

1)

ane densité d'énergie suffisante .

1-4 DESCRIPTION ET DISCUSSION DES RESULTATS.

1-4~1 Transition F =2 <> Fa=1 . (Comparaison avec la théorie.

b

Les enregistrements expérimentaux de 1l'effet Hanle de la composante
Fb=2 > Fa=1 de la raie D1 , Obtenus pour diverses puissances par
unité de surface du faisceau laser, sont reproduits sur la Pigure 38.
Nous avons tracé sur la Figure 39 les courbes théoriques correspondan-
tes. Celles-ci sont calculées & partir de 1l'expression (56) pour des

valeurs (5/7)2 daris le rapport des coefficients d'atténuation succes-

sifs du faisceau de pompage.

La comparaison des deux figures montre que la théorie permet d'in-
terpréter la forme des courbes expérimentales et leur évolution avec
1'intensité du rayonnement. Toutefois, 1l'accord n'est pas parfait. Il
y a plusieurs raisouns & cela. Ie calcul numérique de 1l'expression (56)

pour un jeu de paramétres § et T donné étant assez long (enviroun

1) Lorsque le laser oscille sur un grand nombre de modes répartis sur
une plage de largeur spectrale A grande devant <y , le systéme ato-
mique évolue & une fréquence réduite d'un facteur de l'ordre de /A
par rapport & la frégquence de Rabi Q [14] . I1 faut donc une puis-
sance lumineuse supérieure & celle que requiert un laser wmonomode pour
induire des phénoménes de méme nature.
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3 minutes), nous n'avons pas tenté d'optimiser l'accord & l'aide d'un
processus automatique. Nous avons donc choisi approximativement les
valeurs &/y = 15 (pour P::PO ) et T/t =400 . Certains aspects

de 1'expdrience dont nous n'avons pas teau compte daans la théorie
constituent une source de divergence plus importante. ILa largeur spec-
trale du laser et la largeur de 1'effet Doppler résiduel contribuent a
rendre les courbes expérimentales plus larges que les courbes théori-
ques, en particulier psrce qu'elles augmentent le champ magnétique né-
cessaire pour placer le laser hors-résonance. D'autre part, nous avons
utilisé le temps de transit T associé aux atomes ayant la vitesse
moyenne v dans le jet. En réalité, il faudrait tenir compte de la
distribution thermique des vitesses f(v) du jet atomique. L'expres-

sion (55) serait alors remplacée par :

oo E/v
S :f £(v) dvf L (e—;,t) at . (57)

0 0

Nous n'avons pas effectud cette intégrale supplémentaire qui augmente-

rait notablement le temps de calcul sur ordinateur.

La Figure 40 montre les coatributions relatives au signal d'effet

Hanle des 3 termes contenus dans l'expression (56). On voit que la

a
-Reo

(a) (b)

Fig. 40 - Courbes théoriques représentant lss diverses contributions au
signal d'effet Hanle S pour les valeurs extrémes de
2/y apparaissant dans le Figure 39.
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Fig. 38 - Enregistrements expérimentaux de l'effet Hanle de la composante
hyperfine F =2 &> P =1 de la raie D, du sodium, pour

diverses inténsités du faisceau laser (PO 0,5 W/cm2) .
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Fig. 39 - Courbes théoriques de l'effet Hanle de la composante hyperfine
Fp=2 <> F =1 de la raie 1, du sodium correspondant aux
enregistremerts de la Figure 38. Ie zéro de chaque courbe
est indiqué par un trait pointillé,




234

part de 1l'alignement est faible devant celle des populations, & faible
intensité (Fig. 40-a) comme h forte intensité (Fig. 40—b) du rayonne-
ment. Cela pouvait &tre prévu (au moins 3 faible intensité) & 1'aide

des résultats obtenus dans 1'étude de la réponse lindaire pour un sys-~
téme fermé, A partir des expressions (25), (29) et (33), on trouve que
les valeurs prises pour H=0 par les quantités -Re 6_?1(2) , 2 05%(2)

et 4 055(2) sont respectivement proportionnelles a: 1, 12, 28 .

la résonance large et la résonance étroite sont donc caractéristi-
ques des populations de 1'état excité. Aussi, nous savons qu'a faible
puissance lunineuse, la résonance large provient des cohérences optiques
(balayage Zeeman). Dans 1l'étude de la répoﬁse linéaire en régime sta-
tionnaire (A—4—2—1), nous avons montré gue les courbes représentant
Ggg et cf& avaient respectivement pour largeur vy/3 et vy/6 . Iles
courbes correspondantes de la Figure 40-a confirment ces ordres de
grandeur, et la largeur & mi-hauteur de la courbe résultante est nette—
ment inférieure & y/2 . Ia largeur de la courbe expérimentale obtenue
pour P = 1074 P, (Fig. 38) est voisine de \y/2,5 . Nous savons éga-
lement (A-4-2-2) que la résonance dtroite résulte du couplage & 1'ordre
4 avec l'alignement de 1'état fondamental (Fig. 17). C'est cette méne
résonance gui figurait dans les courbes G;Z(H) que nous avons présen-—
tées dans le cas d'un systeéme fermé (Fig. 18, 28). Comme elle est issue
d'un effet non-linéaire, elle n'apparalt pratiquement pas pour
P = ‘IO_4 PO , buls son amplitude croit rapidement avec 1'intensité da
rayonnement. Par contre, 1l'importance de la contribution des popula-
tions empéche 1'observation des résonances quadrupolaire et hexadéca—
polaire présentes dans les courbes Re c_?1(H) (Fig. 22, 26), A forte

puissance lumineuse (Figure 40-b), elles ont seulement pour effet

d'arrondir le sommet de la résonance étroite.

Cet exemple montre 1'importance du schéma de détection utiliséd.
. . 7’ 0 —> )
Avec une source ordinaire, la détection de L (ey) ou de
> d . ’ . . . ~ -
L (ey) - L (ex) aurait donné la méme courbe de variation vis-a—-vis

du champ magnétique, le second schéma permettant seulement 1'élimination
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dtun fond continu. Avec un laser monomode, nous avons observé essen~
tiellement la variation des populations 1l alors qu'en utilisant le
second schéma nous aurions observé exclusivement la variation de
1'alignement.

1-4-2 Transition Fb=2 > Fa=3

Nous nous limiterons & la description des résultats obtenus pour
l'effet Hanle d'une seule autre transition, qui présente des caracté-
ristiques trés différentes. Tl s'agit de la composante hyperfine

les enregistrements expérimentaux

F‘ :9 — = i

=2 > Fa % de la raie D2 .
sont repr.oduits sur la Tigure 41. Parmi les deux résonances étroites,
la résonance négative est peu marquée. Elle apparait le mieux sur les
2 -1

enregistrements P = 10 PO et P =10 PO (Fig. 41) et surtout sur

la Figure 36,

Wous avons noté & maintes reprises gae les niveaux Fb=2 et P =3
de cette composante de la raie D2 constituent en premiére approxima-—
tion un systeme fermé (I-A-4). Pour effectuer le calcul numérique du
signal, il serait donc suffisant (au moins pour Q/Y < 6 ) de déterminer
la solution en régime stationnaire du systéme issu des équations (19)
dans ce cas particulier. Nous ne l'avons pas fail jusqu'a présent car,

par suite du grand nombre de sous-niveaux Zeeman mis en jeu, ce systeme

comporterait 41 équations (en tenant compte de la symétrie w=uw, ).

On peut toutefois expliquer qualitativement les différences avec
la transition Fb:2 > Fa=1 par la sinple comparaison des diagrammes
des Figures 42 et 4 . Le rapport des probabilités des transitions
p=0 <—> m=31 et m=31 &> u=F2 est inversé, ce qui renforce la

: ’ , b
cohérence o ?1 au détriment de la cohsrence S oy Dtautre part,

1 Cela est particulidrement vrai pour la transition Fp=2 <> Fo=1,
pour laquelle il est bien connu gque l'alignement de 1'état excité est
faible,
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Fig. 41 - Enregistrements expérimentaux de 1'effet Hanle de la composante
hyperfine Fp=2 > F =3 de la raie D2 du sodium, pour
diverses intensités du rayonnement égales & celles de 1la

Figure 38 (PO ~ 0,5 Wem2) .
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Pig. 42 - Diagramme des transitions Zeeman induites par un rayonnement
de polarisation lindaire ¢ dans un systeme (Fb:Z , Fa:B) .

il existe dlautres cohérences Am=2 dans un niveaun Fa=3 . L'ali-
gnement induit dans 1'état excité est donc plus important pour la tran-
sition Fb=2 > Fa=5 que pour la transition Fb=2 > Fa=1 .

Enfin , les différentes composantes de 1'alignement sont affectées
dans l'expression du signal de détection de coefficients plus élevés

par rapport & celui des populations. En effet, au lieu de (52), on a :

("’ o« a a a a
L \ey) 3 009 * T 0 + 10 0, + 15 Oy

a a a
- 5 -2 V30 R -2 .
5 Re 0_11 2 V30 Re 502 15 Re 013 (58)

Ies résonances résultant du couplage des cohérences Zeeman de. 1'état
fondamental avec 1l'alignement de 1'état excité doivent donc, dans le

cas de la transition Fb=2 > Fa:3 , 8tre visibles dans le signal
global d'effet Hanle1) . Ia résonance négative serait ainsi issue du

moment quadrupolaire de 1'état fondamental et la résonance positive du

2)

noment hexadécapolaire .

1) Cette hypothdse est confirmée par 1'observation de la méme résonance
étroite positive dans une expérience antérieure de pompage par un laser
4 colorant monomode de la méme raie du sodium, dans laquelle on ne
détectait que 1'alignement de 1'état excité [9 ].

2) I1 peut paraltre anormal qu'un effet d'ordre 6 apparaisse plus net-
tement qu'un effet d'ordre 4, mais il est possible que ce dernier soit
masqué par la contribution des populations ou par des effets d'ordre
supérieur. Dans le cas du pompage par un laser multimode de la raie a
6 328 % du néon, l'effet d'ordre 6 apparaissait avant 1'effet d'ordre 4

[4].
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2 - DETECTION NON - OPTIQUE.

2~-1 PRINCIPE DE L'EXPERIENCE.

I1 s'agit d'une expérience de déviation magnétique de type Rabi
(II—B). Le champ magnétique H appliqué dans la région d'interaction

C est paralléle aux champs et gradients des aimants A et B . Ila

partie excitation (Fig. 1) est identique & celle de l'expérience de
détection optique. Mais on reléve ici le nombre d'atomes détectés en
fonction de H . On utilise le montage "flop-in" et on détecte
uniquement les atomes ayant subi dans la région C un transfert

m_ —» -m_ donné.
J J

2-2 SIGNAL DE DETECTION.

le signal S est proportionnel au nombre d'atomes qui sont entrés
& l'instant t=0 dans le faisceau laser dans un état de my = 1/2 et
en sont sortis & 1'instant t=T dans un état de m, = -1/2 (on pour-

rait aussi employer le schéma de détection inverse). Soit
se 2o (), (59)
peE- 7
avec les conditions initiales :

g (0) =0 our € -+
uu( ) p u 2 ’

c (0) =n our € + . 60
uu( P Hrz (60)

Ces conditions initiales décrivent 1l'un des deux faisceaux atomiques

séparés spatialement dans 1'aimant A , qui constitue un systéme hors

d'équilibre.
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paws l'exemple auquel nous nous intéresserons de transitions issues

du niveau Fb:2 du sodium (Fig,II—17—b), le signal sera :

g o 0_2_2(T) + 0-2_1(T)+ cgg(T) + ci?(T) " (61)
avee (o (0) = S (0) =c%(0) =af(0) =0
50(0) =0 (0) =a(0) =o > (0) = 5 . (62)

Comme précédemment, le niveau ¢ représente le deuxieme niveau hyperfin

de 1'état fondamental FC=1 .

2~% DESCRIPTION DE L'EXPERIENCE.

2-%—1 Dispositif expérimental.

Une vue partielle de l'appareillage, prise au cours de l'expérience,
est donnée en téte du chapitre (Photo II). 1Ie montage expérimental est
représenté schématiquement sur la ¥igure 43 . ILe systéme de production
du champ magnétique de balayage et d'annulation des champs parasites;
au niveau de la zone d'interaction du jet de sodium et du faisceau la-
ser, est le méme que dans l'expérience d'effet Hanle (1-3-1) . Ici,
le r8le des bobines compensatrices est plus important, & cause du champ
de fuite des aimants A et B et de l'aimant du spectromé&tre de masse.
Comme dans 1'expérience précédente, le laser est stabilisé au centre
de la transition étudiée & 1'aide de la fluorescence du jet produite
par un faisceau annexe . A l'intérieur de l'appareil de jet atomique,
la disposition des fentes et obstacles est ajustée pour la détection
sélactive des transferts mJ;:1/2 - mJ::—1/2 (Fig. I1-26) . ILe signal
est proportionnel au nombre d'atomes recgus par le détecteur & fil chaud.
I1 est obtenu par la mesure du courant fourni par le multiplicateur

d'électrons placé derrigre la fente du spectrométire de masse,
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I — Amplificateur

Enregistreur -
continu

Bobines
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colorant i ' Y

Y
Y

Fig. 43 - Schéma simplifié ds 1l'expérience.

2-%3-2 Données expérimentales,

Dans tous les enregistrements que nous présenterons, la puisSance
fournie par le laser & colorant monomode est de 12 mW . Ia densité de
pulssance dans la zone d'interaction est environ 0,4 W/cm2 (soit une
valeur proche de la valeur notéde PO dans 1l'expérience de détection
optique). la Figure 44 représente un enregistrement du signal non-
optique en fonction de plusieurs variables successives : la fréquence
du laser, le temps et le champ magnétique. Ia Figure 44-a montre 1'é-
largissement radiatif des composantes de la raie D1 issues de Fb=2
(Fig.II-30). Ia Figure 44-b indique la stabilité du signal lorsque le
laser est stabilisé au sommet de la composante FB=2 —> Fa=2 , la
plus intense en détection de type Rabi. ILa Figure 44-c décrit la modi-
fication de ce signal produite par une faible variation de H au

voisinage de zéro et donne 1'ordre de grandeur des résonances de croi-

sementsde niveaux par rapport au signal de résonance optique total.




I1 est & noter qu'en champ magnétique nul, l'axe de quantification

devient la direction de polarisation du laser, perpeadiculaire aux

champs H

A

et HB des aimants déflecteurs (Fig. 43). Nous avons véri-

fié que les résonances obtenues n'étaient pas dues a des transitions de

Majorana (II—B—3—4) : en placant le laser hors-résonance, nous n'avons

observé asucune variation du signal lors d'un balayage du champ magnstique.

©)

i H .

[

Fig. 44 -

t (s)

Signal proportionnel au nombre d'atomes de sodium détectés :

(a) en fonction de la fréquence du laser ;

(b) en fonction du temps, le laser étant stabilisé au sommet
de la composante hyperfine F =2<2>F =2 de la raie D, ;

(c) en fonction du champ magnétique. & L

Densité de puissance du rayonnement : P 2 0,4 W/cm2 )

Constante de temps de la détection : 0,3 s .
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2-4 DESCRIPTION ET DISCUSSION DES RESULTATS.

2-4-1 Transition F, =2 <> F =1 .
b a

la- Figure 45 montre le signal observé en fonction du champ magnéf
tique. ILa sensibilité de la détection est ici multipliée par 3,% par
rapport & l'enregistrement de la Figure 44. Ia région voisine du champ
nul, qui comporte 2 résonances, est agrancie sur la Fig. 46-a. la
largeur du pic positif (AH==75 mG) correspond & Awb = F/2 en prenant
I' = y/100 . Cette résonance ne peut donc provenir que du moment hexa—
décapolaire induit par le laser dans le niveau fondamental F5£2 A(auétne
autre cohérence niest susceptible de donner lieu & une résonance aussi
étroite). La largeur de la résonance centrale négative (AH = 1 200 m@)
correspond i Amb =8,4T (oua Awa = Y/36) . Cette résonance ne peut
donc étre attribude qu'au moment quadrupolaire de 1'état fondamental
(les largeurs associées aux cohérences optiques ou & l'alignement de
1'état excité sont des fractions plus grandes de Y ). le fait que le
rapport des largeurs des deux résonances ne soit pas égal au rapport 1/2
des fréquences de lLarmor des cohérences Ap=4 et Ap=2 n'est pas éton-
nant., Nous avons montré dans 1'étude antérieure (A—4—2) qu;ébun ordre
de perturbation donné, les dénominateurs résonnants décrivant 1'évolu-

tion propre de ces cohérences sont multipliés par d'autres dénominateurs

S T T ) L g

. 2= ¥ S Sl i - : : :
o R B . i : Lo

! | i . S . LR S o ——

\

T H(@G)

Fig. 45 : Signal non-optique de croisement de niveaux observé pour la
transition Fp=2 <> F =1 . Densité de puissance du rayon-
nement : P = 0,4 W/cm2 . Durée de 1l'enregistrement : 14 min.
Constante de temps de la détection : 1 s,
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résonnants (ces derniers étant associés aux cohérences optiques et Zeeman
auxquelles elles sont couplées dans les processus qui conduisent & leur
création puis & leur observation). Ia largeur globale des résonances

n'est donc pas exactement P/2 ou I' . De plus, la résonance hexadéca-

polaire apparait & un ordre de perturbation plus élevé que la résonance

quadrupolaire : cette derniére est a ce moment élargie par les processus

d'ordre supérieur a celui auquel elle est apparue.

Nous ne ferons pas, en ce qui concerne cette expérience, de compa-

raison entre les enregistrements expérimentaux et des courbes théoriques.

En effet, pour alléger les calculs numériques, nous n'avons étudié que
des systémes "symétriques" (polarisation ¢ lindaire, condition de

résonance w=w. ). Ici, la symétrie est rompue par les conditions

0
initiales (62). I1 est néanmoins possible de comprendre les mécanismes

conduisant aux résonances observées. Ie signal de résonance (61) se
décompose en une partie "cohérente" représentée par la population du

niveau p=-2 de 1'état b et une partie "incohérente" constituée par

la somme des populations de 1l'état ¢ .

Ies populations GJ; ne sont couplées qu'aux populations ogl s
par émission spontanée. ILeur dépendance vis~a~vis du champ magnétique
refldte donc celle des populations de 1'état excité. Ia résonance
quadrupolaire issue du couplage & l'ordre 4 de l'alignement de 1'état
b avec les populations de 1'état a se trouve ainsi transférée aux
populations de 1'état c¢ . Cette explication est confirmée par le fait
qu'avec approximativement la méme intensité de rayonnement, la largeur
de la résonance observée en détection optique (Fig. 38, P= PO ) est

égale & la largeur AH = 1 200 mG de la résonance observée en détection

non-optique (Fig. 45).

N

est couplée & la population

b

a -2-2
6_1_1 et & la cohdérence 0_20 par le rayonnement laser. Nous avons
montré dans notre étude perturbative (A—4—2-2) qu'il se produit par

De son c¢dté, la population o

1'intermédiaire de cette cohérence wun couplage & 1l'ordre 8 avec le
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moment hexadécapolaire de 1'état fondamental. Nous avons montré par la
suite (A-5-2-2) que la résonance correspondante apparaissait sur la

grandeur o©

2(T) (ou sur d;;(T) dans un systéme symétrique ; voir
Fig. 33).

L'observation du moment hexadécapolaire de 1'état fondamental 3
l'aide d'une détection de type Rabi est donc due & un processus d'ordre
8, comportant 4 interactions successives entre 1l'atome et le rayonnement.
Dans une expérience de diffusion vers l'avant directement sensible aux -
cohérences du niveau fondameatal [ 5 ], l'observation du moment hexadéca~-
polaire résultait d'un processus d'ordre 4. Dans une expérience de
fluorescence sensible aux cohérences du niveau supérieur de la transi-

tion [4.] , elle résultait d'un processus d'ordre 6.

(a) (b)

1€
'

[ A . B R IR . i

L J
4

4 3 2 1 (o] 4 3 2 1 (o]
| 1 Pra | I |

SH@) THG)

Fig. 46 - Signal non-optique de croisement de niveaux observé au
voisinage du champ nul pour les transitions Fy=2 —> Fa:1
(a) et Fp=2 <> F =2 (b) , pour la méme intensité du
faisceau de pompage ?IPZO,4 W/cmz).
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2-4~2 Transition Fb=2 > Fa=2 .

La Figure 46-b, relative & la transition F, =2 <> F =2 , doit étre

comparée & la Figure 46-a, relative a la transition Fb:2 > Fa=1 : les
enregistrements ont été effectués dans les méumes conditions et sont
représentés & la méme échelle, Sur la Figure 46-b, la résonance posi-
tive a disparu et la résonance négative est plus étroite. Ces résul-
tats peuvent s'expliquer en partie par la comparaison des diagrammes

des Figures 47 et 4 . On remarque en particulier que la probabilité

de la transition Zeeman m=F1 <> p=*2 est 3 fois plus faible pour

la transition F. =2 & Fa=2 que pour la transition Fb=2 > Fa=1

(les chiffres insiqués sont directement comparébles car la probabilité
de transition totale est la méme dans les deux cas). Or, cette transi-
tion Zeeman intervient & la fois dans les processus permettant la créa-
tion et l'observation du moment hexadécapolaire. Il est donc logique
que, pour une intensité lumineuse donnée, la résonance hexadécapolaire

apparaisse pour la transition Fb=2 > Fa=1 et non pour la transition

Fb 2 Fa 2 .

-2 -1 0 1 2
\ /' Fa= 2
2 3 3 2
2 3 3 2
é » Fo=2
-2 -1 o 1 2

Fig. 47 - Diagramme des transitions Zeeman induites par un
rayonnement de polarisation linéaire ¢ dans un
systéme (Fb=2 , Fa=2> .
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A - RAYONNEMENT DE FAIBLE INTENSITE
LE PHENOMENE DE "LIGHT-SHIFT'".

Titre de l'article: Mesure précise des déplacements de la fréquence de

la transition hyperfine O- 0 du césium induits par un laser & Gals

monomode.

Résumé : Nous avons $tudié le "light-shift" de la transition hyper-

1)

laser & (aAs monomode accordable. Pour diverses intensités faibles

fine de 1'état fondamental dans une vapeur de césiun ’ illumninée par un
du faisceau lumineux, nous avons mesuré la fréquence de la transition
micro-onde F=3, mF=O > P, mF=O en fonction de la fréquence du
laser, déplacée au voisinage de 1l'une des composantes hyperfines de la
raie D2 . la variation observée du "light-shift" avec la fréquence du
laser se trouve en excellent accord avec la courbe de dispersion prévue

par la théorie. Nous avons également vérifié quantitativement la pro-

portionnalité di "light-shift" & 1'intensité du faisceau lumineux.

1) Contrairement aux autres expériences décrites dans le mémoire, cette
expérience n'a pas été effectuée sur un jet atomique. Nous la présen-
tons quand méme icl car 1'emploi d'une vapeur ne complique pratiquement
pas le phénoméne étudié : d'une part, le rayonnement sonde se trouve
dans le domaine micro-onde, olu l'effet Doppler est négligeable ; d'autre
part, le "light-shift" induit par le rayonnement optique s'interpréte
simplement comme la somme des "light-shifts" associés aux diférentes
classes de vitesses transversales.
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Precision measurements of light shifts induced by a narrow-
band GaAs laser in the 0-0 '33Cs hyperfine transition

M Arditit and J-L Picqué}
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Abstract. Light shifts of the ground state HFs transition in a 133Cs vapour, produced by a
cw narrow-band tunable GaAs laser matched to the D, resonance line, have been investi-
gated. The 0-0 transition microwave frequency was accurately measured as a function of the
laser frequency. For usual optical-pumping light intensities, excellent agreement is found
with theory. At higher intensities, distortions appeared in the resonance curves. A new
frequency-stabilization method of lasers is suggested.

Atomic energy levels are shifted and broadened by irradiation with quasi-resonant light.
Light shifts in ground-state transition frequencies have been previously studied both
theoretically (Barrat and Cohen-Tannoudji 1961), and experimentally with the use of
spectral lamps (Arditi and Carver 1961, Cohen-Tannoudji 1962, Davidovits and Novick
1966). We have investigated the shifts produced on the 0-0 HFs transition in a 133Cs
vapour by radiation from a recently developed cw GaAs laser (Picqué et al 1975). The
use of a narrow-band tunable laser has enabled us to obtain the first check of the theory
in the case of coherent monochromatic radiation. In particular, it has made possible a
quantitative comparison between theory and experiment for the light-shift dependence
on the radiation frequency. With increasing laser beam intensities, we observed a new
phenomenon in the appearance of distortions in the shape of the microwave resonance
lines.

Level shifts produced by lasers have already been observed, in purely optical experi-
ments (Bonch-Bruevich et al 1969, Liao and Bjorkholm 1975). In these, the frequency
of the powerful perturbing laser radiation lay out of the Doppler absorption profile of the
atoms. We report here complementary and accurate data concerning the vicinity of
optical resonance.

In addition, our results suggest a specific application of laser-induced shifts to laser-
frequency stabilization with respect to a microwave reference.

Barrat and Cohen-Tannoudji (1961) showed in the theory of the optical pumping
cycle that ground-state transition frequencies can be shifted due to processes involving
real or virtual absorption of light. We shall be only concerned with the latter process,
which is simply the Stark effect occurring in the oscillating electric field of the light. We
consider an atomic model including an excited state a (lifetime I’ ') and a ground state
with two levels b and b’ (E,— E, = hQ, and E,— E, = hw,). We suppose the atoms at
rest, irradiated by a quasi-resonant monochromatic radiation with frequency Q. We
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assume that only the a and b levels are coupled by the radiation, through an electric-
dipole matrix element #V. By solving the Schrédinger equation of this system in a semi-
classical theory (Happer and Mathur 1967), expressions having the same form as that
obtained by Barrat and Cohen-Tannoudji (1961) are derived in the case of a mono-
chromatic coherent radiation weak enough so that |V] « I':

Aw = VHQ-Qo)[(@— Qo +(T11 7, (1)
y = VATUQ-Qo) + (1)1 7%, )

for respectively the shift and the width of the transition between b and b'. For higher
intensities and the radiation out of resonance (Q—Q,)? » V2+4I'?), a broader and
weaker resonance (Bonch-Bruevich et al 1969), with a shift Aw' = Q,—Q—Aw and a
width 7" ~ T, is expected to progressively appear in the ground statet.

The experiments were carried out on a resonance cell containing Cs vapour and a
buffer gas. The cell was irradiated with a cw GaAs laser (Picqué et al 1975) tuned to the
8521 A, D, resonance line. The laser served both to provide efficient hyperfine pumping
(Picqué 1974) and produce the light shift. The radiation power available in single-mode
operation was of the order of 1 mW in a beam of 0-1 cm? section; the lifetime of the
excited state being I' ™! ~ 30 ns, the experimental conditions corresponded to |V| S T
Due to the velocity distribution in the vapour (Doppler width A ~ 400 MHz), the hyper-
fine structure of the P;,, excited state (splittings approximately 200 MHz) was not
resolved. The laser frequency was set at different values around the frequency of one or
the other of the two hyperfine components arising from the level F = 3 or F = 4 of the
ground state; for each laser frequency, the shift of this level was probed by measuring
the frequency (w ~ 9192-63 ... MHz) of the transition F = 3,my = 0 F = 4, m; = 0.

The laser single-mode frequency was locked to a transmission resonance of an
external cavity, resulting in a stability of a few megahertz (Picqué and Roizen 1975). The
frequency displacement was achieved by varying the length of the reference inter-
ferometer and measured by means of a second interferometer.

The gas cell was placed in a pC magnetic field of 1 G parallel to the laser beam, to
remove the degeneracy of the HFs transition frequencies. The cell was irradiated with
microwave power from a horn fed by a klystron. The klystron was phase-locked to a
microwave signal produced by mixing a 9180 MHz signal generated by harmonic
multiplication from a 5 MHz crystal oscillator and a 12-63 ... MHz signal from a stable
and tunable crystal oscillator. The 5 MHz oscillator frequency was synchronized with a
radio-signal at 2-5 MHz generated by station FFH, which is monitored by an atomic
frequency standard. By measuring the 12-63... MHz frequency within 0-1 Hz, an
accuracy of a few parts in 10! could be obtained for the frequency of the microwaves.
The 0-0 transition was detected, with the use of a synchronous detection, by monitoring
the fluorescent light from the cell.

Figure 1 shows experimental data of the 0-0 frequency shift Aw obtained by varying
the laser frequency Q step by step across the absorption profile of the F = 4 component.
In that case, the Cs cell contained 6 Torr neon as a buffer gas and was kept at room
temperature (20 °C). The experimental points determine a S-shaped curve. By using
calibrated optical attenuators, we obtained other curves that well verified the light-shift
proportionality to the light intensity and crossed at a zero-shift point (w = @, Q = Q)

+ In the limit V] » T a splitting of the ground-state resonance in two symmetrical components should occur
even at exact optical resonance Q = ,. This is the analogue of the Autler—Townes effect observed in strong

RrF fields (Autler and Townes 1955).
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Figure 1. Experimental data and theoretical curves for the light shift Aw = w—@, of the
0-0 transition plotted against laser detuning AQ = Q—0,. Broken curves: contribution of
hyperfine transitions *S,,,, (F = 4) « *P 5, (F).

to within the experimental uncertainties (Arditi and Picqué 1975, figure 1). The reson-
ance linewidth varied between 1kHz and 2 kHz (for Q = Q).

The theoretical expression for the observed light shift can be simply derived by addmg
shifts of the type (1) for a collection of atomic systems with different optical resonance
frequencies Q. These frequencies correspond to the unresolved hyperfine transitions
282 (F = 4) = Py, (F' = 3,4,5) (Q, = Q,(F")) weighted according to the transition
probabilities, and for each of these transitions, to the various axial velocities in the
vapour (©, = Qq(F')+Qu/c) weighted by a Maxwellian velocity distribution f(v). The
result corresponds to the scalar ‘HFs light shift’ calculated by Mathur et al (1968)7:

(Q—Q,—Qu/c) f(v) dv
Q=0 — Qu/c)F + G

Aw = V2 Y 22F +1)WA3314;F3) 3)
2

The discrete summation explains the asymmetry of the resultant curve; the integral can
be expressed in terms of the tabulated plasma-dispersion function (Fried and Conte 1961).
The theoretical curve, plotted as a full curve in figure 1, is seen to be in good agreement
with the experimental pointsf. The symmetrical broken curves represent the contribu-
tion of each hyperfine component to the F = 4 level shift. By comparing the theory with
the experiment in that example, we deduce a laser beam intensity of 25 yW cm™2. Con-
versely, an absolute measurement of that intensity could give the oscillator strength of

the transition.

+ In our experiment, the ‘Zeeman light shift’ does not play any role (use of the 0-0 transition) and the ‘tensor
light shift’ is very weak (use of a linear polarization perpendicular to the magnetic field). The contribution of
the shift of the F = 3 level to the one of the 0-0 frequency is also very small (w, » A).

* In the case of the buffer gas N, (5 Torr), we had to add a collisional term y, to 3I" in the denominator of (3),
and to take y, ~ 100T", to obtain comparable agreement with experiment. This is directly related with the large
quenching of the Cs resonance radiation by nitrogen molecules (McGillis and Krause 1967).
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The previous discussion concerned typical results obtained with light intensities of
the order of those used in conventional optical-pumping experiments (}V'| < I'). With
increasing laser beam intensities (| V| ~ I'), we observed an asymmetry and a broadening
of the microwave resonance curves. This phenomenon occurred in an approximately
symmetrical way for opposite laser detunings AQ = Q—Q, and increased with in-
creasing detunings. Some resonance signals are reproduced in figure 2 in the derivative
form in which they were cbtained. The main effect is an overall displacement, represent-
ing the addition of a linear quantity to the resonance signal. This may be interpreted as
the superposition of a broad resonance centred on the opposite side of the microwave
frequency axis, corresponding well to the weak extra component already mentioned (at
a given point Aw of the main component, the atoms for which Aw'(v, F') = Qu(F')—
Qu/c—Q is equal to Aw also contribute to the signal).

940 £

\/“

P

470,

N
N

S (kHz)

Figure 2. Magnetic resonance signal plotted against microwave frequency displacement
dw (ie derivative of the resonance curves), for various laser detunings AQ.

In the presence of a sufficiently intense, coherent, nearly resonant optical radiation,
the frequency of the 0-0 transition is thus no longer well defined. The curve obtained by
plotting the frequency of the signal maximum against the laser frequency is widened and
almost reduced to a quasi-linear form whose slope is no longer proportional to the
radiation power. We are carrying out further experiments with an atomic beam (in
order to reduce the interaction to one HFS transition and one class of velocities) and a
more powerful laser. This should allow a clearer observation and a quantitative inter-
pretation of the phenomena occurring for high intensities.

Finally, light shifts in ground states may be used for some practical applications. The
experimental set-up described here has been used to test the frequency stability of the
GaAs laser by monitoring the frequency of the 0-0 resonance (Picqué and Roizen 1975),
and conversely, to stabilize the laser frequency with reference to a microwave frequency

standard (Arditi and Picqué 1975).
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B - RAYONNEMENT DE FORTE INTENSITE :
L'ANALOGUE OPTIQUE DE L'EFFET AUTLER-TOWNES.

Titre de l'article : OQObservation directe de 1l'effet Autler-Townes

 dans le domaine optique.

Résumé: Nous décrivons une expérience d'excitation en 2 étages réa-
lisant 1'analogue optique de 1l'expérience effectuée par Autler et Townes
dans le domaine des radiofréquences. Nous avons excité un jet atomique
de sodium & l'aide de 2 lasers & colorant continus : 1'un fournissait

un rayonnement "pompe" de forte intensité, verrouillé & la composante
hyperfine 3 231/2 , =2 &> 3 2P3/2 , F=3 de la raie D2 ; l'autre
fournissait un rayonnement "sonds" de faible intensité, dont la fré-
quence était déplacée au voisinage de la transition hyperfine

3 2P3/2 , F=3 &> 5 251/2 , F=2 ., Nous avons nettement mis en évidence
le dédoublement de la transition sonde et vérifié approximativement sa

proportionnalité & 1'amplitude du champ électrique du faisceau pompe.
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LETTER TO THE EDITOR

Direct observation of the Autler-Townes effect in the optical
range

J L Picqué and J Pinard
Laboratoire Aimé Cotton, CNRS II, Batiment 505, 91405-Orsay, France

Received 19 January 1976

Abstract. A two-step -optical resonance experiment, which realizes the optical analogue
of the Autler-Townes experiment, has been performed on a sodium atomic beam excited
by two cw narrow-band dye lasers. An intense laser radiation was locked to 2 component
of the D, resonance line while a weak laser radiation probed an upper..connected transi-
tion. A dynamic Stark splitting of the probe transition was clearly observed for various
intensities of the strong resonant radiation.

Autler and Townes (1955) have shown, in a well known experiment on the molecule
OCS, that a microwave transition can split into two components when one of the
two levels involved in the transition is coupled to a third one by a strong RF field.
The use of intense coherent light from lasers should allow the observation of a similar
phénomenon in the case of two optical transitions sharing a common level. Indeed,
the splitting of an optical line was recently observed in a cross-saturated absorption
experiment performed inside a laser cavity (Schabert et al 1975a, b). However, the
combination of velocity and radiation power effects and the interaction with standing
wavest make the interpretation of this experiment complicated. The dynamic Stark
effect has also been studied in experiments of another type (Schuda et al 1974, Walther
1975, Wu et al 1975) and these lead to a quite different theoretical analysis (Cohen-
Tannoudji 1976 and references therein). There, a single optical transition was involved
and the fluorescence under strong resonant laser excitation was spectraily analysed.

We report in this letter the first observation of the direct optical analogue of
the Autler-Townes cffect. This was done in a two-step optical resonance experiment
performed on a sodium atomic beam with the use of two cw narrow-band tuneable
dye lasers (Duong et al 1974). An intense laser radiation with fixed frequency was
tuned to a hyperfine component of the D, line. In a second excitation step, a weaker
radiation was used to probe a coupled hyperfine transition by monitoring the popula-
tion of the higher level. This method allowed the study of the dynamic Stark effect
for free atoms with a given axial velocity.

Our experiment can be essentially described in terms of the simple model (figure
1(«)) of a three-level system, at rest, interacting with two quasi-resonant monochroma-
tic radiations. A detailed semiclassical analysis of this model has been published

A similar saturated-absorption experiment has just been achieved in our laboratory with the active
cell located outside the laser cavity (Cahuzac and Vetter 1976).
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Figure 1. (@) Three-level model. (b) Actual energy levels in sodium (not to scale).

recently (Feneuille and Schweighofer 1975). The simplified atomic system includes
a ground state |a) and two excited states [b) and |¢) with radiative lifetime I'y !
and I';! respectively. The energy differences are denoted hw, = E, — E, and
hw, = E, — E,. The atom interacts with a strong perturbing radiation with frequency
Q, = w,, linear polarization &, electric field amplitude E;, and a weak probe radi-
ation with corresponding characteristics Q, = w, + 8,, &,, E,. The strength of the
electromagnetic coupling is represented by the parameters V; = 4~ E;{a|D.e;|b)
and V, = A”'E,{b|D.é,|c), D being the atomic electric-dipole operator. One can
neglect the power effects of the weak field in the probe field approximation ¥, <V,
I;, I,. The problem is therefore reduced to the classical two-level problemt. In
the strong field limit ¥, >> I, T, damping phenomena do not modify the theoretical
results. As in the case studied by Autler and Townes (1955), the probe transition
is expected to split for Q; = w; into two symmetrical components shifted by the
Rabi nutation frequency V. )

The diagram of the actual energy levels of the sodium atom is shown in figure
1(b). The levels indicated in full lines approximately represent the three-level system
of figure 1(a). This is justified by the strength of the resonantly excited hyperfine
transition 3S;,, F = 2 3%P;,, F =3, which is significantly larger than that of
the neighbouring transitions (about 3 times with respect to F = 2+> F =2 and 14
times with respect to F = 2+ F = 1). This transition is also favoured because it
cannot produce hyperfine optical pumping of the ground state. Concerning the probe
line, the electric-dipole selection rules only allow a single, connected, upper transition
32P3/2 F = 3H5251/2 F=2

The experimental set-up is schematized in figure 2. Two dye-laser light beams,
linearly polarized, propagating collinearly and in opposite directions. crossed the
sodium atomic beam at right angles. The collimation of the atomic beam (300) was
high enough to avoid any significant Doppler broadening. The rhodamine 6G dye
lasers were operated single mode with a narrow linewidth. The beam from laser
1 was focused on the atomic beam to a section of 1 mm?2 After attenuation, the

+ The behaviour of a two-level atom interacting with a strong resonant electromagnetic field can be clearly
visualized by using the concept of ‘dressed atom’ (Cohen-Tannoudji and Haroche 1969).
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Figure 2. Simplified scheme of the experimental set-up.

beam from laser 2 was focused to a smaller spot in order to probe the effect of
laser 1 over an area with homogeneous power distribution. Under these conditions,
the light-beam intensities at the interaction region were respectively of the order
of I, =1 W cm™?2 for the perturbing laser | and I, = 01 W cm™? for the probe
laser 2. This corresponds to V/V, > 10 and, the width of the sodium resonance '
state being I'y ~ 10 MHz, V,/I"; ~ 5.

The frequency of laser 1 was matched to the 3?8, F = 2> 3%P3, F = 3 hyper-
fine component of the 589-0 nm D, resonance line. The achievement of zero detuning
was ensured by stabilizing the laser frequency (very weakly modulated) to the centre
of the atomic line. The atomic beam fluorescence produced by an auxiliary light
beam, taken from laser 1 output, was used to this effect.

The frequency of laser 2 was scanned around the 3°P3, F =335 28, F=2
hyperfine component of the 6162 nm line. The laser frequency was servo- -controlled
with reference to a ‘sigmameter’ (Juncar and Pinard 1975). This Michelson-type
device served both to pilot the laser frequency by steps of 375 MHz and to simul-
taneously provide a frequency calibration. -

The population of the 52S;,, state (which decays to the 4P and 3P excited states)
was monitored by the light spontaneously emitted from the 4P state. The intensity
of this UV fluorescence (330 nm) was recorded as a function of the laser 2 frequency
for various intensities of laser 1 obtained with calibrated optical attenuators. The
linewidth of the single resonance observed with the laser 1 attenuated enough to
get no power effects was less than 20 MHz. However, for high intensities of laser
1, it appeared that the resolution in the probe spectra was very sensitive to spatial
inhomogeneities of the light beam.

" Typical recordings are reproduced in figure 3. The Autler—Townes splitting
appears very clearly for relatively low light intensities I;. The ratio of the measured
spacings of the two components: A = 90 MHz in figure 3(a) and A = 52 MHz in
figure 3(b), equals the square root -, 3 of the intensity attenuation factor. More gener-
ally, the quantity A/\/Y—l was found constant to within 10%,. This result constitutes
a crude verification of the proportionality of the splitting to the amplitude of the
strong AcC electric field. Accounting for the poor accuracy of absolute intensity
measurements, the calculated values of I; (deduced from A = 2V,) were consistent
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Figure 3. Experimental probe spectré, i.e. population of the 528;,, state plotted against
laser 2 frequency Q,, for various intensities I, of laser 1 (Q; = w,, i ~09 W cm~?3).

The frequency scale is given by pulses recorded each 10 steps (37'5 MHz) of the sigma-
meter scanning. (Scan rate 400 MHz min ™!, detection time constant 0+4 s).

with the directly measured values. The optical Autler-Townes effect could be applied
to precise determinations of laser beam intensities, as actually experienced by the
interacting atoms.

In contradistinction with the predictions of the three-level model of figure 1(a),
the experimental doublet is seen to be asymmetric. The high frequency side of the
probe spectrum is enhanced. This is due to the adjacent transition 32S,,
F =23%P;, F =2 (see figure 1(b)), distant from the resonant transition by an
amount of the order of V. Even when treating the probe field as a weak perturbation,
one has to solve a three-level problem to take into account the effect of this transition
(Higgins 1975). The mixing of the 3*P;, F =3 and F = 2 states by the strong
field thus permits probe transitions to both states 52S,,, F =2 and F = 1. This
has been experimentally confirmed by the appearance of a number of distinct
resonances when detuning the laser 1.

Nevertheless, although the influence of the state 32P; , F = 2 on the low-frequency
component of the doublet should be weak, this component is broader than expected.
This arises mainly from the degeneracy of the Zeeman-r transitions excited by the
laser; a different value of the splitting is associated with each of these transitions.
Finally, a complete theory should involve the solution of a three-level problem (in
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the probe field approximation), with allowance for level degeneracy (Higgins 1975)
and optical pumping.

In conclusion, we have observed the dynamic Stark splitting of an optical line
in a system of two coupled transitions not subject to Doppler effect. Further studies
have been done as a function of the detuning of the intense radiation, and will
be reported in a forthcoming paper.

We are grateful to Dr S Feneuille for numerous discussions and for valuable com-
ments.
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CONCLUSION GENERALKE

En conclusion & ce mémoire, nous allons tenter de dresser un bilan

et d'ouvrir quelques perspectives.

Nous rappelons d'abord dans la liste suivante, par ordre chrono-
logique, les principaux résultats originaux que nous avons pu obtenir

au cours de ce travail :
— Mise en évidence nette de la déviation et de 1'élargissement

d'un jet atomique par pression de radiation ;

- Mise au point de méthodes de spectroscopie par jet atomique et
rayonnement monochromatique accordable (déviation magnétique, photo-

déviation) permettant une détection non-optique de la résonance optique;

- Démonstration, & travers la résolution de la structure hyperfine
des raies de résonance du sodium, des possibilités de la spectroscopie

laser "sans effet Doppler" ;

- Mise au point d'un laser & GaAs présentant des caractéristiques

adaptées b la spectroscopie & trés haute résolution ;

~ Etude du "light-shift" d'une transition micro-onde en fonction

de la fréquence d'un rayonnement optique monochromatique ;
- Mise en évidence de l'effet Autler~Townes dans le domaine optique;

—~ Etude du pompage optique par un rayonnement laser monochromatique

d'une transition entre 2 niveaux possédant une structure Zeeman ;

- Détection non-optique d'effets de croisements de niveaux.
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I1 nous reste & mentionner brievement certains prolongements pos—

sibles de notre travail.

Nous avons déji noté qu'on pourrait éventuellement affiner 1le
fonctionnement du laser & GaAs en plagant le cristal dans une cavité
externe. DPar ailleurs, le domaine spectral pourrait &tre agrandi en
employant des lasers & GaAs susceptibles de fonctionner en régime
continu jusqu'd la température ambiante. Rappelons également que la
technique que nous avons développée pour le laser & GahAs est appli-
cable aux autres lasers semi-conducteurs & jonction, dont les longueurs

d'onde couvreut un domaine s'étendant jusqu'a 30 micrometres dans

1'infra-rouge.

La spectroscopie par jet atomique et laser accordable, dont la
méthodologie est maintenant acquise, est entrée dans sa phase d'exploi-
tation et devrait continuer & fournir de nombreux résultats. Au

laboratoire Aimé Cotton en particulier, notre travail a été & 1'origine

d'un développement important de ce domaine de recherche au cours de ces

derniéres années.

Ila sensibilité de la détection non-optique a déja été mise en pra-
tique pour 1l'étude d'atomes radioactifs. En effet, c'est une méthode
de déviation magnétique qui a été choisie pour la mesure de déplacements
isotopiques dans une chaine d'isotopes du sodium riches en neutrons, au
cours d'une expérience en ligne avec un accélérateur de protons. TUne
premiére expérience a été effectuée aupres du synchro-cyclotron d4'QOrsay
par une équipe & laquelle participait notre laborétoire [1]. Une expé-
rience complémentaire se déroule actuellement au C.E.R.N. . Ia méme
méthode pourrait &tre étendue aux isotopes du césium, dont 1'étude
devrait fournir des résultats intéressants dans la mesure ol ils sont
situés au voisinage du nombre magique de neutrons 82 . On pourrait
dans ce but utiliser le laser & GaAs comme nous l'avons fait nous-
méues dans le cadre de ce travail. L'extension récente du domaine
spectral des lasers & colorant rend également envisageable leur emploi

dans une telle expérience,
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De son cbté, la méthode de photo-déviation peut domner lieu & la
séparation spatiale d'atomes dtun isotope donné [2], mais aussi d'atomes
portés dans un état déterminé par pompage optique. Nous avons montré
par ailleurs comment la photo-déviation pourrait étre utilisée dans une
méthode de résonance magnétique sur jet atomique qui, par opposition &
la méthode de Rabi, n'exigerait pas 1'emploi de champs magnétiques non-
uniformes. Nous avons également noté que la photo-déviation se préte &
1a sélection d'atomes lents du jet atomique et, par suite, 3 wne réduc-

tion de la largeur de raie [XIII].

Dans nos expériences, les atomes du jet atomique interagissaient
avec une onde progressive résonnante. Dans ces conditions, les proces-—
sus efficaces pour la photo-déviation sont les processus absorption—
émission spontanée. Il en résulte une dispersion des trajectoires
dévides (1lide & 1'isotropie de 1'émission spontanée) et une saturation
de la déviation moyenne lorsqu'on augmente 1'intensité du rayonnement.
Ces expériences pourraient &tre reprises dans le cas d'une onde station-
naire. Ies quantités de mouvement acquises lors de 1'absorption et de
1'émission induite de photons de direction opposée s'ajoutent alors.
Grice au rdle de 1'émission induite, on pourrait ainsi produire une

déviation plus importante et plus directive.

Nous avons montré dans ce mémoire, en particulier sur 1l'exemple
de la transition F=2 <> F'=1 , que dans le cas du pompage optique
par un rayonnement monochromatique, une partie importante du signal
d'effet Hanle est due & la variation des populations de 1'état excité.
Ies expériences de croisements de niveaux en détection optique pour-
raient &tre complétées en effectuant une détection sélective de 1'ali-

gnement de 1'état excité.

L'expérience concernant 1l'effet Autler-Townes avait essentiellement
pour but la mise en évidence de cet effet dans le domaine optique.
Rappelons qu'il s'agissait d'une expérience d'excitation en 2 étages,

mettant en oceuvre respectivement un rayonnement laser de forte intensité
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et de fréquence fixe (rayonnement "pompéo et un rayonnement laser de
faible intensité et de fréquence variable (rayonnement "sonde"). Une
étude plus précise pourrait &tre effectuée si 1l'on disposait pour le
premier étage de l'excitation d'un véritable systéme 3 2 niveaux. Un
tel systéme peut &tre préparé, dans le cas de la transition hyperfine
F=2 > F'=3 du sodium que nous avons utilisée, en effectuant une
interaction préalable avec un faisceau lumineux de polarisation circu~
laire c+ [3]. L'interaction avec un faisceau pompe de méme polarisa-
tion est alors limitée au systéme & 2 niveaux F=2,m=2 <> F'=3, m'=3 .
Une autre possibilité consisterait & utiliser les raies de résonance
J=0 <> J'=1 du baryum (5535 1) ou de 1'ytterbiuwm (5556 b, qu'il
est facile dlexciter b 1'aide d'un laser & colorant., Un rayonnement

pompe de polarisation linéaire = ne couplerait alors que 2 niveaux

J=0,m=0 <> J'=1, m'=0 .

L'étude de 1'effet Stark dynamique produit par un rayonnement laser
intense peut prendre d'autres formes. Dans des expériences récentes,
une seule transition en interaction résomnante avec le rayonnement pompe
était utilisée, et on effectuait une analyse spectrale de la fluorescence
issue du niveau excité [4, 3]. L'absorption (ou 1'amplification) d'un
rayonnement sonde a aussi été étudiée directement au voisinage de la
transition saturée par le rayonnement pompe [5]. On peut imaginer
d'étendre ces divers types d'expériences & des situations plus complexes,
pour lesquelles il apparaitrait un plus grahd nombre de composantes dans
les spectres d'absorption sur un faisceau sonde ou de fluorescence. Ce
serait par exemple le cas si on employait 2 rayonnements pompe quasi-
résonnants vis-a-vis d'une méme transition ou respectivement quasi-
résonnants vis-d-vis de 2 transitions couplées. Ies effets de la dégé-
nérescence Zeeman des transitions et de la polarisation des faisceaux de

pompage et de détection pourraient également &tre dtudiés en détails.
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