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Abstract :

We present in this thesis a new method of optical resonances detection
when a fast atomic beam is excited collinearly. Traditional experiments of
which detection uses the observation of laser induced fluorescence have a
reduced sensibility when the optical pumping occurs. We propose to take
advantage of the optical pumping by using a second collinear laser beam to
detect the resonances. A gain in fluorescence signal is achieved. The

effects of the lasers power and polarization on line shapes are discussed,

We propose also two methods for nuclear spin determination in collinear

laser spectroscopy.

In the first one, the atomic magnetic moments are aligned by optical
pumping process, then they interact with a static magnetic field HO . The
magnetic alignment of the atomic system just at the exit of the magnetic
field is monitored by the laser induced fluorescence., Upon varying the
amplitude of Hy the fluorescence signal presents a fringed structure. This
structure is due to the Larmor precession of the aligned magnetic moments
around ﬁB and therefore is a signature of the nuclear spin, An analytical

and numerical study is developed.

The second method is the classical magnetic resonance technique. The
monocinetic character of the fast atomic beam allows us to observe even at

high r.f, power, resonances lines in agreement with the Majorana formula.
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INTRODUCTTION

D&s les premi&res années de la physique nucléaire, les physi-
ciens se sont intéressé&s aux informations qu'ils pouvaient tirer des
spectres obtenus en physique atomique. La structure hyperfine des niveaux
d'énergie des &lectroms, ainsi que le déplacement isotopique ont permis,
pour de nombreux isotopes stables, la détermination de paramétres nuclé-
aires, tels que le spin nucléaire, le moment magnétique nucléaire,
le moment quadrupolaire &lectrique, la variation isotopique du rayon de
charge des noyaux ... Toutes ces données ont fourni les bases des inter-
prétations nucl@aires actuelles : modé&le en couche, forme et taille des

noyaux.

Les techniques expérimentales classiques ont connu ces vingt
dernidres années des améliorations considérables. C'est ainsi que durant
les années 60, de nombreux isotopes radioactifs ont &té &tudiés grice aux
expériences de spectroscopie radio-fréquence. Les dix dernmiéres années
ont vu l'avénement des lasers 3 colorants accordables ce qui a accru la
résolution de la spectroscopie optique de plusieurs ordres de grandeur.
En paralléle, les grands instruments de la physique nucl&aire se sont
imposé&s. En bombardant des cibles choisies avec des particules accélérées
chargées, on produit un grand nombre d'isotopes instables méme ceux si-

tués loin de la vallée de stabilité&. (Par exemple au CERN 4 Gendve).

Tous ces perfectionnements ont donné accés i 1l'étude de longues
séries d'isotopes de nombreux &l&ments, le nombre de neutroms pouvant

varier continuement, parfois jusqu'a 30 unités.

Plusieurs types d'expériences ont alors &té entrepris, dans le
cadre de la spectroscopie par radiation monochromatique accordable (S.R.
M.A.). Toutes visaient & &laborer des méthodes de détection de grande
sensibilité, puisque les isotopes situés loin de la vallée de stabilité
sont souvent produits en petite quantit&. On peut scinder ces travaux en
deux groupes : [16][50]. Les méthodes de détection non optique et les

méthodes de détection optique. Dans chaque groupe, on peut distinguer les



expériences oli 1'élargissement Doppler est important de celles oli il est
négligeable. Ces dernig&res sont de plus en plus employées car elles don-
nent des spectres & haute résolution bien qu'elles nécessitent de tra-

vailler sur un plus grand nombre d'atomes.

Pour les expériences qui utilisent des méthodes de détection
non optique, on peut citer la méthode B RADOP, avec effet Doppler (Radio
active Detection of Optical Pumping) qui utilise 1'assymétrie spatiale
du rayonnement 8 &mis par un atome radioactif (mais cette m&thode est
inapplicable aux isotopes pour lesquels I = Q). Des expériences de ce
type ont &té effectudes par des groupes de recherche allemands (Heidelberg,
Mayence) sur le mercure [8]. Une autre méthode fructueuse est la détec-
tion du pompage optique par un champ magnétique inhomog@ne sur un jet
atomique (méthode sans effet Doppler). Elle a fourni aux chercheurs
d'Orsay (Laboratoire Aim& Cotton et Laboratoire René Bernas) une mois-

son de résultats sur de nombreux alcalims [1][2][3]1[4][5].

D'autres méthodes, au contraire, utilisent la détection de la
fluorescence. Le cas du mercure pour lequel les effets hyperfins sont
plus grands que l'élargissement Doppler i pu étre &tudié en cellule, pour
les isotopes pairs [6]. Mais les méthodes sans &largissement Doppler ont
vite &t& jugées plus prometteuses. Elles op&rent soit sur un jet atomi-
que thermique par excitation perpendiculaire (cas du barium [7]), soit
par excitation colinéaire sur un jet atomique rapide. Cette derniére,
proposée en premier par S.L. Kaufmann [10], fut développée & Mayence
[22], pour des essais sur le césium, le sodium et le rubidium. Tr&s vite,
elle suscita un intérét particulier. En effet, elle utilise astucieuse-
ment le phénoméne de regroupement de la dispersion des vitesses d'un jet
accéléré directement utilisable en sortie d'un séparateur de masse, com-
me ISOLDE au CERN,

C'est dans cette perspective que nous avons construit au Labo-
ratoire, un dispositif permettant de travailler sur un jet d'atomes rapi-
des. En effet, jusqu'3d présent, les expériences de spectroscopie colinéai-
re n'ont utilisé que la détection par fluorescence. Nous avons voulu
dans un premier temps montrer qu'il &tait possible d'améliorer la résolu-
tion et la sensibilité de cette méthode. A plus long terme, ces expérien-

ces doivent servir de rep&re pour la comparaison avec d'autres méthodes de



détection, non optiques, telles que la détection par ionisation par champ,
ou la détection par &change de charge inverse apr&@s interaction avec la

lumigre dans le cas des gaz rares.

Le travail exposé dans ce mémoire ne concerne que la partie
ayant trait aux améliorations que l'on peut envisager 3 la détection par
fluorescence sur jet d'atomes rapides. Dans un premier chapitre consacré
aux avantages mais aussi aux limitations de la spectroscopie colinéaire
classique, nous montrerons qu'il est possible d'espérer s'affranchir
de ces dernidres dans un nouveau type d'expérience. Il nous a paru judi-
cieux dans un second chapitre d'effectuer un calcul numérique rigoureux
pour évaluer les effets d'un champ magnétique, méme faible, sur le signal
de fluorescence dans le cas d'une transition hyperfine du sodium. Le troi-
sidme chapitre présentera le dispositif expérimental tandis que le qua-
tridme sera comsacréd 3 1l'aspect comparatif de la spectroscopie colinéaire
classique avec les nouvelles expériences que nous proposons. Enfin, le
cinquidme chapitre détaillera les effets d'un champ magnétique statique
ol oscillant sur un systéme atomique préalablement préparé dans un &tat
déterminé. Dans chaque cas, une analyse théorique, analytique, mais aussi
numérique montrera que la physique des ph&noménes observés est parfaitement

comprise.
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CHAPITRE I

PRINCIPE DE L'EXPERIENCE ET RAPPELS THEORIQUES

INTRODUCTION

Dans ce premier chapitre, nous allons rappeler quels sont les
avantages de la spectroscopie colinéaire (paragraphe I.A), principalement
énoncés par S.L. KAUFMAN en 1976 [10]. Nous donnerons des estimatioms de
largeurs de raies & partir de considérations simples sur les principaux

phénoménes qui interviennent dans la réalisation d'un jet atomique rapide.

Aprés un bref rappel sur la structure hyperfine nous parlerons de

la structure des niveaux 3251/2, 32

P1/2 3/2 du sodium, ainsi que leur com~
b
portement en présence d'un champ magnétique statique homogéne (paragraphe

I.B).

Enfin, dans un dernier paragraphe (I.C), nous examinerons les limi-
tations de la spectroscopie colinéaire i un seul ,laser, dues au pompage
optique hyperfin. Une nouvelle méthode, utilisant deux lasers colinéaires
sera alors exposée. Cette dernmidre, en permettant de s'affranchir des ef-
fets de pompages optiques devrait se traduire par une amélioration de la
sensibilité et de la résolution par rapport aux expériences classiques uti-

lisant un seul laser.

I.A, GENERALITES SUR LA SPECTROSCOPIE COLINEAIRE

I.A.c. PHENOMENE DE REDUCTION DE LA DISPERSION DES VITESSES DANS
UN JET D'IONS RAPIDES

L'un des attraits de la spectroscopie colinéaire sur jet accéléré
est contenu dans le phénoméne de 'velocity-bunching' ou phénoméne de regrou-

pement de la dispersion des vitesses : [10]



1) Distribution des vitesses des ions d'un jet thermique

Soit F(V)dV le nombre d'ions du jet qui ont une vitesse comprise
entre V et V + dV, dans la direction de propagation. A partir d'une dis-
tribution des vitesses maxwelliennes pour les ions contenus dans le four,

et avant toute accélération, on peut montrer que pour le jet F(V) s'dcrit :

[91]
v2

3 2
F(V) = — ¢ (I.A0.1)

ro
=]
Q

température 38 la sortie du four

masse de 1'atome

B
[}

constante de Boltzmann

R
]
N
X
[
=
1]

A.N. Pour le sodium 23, avec T = 1500 K, on a a = 1,04.103 m/s.

La valeur moyenne de la vitesse &tant :

V> = f V F(V)dV =

o]

3vr

TOL = 1,33 a (I.Ax.2)

et l'@cart quadratique moyen EQM,
2

<3

o0 -

o

1/2
EQM, = H VN2 e ® dV] =

(o}

@ o= 1,2 a (I.Ax.3)

2) R&duction de 1'Ecart quadratique moyen pour un jet accéléré

Si 1'on applique dans la direction du jet sur une distance L, une
différence de potentiel u, ayant pour effet d'accélérer en bloc tous les

ions (mono-chargés), on obtient pour une particule 1'énergie

E = % sz + eu (I.A0.4)

ol le premier terme représente l'énergie cinétique de 1'ion dans le jet

thermique et le second l'énergie acquise au cours de 1'accélération

_ 1 2
(eu = vl mVacc).



On a donc pour l'ion la vitesse finale V

7l
R T TN VL U U (L.40.5)
F acc " lace 2V B
acc
car V >> V si u est assez grand.
acc
On trouvera alors la valeur moyenne de la vitesse <VF>
) V2 a2
<VF> . J <Vacc + 2—V_>F(V)dv = vacc + 7 (I.Aa.6)
o acc acc
et l'8cart quadratique moyen EQM,
N 2 \2 1/2 .2
EQM, = [J (Vacc * 57 - <VF>} F(V)dv] = /5'7— (I.40.7)
acc a
)
En tenant compte de (I.Ax.3) on obtient :
EQM
2 o kT _
BQN, 1,18 v = 1,18 /eu R (I.Aa.8)

On constate donc que la dispersion des vitesses a &té réduite au cours de

1'accélération d'un facteur R.

A.N. Pour une température T = 1500 K
une différence de potentiel u = 5 kV
R = 6.107°

On peut domner une explication simple du phénoméne de réduction
de la dispersion des vitesses : les ions initialement les plus rapides
passent dans le champ &lectrostatique accélérateur moins de temps que ceux
qui &taient au départ les plus lents. De par ce fait les premiers y gagnent

moins de vitesse que les seconds.

La conséquence principale de ce phénoméne est de donner une lar-

geur Doppler dans la direction de propagation :

Av = v ol =V

5 5 & O R (I.A0..9)

0l

ol v, est la fréquence de la raie &tudiée.
A.N. Pour le sodium 23 sur la raie D, = 5896 A

Avo = 10,58 MHz



I.A.8. TRANSFORMATION D'UN JET D'IONS RAPIDES OU JET D'ATOMES
RAPIDES

1) Principe

La neutralisation du jet d'ions rapides s'effectue dans une cel-
lule dite d'&change de charge (de géométrie et fonctionnement précisés

dans le chapitre III, paragraphe III,A.§).

Une vapeur atomique sous une pression p i une température T se
trouve confinée dans la partie centrale de cette cellule. Les ions comns-
tituant le jet peuvent par interaction avec les atomes de la vapeur capter
un électron, avec une probabilité proportionnelle i la section efficace

d'échange de charge correspondante.

Deux phénoménes d'&change de charge peuvent principalement se pro-
duire dans le cas ol les ions du jet et les atomes de la vapeur sont cons-—

s PR ~ « + = +
titués d'éléments de mémes espéces (par exemple Na et Na) notds A" et A.

- Processus résonnant A+ + A _o A +AF (I)

- Processus non résonnant A+ + A ._¢.A* + A+ + AE (I1)
puis désexcitation de A¥ o oA* — = A+ hv

oli A* est un &tat excité de 1'atome et AE est la différence d'énergie

entre 1'état fondamental et 1'&tat excitd.

Bien entendu le processus (I) est prépondérant [11][40]. Cependant
te processus (II) loin d'&tre négligeable (emviron 6 % pour nos expérien-
ces) donnera sur nos enregistrements des raies parasites : en effet le pro-
cessus d'échange de charge non résonnant absorbe une énergie AE qui est
fournie par l'énergie cinétique de la particule rapide. En spectroscopie
colinaire, ceci se traduira par un décalage Doppler différent de celui

correspondant au processus résonnant.

2) Rendements attendus

Comme nous allons le voir au paragraphe suivant (I.AY) le rayon

-~

correspondant 4 la section efficace totale d'&change de charge pour les



alcalins est bien supérieur au rayon atomique. Ceci a pour conséquence que
la neutralisation du jet s'effectue sans changement dans la distribution
de 1l'espace des phases. Cela revient i dire que le jet atomique garde les

mémes ''qualités' que le jet iomnique.

D'autre part, l'efficacité de la neutralisation est fonction de
la pression de la vapeur & l'intérieur de la cellule d'Echange de charge :
en effet, 3 trop faible pression la probabilité de collision est médiocre ;
inversement, i trop forte pression la probabilité de collisions multiples
devient trop importante. On montre qu'une pression optimale est de l'ordre
de 3.10—3 Torr pour laquelle la conversion est voisine de 50 7 (voir cha-

pitre III).

I.A.Y. LARGEURS DE RAIES ESCOMPTEES

On peut discuter les différents facteurs qui influenceront les
largeurs des raies dans la spectroscopie colinéaire sur jet d'atomes ra-

pides [l10].

Outre la largeur naturelle de la transition &tudiée et la largeur
Doppler longitudinale (I.A.9), on pourra distinguer des &largissements

dis :

s

la divergence résiduelle du jet d'ion avant la neutralisation

-

. & la divergence induite par les collisions et 1'échange de

charge au cours de la neutralisation

-~

. 3 1l'effet d'absorption-émission de photons tout au long de la

zone d'interaction de la lumidre avec le jet.

Dans chaque cas, on donnera une application numérique pour le
sodium qui mettra en valeur le gain obtenu par rapport i ume excitation

perpendiculaire sur jet rapide.

1) Divergence résiduelle du jet d'ions

. . P . . 8
Soit un jet présentant une divergence angulaire %r
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—

v
v,
Thi
1%
o z
) ) > . ->

Entre un atome qui a une vitesse V_ le long de l'axe (0,z) et un dont la

. . . . 8 =)= =
direction de la vitesse fait un angle %r avec le précédent, on a l'écart :

AV, = V(1 = co I \' éﬂi ar A8 t 0sé petit (I.AY.l)
1 a s 3 a 4 © est supp p JAY.
la largeur introduite sera donc :

AV

Av, = v ——l
1 o ¢

En tenant compte de (I.Aa.8) et (I.Ay.l) on aboutit & :

2
a, A6
A\)l = 1,18 VO(E) 7R

A.N. Pour le sodium 23, raie D, avec AB = 5.10-3 radians

Avl = 2,17 MHz

D'autre part, il faut tenir compte de la composante de la vitesse
thermique perpendiculaire 3 la direction d'accélération, qui se projette

>
selon 0z en :

- > . AB AB
VThl'Oz 1,33 a sin 5> v 1,33 a 5 (I.AY.2)

Si de plus, on tient compte des vitesses qui se projettent selon les di-

. » - - . >
rectlons positives et négatives de 0z, on a :

> >
AVThL = ZVThL'Oz = 1,33 aAb (I.AY.3)

D'ol l'élargissement :
bvy = wo% 1,33 48 (I.AY.4)

A.N. Pour la raie D1 du sodium 23 (48 = 5.10_3 radians)

AVZ = 3,7 MHz
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2) Divergence induite au cours de la neutralisation

La neutralisation dans la cellule d'&change de charge s'effectue
par collision entre les ions du jet et les atomes d'une vapeur. Dans notre

cas, il s'agit d'ions et atomes neutres du méme é&l&ment.

Nous distinguerons deux types de section efficace :

. la section efficace de diffusion &lastique 94 de l'ordre de 2.10-20 m2

. la section efficace d'échange de charge g, que nous allons é&valuer.

Pour cela nous nous reportons aux travaux de la réfé&rence [11] (D. RAPP et

W.E. FRANCIS) (cf. fig. I.D).

. . ‘ . . At 2
Une collision entre un ion monochargé A et un atome A peut étre
B _ . - . - +
décrite comme 1'évolution d'une molécule (deux ions monochargés A et un
&lectron) quand la distance internucl@aire varie de l'infini, passe par

une distance minimale r , puis retourne 3 1l'infini.

L'application d'une méthode de calcul semi-classique suppose entre
autre le respect de 1'approximation de Born—Oppenheimer : le mouvement de
l'électron étant bien plus rapide que celui des noyaux, les orbitales &lec-
troniques suivent adiabatiquement tout changement de distance entre les

noyaux, et de direction de 1'axe internucléaire.

Cela conduit & distinguer pour la collision trois classes de vi-

tesses :
. A "faible vitesse" seul un traitement purement quantique est valable [57]

. A "trds grande vitesse' les mouvements respectifs des noyaux et de 1'&lec-
tron sont du méme ordre de grandeur mettant en défaut 1'approximation de

Born-Oppenheimer

-

. Seules les '"vitesses intermédiaires" (103 a 106 m/s) nous concernent.

Sachant que la section efficace d'échange de charge o, pour un
processus résonnant suit la relation [I1]

(L.AY.5)

2

Og =~ kl Log V + k

oll V représente la vitesse de l'ion incident et Ky, k, sont des constantes



de la section éfficace (x ]Oa cm)

Racine carree

12

I | 1
10 2 4 710 2 4 710 2 4 710

2 1 L " i j

Vitesse des ions (cm/s)

Figure I-1 d'apres [11] : Sections efficaces d'échange de charges calculdes

pour un processus d'échange de charges résonnant. ILa courbe corres—

pondant & Na est déduite de celle correspondant & He (voir texte)
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proportionnelles 3 1/I (I : potentiel de 1°¥® ionisation),
on exprime kl(Na), k2(Na) respectivement en fonction de kl(He) et kz(He)
sachant que I(Na) = 5,12 eV et I(He) = 24,6 eV.

Sur la droite obtenue (fig. I.l), on a o, (V=2.107 cm/s) =5,4.10719u3.

Remarque : Les calculs effectuds par RAPP et FRANCIS semblent donner des
résultats sous—estimés. Des mesures expérimentales ont donné [40]

T (V=2.107 cm/s) = 9,5.10-19 m2 (fig. I1.2).

uwoiqu'il en soit on voit que ¢ >> oO,.
q e d

Si 1l'on essaie d'exprimer les effets de la divergence induite au
cours de la neutralisation, il suffira de remarquer que seule la diffusion
aux petits angles nous int&ressera. On calculera donc la déviation due &

1'échange de charge pour des paramétres d'impact compris entre
g ge p P mp P

o \1/2 g n1/2
d
be = <—TTE-) et bd = <-1T_> .

2%

b, by i i \‘L]/ -

Pour de petits angles, la formule de KENNARD correspondante est

donnée par [12]

g =2 v ___dr (I.AY.6)
E or 3 5
b r -b
ol 6 = angle de diffusion
b = paramdtre d'impact
v = potentiel d'interaction
E = &nergie totale de la particule incidente

En prenant un potentiel d'interaction entre la charge de l'ion et le dipdle

. . o ] p, .
induit sur 1'atome neutre de la forme : Z%E— —7 (o = polarisabilité atomi-
. Q 2r
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14
Ng 12}
;79
;IO"
)
o
= 8
N
5§ e
°
0
2 a4 ] 1 1 | L ] ]
0 1 2 3 4 5 6 7

Vitesse des ions(107cm.s'1)

Figure I-2 d'aprds [40] : Sections efficaces d'échange de charges

pour un rrocessus d'échange de charge résonnant.
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que) [10] on obtient une inté&grale de la forme :

J PR qui s'intégre 3 1'aide de [13]
5 2 2
r r -b
I 1 eza
On trouve : g = T e =7 (I.AY.7)
o Eb

On a donc un AV longitudinal tel que :

2 2 2 2
_ 8= _ 9m 1 ea)” 1
AV, = Va5 7 Va3 (4ws ) <§G> 8 (b

Pour obtenir <AV1>, on moyenne Jg entre be et bd H

b
b
e 4
% J G- —172 (I. Av.9)
e d i b 7b bd 705 (o, )
d
eotz
d'od <AV > =V o1/ 1 >2 (EE) (I.AY.10)
2 a 224 4ﬁ50 (s )1/2

Il correspond donc un &largissement en fréquence Av3 -

v, (e u)

Av, = 38,63 B (I.AY.11)

3
d(odoe)

24,2 33 [34]
9,5.10_19 m2
2.107%0 p2

A.N. Pour la raie D1 du sodium 23 avec 4mo

g
e

94

Av3 = 0,91 MHz

3) Effet de 1'absorption—-émission spontanée sur la dispersion des vitesses

longitudinales

Le transfert d'énergie, des degrés de liberté interne aux degrés

de liberté externe a &té longuement &tudié par différents auteurs [54-56].

Nous ne feroms ici qu'un calcul simple sur les quantité&s de mou-

vement inspiré de celui de F. VIALA [14]
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La lumiére se propage colinéairement avec le jet. Un atome absorbant un

photon a donc la quantité de mouvement

> > - > .
P1 = Pi +'hkL = (Piz +‘ﬁkLz)OZ (L.AY.12)

> 3 . I3 . [
avec \ P. : impulsion initiale

1
> . - ' -
'hkL ! quantité de mouvement associée au photon

Aprés 1'émission spontande, l'atome poss&de la quantité de mouvement :

P, =P, +1k (I.AY.13)

F 1 2

+ 3 . . 3 . - ~
ol k2 peut avoir une direction quelconque (isotropie de ce phénoméne).
En moyenne, aprés un grand nombre de cycles absorption-émission spontanée,

on peut écrire

> - >
<PF> = <Pl> + <ﬁk2> (I.AY.14)
N N N
. > - 1 N > >
mais <tk,> == ) hk, . =0 (I.AY.15)
2 N & 2,3
N j=1
et <31> =P + NhkLz (un cycle augmente en moyenne la
N quantité de mouvement de 1'atome

>
de‘hkLz)

Donc apré&s N répétitions 1'atome aura gagné NﬁkLz. (Si le faisceau laser
est anticolinéaire 1'atome perd NhkLz).

Cecl provoque un élargissement :

_ AV _ Nh
A\)4 = \)D P = T (I.AY.16)

A.N. Pour la raie Dl du sodium 23

N x 4,96.10% Hz

A\)4

Si N est de 1l'ordre de M (nombre atomique de masse de 1'&lément considéré)

alors Av4 = 1,14 Miz,
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4) Elargissement résultant

Si on tient compte de tous les effets expos&s dans les paragraphes
précédents, y compris la largeur naturelle (Av5 = 10 MHz) on aura l'élar-

gissement résultant :

5 172
Av (Z (Avi)> (I.AY.17)

i=0
Soit Av = 14,79 MHz pour le sodium, ce qui n'est gudre supérieur a la

largeur naturelle.

Tous les &largissements calculés sont faibles par rapport 3 la
largeur naturelle. En fait, comme on le verra plus loinm, la dispersion des
vitesses dans la source d'ions a une origine non thermique et est bien su-
périeure i la dispersion thermique. C'est elle qui, méme comprimée, limite

la résolution a4 30 MHz.

5) Comparaison avec la spectroscopie en excitation perpendiculaire

Si, au lieu d'exciter le jet atomique colinairement, le faisceau
laser était envoyé perpendiculairement, on aboutirait & un &largissement
dont la contribution la plus importante seraie due 3 la divergence angulaire
résiduelle du jet d'ioms.

On aurait :

AVL Va
Aw' = 20 —— = w_— AB (I.A .18)
o ¢ o ¢
A.N. Pour le sodium, -avec A8 = 5.10_3 radians :
Aw' = 1,7 GHz

ce qui est supérieur d'un facteur 115 a 1'élargissement escompté Av.
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Interaction électromagnétique entre le noyau et les électrons (d'aprés [9]).
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1.B. LES STRUCTURES ETUDIEES

I.B.0.. STRUCTURE HYPERFINE ET TRANSITIONS ETUDIEES

1) Rappels sur la structure hyperfine [9]1[17]

L'interaction &lectromagnétique entre les &lectrons et le noyau
peut 8tre &crite sous sa forme la plus générale par un développement en
multipdles d'ordre K :

®) oK) _ IZ<
n e

q=-K

7K (K (I.Ba.1)

H = ; T aq Te-q

ol TQK) et T(K) sont des opérateurs tensoriels irré@ductibles d'ordre K agis-

sant respectlvement sur 1'espace des variables nucléaires et électroniques.

a) Les termes en K pairs correspondent aux interactions &lectri-

ques et par conmséquent (pour les notationms, voir figure I.3)

Tii) = 2;:1 [ pT i éK)(COS 8_»b )dt, (1.B0..2)
T

Tii) B “/ 4ﬂ f OK+1) GK)(cos 6,,0,0dt (I.Ba.3)
T

K pair, oq et p, sont des densitéds de charge du noyau et du

nuage électronique

b) Les termes en K impairs correspondent aux interactions magnéti-

ques d'oil :
Tiﬁ) = 2;:1 J (-Vnmn) i & )(cos 8 ,¢ )dT (I.Bo.4)
Xy _ / G§+l) &)
Teq = 2K+ J q (cos © ,¢ )dT (I.Ba.5)
To

. : + 3 o - .
K impair, mn et m, sont les potentiels vecteurs associés aux densi-

- - . . < - .
tés de courant Ia nucléaire, et e, €lectronique
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-~ Le terme K = 0 qui représente l'interaction monopolaire é&lectrique n'a

pas de dépendance angulaire (Yg = ﬁ;

- [ e 4 - :
donc HEo J pnd'tn J . dTe Ze¢c (I.B .6)

T T
n e

ol Ze est la charge du noyau
¢c le potentiel au centre du noyau créé par les électrons extérieurs 3

une sphére de rayon RN'

- Le terme en K = | représente l'interaction du moment magnétique dipolaire
> s Py
du noyau By avec le champ magnétique créé au centre du noyau par les char-

ges &lectroniques extérieures en mouvement, de moment angulaire J.

> > S !' > >
HMl = - “I'Bj ol u; =+ J ( Vnmn)rnd‘rn
T
n
- ) -> > >
Comme Bj est proportionnel 3 J et uI al
Hyy = hall (I.Ba.7)

ol a est la constante de structure hyperfine.
N i > > e . R .
Dans une représentation F,mF (F = I+J) l'énergie associée & cet hamilto-
bien est :

= ha

le 2

[F(F+l) - I(I+1) - J(J+1)] (I.Ba.8)
Une théorie semi-classique [9] permet pour des atomes hydrogénoides de cal-
culer le moment magnétique nucléaire, 3 partir de la valeur de a. Pour le
on a :

2,3

z
ha=——l6ﬂu p—IHJ (0)|2=8hc il
3 B I no

cas d'un électron dans un &tat 281/2

(I.Ba.8 bis)

3 n3(M/m) I

ol Hg est le magnéton de Bohr

|wn0(0)|est la valeur absolue de la fonction d'onde de 1'état (m,s=0)
calculée au centre du noyau

My le moment magnétique nucléaire
Ry la constante de Rydberg

o la constante de structure hyperfine
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Z la charge vue par l'électron s

n le nombre quantique principal

(M/m) le rapport des masses du proton et de l'électronm.
- Enfin le terme en K = 2 est 1ié 3 l'interaction du moment quadrupolaire
électrique du noyau avec le gradient de champ &lectrique cr&é par les Elec-

trons extérieurs au noyau.

B2 > >
o 6EDT + 3(3.T) - 21T+ I+
HEZ b 2T(2I-1)23(2J-1) (I.Ba.9)
azv
oll b = eQ< 2e> (1.Bc. 10)
9z

Q moment quadrupolaire électrique.
Dans une représentation F,mF, 1l'énergie associée 3 cette interaction est :

W =b (3/2)c(C+1) = 2T(T+1)J(J+1)

E2 2T(2I-1) (20-1)2J (I.Ba.11)

avec C = [F(F+l) - I(I+1) - J(J+l)]

. On peut voir sur (I.Ba.lQ) que pour un alcalin dans un état S
qui posséde donc une symétrie sphérique, b est nul et par conséquent HE2

aussi.

. D'autre part, on peut montrer ([17] p. 23) que pour un noyau de
spin I = 0 ou I = 1/2, une déformation intrins&que donnant un moment quadru-
polaire Q, sera, par précession autour de 1'axe de symétrie &quivalent 4 une

répartition de charge 3 symétrie sphérique, avec un Q effectif nul.

Conséquence : Pour le sodium 23 (I = 3/2, J = 1/2), seule 1'étude du niveau

2 ' . -
P3/2 permet d'accéder & b.

2) Transitions étudiées, structures hyperfines des raies D, et D, du

sodium [24]

Les expériences de spectroscopie colinéaire décrites ici font figure
de test en regard de celles qui doivent se dérouler ultérieurement au CERN,
sur des jets de gaz rares. Les raies optiques d'un gaz rare i partir d'un
dtat métastable se trouvent dans le méme domaine de longueur d'onde que les

raies de résonance de l'alcalin correspondant.
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Raie D1 Raie D2

3R . EE %
——F'=2 =
3L F'=1
F=2 F=2
.325/2 3 QSV2
F=1 F=1
|| . i .
V- v

Figure T-4 : Dizgramme des niveaux d'énergie du Sodium 23,
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C'est pourquoi il a paru judicieux d'entreprendre ces premiers essais sur

1'un des alcalins les plus familiers : le sodium.

Dans le cas du sodium, la structure hyperfine du fondamental est
bien plus importante que celles des &tats excit&s, chaque raie D se décom—
posera donc en deux groupes (comprenant 2 composantes pour D1 et 3 composan-

tes pour D2) issus des niveaux F = 1 et F = 2 du fondamental.

Par suite, pour une raie D donnée, les composantes appartenant au
groupe de plus basse fréquence seront, par abus de langage, appelées "les
composantes rouges'" et, similairement, celles appartemant au groupe de plus

grande fréquence seront "les composantes bleues'.

La durée de vie de l'état excité est t = 16 ns correspondant & une
| p

largeur naturelle y = 10 MHz (y = T

Le schéma des niveaux mis en jeu pour les raies D, et Dy du sodium

est représenté sur la figure I.4.

I.B.R8. NIVEAUX D'ENERGIE DU FONDAMENTAL DANS UN CHAMP MAGNETIQUE
STATIQUE HOMOGENE [9]

Un atome possédant une structure hyperfine plongé dans un champ ma-
gnétique externe B, a pour tous les sous-niveaux de 1'état fondamental de
méme J un hamiltonien H qui est la somme de 3 hamiltoniens Hl’ HZ’ H3 cor-—

respondant aux trois types d'interactions suivantes :

_>+ . - . 3 - »
Hl = halJ qui représente l'interaction entre le moment magnétique du noyau
et le champ magnétique produits par les &lectrons
UJ > ) . Ve ) . =
Hy = - — JB qui représente l'interaction entre le moment magnétique é&lectro-
. aos .y +
nique et le champ magnétique extérieur B
My o
H3 =-T IB qui représente l'interaction entre le moment magn&tique nu-

P = q =n >
cléaire et le champ magnétique extérieur B.

1) Dans le cas d'un champ extérieur trés faible, H1 est prépondé-

-> > "
rant de sorte que I et J sont fortement couplés, formant un vecteur résul-
>

tant F.
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Figupe I-5

Variation de 1'énergie

_W_/ lﬂl=3%2 p
law|
=1/2
m =+1/a
J
e [
:-3/2J
+1 4
+1/2.
F=2
0 >
x
-1/2..
Fa1
-1 1
m=-3/2

=-1/2
>rqj=-V2
=1/2

=3/

W des sous~niveaux Zeeman

de 1'état fondamental sn fonction du champ magnétique

(=u;/T +u /1) B

(x =
= AW

moment magnétique nucléaire

pour un spin nucléaire I=3/2 et un

(cas de 23Na ).
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F et m, sont les bons nombres quantiques. L'énergie d'un &tat repéré par

F,mF sera :

W.

F,mF

I

[F(F+l) - I(I+1) - J(J+l)};

B E{[F(FH) + J(I+1) - T(I+1)

7 TFEFD) ]BmF (I.B8.1)

_ E;[F(F+1> + I(I+1) - J(J+1)]Bm
1 2F(F+1) F

Ici 1l'effet Zeeman est linéaire.

. - > -> -
2) Dans le cas d'un champ extérieur tré@&s fort, I et J précessent
séparément autour de B de sorte que la base (F,mF) n'est plus une bonne
représentation quantique. m, et m; seront donc 13 les bons nombres quanti-

ques et l'énergie d'un &tat repéré par m;, my sera :

- -J -1
Wm . hamImJ 5 BmJ T BmI (I,BBR.2)
IJ
3) Dans le cas d'un champ extérieur B de valeur intermédiaire,
1'énergie exacte d'un &tat F,mp de J = 1/2 est donnée par la formule de

BREIT-RABI

A
i AW M1 AW e 2
meF T T 2I(+D) 1T Bop £ 5 /1 F et (I.B8.3)

olt le signe (+) correspond & F = I + 1/2 et le signe (=) aF=1-1/2.

(- uJ/J + uI/I)B

avec =
N AW
_ ha(2I+I) _
et AW = 5 hAvHFS

Dans ce domaine de champ, l'effet Zeeman quadratique apparait.

Pour le sodium 23

g.u B 2t B
x = 29 . __20 (I.BB.4)

AW hAvHFS

car- -uJ = gJqu

Donc x =1 pour B = 633 g
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[.C. PRINCIPE DE LA SPECTROSCOPIE COLINEAIRE A DEUX LASERS

I.C.o. LIMITATIONS DUES AU POMPAGE OPTIQUE DE LA SPECTROSCOPIE
COLINEATRE PAR OBSERVATION DE LA FLUORESCENCE

1) Pompage optique [18][59]

Le terme de pompage optique a &té introduit par KASTLER en 1950.
Cette méthode permet par illumination d'une vapeur atomique par de la lu-
miére polaris&e de transférer 4 la vapeur de l'orientation ou de l'aligne-
ment. En régime stationnaire, la répartition des atomes entre les sous-—
niveaux Zeeman se trouve fortement modifide par rapport i la répartition ini-
tiale (&quipartition). Ceci nécessite plusieurs cycles d'absorption de lu-

midre résonnante suivie d'émission spontanée par les atomes excités.

D'autre part, dans le cas ol le fondamental possédé une structure
hyperfine dont un des niveaux est hors r&sonance, s'il est susceptible
d'étre atteint par l'émission spontanée 3 partir des niveaux excitds, le
pompage optique a pour effet d'accumuler au bout d'un temps -d'interaction
suffisamment long, la quasi-totalité des atomes dans ce "niveau pidge".
Dans la suite du texte, nous parlerons pour désigner ce type de pompage de

pompage hyperfin.

2) Vitesse de pompage [21]

Un calcul rigoureux sur 1l'évolution du signal de fluorescence sera
donné ultérieurement (chapitre II) dans le cas de la raie D,

2 _ 2 '
(3 Sl/2 F=] — 3 P1/2 F'=1).

Par des considérations simples sur les populatioms, on va voir que

1'on peut prévoir quelques phénoménes int&ressants

Considérons un syst@me fermé (vis 3 vis du pompage hyperfin). Les
populations des niveaux excités |F',mF,> et fondamentaux [F,mF> obéissent

a4 un systéme d'é@quations différentielles linéaires, couplées.

On sait que le nombre d'atomes initialement dans 1'état |F,mF>

qui sont excités dans 1'état [F',mF.> pendant le temps dt est donné par [58]
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F'IF 2 F 1 F'

dn = a (t) [2F+1][2F1+1]%
“mpr 4 B

} a.Wedt (I.Ca.l)
J'1 J

ol o est la méme constante pour tous les niveaux IF,mF>
W = densité d'énergie de rayonnement
a_ (t) = population du sous-niveau Zeeman |F,mF>.

l:[]F

Dans un premier temps (r8gime transitoire), les populations des
différents niveaux &volueront en fonction d'un paramétre u = Wt puis se
stabiliseront 3 des valeurs correspondant au régime stationnaire (donc in-

dépendantes de u). L'Equilibre s'&tablit pour u = u = W.At .

Si maintenant, on considire un systéme ouvert, le signal de fluo-
rescence émis le long du jet commencera par augmenter jusqu'id un maximum
correspondant & un temps d'interaction Até. Ensuite, le signal présentera
une décroissance due au pidgeage des atomes dans le niveau non résonnant

(voir fig. V.7,8 = 0°).

On peut alors distinguer deux points de vue.

Si on regarde la fluorescence émise par le jet sur toute la lon-
gueur d'interaction avec la lumi&re, on verra que le nombre de photons
d'émission spontanée ne dépendra que du nombre d'atomes dans le jet et du
rapport de branchement qui caractérise le pompage hyperfin. (Le nombre
total de photonsd'émission spontanée &mis par chaque atome ne dépend que

de ce rapport de branchement).

Par contre si l'on observe la fluorescence en un point déterminé
du jet, le signal dépendra aussi de la puissance lumineuse ; plus la puis-
sance sera forte, plus Até sera court et plus la zone de fluorescence maxi-
male sera proche du lieu oli les atomes commencent 3 interagir avec la lu-
midre (cellule d'échange de charge pour notre cas). Au contraire, & faible
puissance laser, la zone de fluorescence s'8talera, le nombre de photons

d'émission spontanée restant lui comstant.

Détection de la fluorescence émise par_un_jet d'atomes rapides

Le rendement d'une détection par fluorescence dépend de facteurs

variés : en particulier, si l'on suppose que tous les atomes du jet ont é&té
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excités et donc participent & la fluorescence, la géométrie du détecteur
ne permettra de recueillir qu'ume partie de la lumidre &mise dans un angle
solide déterminé. Il faut de plus tenir compte du rendement quantique du

photomultiplicateur.

D'un autre c6té, la lumidre parasite et le courant d'obscurité du

détecteur sont des facteurs qui limitent la sensibilité de cette méthode.

Pour des transitions ne comportant pas de pompage hyperfin, la sen-
sibilité@ reste tr@s bonne car chaque atome peut &mettre un grand nombre de
photons [14]. Par contre, quand le pompage hyperfin intervient, chaque
atome n'émet plus que quelques photons. De plus, i faible puissance lumi-
neuse, la zone de fluorescence maximale &talée, rend difficile la collecte
des photons ainsi que 1'élimination de la lumidre parasite ; i forte puis-
sance lumineuse, cette zone bien plus resserrée est inaccessible, a I'inté-

rieur de la cellule d'échange de charge.

Comme nous dé&sirons utiliser la spectroscopie colinéaire pour la
détermination de grandeurs nucléaires d'isotopes instables qui sont souvent
produits en tr@s petite quantit&, il &tait nécessaire d'essayer de s'affran-—

chir de cette facheuse limitatiom.

I.C.8. UTILISATION DU POMPAGE OPTIQUE HYPERFIN GRACE A UN SECOND
LASER COLINEAIRE [21]

En 1980, H.T. DUONG, J.L. VIALLE, et P. JACQUINOT ont proposé de

tirer parti du pompage hyperfin au lieu d'en subir les conséquences.

~ -~

Le principe consistait & détecter, grice i l'emploi d'un laser
presque colin&aire I (pour limiter 1'élargissement Doppler), le pompage

optique induit par un second laser colindaire II.

Laser |

P> jet

ngerﬂ
/ T
O

bservation
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Dans un systdme & trois niveaux ol les

e A transitions £, ~ e, f, > e sont permises, le la-
ser I est par exemple accordé sur la tramsition
Vp jé g; f1 + e par observation de la fluorescence 3 basse
résolution. Si le laser II, colinéaire, est lui

aussi accordé sur la transition f1 > e, le trans-

fert des atomes sur le niveau f, qu'il induira

f . .
2 dans toute la partie du jet qui précéde la zone

fq d'observation, provoquera une baisse du signal

de fluorescence en A. Au contraire si le laser II
est accordé sur la transition f2 + e, l'effet sera inverse et la fluores-
cence augmentera en A. Le balayage du laser II donnera donc des plecs néga-

tifs et positifs constituant le spectre d haute résolutionm.

Lors de sa réalisation, cette expérience s'est révélée quelque peu
décevante ; la faible durée du temps d'interaction du laser I imposait une
puissance forte pour détecter un signal notable. Les raies étaient donc
larges et la lumidre parasite trds importante. Nous avons donc préféré, sur

un principe similaire, proposer la modification suivante :

Supposons que dans le schéma des niveaux,

h —x
e il existe une transitiomn £, >h qui soit permise
mais que f2 +~ h soit, elle, interdite.

Vi ﬂ; le On accorde alors le laser I, cette fots
colinéaire, sur £, > h qui ne présente pas de pom—
page optique hyperfin. Le second laser II, lui aus-

fo si colinéaire,.est alors balayé en fréquence. Accor-—
dé sur la transition £, > e, il provoquera une bais-
f1 se du signal de fluorescence par transfert progres-—

sif des atomes du niveau f

1

au niveau f2. Au contraire, accordé sur la tran-

sition f2 + e, il induira une augmentation du signal.

L'avantage principal de cette méthode est que la détection pourra
se faire en n'importe quel endroit du jet mais suffisamment loin pour que
le pompage hyperfin induit par le laser II ait eu le temps d'opérer. Ceci

permet de plus d'éviter la lumidre parasite due 3 la diffusion de lumigre
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laser par les ouvertures de la cellule d'échange de charges. Enfin la zone
laiss@e libre entre la cellule et le détecteur pourra €tre utilisée pour

des expériences de résonance magndtique.

Cette méthode peut &tre rapprochée de celle nommée "absorptionm

saturée en vol" déja utilis&e par BEGUIN-RENIER et al. [25].






-
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CHAPITRE II

EFFET D'UN CHAMP MAGNETIQUE STATIQUE
ETUDE THEORIQUE ET NUMERIQUE : CAS DE LA TRANSITION (F=1 —F’=1)

INTRODUCTION

L'interprétation des ré@sultats expérimentaux décrits dans les cha-
pitres suivants va nécessiter de prendre en compte 1l'effet spécifique d'un
champ magnétique statique de direction fixe mais quelconque par rapport &
la direction de polarisation de la lumidre laser excitatrice. Dans certaines
expériences, l'effet de ce champ magnétique statique apparaitra comme un ef-
fet parasite (champ magnétique terrestre) qu'il faudra soigneusement &limi-
ner. Dans d'autres expériences, nous montrerons que l'effet d'un champ magné-
tique statique parfaitement contrdlé en amplitude et direction sur la fluo-
rescence du jet, permet de déterminer des grandeurs nucléaires (spins nu-—

cléaires, moments magnétiques nucléaires).

~

Certains auteurs se sont intéressés 3 cet effet, soit 2 partir de
modales simplifiés, ou pour des polarisations lumineuses définies, ce qui
bien entendu allégeait largement le systdme d'Eéquations différentielles li-

néaires couplées [23], soit de mani&re plus exhaustive [60-63].

Il nous a paru intéressant d'effectuer un calcul numérique exact
dans le cas de la transition (F = 1—=F' = 1), (cas le plus simple), la po-
larisation de la lumidre excitatrice &tant linéaire et faisant un angle 8
quelconque avec la direction du champ magnétique. Comme pour cette transi-
tion, il y a pompage hyperfin, le régime stationnaire correspond & la situa-
tion ol tous les atomes sont transférés dans des niveaux du fondamental qui
ne sont pas excitables (F = 1, mp = 0, et F=2, mp, quelconque). Ceci donne

une fluorescence nulle.

Nous nous proposons donc de calculer la solution correspondant au

régime transitoire.
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Pour résoudre le systéme (complet) des 55 &quations différentielles
couplées, il faudra calculer dans le formalisme de la matrice densité, 1'évo-
lution pas par pas de toutes les grandeurs (populations, cohérences optiques,

cohérences Zeeman) jusqu'3d la zome ol s'effectue la détection.

IT.A, POSITION DU PROBLEME

1. SCHEMA DES NIVEAUX MIS EN JEU

3 ﬁﬁé__

T
N F=1
D1 é
(5896A)
F=2
3%
\\\
\ F=1 Zéro de

.
|I” énergie
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2. REPRESENTATION DU SYSTEME ATOMLQUE

On se placera dans le cadre du formalisme de la matrice densité.

Les &léments de matrices p}ﬂfreprésenteront )
,

~ les populations (si j = i) de 1'état fondamental si A

(]
h =4
[

f1 ou f2

de 1'état excité SiLA=pu=oe

- les cohérences (si j # i) . optiques entre les niveaux e et f1 ou e et
f2 (si A # n)
. Zeeman (ou hertziennes) i l'intérieur des
niveaux e, fl ou f2 (si A = ).

N.B. Quand on aura A = u, on &crira pA au lieu de QA,A.

3. REPRESENTATION DE L'ONDE LUMINEUSE, CHOIX DE L'AXE DE
QUANTIFICATION

- T Jet
y
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a

Soit un tri&dre de référence (0, X, ¥, Z).
Le jet atomique se propage selon 6;.

La polarisation de la lumidre est dirigée selon 0z.
On a E = %(el(wt+m) + e—1(wt+w)>2

I1 faut choisir une direction pour l'axe de quantification. Il nous a paru

judicieux d'écrire les &quations différentielles dans le repére ol 1'Hamil-
. . 3 > . . . ~

tonien d'interaction avec H est diagonal. On introduit donc le repére

(02'A'A') 2' . . > . . .
§'2), cofncidant avec H (rotation B, voir figure).

-~

Cela conduit & décomposer E en le projetant sur 0z' et dans le plan
(or'g").

On garde la polarisation rectiligne selon 0z

N i(wt+p) e—i(wtﬁﬁ) .
Ez|=ECOSB 5 Z

On décompose la polarisation rectiligne dans le plan (0%'§') en deux polari-

sations circulaires de méme module et de sens inverse.

1 1 .
On pose &, = —(&' - ig") g_ = —(&' +1iy")
oz VZ
1(wt+) , —i(wt+p)
Il vient : E = (EL sin B é+ L 2 sin B §_ + E cos B 2,}& ;e
2 V2
(II.Al)
II1.B. EQUATIONS DU SYSTEME
Le laser étant réglé sur la transition F =1, F' =1, on ne consi-

dére dans un premier temps que l'hamiltonien du syst@me réduit (fl,e).
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s e,f
= e,f] !
H= ﬁwl+uBng 0 0] V11 Vlo 0
e,f
e,f] 71
0 o 0 o 0 Voo
e,f, e>f)
0 0 'ﬁwl—uBng 0 V_:10 V—l-l
fl,e fl,e
Vi V1o 0 uBHgf1 0 0
fl,e flye
Vol 0 Voo 0 0 0
fl,e fl,e
0 V_1o Voo 0 0 -uBHgfl
(I.EB.1)
= )‘,u - - > n > n Tay
o V2. d i E(/7é+)6a,,b,+l + E(/Ee_)aa.,_b,_1 +E2'S, 4 (II.B1)
1 _ 1/2 _
avec d_,,, =\=zd| (F. +a')(F, za'+l) pour a' = b'+l réf. [52],
a'b 2 f1 f1
da' pour a' =b' [58]
d = <F1|er|e>
L'équation de Schrddinger s'écrira donc :
AU i, . .
pij = - E<l|Hp-leJ>+ relaxations (I1.B2)

Les relaxations pour les populations du niveau excité seront du type

-Yo.. (Y = %, T durée de vie du niveau excité mp )
e

. pour les cohérences seront proportionnelles i la demi somme de

l'inverse des durées de vie des niveaux mis en jeu

.- pour les niveaux récepteurs, selon la théorie de 1'@mission spon-

tanée

ZFe-mFe-me
<Fe,mFelr|Ff,me> = Y(2F +1) (-1) x

II.B3
. z Cef ef e ¢ )
m=m- + m m= + e = + = 3
m,m' Fo 127F, "Fy q,me SO e me+q réf. [15]
q=-1,0,1 [16]1[23]

T 1 F
avec Cf’e = < : = >
m_ ,m
F F —hy q uwop
F e

£ e
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Aprés approximation du champ tournant (on a posé :

cA’u = p}\’u e-l(wt+w) (A # u). On obtient le systéme (II.B4)
me’mFe me’mFe

a) Pour le systéme (fl,e)

R | RN T O fo"‘? 8
’ ’ g ’ 2/7

S0+ o - st (o ioit o ¢ (i 1 o ] o
I O i“[(":il"’i::\)ﬁ;ﬁ * (Oi;fé"’(iij szi;;] (3
5?11 = %(p’?,l+pg’o>+ iachT:fl—cii;er—c’;—B + <czzfl-off(’)e Szi;l;] (4)
5210 = ;E’pi’l+031,_l) + iuX[(oT:§1—021Ie i;;; + (0?1fé—0§§1? ii;;] (5)

—
)
<

~f e e e’fl fl’e cosB e’fl f1’e sinB
p_y,-1 = 12 po’0+p_l’_l> + 1aX[—<o_1’_l-o_l’_l F754<00,_1-0_1’0 h;j;} (6)

p = -<Y+iu Hg jo + 1aX[0f1’e cosé . (ofl,e—oe’fl oe’fl sing (N
1,0 1B e/ 1,0 1,0 2 0,0 "1,1 "1,=1/, =
re l fioe ef cosf f1’e e’fl sinB
Pl,-1 ’<Y+E2“3ng>pl 1Y l“XK 1 1,-1)72 <°o,-1'°1,0 : 9] (&)
e,f r e,f f e f e .
27 <l+' H AV ! . 1 cosp 1 sinf
o = -\ 3+i| Aw+y =(g_~g )] o + iaX{{lp, ;=P Pr TP (9
| 2 | ph "e °f; ) 1,1 1,1 1,1/ 2 0,1 71,0/, 5|
e,f - e,f £ £ e e
<L 5 H 1 . 1 cosB 1 _ _ 31nB]
%10 ° (32('*1 A“’*“BhgeD"l,o * lo‘X[‘H,o 7t (po 0P1,17°1,-1 ] (10)
L ’ 2v/2
e,f e,f £ e £ e
R S 5 ):5 ’T1 . 1 cosf 1 _ sin
91,-1 <7'1 Bty 7(8 *8e )D01,-1 * 1“[("1 -1%P) —1) '("o,—_l p1,0) }(“)
L 1 2v2
. e e,f f.,e f,,e e,f ]
‘e = i, e . 1 cosB i I i 1)51n8]
°o,-1 (YfﬁuBng>Do,_l + 1ax[oo’_1 =+ (01,-1+0-1,-100,0 vy (12)
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e,f e,f £ e

1 _ (¥ _ 71 e cosf - 1 \sing

9%,1 (TI[A‘“ H ﬁgflboo,l 10‘X[po,l 2 ("1,1 o,0 °—1,1)2 2]

e,f e,f f f e e
] (y . ) b I [( 1 s1n6]

o = ~|++1iAw o + 1aX}|p +p o “Ph

0,0 2 0,0 1,0 "-1,0 ®o,1 Po,-1 27

e,f1 ) e,f cos8 fl f e

%,-1 = '(E*l[A“+“ ﬁgflJ>GO, 1 lo‘X{"o,-l > = ( 1,-1"P-1,-170,0

e, £, Y oifmy B e,f £l coss £ e e
91,0 * "(E*lA “‘Hgﬁge]>°-1,o * 1“X[ °-1,0 2 ° (po,o Poy,-17P-
e,f e.f £ e
1 _ [y ’ ] _ 1 cosB
e1,-1 (E*l[A“ HpT (8 8¢ )J>° ,-1 " 1“X[ (p-l,—l Pl -1) 2 '(
£ £ e £ e,f f,,e £f,,e
S I 1.y "1 cosg [/ ***1_ *1» 1’
"o T TUREEs P10t TP0,-1 * lo‘X["l,o 2 < 0,0 1,1 7°1,-1
f f e e,f f.,e e,f f
! - Pr .2 i ; ! 1’ \cosp 1
Pl,-1 = ZIUBﬁgflpl,—l f%pl,—1+ lax[(°1,-1+°1,—1) 2 '(00,—1 71
£ f e,f e,f
-7 - .:. H 1 Y e ’"1 cosB 1 =1
Po,-1 Y518t P0,-1 T TP1,0 * lo‘X[c’o,—l 2 eSS =)
. ¥ . *
% . = 0% . et o%’? = P’% donnent les &quations (22) i 36)
.]’l l’J -']’]" l’J
i#j 17]

b) Puis pour le niveau récepteur £,

f

*72 - Y e

2.2 Spk ]

'f2 - Y| e + 8
91,1 40,0 T P1,1

£
*72 _ 1 e 1
Po,0 ~ Y[12 Pop,-1 * °1,1> 3 po,o]

£

?0,-17P-1,0

e

(13)

(14)

(17)

2

(18)
(19)

(20)

(21)

(37)

(38)

(39)
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-f2 Y| e e
Poy,-1 7 Z[po,o * p—l,-l]
-f2 _Y e
P2,-2 572 P-1,-1
.f2 Y H f2 + X &
P2,1 Mg R gfz"z,l ZF';QI,O
£ £
* 72 o _5s, H 2 Y e
P20 2iug 7 8,720 * ovg 1l
£ £
<2 . H 2 e
1,0 -~ M3 R gfzpl,0+ /370, 1 ¥
-f2 = -23u B f2 + e
P1,-1 "B 8 P1,-1 7% P1,-1
SC T SR T ZC T
Po,-1 Y R g'fz"o,—l /e P0,-1
£ £
-2 Py H 2 Y e
Po,-2 g 3 8 Po,-2 T2 Pl
'f2 . H f2 + X e
Po1,-2 = "' 1 gfzp -1,-2 7 U 0,-1
g I
enfin p.”. = p,2.
le 1l,]
i#]

Dans ces formules, on a posé :

(40)

(41)

(42)

(43)

(44)

(45)

(46)

(47)

(48)

donnent les &quations (49) & (55).

X = //g (P = puissance du laser, S = section du faisceau laser)

d 8

e
L[}

Zh v ¢

Aw = w = w
0

_ F(F+1) + J(J+1) - I(I+])
2F(F+1)

[13¢]
>
[

AJ

— (d = <f1|e.r|e> , c vitesse de la lumiére)

: facteur gyromagnétique du niveau

hyperfin (A,F) (A = e,fl,fz)
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. J(J+1) + S(S+1) - L(L+1)
&g~ 2J(J+1)

Hp magnéton de Bohr.

Pour le sodium 23

1

. pour 1'stat s gy = - 7> (J=1/2, 5=1/2, 1=0, 1=3/2, F=1)

1 2
1 " r
8=y = 7» (J=1/2, 8=1/2, L=0, 1=3/2, F=2)
. pour 1'état 2p 8p) = - 5 (3=3/2, $=1/2, Lel, I=3/2, F=1)

De plus a = 1,65.106 unités M.K.S.A.

IT.C. RESOLUTION ET REMARQUE

1) L'&criture des &quations [(37)-(48)] n'est pas nécessaire pour
la résolution du systdme [(1)-(36)]. Elle ne figure ici que dans le but

d'avoir 1'évolution compldte du systéme 3 trois niveaux.

2) La résolution du systéme [(1)-(36)] ne peut bien entendu pas s'ef-
fectuer analytiquement. Nous avons donc mis au point un programme Fortran
qui fonctionne dans les conditions &noncées au sous—-paragraphe suivant. Les
&quations (22) 3 (36) peuvent évidemment &tre déduites des équations (7) a
(21) (elles en sont les complexes conjugués). Mais une résolution pas trop
"lourde" en langage d'informatique nécessite de séparer, pour un systdme de
variables complexes, les parties réelles et imaginaires, ce qui revient 3 un

systéme 3 variables réelles, mais de nouveau constitud de 36 &quations 3 36

inconnues.

3) La méthode de résolution pas par pas des équations différentiel-
les que nous avons adoptée peut s'adapter avec souplesse aux différentes
configurations de champ magnétique statique entrant en jeu dans nos exp@rien-—
ces. Les atomes et le faisceau laser interagissent sur toute la longueur du
jet atomique. Nous avons divisé cette derni&re en 3 zones (1’2,3) (la lon-

gueur de chaque zone est un paramétre ajustable) dans lesquelles ré&gne un
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champ magnétique statique d'intensité L (i=1,2,3) déterminé, et dont la
direction fait un angle B: (i=1,2,3) par rapport i la direction de pola-

risation de la lumiére.

Les équations différentielles sont &crites dans la base ol 1'hamil-
tonien d'interaction magnétique est diagonal. Comme on veut avoir les ré-
sultats (populations et cohérences) dans la base dont 1'axe de quantifica-
tion est paralldle i la direction de polarisation de la lumié&re, le programme
doit opérer des changements de base par rotation d'angle Bi avant chaque
zone puis par rotation d'angle -8; 3 la fin de chaque zone, (la rotation
s'effectue autour de 6;, (¢ = 1/2), ceci dans le cadre du formalisme de la

matrice densité.

On peut montrer, dans le cas du niveau P1/2 (transition F=1-+F'=1)
que la lumiére de fluorescence détectZe est proportionnelle 3 la somme des
populations du niveau excité& F' = | (cf. appendice II). Il suffira donc
grice au calcul numérique exposé ci-dessus, de trouver cette somme de popu-

lations i l'endroit ol s'effectue la dé&tection de la fluorescence.

Signalons enfin que le programme d'intégration du systéme d'Equations
différentielles est du type Runge Kutta d'ordre 6, en double précision, et a

été aimablement mis & notre disposition par M.G. SCHWEIGHOFER.

Ceci nous a permis de faire essentiellement deux types de calculs :

a) Ii = cste (V 1) et Bi = cste (V 1). Ceci correspond au cas de
1l'interaction d'un faisceau laser avec un jet d'atomes rapides en présence
d'un champ magnétique homogéne dans tout l'espace.

b) 11’3 =0, 81,3 = 0, 12 et 82 étant des paramétres différents de
zéro. Cecl correspond au cas ol le champ magnétique terrestre a &té compen—
s€, et oli un champ magnétique statique est &tabli dans une zone bien d&li-
mitée du jet, avant la détection de fluorescence. Ce cas sera décrit trés
précisément dans le chapitre V, paragraphe A, consacré i la détermination

de spins par détection des franges de Larmor.

On ne consid&rera donc dans ce chapitre que le cas correspondant au
paragraphe a, ce qui nous montrera l'utilité qu'il y a 3 compenser soigneu-

sement 1'effet du champ magnétique terrestre.
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II.D. EFFET D'UN CHAMP MAGNETIQUE STATIQUE “FAIBLE” AGISSANT
SUR TOUTE LA LONGUEUR D'INTERACTION DU JET D'ATOMES
RAPIDES AVEC LA LUMIERE

Les courbes de la figure (II.l) donment l'allure de la raie
(F=1 -~ F'=1) pour différents angles B, entre les directions des champs
magnétique et électrique, en fonction du désaccord en fréquence. On a pris
|H| = 0,6 gauss, ce qui est du méme ordre de grandeur que l'amplitude du
champ magnétique terrestre. Le temps d'interaction t a &té fixé a 3.10-6 s
ce qui donne une longueur d'interaction L de 60 cm (V = 2.105 m/s). On a

pris 400 pwatts pour la puissance du laser.

Explication qualitative : On raisonne dans la base dont 1'axe de quantifica-

tion est parallé&le & la direction de polarisation 7 du laser.

On remarque pour B = 0, le creux prononcé qui est dd au pompage optique hy-
perfin, qui a tendance 3 vider les sous-niveaux du fondamental (F=1, mF=i1),
{(F=1 mp=0 - F'=1 mF,=0) gtant une transition interdite], et ceci d'autant

mieux que l'on est plus proche de la résonance (le laser y est plus efficace).

Dé&s que B est différent de zéro, la précession de Larmor des moments
magnétiques autour de H produit une redistribution & 1'int&rieur de chaque
niveau hyperfin de l'état fondamental, entre les sous-niveaux Zeeman : les

sous-niveaux F=1, m_=+1 (qui fluorescent) sont repeuplés & partir du sous=-

F
niveau F=1, mF=O (qui ne fluoresce pas).

-~

On peut voir ainsi que pour B variant de 30° & 90°, le signal &
résonance peut étre de 2,6 i 3 fois plus important que pour 6 = 0° ; pour
les valeurs de H, p et t choisies. On remarque aussi que les courbes (:),
(:) et C:) peuvent s'entrecroiser au voisinage de la résomance. L'explication

de ce phénoméne sera donnée au chapitre V, paragraphe (V.A$.2).

En conclusion, le champ magnétique terrestre, malgré sa faible va-
leur peut fortement influencer 1l'amplitude du signal de fluorescence dé-

tecté. Il faudra donc, pour nos mesures le compenser soigneusement.
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CHAPITRE III

LE DISPOSITIF EXPERIMENTAL

INTRODUCTION

La réalisation d'un jet accéléré a constitué pour le laboratoire
une entreprise nouvelle, qui a nécessité@ un gros investissement 3 la fois
sur le plan financier et scientifique. En ce qui concerne les moyens fi-
nanciers, une aide décisive a &té fournie au laboratoire par la D.R.E.T.
sous la forme d'un contrat. Pour le volet scientifique deux années ont &té
nécessaire pour concevoir et réaliser un dispositif expérimental i la fois

sophistiqué et volumineux.

Si la technique du jet atomique fait partie du savoir-faire des
chercheurs du laboratoire, celle de jet ionique post accéléré@ puis neutra-

lisé& restait & découvrir.

Dans les différents paragraphes de ce chapitre, nous décriroms
successivement les composantes de l'enceinte abritant le jet en distinguant
la partie réservée & la production et & 1l'accélération des ions, de celle
concernant la neutralisation ainsi que de la zone d'interaction de détectiom.
Une attention spéciale sera consacr@e aux contrdles des qualités du jet
(intensité avant et apré&s neutralisation) ainsi que du ré&glage de la coli-~
néarité de ce dernier avec le ou les faisceaux lumineux. Enfin nous parlerons

des lasers ainsi que du pilotage de l'un d'eux assuré par un sigmamétre

[47-49].

On pourra se référer i la figure III.]l qui montre une vue d'ensem-
P g q

ble schématique du dispositif.
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II1.A. L'ENCEINTE

IIT.A.a. DESCRIPTION GENERALE (voir figure III.2)

L'enceinte est essentiellement constituée de 3 chambres distinctes.
Elles sont reliées entre elles par l'intermédiaire de tubes et soufflets qui
donnent i l'ensemble la souplesse nécessaire au bon alignement de tous les
éléments qui définissent le jet. Deux vannes d tiroir (V.A.T.) permettent
d'isoler chacune des chambres afin de pouvoir y intervenir pour effectuer
réparations ou modifications sans perturber le fonctionnement ou le vide des

deux autres.

Le vide est assuré par 3 systémes de pompage indépendants. Pour la
premiére chambre, réservée & la production et accélération des ioms, le vide
est obtenu grice i une pompe primaire mécanique ALCATEL (type 2012A) en série
avec une pompe secondaire i diffusion d'huile munie d'un pigge 3 azote liquide.
Les seconde et troisime chambres sont, elles, &quipées de pompes Alcatel
(type 2012A) pour le pompage primaire et de pompes turbo-moléculaires (BALSERS
500 litres) pour le pompage secondaire. Ces deux derniers groupes de pompage
sont munis de sécurité qui permettent de couper l'alimentation des pompes et
de fermer les vannes &lectropneumatiques en cas de panne. Ceci autorise donc

un pompage continuel jour et nuit sans surveillance.

Pour chaque chambre, la pression en vide secondaire est mesurée par
des jauges 3 ionisation. Nous avons travaillé régulilrement avec un vide de
10_7 Torr dans la premidre chambre, et environ 5.10-8Torr pour les deux au-
tres, quand les pid&ces de cuivre, qui s'échelonment tout au long du jet, pour
piéger les atomes résiduels, &taient refroidies 3 la température de 1'azote

liquide.

Enfin le champ magnétique terrestre a &t& compensé avec soin, dans
la deuxidme et troiséme chambres. Pour cela, on a entouré ces deux enceintes
de deux doubles enroulements de fils conducteurs parcourus par des courants
de sens et d'intensité choisis pour &liminer les composantes horizontales et

verticlaes du champ magnétique terrestre dans le plan perpendiculaire du jet.
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IIT.A.8. LA PREMIERE CHAMBRE : LE FOUR, L'IONISATION, LA DEFLEXION
(voir figures III.3 et III.4)

La premiére chambre est constituée d'un cylindre de 61 cm de long
pour un diamétre intérieur de 15 cm. Son axe fait un angle de 10° avec l'axe
commun des deuxidme et troisidme chambres. A l'une des extrémité&s une plaque,
dont la position horizontale et verticlae est ajustable grdce d un double

systéme de vis (fig. III.3) soutient le four et 1l'iomiseur.

1) Le four et l'ioniseur (fig.Ill.3)

Le four est en.acier inoxydable. Il peut contenir environ 2 cm3 de
sodium métallique. Il est chauffé électriquement par des enroulements spira-
18s de fils de tantale glissés dans des tubes d'alumine qui pé&nétrent dans
la masse du four. Il est porté jusqu'Z une température typique de 250°C. La
vapeur ainsi formée débouche par un trou de 10 mm de diamé@tre dans un tube
coudd dont la premidre partie est constituée d'un cylindre de diamétre ¢ 10
en tantale et la seconde, aprés le coude, d'un cylindre également en tantale
de diamdtre beaucoup plus faible (# 2). Ce dernier est chemisé& int&rieurement
avec une feuille de rhénium. Ce tube coudé forme l'ioniseur qui est chauffé
a4 1200°C environ dans sa partie terminale, par un courant continu. L'ionisa-
tion s'effectue sur la paroi interne du tube par effet thermoionique : un
atome qui subit un choc est absorbé& puis réémis al@atoirement dans n'importe
quelle direction, ionisé ou non. La loi qui décrit 1'équilibre entre 1l'&tat
atomique et 1'&tat ionique d'une vapeur en contact avec une surface, appelée

loi de Saha Langmuir s'dcrit : [9][14]

+ + |
g_ _ g_e(w—cp)/kT (1

(o) gO

o N' et N, désignent respectivement le nombre d'ions et d'atomes,
g+ et g le poids statistique de 1'@tat &lectronique de 1'ion et de
1'atome (g+/gO vaut 1/2 pour les alcalims),
W la fonction de travail du corps constituant la surface,

le potentiel d'ionisation de 1'atome.

Nous avons déjia vu au paragraphe (I.AY.b) que pour le sodium
¢ = 5,12 eV. Par ailleurs W pour le tantale vaut 4,2 eV et pour le rhénium
4,8 eV [51],
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+

Appliquée au tantale, 1'égalité (1) domne : %— = 4,1.10_4
)
+ -
et au rhénium : g— = 4,2.10 2.
N* °
Le rendement de l'ionisatiom p = e @ les mémes valeurs. Par
) +

contre, le rendement de 1'ioniseur peut, lui, &tre notablement'plus éleve,
car un atome subit au cours de son trajet plusieurs chocs contre la paroi.
En conséquence, on peut montrer [64] que pour de faibles valeurs de p, le
rendement r de l'ioniseur vaut approximativement N.p oli N est le nombre

moyen de chocs que subit un atome.

L'ensemble four plus ioniseur, isolé é&lectriquement de la chambre
portée i la masse, est soumis & un potentiel de +5 kV. Dans sa partie finale,
1'ioniseur, du fait du fort courant de chauffage qui le traverse (I = 60 A)
n'est plus équipotentiel. Les ions formés par ionisation de surface ne sont
donc pas tous produits au méme potentiel et ne seront pas accélérés de la
méme fagon ; c'est ce facteur qui imposera finalement la limite inférieure

des railes observées.

2) Extractrice, optique électrostatique, déflexion

On place juste & la sortie de 1l'ioniseur une plaque percée d'un trou
et portée i 4,8 kV. Les ions formés dans l'ioniseur polarisé lui a 5 kV
sont donc extraits et accéldrés. Un systdme de trois plaques percées de trous
succdde 3 1'extractrice. La plaque centrale est soumise 4 un potentiel posi-
tif (environ 2000 V) tandis que les deux plaques extérieures sont portées a
la masse. Ce syst@me fonctionne comme une lentille convergente. Viennent en-
suite un diaphragme refroidi & 1'azote liquide, puis deux syst@mes de doubles
plaques qui permettent de régler la direction du jet, horizontalement et ver=

ticalement (voir figure III.3) (on remarque que ce syst@me permet de préserver

la symétrie cylindrique du jet iomique).

Enfin, au bout de la chambre un systéme de plaques déflectrices per-

met d'envoyer le jet d'ioms selon 1l'axe commun des deux chambres suivantes.

Une fenétre latérale a été aménagée pour permettre le passage du
faisceau laser. Ce dernier est amené colinéairement avec le jet d'ioms gréce

4 un prisme utilisé en ré&flextion totale. (voir figure III.4).



'S90UBUOSHI SOT I0LBTR] Op ‘oXTJ

I98BT oousnbexs ® ‘ouop ge SUOT,p 9of np oss9)TA BT JOTIBA aITReJ °op jeulred

UoT1®BIST900® 3s0d op oTTTUALT ®]

2nbujswoioiw
SIA

y

il

"883IBYD 8p aIUBYOY,p aTNITed BT *

9IquBYD SpUCOes ®] ! G- oansStq

anbiijswoiow
SIA

=<

_E

5

UO1D13|900D -jsod

2p 314U o
\l{\/{)

ﬁ ’ L Ll 000 Tl 0oo 7 g

H A A A o 1 -
i > =— 3 O .
MW a 0. ! o 0 m.
0 o n 0 m.. 0 1]
Q 6 ) 9 o 9 3
w 0] 3 c w .O ®
g 0 g ? 5

D 2. o 2



55

Si 1'on met le déflecteur 3 la masse, le jet d'ion reste dans 1'axe
de la premidre chambre. Aussi a-t-on placé un cylindre de Faraday de maniére
i mesurer 1l'intensité du jet d'ioms avant la déflexion, ceci permet de con-
tr8ler le bon fonctionnement du four et d'ajuster les premiers réglages pour

avoir un jet de bonne qualité.

III.A.S8. LA SECONDE CHAMBRE : LA CELLULE D'ECHANGE DE CHARGE (fig.III.5)

La seconde chambre est de forme parallépipé&dique (longueur 50 cm,
largeur 50 cm, hauteur 26 cm). Elle contient essentiellement la cellule
d'échange de charge. De part et d'autre de la cellule, deux plaques peércées
refroidies i l'azote liquide permettent d'améliorer le vide. Enfin avant la
cellule un analyseur de faisceau de fonctionnement précisé au paragraphe

III.A.c, permet de régler la colinéarité du jet d'ions avec le faisceau laser.

1) La cellule d'échange de charge

Le schéma de principe de cette cellule est donné par la figure (III.6)
[52,53].

La cellule d'échange de charge est constituée d'un tube d'inox de
31,5 cm de longueur et de diam&tre int@rieur 2 cm. La paroi interne de ce
tube est entidrement chemisée avec une méche &galement en inox constituée de
plusieurs &paisseurs de toile tré&s fine. Cette cellule renferme une quantité
importante de sodium (plusieurs grammes) qui, compte tenu des températures de
fonctionnement des différentes zones de la cellule, va se trouver en phases
liquide et vapeur. La zone centrale de la cellule est enserrée dans un bloc
de cuivre chauffé &lectriquement & environ 250°C : elle constitue la zone
chaude. Les deux extrémité@s sont maintenues 3 environ 100°C grdce a des enrou-
lements tubulaires dans lesquels circule.un courant d'huile 3 la température
désirée. On choisit 100°C pour &tre légdrement au-dessus du point de fusionm

du sodium (97,8°C).

La vapeur, produite dans la zone chaude diffuse vers les extrémités.
Eile se condense par contact sur les parois plus froides des extrémités de
la cellule. La m&che mouillée par le sodium liquide, assure par capillarité
le retour vers le centre du liquide formé aux extrdmités. On a donc ainsi un

recyclage continuel, et aussi une purification de la vapeur.
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Contrairement au "heat pipe'" qui fonctionne & des pressions de
vapeur saturante de 10 Torr (et plus), la pression requise ici pour 1'échan~-

ge de charge n'est que de 10—2 a 10-3

Torr. De plus la nécessité d'avoir unme
cellule ouverte débouchant sur une enceinte 3 vide conduit & modifier la

géométrie et le fonctionnement d'un heat pipe afin d'éviter les pertes.

a) Celles-ci sont "en gros" proportionnelles au flux d'atomes quit-
tant la zone chaude dans 1'angle solide sous lequel on voit l'orifice de
sortie du tube depuis le centre de la cellule. Elles seront donc d'autant
plus faibles que le diamétre intérieur sera petit, et que la cellule sera

longue.

b) La température des extrémités, l&gérement supérieure au point de
fusion de 1'élément vaporisé, &vite la formation d'un amas solide, ce qui
boucherait la cellule. De plus, le flux d'atomes circulant dans ce disposi-
tif n'est pas assez important pour que les zones extrmales atteignent par
transfert de chaleur di 3 la diffusion de la vapeur et 2 sa condensation, la

température de la zone chaude comme cela se produit dans un heat pipe.

La cellule d'é&change de charge, montée sur des supports réglables
commandés par vis micrométriques, peut &tre alignée précisément de maniére
i ce que son axe soit confondu avec 1'axe commun des deux derni&res chambres

(axe du jet d'ioms).

2) Rendements de la cellule d'échange de charge

Pour estimer l'intensité du jet d'atomes neutres rapides que 1l'on
peut espérer obtenir aprés la cellule d'échange'de charge, deux mesures peu-
vent étre faites.

@l _p_ g
grice 3 un
es

cylindre de Faraday situé au bout de la premiére chambre, ainsi que le cou-

a) On peut d'abord mesurer le jet d'ions direct I

rant reg¢u par un deuxilme cylindre de Faraday situ@ aprés la cellule
d'échange de charge dans la troisidme chambre, Iéi)(T) ; ce dernier étant
bien sfir fonction de la température T de la cellule. Lorsque la cellule

est froide (hors fonctionnement) on trouve :

(2) ,.(0) _
Ies /IeS = 0,56
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Ceci est di 4 la géométrie du dispositif et du faisceau d'ions. Le rende-
ment de la cellule d'&change de charge s'exprime alors simplement sous la
forme :
1)y
p(T) = 1 - et
0,56 I(O)
es
b) On peut aussi mesurer directement le rendement de la cellule

d'échange de charges en polarisant convenablement le second cylindre de

Faraday, comme cela sera exposé au paragraphe III.A.e.

Remarque : Il vaut mieux, pour nos expériences ne pas trop chauffer la cel-
lule d'&change de charge. En effet pour des températures supérieures 3 300°C,
la pression de vapeur est telle que la probabilité de collision avec perte
d'énergie cinétique du type Na(3s) + Na(3s) > Na(3p) + Na(3s) + AE -

Na(3s) + Na(3s)-+ hv + AE devient importante. Un atome donné pourra alors
subir une ou plusieurs collisions pendant la durée de traversé&e de la cellule.
Comme nous 1l'avons fait remarquer au chapitre I, paragraphe I.AB.l, le pro-
cessus de collision inélastique se traduira sur nos spectres par des raies
parasites distantes de 2,16 eV des raies principales (voir chapitre IV, para-
graphe A.B, figures IV.3 et IV.4). Les collisions multiples pourront donc se
traduire par une succession de pics parasites équidistants. Le numéro des
pics sera 8gal au nombre de collisions inélastiques que les atomes auront su-
bi. La figure (III.7) montre, que si la cellule est chauffée 3 425°C, om peut
détecter sur la fluorescence (raie EE), des atomes qui auront subi jusqu'a

7 collisions iné&lastiques.

ITI.A.Y. LA TROISIEME CHAMBRE, ZONE DE DETECTION (figs. III.2 et III.8)

La troisidme chambre est de forme parallélépipédique (longueur
50 cm, largeur 35 cm, hauteur 25 cm). Elle contientunpigge & lumi&re recou-
vert de peinture noire mate, représenté sur la figure (III.8), dans lequel
une lentille collectrice (@ 6 cm) focalise la lumi&re de fluorescence sur un
photomultiplicateur (Products for Research Inc. model TE-104) qui est inté-
gré dans un boitier réfrigéré commercial (-30°C). On y trouve &galement un

cylindre Faraday escamotable (car on veut & certains moments mesurer 1'inten~
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Figure III-7 : Signal de fluorescence observé sur la raie Dy

quand la cellule d'échange de charges est chauffée & 425°C, Les pics, notés

ai (j_= 1,7) correspondent aux atomes qui ont subi une ou plusieurs colli-
sions inélastiques durant leur séjour dans la cellule.

(F=2 - F'=3)
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sité du jet, mais 3 d'autres laisser le passage pour le faisceau laser
ainsi qu'un second analyseur de faisceau d'ions). Enfin une fendtre 3 angle
de Brewster située dans 1'axe du jet permet, soit la sortie du faisceau la-
ser en disposition colinéaire (et facilite d'autant les réglages), soit

l'entrée du faisceau laser en dispositiom anticolinéaire.

III.A.e. MESURES DE L'INTENSITE DU JET, FORME ET POSITIONS DES
FAISCEAUX ATOMIQUES OU IONIQUES, DU FAISCEAU LASER,
REGLAGES

Comme il est dit plus haut, il est possible de mesurer 1'intensité
du jet ionique juste aprds sa production dans la chambre | grdce i un cylin-
dre de Faraday sur lequel on recueille le courant d'ions, proportionnel au

nombre d'ions. Ce courant est mesuré par un picoampéremétre.

En bout du jet, un second cyclindre de Faraday, polarisé négative-
ment, peut effectuer la méme opération (mesure du courant d'ions transmis
Iéz)). Polaris& positivement, il permet de mesurer le courant di aux &lec-
trons secondaires produits par les particules rapides. Si on laisse passer
les ions et les particules neutres, il domnera un courant Iii) (ions +
atomes neutres). Si on &limine les ions grice 3 des plaques latérales portées
d haute tension, il donnera Iéi) (atomes neutres). Pour déterminer le nombre
d'électrons secondaires par particule incidente, on fera le rapport
(2) (2)

e (atomes neutres)]/Is = o. Connaissant

Iég) (atomes neutres) et o on pourra alors déterminer le nombre de particules

[Iéﬁ) (ions + atomes neutres) - I

neutres/seconde utilisables dans le jet. Enfin le rendement p de la cellule

d'échange de charge s'@crira :

Iéi) (atomes neutres)(T)

o (T) @)
Ies (atomes neutres + ions) (T)

Pour déterminer la forme et la position du faisceau atomique par
rapport au faisceau laser on utilise deux analyseurs de faisceaux (construits
par DANFYSIK, modéle 518). Cette technique est tr&s répandue en physique nu-
cléaire, pour les faisceaux de particules chargées. Une aiguille en V mobile

et oscillant de part et d'autre du faisceau qu'elle explore (voir figure III.9).



Faisceau d'ions

Marqueur

Reperes des marqueurs

Profil, position
et
intensité du
faisceau

A

!___axe oy +axe ox’_,|
bas____ . droite

«——haut ————gauche

Pigure III-9

Schéma et principe de fonctionnement de l'analyseur de faisceau.
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mesure instantanément le nombre de particules chargées qu'elle intercepte.
Chaque branche du V donne une représentation du faisceau sur un oscillos-
cope dans deux directions perpendiculaires. Cela fournit alors une idée de
la forme du faisceau. Il est 3 noter que méme un faisceau de particules
neutres, mais énergétiques, sera d&tectable grice aux &lectrons secondai-
res qu'elles produisent. Dans ce dispositif deux marqueurs sont prévus qui
donnent, si le réglage est bon, un repére du centre du tube dans lequel se
propage le faisceau (d'ions ou d'atomes). En ce qui nous concerne seule la
colinéarité des faisceaux de particules et lumineux nous intéresse. Pour
contréler cette colinéairt&, on place derridre la fendtre de sortie de la
troisidme chambre (voir fig.III.2) une photodiode qui fournit un signal
proportionnel 4 1l'intansité du faisceau laser. Lorsque l'une ou 1'autre des
deux hranches obastrue sont passage, le signal correspondant baisse. On ob-~

serve alors sur un oscilloscope 3 deux voies des signaux du type :
X, Xy
1 1 >

Voie A signal d@ au faisceau laser

Voie B signal dfi au faisceau d'ions

Le réglage consiste donc 3 ajuster les tensions de l'extractrice, des pla-
ques focalisatrices des plaques déflectrices de manidre i ce que pour cha-
cun des analyseurs de faisceau, (respectivement situds avant la cellule
d'échange de charge et en bout du jet) les pics correspondants aux faisceaux

d'ions soient centrés aux abscisses X et x, avec le meilleur profil possible.

IITT.B: LES LASERS

Les expériences que nous allons décrire dans les chapitres suivants

vont nécessiter 1'emploi d'un ou deux lasers en disposition colinéaire. Quand
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l'un ou l'autre faisceau se propagera dans le méme sens que le faisceau
atomique, on devra pour explorer une résonance R décaler le laser i la

= 0 ; : .
fréquence — Au contraire si 1l'un des faisceaux a un sens de Eropaga-
1 - =

a-5

tion opposé, on décalera le laser i la fréquence

AY

1+ L
c
-Pour le cas des raies jaunes du sodium, cela correspond i un dépla-

cement de fréquence Av de t 345,6 GHz, soit * 4 A 2 5893 Z, si les ato-

dep
mes ont une vitesse de 2.10° ms.

De plus chacun des faisceaux doit &tre stable en fréquence sur un
temps relativement long et 1'un des deux doit &tre finement balayable en
fréquence pour explorer des structures hyperfines. Enfin 1'un des deux doit
avoir au moins une puissance notable (le laser qui reste fixe sur la tran-

sition qui ne présente pas de pompage hyperfin).

Ces contraintes ont conduit i utiliser deux lasers indépendants
dont l'un possé&de son propre systéme d'asservissement et de balayage et
dont l'autre est asservi et piloté par um sigmamétre. Nous avons utilisé
deux lasers & colorant (Coherent Radiation, Mod&le 599) fonctionnant en ré-
gime monomode et continuement balayables sur 30 GHz. La longueur d'onde
(5890 & a 5896 &) se préte parfaitement 3 1l'emploi de rodamine 6G. L'un des

lasers est pompé par un laser & argon +(Spectra Physics) (2 i 3 watts), 1l'au-

tre par laser 3 krypton + (Coherent Radiation) (3 3 4 watts).

Contrdle en fréquence et pilotage par un sigmamdtre [47-49]

Un balayage fin, oli en 1'absence de celui~ci, une stabilisation a
long terme peuvent &tre obtenus grice au sigmamdtre qui est un dispositif
entidrement congu et mis au point par J. PINARD et P. JUNCAR au Laboratoire

Aimé Cotton. Rappelons-en bridvement le fonctionnement (voir figure III.10).

La partie optique de 1'appareil est principalement constitude d'un
double interféromdtre de Michelson de différence de marche § = 2 m, 4 la
sortie duquel on peut disposer de deux faisceaux lumineux dont les &tats
d'interférence différent de m/2. Si l'on envoie dams le sigmamétre une
radiation de nombre d'onde ¢, alors em sortie deux photodiodes détectent

des signaux de la forme I0(1+sin2wcd) et Io(l+cos2n06) tandis qu'une troi-
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sidme photodiode placée 3 l'avant de l'interférométre détecte un signal
proportionnel & I- Cela étant les signaux Electriques ainsi obtenus sont
trait8s de manidre 3 ne retenir que les parties en sin2modet cos2mo§ que
1'on visualise sur un oscilloscope déterminant ainsi la quantité 2mod§ = ¢

3 201 prés. Un systé@me Electronique est capable de générer une phase de
référence ¢, La différence ¢ - ¢, sert alors de signal d'erreur pour sta-
biliser le laser sur le sigmamétre en maintenant ¢ &gale i ¢o. 8i 1l'on
change ¢o par sauts de A¢0 = %%% (p entier) on peut alors balayer le laser
de fagon discr&te par saut &lémentaire correspondant 3 Av = 0,9368 MHz.
Tout ceci n'est &videmment possible que si § est rigoureusement maintenue
constante. Pour cela on envoie dans le sigmamé&tre une radiation issue d'un
laser He-Ne lui-méme asservi sur une raie de l'iode. Une photodiode analyse
en outre de l'appareil 1'état d'interférence et commande un asservissement
qui maintient § constant. La stabilité du syst@me, testée en de nombreuses
occasions s'est révélée &tre de l'ordre de 1| MHz pour plusieurs heures alors
qu'un laser utilisant son propre systéme d'asservissement n'a qu'une stabi-

1ité d'environ 10 MHz/heure.

Signalons enfin que le repérage approximatif des longueurs d'onde se
fait grdce 4 un monochromateur double 3 haute résolution (H.R.Dl, Jobin Yvon)

par décalage de *Av par rapport aux raies jaunes D, et D, d'une lampe 3

dep
vapeur de sodium.

La direction de polarisation et la puissance de la lumigre laser
sont fix@es grice i une lame demi-~onde et un prisme de Glan-Thomson. Enfin,
quand les deux faisceaux laser sont en disposition colinéaire, ils sont su-

perposés sur un miroir semi réfléchissant.
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ITT1.C. MODIFICATIONS APPORTEES POUR LES EXPERIENCES EN PRESENCE
DE CHAMP MAGNETIQUE

ITI.C.c.. CAS DU CHAMP MAGNETIQUE STATIQUE SEUL

Si 1'on se reporte i la figure III.l, on voit que si la distance L,
est suffisante (ici 60 em), on peut disposer entre la chambre de neutrali-
sation et la chambre de détection des bobines de Helmholtz, orientables
dans un plan perpendiculaire & la direction de propagation du jet. Celles
que nous avons comstruites, ont un diamdtre de 23,5 cm pour un &cartement
entre bobines de 11,7 cm. Le champ magnétique produit au centre des bobines
avec cette géométrie et l'enroulement réalisé a é&té qualibré i environ
9 gauss par amp&re. De plus la zone d'interaction avec le champ magnétique

a &té blindée grice 3 une feuille de p-métal.

IIT.C.B. CAS DES EXPERIENCES DE RESONANCE MAGNETIQUE

Pour cela on ajoute dans le tube qui sépare les deux dernidres cham—
bres un solénoide de 10 cm de longueur, centré sur le jet atomique, destiné
4 produire le champ magnétique oscillant. La puissance radio-fréquence est
délivrée par un générateur RF, réglable (Rhode and Schwartz SMS 0.4-1040 Mz)
suivi d'un amplificateur lindaire i bande large. La détection des signaux se
fait par l'intermédiaire d'un amplificateur 3 détection synchrone Tekelec

(mod&le T.E. 9700).
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CHAPITRE IV

SPECTROSCOPIE COLINEAIRE A HAUTE RESOLUTION

INTRODUCTION

Les premiéres expériences entreprises sur le jet rapide construit
au laboratoire ont &t& consacrées 3 1l'étude du spectre des raies D, et D,
du sodium. Cette &tude n'apporte bien &videmment rien de nouveau sur le
plan de la spectroscopie, mais doit &tre regardée comme une expérience de

tests. Le choix des raies D, et Dy du sodium ob&issait d plusieurs critéres:

- Réalisation relativement aisée d'un jet d'alcalin, en particulier le

sodium

- Tests nécessaires de la bonne marche de tous les &léments de l'appareillage
e . o = = + . 3

- RBalisation ais@e de l'échange de charge Na rapidesur Na thermique

- Domaine de longueur d'onde visible, facile & produire par les lasers a

colorant (rodamine 6g)

- Tests de résolution en particulier sur la raie D, oli la structure hyper-
fine était particulidrement favorable (&carts hyperfins de 16, 34, et
59 MHz respectivement entre les niveaux ZP?’/2 (F'=0, F'=1), 2P3/2 (F'=1,

F'=2), et 2P (F'=2, F'=3)) 4 la comparaison entre les élargissements esti-

3/2
més et observés pour une excitation colin€aire

- Tests d'optimisation des signaux en fonction de 1'intensité& du jet de la
puissance d'excitation, de la focalisation du jet grdce aux lentilles
électrostatiques, du champ magnétique terrestre compensé ou non, enfin

de la démagnétisation de la zone de dé&tectiom.

Dans la premidre partie de ce chapitre nous présenterons successi-

vement ces différents aspects en essayant de dé&gager pour chaque composante
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des raies D; et D, les différents mécanismes qui intervienment de fagon a
préparer la compréhension de 1'excitation 3 deux lasers, présentée en se-

conde partie,

IViA: EXCITATION A UN LASER

IV.A.o. CONSIDERATIONS SIMPLES SUR LES SYSTEMES A 3 NIVEAUX,
SPECIFICITE DE L'EXCITATION COLINEAIRE

1) Excitation perpendiculaire d'un jet atomique

J.L. VIALLE [19] a discut@ l'évolution du systéme 3 3 niveaux sui-

vant
A [ ) . -
a Y, taux d'émission spontanée
de a vers b
" Y, taux d'émission spontanée
¢ de a vers c¢
B'b [N CJ:CJ, _ + Y = 1
Y b Ye 2nT
T durée de vie
du niveau a
b Laser

Il se plagait dans le cas od 1'interaction avec la lumiére se faisant
dans une zone restreinte, on peut introduire dans les €quations de Bloch op-
tique des termes de relaxation proportionnels 3 1 = % (V vitesse des atomes
d'un jet monocinétique, L = longueur de la zone d'interaction) qui traduisent
le fait que les atomes quittent la zone d'interaction aprés avoir interagi
avec la lumiére pendant un temps %. Cela revient 4 prendre un modile ol les
atomes restent en moyenne &clair@s pendant le temps %,

Dans le cadre du formalisme de la matrice densitd (voir chapitre II)
il a montré en résolvant le systéme stationnaire des 5 &quations différen-

tielles que :



o?
4 .
pa = Db(o) 2 s1 [ << Y’Yb,YC (IV~AC"]-)
2 QY
(w - w )2 + M + ¢
o 4 4T
No dE >
avec pb(O) (=pc(0)> =5 Q= N d = <a|D€|b>
N, nombre total d'atomes

On peut encore &crire (IV.Aa.l) sous la forme

YYL &
0o = p,(0) 8 (IV.A .2)
a b ’ Y2 YY Yo
W = w)® + T+
25242 : . L
oli a = > est proportionnel 3 la puissance de rayonnement mais indé&pendant
T, du choix de b et c (puisque Yy est proportionnel & dz) ainsi que
de a.
(IV.Ax.2) est une lorentzienne de largeur 3 mi-hauteur Y(l +-E;Fa}

Pour un systéme A deux niveaux, on aurait une largeur & mi-hauteur
1/2 . p . . ] -
de Y(l+a) / , traduisant l'élargissement par effet de puissance (présence de
bYec oy .
— <<
T Comme T YpoYerYo il intervient alors
un élargissement dd au pompage hyperfin, supérieur i 1'élargissement radia-

a = Ez). Ici o est précédé de

tif classique. Dans les deux cas précédents, le signal de fluorescence, pro-
portionnel 3 P, @ la forme d'une Lorentzienne ; il ne présente jamais un mi-

nimum relatif pour la valeur exacte de la résonance.

Pour la raie D, du sodium 23 les largeurs des quatre composantes se

regroupent en deux cas

| Ym>1/z

les composantes dont le niveau supérieurest F'=2 — Y(l *E T

les composantes dont le niveau supérieur est F'=l auxquelles cor-
5 yall/2 . .. . N e
73-—r> inférieure & la précédente.

Ceci est bien sfir dfi au fait que la vitesse de pompage est ici

respondent une largeur Y(l +

plus lente que dans 1'autre groupe.
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Figure IV-1
Evolution du profil de la raie D1 (transition F=1 - F'=1) pour

différentes valeurs de la puissance laser excitatrice.

).

(Pour chaque courbe n° i, Pi(laser) - 2(1-1)PO
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2) Excitation colinéaire

Ici le moddle stationnaire n'est plus applicable ; les effets suc-
cessifs de la lumidre s'accumulent, formant 1'histoire du jet tout au long
du parcours. Il faut donc résoudre numériquement les 5 &quations différen-
tielles et calculer le signal de fluorescence & l'endroit oii se fait la dé-

tection.

Le systdme d'équations différentielles correspondant aux trois ni-

veaux s'8crit dans 1'approximation du champ tournant

- - _ie -

Pag = " ¥P, Z(Oab oba)

. _ i _
Py 7 pra * 2 (Oab Oba) avec @ = /S?w /g d
P = cha (IV.Aw.3)

. P = puissance du laser

¢ ==X+ i(w-w)o Mo o) .

ab 27 ab- o’ " ab 2 *"a’"b s = section du faisceau laser
. ot %
0ba B 0ab

La figure (IV.1) montre 1l'évolution du profil de la raie F=1+F'=1
du sodium (ce qui implique Yy = %-, Wy & % s Y = IO7 Hz) pour une longueur
d'interaction de 60 cm 3 différentes valeurs de la puissance laser excita-

trice (pour chaque courbe i, P = Z(I_I)PO).

i laser

A faible puissance, la raie a une forme lorentzienne de largeur a
mi hauteur sensiblement &gale & la largeur naturelle (courbe l). Les
courbes 2 et 3 montrent 1'apparition de 1'@largissement dfi a2 l'effet de
pompage hyperfin. Puis sur les courbes 4, 5, 6 l'effet du pompage hyperfin
(d'autant plus fort que la fréquence du laser est plus proche de la fréquen~
ce de la résonance) se fait sentir par ume réduction du signal surtout aux
environs de la résonance. Ceci contribue 3 1'élargissement par pompage hy-—

perfin ; sur la courbe 6 un trou dii au pompage se dessine.

Sur les courbes 7 & 8, le pompage devient progressivement si impor-—

tant que le signal vient 3 s'annuler 3 ré&somance (courbe 8).
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Ce schéma d'évolution interviendra d chaque fois que nous serons

accordés sur des transitions subissant un pompage hyperfin.

Regardons maintenant la figure (IV.lbis) qui représente les &lar-

gissements calculés des composantes hyperfines de Dy :

L3 encore deux groupes se dessinent en fonction du niveau supérieur
(courbes (:) et (:)). Cecl est a comparer avec la courbe (:) qui résulte du
calcul sur un systéme 3 deux niveaux (donc sans pompage hyperfin). Dans ce

dernier cas seul 1'élargissement par puissance intervient.

On comprend donc immédiatement que c'est essentiellement le pompage

hyperfin qui est la cause des Eélargissements observés.

Remarque : Si on éclaire le jet atomique par une lumidre polarisée, il faut
tenir compte pour 1l'évolution du signal de fluorescence des sous—niveaux
Zeeman du niveau hyperfin mis en jeu dans la transition. En effet pour cer-
taines transitions et certaines polarisatioms il se peut qu'un ou plusieurs
sous-niveaux Zeeman du fondamental ne solent pas excitables. Si tous les
champs magnétiques (y compris le champ magnétique terrestre) sont compensés
le signel peut 3 résomance, pour une valeur suffisante de la puissance la-
ser, tomber # zéro. Par contre la moindre redistribution dans le fondamental
d'un sous-niveau non excitable vers un sous-niveau excitable (typiquement

provoqué par un champ magnétique) contribuera i faire réapparaitre un signal

de fluorescence non nul.

IV.A.8. SPECTRE A HAUTE RESOLUTION DES RAIES D1 ET D2 DU SODIUM 23

Les figures (IV.2) et (IV.3) montrent respectivement les spectres
bien connus des raies D, et D, du sodium obtenues par excitation polarisée
linéairement avec une puissance de 100 pW environ. La largeur i mi-hauteur
des résonances mesurde sur la figure (IV.2) est de 28 MHz, ce qui est su-
périeur aux estimations théoriques, mais comparables aux meilleurs résul-
tats obtenus par le groupe de MAYENCE [22]. En fait, cette valeur est prin-
cipalement due aux variations de la tension de chauffage appliquée au tube
de tantale au moment de l'ionisation. Pour la raie D, toutes les composan-

tes sont bien séparées. Pour la raie D,, dans le groupe '"rouge" la compo-
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sante (F=2>F'=1) s'esquisse & peine ; quant au groupe 'bleu" les composantes
(F=1+F'=0) et (F=1>F'=1) ne sont absolument pas résolues, ce qui n'est pas sur-

prenant, compte tenu de l'écart entre les niveaux F'=0, F'=1 de 16 MHz.

Pour chaque r&sonance, quand le faisceau laser est dirigé dams le
méme sens que le faisceau atomique on apergoit un petit pic satellite noté
(a) du c6té des basses fréquences. Ceci correspond aux atomes obtenus en
neutralisant les ions incidents dans un processus de transfert de charge
inélastique via le doublet 3p. A cause de la conservation de l'énergie, leur
vitesse a diminué de AV = %% ol AE représente l'écart 3s-3p (= 2,1l eV)

{ Pour le sodium 23 AV = 44 m/s

avec V = 2.105 m/s

-

Cet &cart de vitesse correspond donc 3 un déplacement Doppler en

fréquence

Pour notre cas Av = 74 MHz.

Considérons des atomes de vitesse V et d'autres de vitesse V = AV
(V << ¢). Selon que le faisceau laser a le méme sens de propagation ou le
sens contraire 3 celui du jet, on se situe dans les cas (:) ou (:) de la

figure suivante :

@ V-av @

AM"____,_’M

est la fréquence du laser dans le repére du laboratoire, les atomes

S1 vLab v
(1%)

] . = g - F
de vitesse V voient dans leur repé&re une lumiére de fréquence v = Viab

(le signe - correspond au cas (:) et le signe + au cas (:)) et les atomes

de vitesse V - AV verront dans leur propre repére une lumi&re de fréquence

F! - V - AV
= v 1 ¥ —).
Lab( c )

Les atomes de vitesse V seront donc résonnants quand dans leur repére ils

v

- + . - -
verront la fréquence v = v_ ce qui correspond 34 une fréquence en labora-

v
toire VIab =‘———g—v—. Par contre les atomes de vitesse (V - AV) seront eux
i
1*d o
résonnants quand ils verront la lumi&re de fréquence v = ——

C
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Figure IV-5

Evolution des composantes "rouges" de la raie D2 en fonction de

1'intensité du jet d'atomes neutres (voir texte),
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Donc dans le cas (:) les résonances de ces dermiers sur les spectres
seront décaldes vers les basses fréquences par rapport d celles des atomes
de vitesse V. Au contraire dams le cas (:) le décalage sera du cOté des hau—
tes fréquences : ceci se voit sur la figure IV.4 : pour cet enregistrement,
le faisceau laser se propageait en sens inverse du faisceau atomique. Le
pic satellite, noté (a) correspondant 3 la transition (F=2 - F'=3) est par-
ticulisrement bien visible du cdté des hautes fréquences. Dans le cas de la
figure IV.3, qui correspond & des faisceaux laser et atomiques ayant le méme
sens de propagation, ce méme satellite, d&calé vers les basses fréquences,
se trouve au voisinage de la tramsition F=2 > F'=2 ; il n'est donc pas visi-
ble.

Avant de discuter plus en détail les effets de puissance et de pom-
page nous allons examiner bri&vement 1'influence de certains paramétres sur

la forme des signaux.

IV.A.Y. OPTIMISATION ET EFFET PARASITE

1) Influence de l'intensité du jet

La figure (IV.5) montre l'&volution des composantes "rouges' de la
raie D, (F=2, F'=1,2,3) en fonction de l'intensité& du jet d'atomes neutres.

Le tableau suivant résume les résultats pour les diffé@rentes courbes

Nb. d'at. neutres . Signal fluo

Spectre Nombre - Puissance . ' sional
o d'atomes|Nb. d'at. neutres laser |signal fluo|signal fluo Signds

n . bruit

neutres | du spectre I (optimale) spectre 1

- |8,9.10'° 1 200 wi | 1,65.1078 A 1 e 4l

1 |s,2.10° 6.1072 200w | 1,23.107° a| 7,4.1072 o> 1
111 |4,2.108 | 4,7.1073 200 wi | 7.107M Al 4,2.107 |~ 14,7
w | 1,4.108 1,6.107> 200 wi |1,9.1071 A 1,2.1072 |~ 9,6

v |~5,6.107]  6,3.107% 200 wi | 8.107'2 a| 4,8.107* S
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On voit donc que l'on détecte encore un léger signal pour un jet
comportant environ 5.107 atomes/seconde. Ceci est & comparer avec les ré-
sultats du groupe de MAYENCE dont la sensibilit@ maximale se situe aux
alentours de lO5 atomes par seconde mais avec une détection utilisant le
comptage de photons. Plus récemment, un jet de 107 atomes/seconde a &té
détecté par observation de la fluorescence sur la méme transition sur no-

tre appareil.

2) Effet d'un champ magnétique statique (champ magnétique terrestre)

I1 a été montré au chapitre II paragraphe §, par un calcul numéri-
que, qu'un champ magnétique pouvait avoir un effet de redistribution des
populations des sous niveaux Zeeman du fondamental et donc intervenir danms
1'intensité d'une raie de résonance ainsi que dans l'efficacité du pompage
optique hyperfin. Un exemple caractéristique de ce phénoméne est représenté
sur la figure (IV.6) dans le cas d'une excitation 3 forte puissance laser,
oli la composante F=2, F'=l double d'intensité& en présence d'un champ magné-
tique car les populations des sous—niveaux o = *2 non excitables en pola-
risation m, contribuent alors au signal.

IV.A.§. EFFETS DE PULSSANCE ET DE POMPAGE OPTIQUE HYPERFIN

Compte tenu des remarques du paragraphe précédent, (jet focalisé,
champ magnétique terrestre compensé) nous avons enregistré divers spectres

des raies D, et D, pour des valeurs croissantes de la puissance laser

1
(excitation ) (cf. fig. IV.7(a,b) et IV.8).

On remarquera tout d'abord que l'on n'a pas représenté les compo-
santes ''bleues" de la raie D,. En effet, les &carts entre composantes (16
et 34 MHz) sont faibles et les composantes sont donc tr&s vite non résolues

3 cause de 1'élargissement par effet de pompage (P > | mW).

1) Raie D]

Sur cette raie on a 4 composantes qui présentent des pompages opti-

ques hyperfins. Représentons dans le cadre de la représentation de GROTRIAN,
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Evolution des composantes hyperfines de la raie D1 en fonction de

la puissance du laser (0.1, 0.5 et 2.5 mW),
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dans chaque cas, les sous niveaux ol s'accumulent &ventuellement les

atomes

F::1'—'F%:1 A

F: 1—"F’.-_2 s A = F’= 2

F=2—-F=1

Tl ]
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Si l'on regarde dans chaque cas le niveau résonnant du fondamental,
on voit que seul F=1 pour la transition F=1 + F'=2 a tous ses sous niveaux
Zeeman excitables. Dans les autres cas, un ou deux sous niveaux Zeeman ne
le sont pas. Par suite, si la compensation du champ magnétique n'est pas
parfaite, la redistribution & 1'intérieur du niveau hyperfin résomnnant de
1'état fondamental empéchera que le signal ne chute i z&ro & résonance, ce
qui s'observe sur la figure (IV.7b), au contraire de la transition F=1-F'=2

qui se creuse & plus de 90 7 & forte puissance.

La largeur de raie 3 mi-hauteur ne se définit sans ambiguité que
lorsque le centre de la raie correspond & un maximum de fluorescence pour
des puissances laser comprises entre O, et 0,5 mW, on mesure des largeurs
comprises entre 29 et 49 MHz. Au fur et i mesure que la puissance augmente,
les largeurs augmentent ainsi que 1'@fficacité du pompage hyperfin. Les ai~
les voisines de deux composantes proches tendent 3 se recouvrir et méme 3 se
superposer (cas F=2 + F'=1 et F=2 > F'=2 pour P = 36 mW).

F=1 > F'=1 et F=1 >~ F'=2
Sur la figure IV.9, on a représenté en fonction de la puissance

laser excitatrice l'intensit@ d résonance des quatre composantes.

Chacune présente un maximum aux alentours de 1 mW (puissance opti-
male de travail puisque l1'élargissement est encore assez faible) puis une

décroissance jusqu'd 10 mW et une remontée ensuite (sauf pour F =1 > F'=2).

La figure-tableau IV.10 explique qualitativement les positions re-

latives des courbes 3 forte puissance.
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Figure IV-13 : Schéma de principe des expériences & deux lasers.
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2) Composantes ''rouges' de la raie D,

Ces composantes, comme nous l'avons déji signalé fournissent a
basse puissance de bons tests de résolution. A plus forte puissance seule
la composante F=2+F'=3 qui ne présente pas de pompage hyperfin prédomine
(les composantes F=2+F'=1 et F=2+F'=2 sont vite masquées par le pied de cet-

te dernidre, et par la présence de son "satellite' parasite).

La figure (IV.8) donne un apergu de l'évolution du groupe de raies
en fonction de la puissance excitatrice, les figures (IV.11) et (IV.12) re-
présentent respectivement 1'élargissement et l'intensité de F=2-F'=3. On
pourra distinguer dans cette derniére courbe un régime linéaire (faibles
puissances) et un régime de saturation optique (fortes puissances), a4 par-
tir de 20 mW, ce qui indique que la fréquence de Rabi devient de 1l'ordre de

la largeur Doppler.

IV.B. EXCITATION A DEUX LASERS

IV.B.a. DESCRIPTION GENERALE

Le principe de la spectroscopie 3 deux lasers a &té donné au chapi-

tre I, paragraphe C.

Pour notre cas, la transition fixe est celle qui ne présente pas de
pompage optique F=2 - F'=3. Le laser I y est accordé en disposition coliné-
aire (respectivement anticolinéaire) [la lumidre se propage dans le méme sens

(respectivement en sens contraire) que le jet atomique].

Le laser II balaye lui toute la structure de D1 ou D2’ ce qui donne

typiquement les signaux représentés sur la figure (IV.13).

IV.B.B8. SPECTRES EN SPECTROSCOPIE COLINEAIRE A DEUX LASERS ; EFFETS
DE PUISSANCE ET DE POLARISATION

1) Raile Dl

Les deux composantes '"rouges' sont ici négatives alors que les deux
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Figure IV-14

Spectre de fluorescence de la raije Dy observé lorsque deux lasers

colinéaires interagissent avec le faisceau d'atomes.,
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composantes ''bleues' sont positives. Les intensité&s et largeurs des courbes

dépendent des puissances des deux lasers.

La figure (IV.l4) montre un spectre obtenu quand le faisceau laser
II a une puissance assez forte (v 30 mW) alors que le laser I est réglé a

environ 1| ou 2 mW, les polarisations des deux faisceaux étant paralléles.

Nous allons discuter de manidre qualitative (paragraphes a et b) et
dans des cas limites des largeurs de raies obtenues quand les intensit&s des

deux lasers varient, dans le cas d'un syst@me 3 quatre niveaux (composantes

bleues) ou 3 trois niveaux (composantes rouges).

L'effet des polarisations respectives des deux lasers sur les inten-
sités des raies sera discuté au paragraphe c &tant entendu qu'une interpré-

tation rigoureuse nécessiterait un calcul numérique assez long.

l.a) "Composantes bleues" de la raie Dy_: 8largissements

La figure (IV.15) donne les &largissements des composantes (F=1-+F'=l)
et (F=1 » F'=2) quand le laser I varie de 2 3 30 mW. La largeur la plus fai-
ble.observée est 28 MHz (pour F=1 > F'=l), et 43 MHz pour (F=1 - F'=2) avec

PL1 = 2 mW.

Pour comprendre le mécanisme des élargissements, nous allons consi-
dérer les deux cas extr@mes ol la largeur Doppler du jet est soit infinie,

soit nulle.

. Largeur Doppler infinie, laser I de faible putssance

Dans ce cas le laser I fixe crée dans l'espace des vitesses du jet
un trou de largeur en fréquence Y, trou centré 3 la vitesse V telle que :
v . . ; .
v =v (1 =) (£ o ue le eau 1 t atom ont
Laser o( c) (= selon que le faisceau lumineux et le jet ique s
colinéaires ou anticolinéaires). Le signal de fluorescence S résultant est

un fond uniforme.

Distribution Doppler

::* ﬁl— plate Trou créé dans 1l'espace des
1\JEX vitesses pour une distribution
1
i ; Doppler plate
> E? La largeur du trou & mi-hauteur
Ye
8V=& eSt K.

&
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Le laser I, de faible puissance, provoquera une augmentation du
signal § s'il réussit 3 transférer des atomes appartenant & la classe de
vitesse précédente dans le niveau F=2. Or le laser II explore un domaine de

fréquence de largeur Y (largeur de F'=1,2). Le signal final résultera donc
du produit de convolution de deux lorentziennes de largeur Y qui est une

lorentatenne de largeur 2Y.

Si le laser I (qui agit sur un systéme 3 deux niveaux) a une puis-
sance notable, il créera un trou de largeur YZ + 29% ce qui donnera un
signal résultant de largeur : y + //yz + 29% (QIétant la fréquence de Rabi

sur la transition F=2 -+ F'=3).

. Largeur Doppler nulle

Ici le "trou" se réduit & un dirac §(V), donc la largeur résultante

est Y si L; & une puissance faible.

Dans les deux cas si la puissance de L__ augmente, la largeur de la

IT
raie observ@e augmentera 3 cause de l'élargissement provoqué par le pompage
hyperfin dans des proportions qui dépendent aussi de l'efficacité du pompage

hyperfin et des polarisations lumineuses respectives des deux lasers.

On voit donc que pour une largeur Doppler finie, la limite aux fai-
bles puissances des deux lasers se situera entre Y et 2Y ce qui peut permet-

tre de faire de la spectroscopie d haute résolution.

Un tableau récapitulatif des largeurs attendues dans ces différents

cas est donné en page 101 .

1.b) "Composantes rouges' de la raie Dy_; Elargissements

Les figures (IV.16) et (IV.17) donnent les courbes d'élargissement
des raies négatives respectivement quand L; est de pulssance faible (v 2 mW)

ou notable (v 30 mW) en fonction de la puissance du laser II.
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Aux faibles puissances des lasers I et II les conclusions sont les

mémes que pour le paragraphe pré&cédent.

A forte puissance de L1 la différence essentielle provient du fait
que l'on a affaire 3 un systéme 4 3 niveaux dont le fondamental est commun.
Si le laser II reste 4 faible puissance, on est dans les conditions d'ob—

servation de l'effet AUTLER-TOWNES optique [26-~33].

Rappelons bri&vement que sous 1l'effet d'une radiation quasi-réson-
nante intense les niveaux d'énergies d'une transition se dédoublent. L'ob-
servation grice au faisceau sonde permet de faire apparaltre les résonances

aux positions 6; = ; +$ + 6% + 4”?

ol §, = désaccord en fréquence du laser sonde
61 = désaccord en fréquence du laser saturant
W
W, = 7%-= demi~fréquence de Rabi sur la transition saturante
abe
]
D
d4
_vvl

Si le laser saturant est accordé a 61 = 0 les deux résonances sont

distinctes de wy, fréquence de Rabi correspondant i la transition saturée.

Remarque : Le doublet AUTLER-TOWNES apparant sur nos courbes quand LI a une

puissance de 30 mW disparait quand cette méme puissance décroit entre 20
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et 10 mW. Ceci s'explique car w, est alors inférieur & la largeur Doppler

et les deux pics ne sont plus résolus.

En conséquence, les largeurs des raies négatives quand PLI est no-
table sont augmentées par le fait que le laser II est résonnant sur une
plage de fréquences &largie, & cause du dédoublement du niveau commun pro-=

voqué par le laser I.

Aux largeurs Doppler infinies, on aura pour le signal S résultant
la convolution de deux lorentzienmnes de largeur YZ + 29% soit ume
lorentzienne de largeur double.

A largeur Doppler nulle, la largeur finale sera v YZ + 29% (voir

tableau):

Quand les deux lasers ont des puissances notables le phénoméne est
plus compliqué puisque le fondamental est élargi par les deux radiatioms.
Une discussion rigoureuse de ce cas pour un systéme i 3 niveaux sans pompa-
ge hyperfin, faisant appel au formalisme de 1'atome habillé a &té é&tablie

par C. COHEN-TANNOUDJI et S. REYNAUD [73].

Enfin les inhomogénéité de la densité& de puissance lumineuse ainsi
que l'effet de la dégénérescence Zeeman interdisent [22] de tirer plus de

conclusions sur les effets d'élargissement.

PLI faible PLI fort

PLII faible PLII faible
Largeur Doppler 5 5
importante 2y Y+ vV y© o+ ZQI

(—> eo) + ’
| |

Largeur Doppler
moyenne

intermédiaire intermédiaire

| |
' '

4 niveaux

Largeur Doppler
nulle L i

Largeur Doppler
importante 2y
(= =)

$
| |

[}
=<
+
N
e}

Largeur Doppler . YT 2 i el .
geur Dopp intermédiaire | intermédiaire
moyenne | [

* L
Largeur Doppler ¥ /YZ + 29%

nulle

3 niveaux
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Effet des polarisations respectives des deux faisceaux

laser colinéaires (raie D1 ) (:) Polarisations parallédles,

(E) Polarisations orthogonales.



103

l.c) "Composantes rouges' : effets sur_les intensités dis_aux

polarisations_respectives_des deux lasers

Un effet dii aux polarisations respectives des deux lasers est obser-
vé sur les composantes négatives. Cela bien entendu résulte du fait que le
niveau fondamental est commun. Dans le cas de polarisations paralléles les
raies (F=2 -~ F'=1) et (F=2 + F'=2) sont de méme intensité&. Au contraire,
pour des polarisations orthogonales la raie F=2 - F'=2 est bien plus accusée

que sa voisine (cf. fig. IV.18).
Donnons en 13 encore une interprétation qualitative.

Le laser I, fixé sur la transition F=2 - F'=3, prépare le systéme
dans un &tat différent de 1'8tat 3 1'@quilibre thermique oid les différents
sous-niveaux sont &quipeuplés. En effet, au départ les 5 sous—-niveaux Zeeman
du niveau hyperfin F=2 sont &quipeuplés (pii = A). Le laser I étant accordé
sur la transition (F=2 - F'=3) le systdme est un systéme fermé. Le calcul

des populations en régime stationnaire donne :

Pe2 +2 %9 .
Pil,e1 25
0o - 2?02070 A
répartition initialel l I I I > ' l | l » répartition finale
-2-1 0 1 2 intecaction -2-1 01 2

lLaserI

Considérons maintemant le laser II, qui est supposé avoir ume
puissance faible de mani&re 3 ne pas détruire la répartition imposée par

le laser 1
- en polarisation w

les probabilités d'excitation sur la tramnsition F=2 - F'=1 sont :

! L]
F'=1 : i . . ?\“ﬂﬂx\\“
(:) "Tﬁ"'?k‘""}k’ . 1/6 s'&chappent vers F=1

-2 -1 0 1 2
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et sur la transition F=2 - F'=2

]
F'=2| i : . .
© L S N N A N
do s [ § H 1/2 s'échappent vers F=1
-2 -l 0 1 2
Si l'on combine les effets des deux lasers on voir que pour le cas
(:) l'excitation est efficace pour les sous-niveaux comportant beaucoup

d'atomes, et qu'il s'en &chappe peu (1/6) du niveau excité vers le niveau

piége F=1.

Au contraire dans le cas (:) l'excitation est peu efficace pour les

sous-niveaux les plus peuplés, mais le pompage hyperfin est meilleur (1/2).

Les deux cas donnent globalement des signaux &quivalents.

. . + -
- en polarisation ¢ (0 + ¢ )

les probabilit@s d'excitation sur la transition F=2 - F'=] sont ici

e S i 1
F'=1 E ' | ! :'.\
@ P2 IVZ;XXE- o 1/6 vers F=1
-2 -~ 0 1 2
puis sur F=2 > F'=2
[ T T o |
reg NN
@ F=2 hf%%?%%lﬁ_ 1/2 vers F=I
-2 -1 0 1 2

Maintenant, les effets sont inversés : dans le cas (:) une excita-
tion peu efficace est doublée d'un pompage hyperfin "faible" ; dans le cas

(:) une excitation efficace est accompagnée d'un pompage "fort'.

-

Donc le signal correspondant & la transition (F=2 - F'=2) est plus

important que celui correspondant i (F=2 - F'=l).

2) Raie D2
La figure (IV.19) donne les spectres de la raie D, obtenue quand
les polarisations respectives des deux lasers sont orthogonales ou paral-

léles. On peut remarquer immédiatement que par la méthode 3 deux lasers
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i e IV-19 : Spectre de fluorescence de la raie

D, lorsque deux lasers

colindaires interagissent avec le faisceau d'atomes :

A Les deux lasers ont des polarisations lindaires de directions orthogonales,

B TIes deux lasers ont des polarisations linéaires de directions paralleles.
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les raies (F=2 + F'=1) et (F=2 > F'=2) sont parfaitement résolues, ce qui

n'était pas le cas pour l'excitation i un laser (voir fig. IV.3 et IV.4).

2.a) "Composantes bleues"

La méthode ici décrite n'apporte aucun renseignement complémentaire
quant & la résolution : deux pics positifs (les raies (F=1 - F'=0) et

(F=1 - F'=1) ne sont pas résolues).

2.b) "Composantes rouges"

Les composantes rouges permettent de résoudre une partie de la struc-
ture (F'=1,2,3) du niveau 2P3/2. Une analyse des largeurs de raies nécessi-
tent une déconvolution du profil observé. On se contentera donc de remarquer
que pour des puissances lasers de l'ordre de quelques milliwatts les raies
(F=2 ~ F'=1) et (F=2 + F'=2) présentent des largeurs comprises entre 20 et
30 MHz et que leurs intensités dépendent des polarisations respectives des
deux lasers. La raie (F=2 -~ F'=3) qui correspond & un systéme i deux niveaux,
a, pour les mémes puissances laser une largeur et une amplitude comparable i
celles obtenues avec un laser. On pourra remarquer au sommet de la raie un
petit creux qui correspond i l'excitation par le laser balayable de la clas-

se de vitesse qui est déj3 résonnante avec le laser fixe.

En dehors de cette zone de largeur inférieure 3 2Y (en raison du pro-
fil Doppler non infini) (environ 16 MHz sur nos courbes) le signal résulte
grosso modo de 1'addition des fluorescences dues aux deux lasers, sur des

classes de vitesses distinctes.

IViC: COMPARAISONS DES DEUX METHODES

La figure (IV.20) résume les avantages et inconvénients respectifs

des deux méthodes :

Dans le cas (:), on travaille sur un fond constant dd au laser fi-

xe, les 3 composantes &tant résolues.
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Figure IV=20

Comparaison des intensités des signaux de fluorescence, & résolution
égale, pour les "composantes rouges" de la raie D2
(:) Les deux faisceauxlaser coclindaires interagissent (puissance totale

(:) Un seul faisceau laser interagit (puissance : 100 pW) .

. SmW)
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Dans le cas , pour avoir une résolution presque similaire (en
fait la composante F=2 F'=l se distingue i peine) nous avons df réduire la
puissance lumineuse d'un facteur 30, ce qui diminue d'autant le signal de
fluorescence. En contrepartie la lumidre parasite diminue aussi d'un fac—

teur 30 donc le bruit qui en résulte diminue lui d'un facteur v30.

La comparaison des &chelles verticales des 2 figures donne pour la

transition F=2 + F'=2 dans le cas (:) un gain en rapport signal sur bruit de

30
—— = 5 par rapport au cas .
= ®

IV.D. PREMIERES EXPERIENCES "ON LINE” AU C.E.R.N,

L'équipe de Recherche du Professeur E.W. OTTEN de 1'Université de
Mayence (RFA) a développé des techniques de spectroscopie colinéaire avec
détection par fluorescence et a adapté cette méthode i 1'&tude en ligne
d'isotopes instables produits en faibles quantités. Les premiers travaux ont
&té consacrés au césium et au sodium 22]1(35], pour démontrer l'efficacité
de la méthode. Par la suite, des expériences systématiques au C.E.R.N., ont
€t& conduites sur des chaines d'isotopes instables du barium, de 1l'ytterbium,
du dysposium, de 1'erbium [36-43] et du radium [45]. C'est dans le cadre d'une
collaboration avec cette &quipe animée par R. NEUGART que nous avons effectué
en mai 1983, sur leur appareillage des tests de sensibilité des méthodes

exposées aux deux paragraphes précédents.

IV.D.oo. PRINCIPE DE L'APPAREILLAGE DU GROUPE DE MAYENCE

Le montage représenté sur la figure (IV.21) a &té congu pour s'adap-
ter au faisceau d'ions accélérés a 60 KV, fourni par le séparateur de masse

ISOLDE.

Le faisceau d'ions est défléchi par des plaques parallé&les pour se
placer en position colinéaire avec le faisceau laser. Une lentille &lectro-

statique focalise le jet dans la région d'observation. Juste avant la cel-
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lule d'échange de charges, une série de 5 électrodes cylindriques a pour

but de modifier sans heurts sur une distance de 40 cm, la vitesse des ions.
On peut ainsi balayer les résonances en changeant la vitesse des atomes, le
laser restant 3 fréquence fixe. Ce balayage est effectué grice 3 une source
de tension programmable contrdlée par un mini-calculateur NOVA 1220. La
transmission depuis la sortie du s&parateur jusqu'd la zome d'observation
peut atteindre 80 %. Enfin 1'efficacité de 1'échange de charges qui dépend

de la pression de vapeur de sodium, peut &tre contrdlée grdce & un déflecteur

supplémentaire qui sépare les particules chargées et les atomes neutres.

La zonme d'observation est constituée d'un miroir cylindrique et d'un
syst@me de deux lentilles cylindriques qui forment une image du jet (20 cm
de largeur) sur la face d'entrée d'un guide de lumilre (faisceau de fibres
optiques). Par suite ce dernier "focalise" la lumidre i l'entrée d'un photo-
multiplicateur refroidi & =-30°C. La probabilité de détecter un photon émis
par le jet peut &tre évaluée 3 2.10-3. Les impulsions du photomultiplicateur

sont amplifiées et comptdes sur une &chelle CAMAC comportant 500 canaux.

IV.D.B8. LES RESULTATS

Le but de la collaboration était de comparer l'efficacité des métho-
des 3 un et deux lasers sur un jet accéléré i 60 KV et un appareillage opti-
misé pour la premi&re (zone de détection &tendue (20 cm) située prés de la

cellule d'échange de charges).

La figure (IV.22) représente les composantes "rouges" de la raie D,
du sodium 23 avec un seul laser colinéaire. La figure (IV.23) montre le
spectre complet de la raie D2 quand le deuxidme laser est superposé sur le

précédent.

Nous allons comparer la sensibilité des deux méthodes en &valuant

dans chaque cas le rapport signal sur bruit (§/B).

Dans le cas de la figure (IV.22), la puissance du laser était de

250 uW et le nombre de coups maximum de 136.

Le signal dans le cas de la tramsition (F=2 ~ F'=3) peut, & réso-
nance &tre &valué 3 132 coups. Pour la transition F=2 - F'=2 on trouve 20
coups. Pour la lumi&re parasite 5 coups, ce qui correspond 3 un bruit de

/5 coups.
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On a donc ( F-2+F 3/B) = 59,03 et (SF=2+F'=2/B>I = 8,94

Dans le cas de la figure (IV.23), la puissance du laser fixe &tait
de 5 mW, celle du laser balayable de 2,5 mW et le nombre de coups maximum
de 2932. Le fond qui est dfi au laser fixe et 3 la lumidre parasite repré-
sente 1483 coups. La lumidre parasite, provoquée par les deux lasers (puis-
sance totale 7,5 mW) est 30 fois plus importante que pour le cas précédent,
ce qui représente un bruit de v150. Le signal attribué i la transitiomn
(F=2 > F'=3) est de 937 coups et celui de la transition (F=2 > F'=2) de
715 coups.

On a donc ici :

(SF=2+F,=3/B>II = 76,51 et ( Sz 2/3) = 58,38

Finalement on trouve :

S
E_r 2-F IL _ s

(SF-2+F'-2/B>I —

et

/B

£§F= 2->F' 2/3)11 -
)

(SF =2-F'=2"" )1
On voir que l'on ne gagne rien sur la tramsition (F=2 - F'=3) : ceci
n'est pas Etonnant puisque cette transition ne présente pas de pompage hyper—
fan.
Par contre sur la transition (F=2 > F'=2) le gain est de 6,5 ce qui |

prouve que la méthode utilisant deux lasers est un peu plus performante.

Remarque : Un inconvénient du faisceau ionique d&livré par Isolde concerne
l'instabilit& de la tension d'accélération qui, bien qu'é&tant en principe
contrdlée, peut provoquer des fluctuations qui se traduisent sur la fluo-
rescence due au laser fixe par un "bruit" supplémentaire (variations impor-
tantes du fond) (cf. fig. IV.23). Ces fluctuatioms, qui sont proportionnel-
les & 1'intensité du jet d'ions, ne seront pas dommageables pour la détec—
tion, car un petit signal correspondant 3 un jet trés faible en intensité

sera accompagné par des fluctuations elles aussi faibles.
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CONCLUSION

Nous avons, au cours de ce chapitre, examiné successivement deux
méthodes de spectroscopie colin€aire. Dans chaque cas, nous avons regardé
les effets de la puissance lumineuse excitatrice sur 1'intensité et la

largeur des raies de fluorescence.

Un gain d'environ 5 a &té obtenu en faveur de la nouvelle méthode
proposée, dans le rapport signal/bruit. Une meilleure ré&solution a pu étre
mise 3. jour. Enfin nous avons montré que dans le cas d'un jet avec une
grande dispersion Doppler (cas défavorable) nous pouvions obtenir des si-

gnaux de largeur i mi-hauteur 2Y.

La méthode & deux lasers nous parait donc bien adaptée aux nécessi-
tés de la spectroscopie colinaire. Nous espérons qu'elle pourra montrer

toute sa richesse dans de futures expériences au C.E.R.N.
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CHAPITRE V

EFFETS D'UN CHAMP MAGNETITQUE STATIQUE OU OSCILLANT EN SPECTROSCOPIE
COLINEAIRE : DETERMINATION DE SPINS ET MOMENTS MAGNETIQUES NUCLEAIRES

INTRODUCTION

La premidre partie de ce chapitre sera consacrée 3 l'@tude des ef-
fets provoqués par un champ magnétique statique sur un systéme atomique
préparé par pompage optique, gri3ce & un faisceau laser, dans un &tat déter-
miné. L'état magnétique du systéme, 3 la sortie de la zone ol ré8gne le
champ est analys& par l'intermédiaire de la fluorescence émise dans la zone
d'observation. Divers cas seront discutés en fonction de 1l'angle formé par
la direction de polarisation de la lumiére et la direction du champ magnéti-
que. Un calcul analytique basé sur un modéle simplifié de nos expériences
nous donnera une compréhension globale des phénoménes observés. Enfin un
calcul numérique, dans le cas de la tramsition F=1 - F'=l de la raie Dl’
tenant compte des effets de la lumiére sur toute la longueur du jet préci-

sera certains points des résultats observés.

Dans la seconde partie, on adjoindra au champ magnétique statique
un champ radiofréquence qui permettra d'effectuer des expériences de réso-
nance magnétique classique. Les courbes obtenues seront comparées avec les

profils de raie prévus par la théorie de RABI et MAJORANA.

Pour chaque cas, on soulignera l'importante du caractére quasi-
monocinétique du jet rapide, pour ne pas avoir des courbes moyennées sur les
vitesses. Enfin on indiquera comment 1'on peut déterminer expérimentalement
des grandeurs nucl&aires telles que le spin ou le moment magnétique nucléai-

re.
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V.A, ACTION D'UN CHAMP MAGNETIQUE STATIQUE

V.A.o.. DISPOSITIF EXPERIMENTAL ET PRINCIPE DE L'EXPERIENCE

1) Le dispositif

La configuration du dispositif expérimental est celle (cf. chapi-
tre III, paragrapheC) oii l'on a placé entre la cellule d'échange de
charge et la zone de détection deux bobines de Helmholtz. L'axe commun des
deux bobines croise le jet atomique 3 angle droit. Il fait un angle ajusta-
ble B avec la direction de polarisation 7 du faisceau lumineux (voir fig.
v.l).

Nous avons pris soin de compenser au mieux le champ magnétique

terrestre sur toute la longueur du montage.

On peut par la pensée décomposer notre dispositif en trois zomes

(cf. fig. V.1)

la premidre correspond 3 la région I qui comprend une partie de
la cellule d'échange de charge (d&s que l'on est en présence d'atomes dans
le jet) ainsi que toute la distance oii le champ magnétique statique peut

8tre considéré comme nul

la seconde représente la région II oll régle le champ statique

H créé par les bobines (Ho est supposé uniforme dans toute cette zone)

la troisiéme &tant la zonme III de détection (Ho = 0).

2) Le principe

Le jet rapide quasi-momnocinétique, est &clairé colinéairement par
un faisceau laser accordé sur la transition (F=1 = F'=1) ou (F=2 -~ F'=1)
de la raie D;. Le choix de ces transitions a &té guidé par le fait que
l'alignement induit [54][60-62] (excitation m) est plus facilement obser-
vable si un ou plusieurs sous-niveaux du fondamental ne sont pas excitables

(cf. paragraphe IV.A§.l). La puissance laser doit ob&ir & un compromis
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Figure V-3

Signal de fluorescence en fonction de 1'amplitude

du champ magnétique HO dans le cas de la transition
F=2 - P'=1 de la raie D1 pour 3 valeurs d'angle B .
Le signal a été enregistré en fonction de 1'intensité
du courant qui circule dans les bobines de Helmholtz.
L'échelle en champ magnétique a été établie de manidre
& ajuster les courbes expérimentales et théoriques
(voir Figures V-5bis et V-5ter). ILe meilleur ajuste~

ment a été réalisé pour Ho/i =8,% G/A .
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en effet elle doit &tre suffisante pour provoquer dans la zone I un pom-—
page optique efficace ; d'un autre c6té, elle ne doit pas &tre trop forte
afin de ne pas détruire l'état magnétique du systéme dans la zome TII
juste apr&s l'interaction avec Ho' Bien entendu, le lieu ol se fait la
détection de la fluorescence est aussi proche que possible de la fin de

la zone II (c'est-3a-dire que la zone III est aussi courte que possible).

Les atomes qui parcourent la zome II ont un moment magnétique qui
- > . e ~
va précesser autour de H . Selon l'angle B8 et l'intensité& du champ, la pré-
cession induira une redistribution des sous-niveaux magnétiques plus ou

moins efficace, i une vitesse plus ou moins grande. Ceci, bien sdr, se tra-

duira sur la fluorescence observée.

A champ magnétique fixe, observer la précession de Larmor des mo-—
ments magnétiques des atomes nécessiterait la détection de la fluorescence
en chaque point du jet sur une distance appréciable. Notre zone de détec-
tion étant fixe, ceci n'est pas possible mais nous pouvons par contre faire
varier l'intensité de H (en augmententant l'intensité du courant qui cir-
cule dans les bobines de Helmholtz), donc la vitesse de précession. C'est

ce qui nous a conduit aux résultats présentés au paragraphe suivant.

V.A.B8. LES RESULTATS, PREMIERE INTERPRETATION

1) Les courbes enregistrées

Reportons nous aux figures (V.2) et (V.3) qui montrent respective-
ment les courbes correspondant au signal de fluorescence observé, en fonc-
tion de l'intensité de Ho’ pour les transitioms (F=1 - F'=1) et (F=2 - F'=l)

i différentes valeurs de 1l'angle B (30°, 60°, 90°).

Nous pouvons immédiatement remarquer dans chaque cas une double

structure :

a) La premi&re est une structure de franges dont la fréquence pour
B = 30° est moitié de celle qui correspond 3 B = 90°. Pour B = 60° la si-
tuation est intermédiaire. Ces franges, comme nous le verroms, correspon-

- - 3 - . >
dent i la précession de Larmor des moments magnétiques autour de HO.
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b) La seconde est celle de l'enveloppe qui module la structure pré-
cédente. Son interprétation est plus complexe ; elle sera expliquée au pa-

ragraphe (V.A.Y).

Notons que des courbes similaires ont &té enregistrées par SCHIEDER
et WALTHER dans une expérience utilisant un jet thermique [59]. Les oscilla-
tions dans ce cas (une ou deux) &taient tr&s rapidement brouillées & cause

de la dispersion des vitesses longitudinales des atomes.

2) Premidre interprétation

Prenons le cas de la transition (F=2 - F'=1l) de la raie Dl' Dans la
zone I, le laser de polarisation m qui ne peut pas exciter les sous-niveaux
oy = +2 du fondamental, y provoque une accumulation des atomes. Les sous=

niveaux m, = 0, t1 se vident. Dans la zone III le jet ne fluoresce pas.

-1 0 1
. v _
/ \ Vi l\ //I\ F - 1
/ \\‘/ I\\’ P
P VAN AN T
/ | /7 N\ e/ AN (] \
¥ . N N ¥§ F = 2
-2 - 0 1 2

a) Si 8 = 0, il n'y a pas de précession quelle que soit la valeur

de H0 : le signal de fluorescence reste nul (cf . fig. V.4.a).

b) Si B est compris dans l'intervalle [0°, 45°], la précession du
systéme [mF=+2, mF=—2] décrit un double céne autour de ﬁo (fig. V.4.b). De
1'état initial (point A) on passe progressivement 3 des distributioms dif-
férentes des sous-niveaux. Quand un tour complet a été effectué, on se re-
trouve 3 la situation de départ. Ce phé&nom&ne s'effectue & la fréquence de
Larmor W, C'est celle qui est observée sur les courbes (V.2) et (V.3) pour

g = 30°.

c) Si B est supérieur & 45° le double cOne va couper le plan xOy
(fig. V.4.c) aux points B et D. Pour le systime [mF=2, mF=—2],‘parcourir la
portion du céne correspondant & 1'arc BC est &quivalent & parcourir celle
correspondant i l'arc'ﬁ_(f1 (de méme pour CD et 5@2). On va donc voir sur les
courbes se dessiner un syst@me de frange de fréquence 2m0 superposé au pre-

mier (fig. V.2 et V.3 B = 60°).
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d) Si 8 = 90° (fig. V.4.d), la précession d'un demi tour fait
revenir & 1'état initial [mF=2, mF=-2] ce qui se traduit par la présence

unique des franges apparaissant & la fréquence 2wo (fig. V.2 et V.3 B = 90°.

V.A.Y. INTERPRETATION DES COURBES A PARTIR D'UN MODELE SIMPLIFIE

1) Présentation du modé&le

A partir de la décomposition de notre jet en 3 zomes (cf. fig. V.I)

nous faisons les suppositions suivantes

a) La lumidre n'a d'action que dans la zone I (dans la zome I1I, la
présence de By produit sur les sous-niveaux un décalage Zeeman et par suite
la lumidre interagit peu. D'autre part, la zome III est suppos@e avoir une

longueur négligeable).

b) Le champ H dans la zone II est supposé homogéne tout au long
du jet atomique. Seule dans cette zone l'interaction magnétique est prise

en considération.
¢) Le jet est considdré comme rigoureusement monocinétique.

On représente les différents temps de la mani&re suivante :

Zone T Zone IL Zone
IL t
b : t ’. > temps
_t t=o t=T |:,2 T
'PomPa.ae. oFth‘ue Trteraction magnétbque Observation

Nous pouvons maintenant représenter notre syst&me dans le formalisme
de la matrice densité. Prenons comme axe de quantification la direction de
polarisation de la lumidre (excitation 7). La répartition des Pis 3 1'entrée
du champ magnétique, au temps t = O est donnée ci-dessous (bien entendu tou-
tes les cohérences Zeeman dans la zone I sont nulles puisqu'il s'agit d'une

excitation ).

Pour le cas de la transition (F=2 - F'=1) on a :
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p(0) = Py

P00 (V.AY. 1)
O P_1-1
P_2-2
Comme l'excitation laser est de polarisation m, on a Pig = Pjoiv
On peut donc &crire :
p(0) = P 1 + Apz 1 + Ap 0
1 O o O ° o O
1 0] 1 (v.A .2)
O 1 O o O o
1 1/ 0

avec Ap2 = PPy et Apo = DOO—QII (Ap2 et Apo dépendent de la puissance

laser et de la longueur de la zome I).

Dans la zone II, le premier terme de (V.Ay.2) ne varie pas avec le
champ magnétique car 1'hamiltonien d'interaction commute avec l'identité.
Ce terme donnera donc en un fond constant dans la fluorescence observée. Les
second et troisilme termes vont eux évoluer, mais avant d'dcrire les équa-
tions correspondantes, il faut regarder dans quelle base il est plus judi-
cieux de travailler. En effet, 1'8criture de la matrice densité (formule
V.AY.1) correspond i la base dont l'axe de quantification est confondu avec
la direction de polarisation de la lumidre. Mais dans la zone II, comme nous
négligeons 1'interaction avec la lumidre et qUe NOUsS ne premons en compte
que l'interaction avec le champ statique H), il est plus int&ressant de tra-
vailler dans la base ol 1'hamiltonien d'interaction magnétique a une forme
diagonale, c'est-3a-dire quand 1'axe de quantification est choisi confondu

>
avec H .
o

. . . - :
Soit M(B) la matrice de rotation autour d'un axe Oy qui fait passer
—_— —_— > . .
de 0z en 0'z confondu avec I-Io° (Les matrices correspandantes pour des &tats

F=1 et F=2 sont données en appendice I).
On a :

p'(0) = M(B)p(O)M(R)¥ (V.AY.3)
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L'équation d'&volution de Schrddinger s'@crira dans cette base :
i o' (t) = [H,p'(t)] (V.AY.4)

et l'on cherche p'(t') = p'(t'=1).

Comme H est diagonal, on a :

1 . 1 = ]
(Ho')sy = E HiPri = MiPij
puis (V.AY.5)

('), = E Pifls = Pijf;

donc

. d ' . e 1 i _ '
ih = .j(t) = (H, Hj)pij(t) = (wi wj)pij(t)(V.AY.6)

avec w. = E./h
i i

ce qui donne : .
q ~i(w.,=w.)t

pi;(6) =0} (0)e J (V.AY.7)

d'ol pij(T) en faisant t = t. Il faut ensuite repasser dans la base dont
1'axe de quantification est paralldle & la polarisation de la lumi&re,

d'oili finalement :

p(t) = M*(B)p ' (TI)M(B) (V.AY.8)

Pour calculer le signal de fluorescence, il suffira ensuite d'exprimer

ce dernier en fonction des Pis du fondamental, pour une excitatiom w.

Nous allons donner maintenant les résultats du calcul pour les

deux transitions (F=1 - F'=l) et (F=2 + F'=1).

2) Cas de la tramsition (F=1 > F'=1) raie D1

Dans notre cas le signal de fluorescence en détection o est propor-
tionnel & la somme des populations des sous-niveaux excités (voir appendice
II). D'autre part 1'appendice III nous montre que la population des sous-
niveaux excitds en polarisation m, est directement reliable & celle des sous-

niveaux du fondamental.



132

Oma  Sg = 5.6y +o_

Il ne reste plus maintenant qu'3 déterminer les énergies“ﬁwi des
sous-niveaux en présence d'un champ magnétique. Se reportant i la formule
de BREIT-RABI (I.BB.3) et en prenant comme origine des énergies celle du

sous~niveau mp = 0, on fait un développement limité en fonction de x.

On obtient :

EO =0
Etl = (Fu_ + Awo)h
u
X I
avec ‘ﬁwo = 3T+T AW S H
xZ (V.A .9)
"flAmo=*—————,-)-AW
(21+1)~
H = U
X =MH
AW o
AW = hAvHFS

Sachant qu'au temps t = 0, notre matrice densité s'Gcrivait

plll + Ap 0O 0 O
o1 0

0O 0 0

p (0)

avec Ap = pOO - p11

On trouve :

SF(T,B) = 5Ap sinZB[Z coszs(l = COs w T cos Aon)
(V.AY.10)

sinZB
+ 5 (1 = cos 2mor) + terme constant

Les courbes correspondant 3 ce calcul sont représentées sur la figure
(V.5) pour 8 = (30°, 60°, 90°). L'accord avec l'expérience est, dans le

principe, bon. Le meilleur ajustement a &té obtenu pour une valeur du
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Figure V-5

Signal de fluorescence calculé pour la transition F=1 - F'=1 & partir de
la formule (V.A.Y.1O). Pour ajuster ces courbes avec celles observées, deux
paramdtres ont été fixés : HO'/i comme cela est expliqué dans la légende
de la Figure V.3 et le temps = (t=1,2 uS) d'interaction avec le champ

magnétique,
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rapport HO/I de 8,93 Gauss/A alors qu'une mesure directe au centre des
bobines de Helmholtz avait indiqué environ 10 Gauss/A. Il n'est pas dé-
raisonnable de trouver une valeur légérement inférieure car en fait, on
prend une valeur moyemne du champ sur toute la distance d'interaction. Le
temps T d'interaction a &t& choisi de 1,2 us ce qui correspond, compte
tenu de la vitesse des atomes (2.105 m/s), & une longueur de 24 cm compa-

tible avec la géométrie de nos bobines.

On peut maintenant expliquer la forme de 1'enveloppe du signal.
Elle est due en effet au terme en Amo proportionnel & xz, donc Hi, qui re-

présente l'effet Zeeman quadratique.

3) Cas de la transition (F=2 - F'=1) raie D,

L'écriture de la matrice densité est celle de la formule (V.AY.2)

des énergies des sous-niveaux sont :

Eo =0
avec les mémes notations
Etl = *hu - o que pour (V.AY.9) (V.AY.11)
E+2 = iZhwo - 4ﬁAwo
Et SF « 15(p11 + p—l—l) + ZOQOO (cf. appendices II et IILI).

On aboutit 3 :

2 . 2 2 . 2
SF(T,B) 30 cos“B.sin B.cos(wo.T).cos(Amo.t).{cos (Awo.r).[6Apo.31n 8

+

2Ap2.sin28 - 8Ap2] + 6Ap2 - 2Ap2.sin28 + Apo - 6Apo.sin28}

15 . & . 2
— sin B.cos(2mo.r).{cos(4Awo.r).[2Ap2 - Ap2.51n B

2

Apo + 3Apo.cosze] + Apz.sinzs - 3Apo.c0528}

+ terme constant (V.AY.12)

Deux cas extrdmes peuvent alors se présenter :
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Figure V-5bis

Signal de fluorescence calculé pour la transition F=2 - F'=1 & partir de
la formule (V.A.Y.15), les mémes ajustements que pour la

Figure V-5 ont été faits.
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a) La puissance laser est forte ; tous les atomes sont alors pom-
pés dans les sous-niveaux m, = 2 avant d'entrer dans la zone ol régne le

champ magnétique. Ce cas conduit & prendre
Bo, = (py] = Pgy) = O (V.AY.13)

b) La puissance laser est faible et alors un calcul sur les cycles

-~

d'absorption-émission conduit alors & adopter

= -1
Do, = = 3 Ao, (V.AY.14)

Nous avons tracé les courbes correspondant aux deux cas et remarqué que
peu de différence existait entre eux. Par suite nous adopterons le cas des

puissances faibles : la formule (V.AY.l4) injectée dans (V.AY.12) donne

SéT,B) = - %;-sinZB.Apz.{4 cos28.cos(mo.t).cos(Awo.T).[S COSZ(Awo.T)

3 (0] 0

Les courbes correspondantes pour 8 = (30°, 60°, 90°) sont représentées sur

la figure (V.5bis). L'accord avec l'expérience est 13 encore trés bom.

I1 est & remarquer que les six courbes théoriques ont toutes &té
ajustées par rapport aux six courbes expérimentales avec les mémes valeurs
H et T.

o

4) Interprétation en termes de cohérences

On peut aussi interpréter les spectres observés en termes de cohé-
rences. Prenons comme axe de quantification pour 1'ensemble du phénoméne
(zones I, II et III) la direction de Ho' L'excitation lumineuse se décompo-
se alors en une excitation T et une excitation o cohérentes. (Pour g = 90°,
excitation o cohérente seule). Elle induit donc des cohérences de lAmF| =2
pour B = 90° et IAmFI =1 et 2 quand B # 90° et B # O. Dans la zonme II, en
présence du champ H (dirigé suivant 1'axe de quantification, ces cohéren-

ces &@voluent par un terme en e—l/‘f1 (Ei-Ej)t (cf. formule V.AY.7). C'est
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Pigure V-5ter

Signal de fluorescence calculé pour la transition F=2 > FP'=1 de la raie D, .
On a utilisé pour ce tracé un moddle similaire au modele simplifié mais qui
tient compte des valeurs exactes des énergies des sous-niveaux Zeeman donndes
par la formule de Breit-Rabi. On a, de plus, fait figurer la courbe corres-—
pondant & B =70° qui semble plus proche de la courbe expérimentale attribude
& B=60° (voir Figure V-3). oOn remarque que pour f=90° cette modification
rend bien compte de 1la disparition des noeuds & fort champ magnétique, au
contraire de ce que montre la Figure V-5bis,
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cette &volution que nous détectons par la suite sur le signal de fluo-

rescence.

Les cohérences de lAmF| = | et 2 sont prépondérantes a faible puis-
sance d'excitation lumineuse. A plus forte puissance, des cohérences de
lAmFI =3 et IAmF| = 4 (moment hexad&capolaire) peuvent apparaltre pour
certaines transitions. Un calcul du signal de fluorescence montre que ces
dernidres contributions pour la raie D, du sodium s'anihilent. En consé&quen-
ce, seules les cohérences de IAmFl < 2 sont observables [67]. Il n'en se-

rait pas de méme pour la raie D,

5) Limites du mod&le simplifié

En comparant les courbes expérimentales et théoriques, on voit que

trois différences demeurent :

a) Sur les courbes expérimentales, au bout de la premiére période,
on ne revient pas & la valeur du signal de fluorescence en champ nul (bien
visible sur la figure V.3), ce qui n'apparait pas sur les courbes théoriques.

Ce phénoméne sera en partie expliqué dans le paragraphe suivant.

~

b) Sur les courbes expérimentales 1l'allure générale du signal aug-

mente avec le champ, ce qui n'est pas le cas sur les courbes théoriques.

¢) Enfin, aux valeurs de champ les plus fortes que nous avons réali-
sées, les noeuds de l'enveloppe ne sont pas visibles (transition F=2 - F'=l)
comme l'indique le calcul. On peut cependant obtenir des courbes plus pro-
ches de la réalité si on injecte dans le calcul précédent les valeurs exac=
tes des &nergles données par la formule de BREIT-RABI (I.BB.3) au lieu de se
contenter d'un développement & l'ordre 2 en Ho' Le résultat figure sur les

courbes (V.5ter).

V.A.5. PRECISIONS APPORTEES PAR UN CALCUL NUMERIQUE POUR LA TRANSI-
TION (F=1 - F'=1)

1) Calcul rigoureux

Le cas de la transition (F=1 + F'=1) pour une excitation colinéaire
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S.F

Figure V-6

Signal de fluorescence calculé aumériquement pour
- . / . F= . -
la transition F=1 - F'=1 (raie _»)1 ) en fonction de H

Tei 38 = 9co
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en présence d'un champ magnétique peut &tre traité numériquement comme nous

1'avons montré au chapitre II.

On peut donc par résolution des équations différentielles couplées,
en faisant varier l'intensité& du champ magnétique, trouver la courbe cor-

respondant au cas traité dans le paragraphe V.Ay.2 précédent.

Par rapport au mod&le simplifié, on tient compte ici de l'effet de

la lumiére tout au long du jet.

Malheureusement, un tel calcul doit se mener point par point en
fonction de Ho. De plus, des probldmes de convergences quand HO augmente,
interviennent rapidement dans la résolution, ce qui nécessite de choisir
des pas d'intégration de plus en plus fins augmentant d'autant la durée des

calculs.

La figure (V.6) donne le résultat obtenu pour B8 = 90°. Seules deux
oscillations ont &té calculées. Le résultat important est que la différence
entre le premier et le second minimum représente environ 12 7 de la valeur
comprise entre le premier minimum et le premier maximum, ce qui est en bon
accord avec ce que l'on peut voir sur la courbe (V.2). L'explication de ce

phénoméne sera donnée au paragraphe suivant.

Remarque : Le calcul numérique peut nous donner une idée de l'évolution du
signal de fluorescence non plus en fonction de H, mais du temps. La figure
(V.7) nous montre pour différentes valeurs de B (0°, 30°, 60°, 90°) le si-
gnal dans le cas d'un champ magnétique faible (0,6 G) sur une distance d'in-
teraction de 60 cm, quand le laser est rigoureusement accordé sur la transi=-

tion (F=1 > F'=1) avec une puissance fixe (se reporter au chapitre II).

Pour chaque cas, le signal augmente dans un premier temps puls dé-
croft par pompage hyperfin. On peut distinguer dans cette derni&re phase des
oscillations d'autant plus notables que § est grand, correspondant & la pré-
cession de Larmor. Les courbes s'entrecroisent, ce qui explique leur ordre
d'apparition (& résonance) en fin de parcours sur la figure II.I, 8tant en-—
tendu qu'en d'autres points d'observation, cet ordre pourra différer excepté

la courbe pour B = O qui sera toujours la plus basse.
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2) Résolution par itération pour de faibles puissances lumineuses

Plus le champ magnétique augmente, plus les sous-niveaux Zeeman
deviennent non résonnants. Les atomes préalablement bien excitables (ceux
3 résonance) mais aussi bien pompés vers le niveau hyperfin pig&ge, le sont
beaucoup moins. En conséquence la diminution du pompage hyperfin provoque
une augmentation du signal de fluorescence et de son amplitude en fonction

de H_.
o

Nous allons voir que pour la tramsition (F=1 - F'=1) a 8 = 90°, il

est possible de calculer un signal trés proche de la courbe observée.

La méthode consiste dans la zone II 3 intégrer par itération les
dquations différentielles [15][63], compte tenu que la puissance laser est
"faible". L'expression obtenue sera considérée comme juste pour un temps
1" trés inférieur au temps T total que passent les atomes dans le champ ma=-
gnétique. On calcule alors p pas par pas en prenant comme condition initiale
&m igme

pour le ntcme pas les valeurs p(t') obtenues au (n-1) pas.

a) Calcul pour la zone I

Ici H = 0, et la lumi&re a une polarisation .

I1 suffit donc dans le syst@me (II.B.4) de résoudre les dquations
(1, 4, 5, 9, 18) pour obtenir les quantités p?l(o), pfl(o), ng(O), g?f(O)
et ofﬁ_l(o) ; (les autres quantités sont nulles ou se déduisent des premié-

res par la symétrie du probléme).

A s e Les populations sont représentées par des points,
T T les cohérences optiques par des fl&ches vertica-
i ) f les ou obliques, les cohérences Zeeman par des
-1 0 1 arcs fléchés aux deux extrémités.

Ce systéme est formellement analogue au systéme (IV.Aa.3). Nous le résolvons

de mani&re numérique exactement.

b) Calcul pour la zone II

Aprds une rotation d'angle /2 (cf. appendice I), on considére les
. el el e' fl f' fl efl ef’
quantités P11* Poor P1-1° P11’ Poo? P_1-1 910 ’ 901 obtenues dans la nou

velle base.
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A l'ordre O, on ne calculera que 1'évolution libre de chaque terme.
A l'ordre | (cohérences optiques) et 2 (cohérences Zeeman et populations)
on rajoutera les termes diis 3 la lumidre. Le procédé du calcul est donné

dans U'appendice IV.

¢) Calcul pour la zone III

On suppose ici comme dans la zome I que H = 0. La longueur d'in-

teraction est de 10 cm.

P

-1 0 1

Aprés avoir effectué la rotation inverse qui nous donne la valeur
des différentes quantit&s dans la base de départ, on méne de nouveau le

calcul numérique identiquement i celui effectué en zone I. (Pour cela, on
£ e £

suppose de plus que les cohérences qui s'amortissent (p?o, Pio’ Por? Por?

e ef

£
Pi-1° %10° ogl) sont nulles).

Le résultat du calcul, pour des portions de courbe, est donné sur
la figure (V.8). On observe alors les particularités qui n'apparaissent pas
sur le mod&le simplifié : montée globale du signal et amplitude grandissan-
te des franges, en assez bon accord avec la courbe expérimentale. Par contre
la courbe calculde par cette méthode perturbative, 3 trés faible champ diffé-

re sensiblement de celle calculée exactement plus proche de la réalité.

Nous allons maintenant préciser certains phénoménes qui intervien-
nent dans cette expérience. Pour cela nous nous reporterons aux figures

(V.8bis) et (V.8ter) qui représentent respectivement la somme des popula-~
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£ £
. Poo ~ P11
tions du fondamental et le rapport —— (différence de population nor-
p + 0
00 11

malisée entre les sous-niveaux (F=! mF=O) et (F=1, mF=+1)) en fonction de
H ala sortie de la zome II. Ces deux quantités sont exprimées dans la ba-
se dont 1'axe de quantification est parall@le & la polarisation de la lu-
miére.

La figure (V.8bis) donne en quelque sorte une idée du pompage hyper-
fin : avant que la redistribution des populations a 1'intérieur des sous-
niveaux Zeeman du niveau hyperfin du fondamental ne soit efficace (avant la
premiére demi frange de la figure V.8) le pompage hyperfin est celui qui
existerait s'il n'y avait pas de champ magn&tique. Aprés la redistribution
un plus grand nombre d'atomes excitables par le laser qui n'est pas encore
trop éloigné de la résonance provoque un pompage hyperfin plus important.
Par la suite, plus Ho augmente, plus le laser est désaccordé et plus le
pompage hyperfin est médiocre. La courbe se rapproche alors assymptotique-
ment de la droite qui correspond 4 un pompage hyperfin nul. Ceci peut d'ail-
leurs constituer une méthode pour s'affranchir en spectroscopie colinéaire
du pompage hyperfin [75]. On comprend donc alors sur la figure (v.8) l'ampli-

tude croissante des franges sur un fond montant.

Regardons maintenant sur la figure (V.8ter) 1'évolution de
f £ ’
Poo T P11 _ A .

: raie To quand Ho augmente ; on peut regarder la position des extrema
o0 T P11 t
de la courbe par rapport aux droites en tirets. Ces derniBres représentent

les tangentes aux extrema dans le cas oii la lumidre n'a aucun rdle (cas de

la figure V.5 pour le modéle simplifig).

On peut discuter sur cette courbe de la compétition entre le pompage
optique dii au laser (qui a tendance & dépeupler les sous-niveaux (F=1 mF=il)
au profit des sous-niveaux (F=1 mF=O)) et la redistribution des populations

-~

3 1'intérieur des sous-niveaux hyperfins due au champ magnétique H .

a) 3 champ nul, seul le pompage optique intervient jusqu'a la sortie

de la zone II et pgo >> pfl.

b) & champ trd&s fort, les oscillations de Larmor se rapprochent
assymptotiquement de celles qui existeraient si la lumidre n'avait pas d'ac-

tion. L'écart maximal é%L quand pgo - p§1 est positif est inférieur & celui
i
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qui existe en champ nul car ici le pompage optique n'opére presque plus dans

la zone II.

c) & champ intermédiaire, la compétition entre pompage Zeeman et
redistribution se manifeste par des oscillations décaldes par rapport aux
droites en tirets : en effet le laser a tendance i faire croftre pgo au
détriment de pfl. Quand pgo - pfl est positif et maximum au cours de l'oscil-
lation le laser ne fera qu'accentuer 1'&cart. é%%-augmentera donc. Au con-
traire, quand pgo - pfl est négatif et maximum }(en valeur absolue) le laser
aura un effet de compensation sur 1'écart, et celui-ci diminuera (en valeur
absolue). Notons enfin que le pompage Zeeman n'a qu'un effet de perturbation
vis 3@ vis de 1l'amplitude des franges de Larmor dis que H, dépasse 0,6 Gauss.
Ceci explique la différence entre le premier minimum et le second minimum de

la figure (V.8).

En conclusion, on peut dire que pour la transition (F=1 -~ F'=1) et
le temps d'interaction considéré , le pompage Zeeman est rapildement neutra-
lisé par la précession des moments magnétiques autour de ﬁo dés que H) > 0,6 G.
Par contre le pompage hyperfin reste important pour des valeurs de champ bien

supérieures (jusqu'3d 30 Gauss).

V.A.e. MESURES DE SPIN ET DE MOMENT MAGNETIQUE NUCLEAIRE

1) Méthode

Les courbes que nous avons obtenues présentent un intdrét particulier
pour la détermination des spins et l'évaluation des moments magnétiques nu-
cléaires. En effet les franges ont des fréquences angulaires (wo ou ZwO) in~
versement proportionnelles 3 la quantité (2I+1). En comptant N franges, on
doit arriver 3 déterminer I avec une trés bonne précision., Une fois que I
est connu, la détermination des.zéros de l'enveloppe donne des quantitds in-
versement proportionnelles @ AW, donc 3 la constante de structure hyperfine a.
On peut alors remonter 3 la valeur du moment magnétique nucléaire par des
calculs issus d'une théorie semi-classique [9] (voir I.B.a.8bis) dans le cas

des alcalins.
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Remarque @ Les courbes théoriques présentées précédemment ont &té obtenues
en ajustant par rapport aux courbes expérimentales, deux paramétres : T a
6té choisi 3 1,2 us (ce qui est en tré&s bon accord avec le temps de passage
estimé des atomes dans le champ magnétique) de maniére & trouver pour I la
valeur connue 3/2. De plus 1'échelle en Hj en fonction du courant i qui cir-
cule dans les bobines de Helmholtz (ici Ho/i = 8,93 G/A) a été fixée pour

la concordance des deux courbes. Lorsque l'on voudra déterminer un spin Ia
ou un moment magnétique Hy inconnu, il suffira de qualibrer nos courbes par
rapport a4 un &lément dont le spin I' ou le moment magnétique Hp est parfai-

tement connu.

2) Détermination de la constante de structure hyperfine

-~

Les courbes expérimentales qui se prétent le mieux & une bonne dé-
termination des zé&ros de 1'enveloppe sont celles de la tramsition
(F=2 > F'=1), et particuli&rement celle ol 8 vaut 30° (voir fig. V.3).
D'autre part, 1'étude de la formule (V.AY.15) montre que l'on rencontre des

zéros quand

2 -
cos(Aon) =0 ou cos (AmoT) =57

. s 2 Lz 2 T
La premiére &galité donme des zé&ros pour Aon =5+ ke

la seconde pour Aw T = AT o 11-1/2]+ km
P W, tArc cos|| 57 J .

Donc d'aprés (V.AY.9) on a :
2 2
(gJuB) Tt H™(n)

Awor = 5 = valeur y (en radian) qui correspond au
[h2I+1)]° a

iéme
n z8ro pour la valeur Ho(n).

Pour les cing premiers zéros de la courbe consid&rée on trouve

n° du zéro y o (n) a en MHz
en Gauss
1 0,5705 16,32 861,93
2 w2 | 27,47 886,92 .
3 2,571 35,58 909,07 |—t—e vaieur moyenne
4 3,712 42,42 894,59 892,25 MHz
5 3r/2 48,21 910,74
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Le méme calcul sur la transition (F=1 - F'=1) pour B = 60°, consiste i
déterminer le premier zéro de la composante de Wy (les franges 3 la fré-
quence 2wo ne sont-elles pas modulées). Ce premier zéro correspond 3

y = 7/2 donne une valeur de Ho de 27,5 Gauss. On trouve alors a = 889,64 MHz.

La valeur connue de a &tant 885,81 MHz [44], on voit que l'erreur
commise est de l'ordre de 0,5 Z. Ceci montre que 1l'interprétation que nous
donnons de notre signal expérimental est correcte. Ce n'est bien sfir pas

une méthode de mesure de la structure hyperfine.

3) Conclusion et applications

Plusieurs méthodes sont usuellement employées pour la détermination

de spins sur des chafnes isotopiques.

La plus directe consiste i compter le nombre de composantes hyper-
fines observées sur une transitionm. S'il demeure une ambiguité, 1'observa-
tion d'autres tramsitions peut permettre de conclure. De plus, l'utilisation

d'une transition sur jet ionique peut convenir [45].

Une autre méthode consiste 3 sommer les intensitds des transitions
issues d'un méme niveau hyperfin F. Pour deux niveaux F et F' d'un méme mul-
tiplet hyperfin, ces quantités sont en rapport des poids statistiques
(2F+1)/(2F'+1) [72].

Notre méthode pour la détermination directe des spins nucléaires

parait donc principalement ré&servée i des cas d'espéce.

Par contre, cette méthode semble bien adaptée pour la détermina-
tion des moments magnétiques nucléaires pour des atomes diamagnédtiques
(J = 0). Bien entendu, elle nécessite dans ce cas, l'emploi de grands champs
magnétiques, puisque la précession de Larmor est proportionnelle 3 Mo qui

est environ 1840 fois plus petit que Hg-

H T
“oT T My 7T %% My ¥ T840

Pour un atome de spin I connu, la d&termination de w, permettrait
celle de g7 donc de Mp. Cela pourrait &tre appliqué au cas des radium dont

aucun moment magnétique nucléaire n'a jusqu'alors &té mesuré.



Pour avoir le méme nombre de franges (environ 10) que pour le sodium,

il faudrait que le produit Ho(rad).r(rad) soit 8gal 3 1840><H0(Na).r(Na) (1)

De telles expériences pourraient avoir lieu au C.E.R.N. au sépara-
teur ISOLDE. L'accélérateur & 60 KV pour le radium 226 donnerait une vitesse
des atomes de 2,3.105 m/s. Si l'on comstruit un aimant de longueur L = 30 cm,
on aura t(rad) = 2,22 us. Il nous faudra donc un aimant pouvant fonctionner

jusqu'a un Tesla pour satisfaire l'&galité (1) ce qui est réalisable.

Une autre application pourrait concerner 1'étude des collisions qui-
provoquent des changements de phase dans la fonction d'onde atomique. L'ob-

servation de ce type d'effets serait possible avec notre méthode.

V.B. EXPERIENCES DE RESONANCE MAGNETIQUE

V.B.o.. RAPPELS SUR LA RESONANCE MAGNETIQUE

1) Généralités

La technique de Résonance Magnétique bien &tablie depuis
1946 par BLOCH et PURCELL [64][65], consiste i plonger un systéme atomique
dans un ensemble de deux champs magnétiques : lfun ﬁo statique, 1'autre ﬁl
oscillant en régime de radiofréquence (pulsation w) dans le plan perpen-

diculaire au premier.

Si 1l'on se place dans le référentiel tournant 1ié au champ radio-
fréquence, on verra un moment magnétique uF,et.de rapport gyromagnétique YF
initialement parallé&le & ﬁo précesser autour d'un champ effectif ﬁef donné
par

H . = )k + H, 1 1
of = (B ;;)k +H 1 (V.Ba.1)
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He

: ' > > -
Si on nomme 6 1l'angle entre HO et Hef et en posant w, YfHO, on

aura B,
(w. - w) Yo H_
cos 6 = - sin 6 = 2
¢/ H,\2 v/_ H,\2
2 1 2 1
(w°~w) + (wo ﬁ;) (w=w)™ + (wo ﬁ;)

2) Cas d'un spin 1/2

Pour un spin demi entier, le calcul de la probabilité de transition

H.\2
(wo ﬁl) (wo—w)2 + (wo ﬁl>

_ . 2 b
Pl/2,-l/2 = — sin 5 t}(V.Bu.Z)
o + (5, 2)

o]

Pl/2,-1/2 donnera :

3) Spin 1/2, cas d'un jet atomique thermique

Nous avohs vu au début de ce chapitre que la distribution des vites-
ses d'un jet thermique avait la forme F(v) donnée par (I.Aa.1).
Ceci a pour effet dans une expérience de résomance magnétique, de moyenner
La zone oli le champ radiofréquence s'exerce ayant une longueur L,

Plja—1/2° L
un atome de vitesse V interagira avec le champ R.F. pendant un temps t = 5.
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tazé = #Aom\;voﬂ; pusnb AN\—ITN\JV ® puodsarxoo sursaTd €3TBIG US 8qIN00 B —
2/t TN\_m oqussoaded s}eaT) US oqanoo ®] —
¢ onbrisuSem souruosox ep 9ousTagdxs oun,p §BO ST SUBP UOTITSUBI] ap 829TTTqRqOII T.Ln”_ 18 _”mu mm,.am%v 6-A oa3Td
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d'ol ) _Yi
3 2 H,\2
_ 2V o” L 2. . 2/v/ 2 1 L\
<Pl/2+—1/2> = J ;7r-e sin 6 sin \ (w wo) -+<mo ﬁ—) Evydv (V.Ba.3)
o )
La figure (V.9) montre la différence entre Pl/2+—1/2 et <P1/2 _1/2>,

Notre jet peut &tre considéré comme quasi monocinétique. Une confir-
mation éventuelle sera donc donnée par la présence ou non d'oscillatioms

dans les courbes de ré&sonance magnétique.

4) Cas des spins plus grands que 1/2

On peut déduire la formule de MAJORANA qui donne la probabilité de
transition entre deux sous-niveaux adjacents m et m' dans le cas d'un moment
angulaire F plus grand que 1/2 en remarquant que F peut &tre considéré comme
le moment résultant de 2F moments angulaires de valeur 1/2. Les analyses de

SCHWINGER, BLOCH et RABI ont montré que
]m+m'+2r 2

]

F-m-r) ! (F-m'~r) ! (m+m' +1) I! |

(-l)r[cotg %

, ; . 20 i
P, = (F-m) ! (F+m) ! (F-n') ! (F+m') ! (sin” 3) [Z (

avec sin2 %-= (V.Bo.4)

Pyj2-1/2
la somme étant effectuée sur tous les r compatibles avec les factorielles.

Pour le cas du sodium 23 et pour les courbes présentées plus loin, on

considdrera le niveau hyperfin F = 1 de 1'état fondamental.

On aura donc :

H,\2 / H, 2
<wo ﬁl> 2 vf(wo-w)z K <wo E;N
P, = 2[ ‘ 2 sin2 0/ t>
0l 9 H1 2 2
(wyad® + (s, ﬁ")
o
H,\2
2 1
V/(mo-w) + (wo ﬁ;) t
X <1 - Sin 2 }
et P = 2P (V.Ba.5)
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Figure V-10

Dans la colonne de gauche sont représentdes les
courbes de résonance magnétique enregistrdes quand
le laser est accordé sur la transition F=1 — F'=1
(raie D1 ). la fréquence du champ radio-fréquence
est fixée & 7 MHz., Les puissances r.f. respectives
sont:@:PO/4,:PO,@:4PO,@7,1PO
ol PO est la puissance optimale,
En colomne de droite sont figurdes les courbes cal-
culdes d'aprés la formule (V.B.a.5) avee + = 0,5 us
La fréquence et le champ magnétique en échelles

horizontales sont relides par la relation

wy/ 2m Hy= 0,7 MEz/G quand I =3/2 (cas du DNa ).
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V.B.B. EXPERIENCE ET RESULTAT

L'adjonction d'un solénoide produisant un champ magnétique oscillant
au dispositif précédent nous a permis de réaliser quelques expériences de
résonance magnétique. Les descriptions du dispositif expérimental sont don-

nées au dernier paragraphe du chapitre III.

1) Rappel du principe de 1'expérience

Dans la zone ol ne r&gne aucun champ magnétique le laser par pompage
optique dans le fondamental, prépare le syst®me atomique dans un &état déter—
miné. Lors du passage dans la zone comprenant les deux champs, il y a redis-
tribution des populations 3 1'intérieur des sous-niveaux Zeeman lorsque les
transitions sont permises et quand la fré&quence du champ oscillant est accor-

dée sur celles—-ci.

Pour nos expériences, nous avons fixé VRF d 7 MHz et fait varier Ho'
La détermination de H  nous donne immédiatement la valeur du spin nucléaire

grace 3 la relation :

gJ”BHo
YR ° T+Dh

La forme des courbes dans le cas de la transition F=1 > F'=! nous est donnée

par la formule (V.Ba.5).

2) Résultats et discussions

La figure (V.10) fait correspondre les courbes théoriques et expéri-
mentales (transition F=1=F'=]) pour différentes valeurs de la puissance RF.
Les secondes ont &té& calculées pour un temps d'interaction t' avec le champ
RF de 0,5 us, ce qui correspond 3 une distance de 10 cm (longueur du solé-
noide) quand les atomes ont une vitesse de 2.105 m/s. Les différents cas
(A, B, C, D) sont obtenus quand la puissance du champ RF vaut respectivement
7?3 Po’ 4Po, 7,1Po ot Po est la puissance optimale pour laquelle la probabi-
lite Porl vaut 1,

Les largeurs 4 mi-hauteur des résonances pour les faibles puissances
aussi bien que pour la puissance optimale sont en excellent accord avec cel-

les des courbes théoriques (A et B). Pour de plus fortes puissances, des
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oscillations symétriques par rapport au centre de la résonance apparaissent.
Leur observation est rendue possible grédce au caract®re monocinétique de no-

tre jet [45].

Pour comprendre qualitativement ce phénoméne, plagons-nous dans le
référentiel tournant et i résonance. Dans ce référentiel, le moment magnéti-
que des atomes précesse autour de H,, avec une vitesse angulaire proportion-—

nelle & H1 .

Avant 1'interaction, les atomes se trouvaient, & cause du pompage

optique dans 1'état o = 0 et ne fluoresgaient pas.

P ) /a F': 1

Si la puissance du champ H; est faible, la précession lente n'effectuera
qu'un huitime de tour (cas A) et on aura PO.+1 = 1/2. A puissance optimale,

un quart de tour aura été effectué (cas B) et PO+1 = 1.

Quand un demi tour sera accompli, on se retrouvera dans la situation

du départ et P = 0 (cas C). Puis P augmentera d nouveau avec PH (cas

0x1 RF

01
D) et ainsi de suite.

Notons que pour la valeur choisie de VrF (7 MHz), deux isotopes,

vrEh
de spins différant de | unité@ seront séparés par un AHO = :if = 5 Gauss.
B
Or, notre dispositif expérimental nous donne des courbes de largeur
i mi hauteur Av = 2 MHz correspondant & un AHé = éﬁﬁ%%illh.
B

Pour pouvoir assigner sans ambiguit& un spin, on doit avoir
AH

MH 2 —EQ’ ce qui correspond & I < 6.

Si 1'on veut &tudier des &léments dont le spin peut &tre supérieur

3 6, il suffira simplement d'augmenter la valeur de Vop:
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CONCLUSTION

Nous avons mentionné en fin des chapitres IV et V les avantages
obtenus par ces premidres expériences sur jet d'atomes rapides. Nous re=
tiendrons principalement le gain en résolution et sensibilité de notre
nouvelle méthode de spectroscopie & deux lasers colinéaires, ainsi que
la possibilité de mesure directe du spin nucléaire, et dans le cas des ato-

mes diamagnétiques, du moment magnétique nucléaire.

Bien entendu ces r&sultats ne constituent qu'un premier pas
dans le domaine. Nous espérons que de futures expériences se déroulent
au CERN sur le séparateur de masse ISOLDE II ou ISOLDE III, d'autant plus
fructueuses qu'une premidre collaboration avec le groupe de recherche de

Mayence a vu le jour en mai 1983.

Pour étoffer notre apport i de telles expériences, nous avons
déja réalisd au Laboratoire une expérience de détectiom par ionisation
par champ : les atomes qui ont interagit avec unp laser colingaire sont
portds par un second laser en bande large sur un niveau de Rydberg. Ce
deuxidme faisceau laser est perpendiculaire au jet atomique ; 1l effectue
un trajet dans un systéme & multipassages de manidre 3 augmenter les di-
mensions de la zome d'interaction permettant ainsi d'exciter le plus d'a-
tomes possibles. Du niveau de Rydberg, les atomes sont alors ionisés par
un champ &lectrique approprié&, la détection se faisant en comptant les
ions. Les performances ainsi obtenues sont pour le moment l&gérement infé-
rieures 3 celles qui utilisent la détectiom par fluorescence induite par

faisceau laser. '

Une amé&lioration motable de cette méthode de détection commence

ot

voir le jour biem qu'elle soit d'un emploi plus délicat. Elle consiste

o

garder le premier laser colinéaire et & envoyer le second laser, qui
porte l'8lectron excité sur un niveau de Rydberg, en disposition antico-
lindaire. Bien entendu, le second laser doit alors étre monomode et 1l'om
doit pouvoir balayer chaque laser en gardant la somme des fréquences cons-

tante. Ceci est actuellement réalisable grice 3 une possibilité encore
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inexploit&e du sigmamétre.

Enfin, nous comptons développer d'autres types de détection ;
ainsi on peut penser i la photoionisation, ou pour les gaz rares, au

transfert de charge inverse.

Si l'on fait le point de la spectroscopie hyperfine de chaines
d'isotopes radioactifs, il est clair que les &tudes portant sur les al-
calins (hormis le francium) sont actuellement achevées., Mais 1la compré-
hension des phé&noménes nucléaires nécessite qu'on s'intéresse i d'autres
€léments ; certaines &tudes sont d&j3d en cours ou achevées sur les alca-
lino-terreux par exemple (Ba, Ra). D'autres paraissent particulidrement
attrayantes par l'ampleur du travail 3 réaliser : il s'agit d'Etudes
portant sur les gaz rares pour lesquels la spectroscopie colinéaire
parait particulidrement adaptée. Citons par exemple la bonne efficacité
de la neutralisation (dams un &tat métastable) d'un faisceau d'ioms de
gaz rares sur une vapeur d'alcalin, ce qui permettrait de travailler en-

suite dans un domaine de longueurs d'onde facilement accessible.

On voit donc que la spectroscopie colindaire sur jet d'atomes
rapides, qui a encore une histoire toute jeune, parait prometteuse quant
d ses applications futures dans le cadre de L'interface physique atomique-

physique nucléaire.
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APPENDICE I [43]

I. MATRICES DE ROTATION POUR UN NIVEAU F = 1 ET UN NIVEAU F = 2

La formule générale de la matrice de rotation, faisant passer d'un

espace (F,m) 3 un espace (F,m') par rotation d'un angle 8 autour d'un axe

— -
Oy est donnée par :

' ' 1/2  ,F+m F-m ' 20+m’ +m
déF;'(B) N [(F+m ) ! (F-m )!] ) [ ) ( ) (- F o ‘°<cos8>
? o}

1 (F—m) !
(F+m) ! (F-m) ! N \F-m'—O 2
8 2F-2g-m-m'
X<sin§>
L (® = al
ou 5 représente m

a) Pour F=1, on a :

e 1 0 -1
1 1 2 1
7(1+cosB) —sinB 7(1-cos8)
V2
2 = 1 .
0 - —s1nf cosB —s1inf
V2 V2
1 1 1 1 . 1
- 7( -cosB) | ——sinB 7(1+c056)
V2
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b) Puis pour F=2 :

N 2 1 0 -1 -2
2 cos4 ; cos2 %.sin é?ginzﬁ sin2 gusinﬁ sin g
1 —cos2 g.sins cos4 % - gsinzs %?éoss.sins %sinzs-sin4 g sin2 %.sins
0 é?%inzs -‘égéoss.sins coszs— Eigfﬁ- %?éoss.sins 7?sin28
-1 —sin2 g.sins %sinzﬁ-sin4 % - %?éosB.sinB cos4 §-£%1n28 cos2 gusins
=2 sin g— —sin2 g.sins %?%inzs -cos2 g.sins cos4 g

[T, ROTATION DANS LE CADRE DU FORMALISME DE LA MATRICE DENSITE :

CAS PUR
Soit un vecteur |y> qui représente un systéme 3 deux niveaux f et e :
£ e
lw> = [p™> + [p%>.
Le vecteur lwf> se décompose sur la base Iwk> en : |¢f> = Z Cklwk>(1ettres
k latines)
et lwe> se d&compose sur la base Iwa> en : lwe> = z Ca|¢u>(1ettres
o grecques)

La matrice densit& |y><y| aura donc la forme :

populations et cohé-

rences Zeeman de
1'état £

cohérences optiques
entre les &tats e et f

........

°xg

fe“,;/-

cohérences optiques entre
les états f et e

_mi"“mjfmiﬁhpopulations et cohérences

Zeeman de l'état e
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Si on opé&re un changement de base par rotation d'angle 6 autour
= . P .
d'un axe Oy (voir précédemment), on aura dans 1'espace qui correspond aux
lettres latines la matrice de rotation R et dans celui qui correspond aux

lettres grecques la matrice de rotation S.

On écrira dans les nouvelles bases repérées par l'indice 1

1 1
Cp = % Rkjcj et C, = z SayCy

Donc :

[p'><p!| = Z Cylug><up|cgt + Z cllpl><y,|cqt + Z cpive<vylcs’
+ 3 c&|¢&><¢é|c*'
aB

s'écrira aussi

ot = 1 [« S (]

+ 1[(0mges)twrengi ()] Ll i (st

s f e _ f,e
&l pkz E RkJ Jm mZ Prg g% Rkjpjd )
e,f1_ e, f e 1 _
pal z Saypym ml puB E SaypdeGB

En conséquence la matrice de rotation dans le cadre du formalisme de la

matrice densité aura la forme T :

S
oy

et alors pl =Tp i
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APPENDICE II

EXPRESSIONS DU SIGNAL DE FLUORESCENCE POUR LES TRANSITIONS ETUDIEES

A, EN FONCTION DES ELEMENTS DE MATRICE DU NIVEAU EXCITE

Le signal de fluorescence S(t) est proportionnel a [15][16] :

s(t) = 2 5, ()

1 F'+F-
i
5,(6) = 1, <3251/2’I,J,Fi:mF.l(-Sél)zo)ISZPj"I’J"F"mF'> *
F'+F- qq b
1 mFi,mF| ,mFu . (1) 2 '
: Loy =z > ) _1394
:i'i:'= Zi <3 Pj',I,J ,F ’mF"I( D_q,eo)|3 SI/ZI’J’Fl’mFi>( 1) me'mF(t)

> .
ol D(l) est le moment dipolaire &lectrique
+ L4 - *
e, est le vecteur selon lequel se fait la détectlon

Fi(mFi) est le niveau fondamental, F'(mF,,mF") le niveau excité.

D'ol :
< 2(Fi)+2F'+ZI+J+J'—2mF-2q'/ F,o1 F' ( F' 1 F\(F, 1 F'
e = igq' i \ \mp. q va>\-an -q'mFi>{J' IJ }
:ﬂ?;:' SERIERIEH B AR NG
my =q'= D
Pour le sodium 23
I=3/2
25,1y —= 3 = 112 22,y == 3" = 12 2P3/2_.J’ = 3/2

Comme q', F., F' et m; sont entiers alors : 2F + 2F' - 2mF - 2q' est pair.
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8i 1l'on considdre la disposition expérimentale selon laquelle 1'axe de

s = . —
quantification est confondu avec Oz

2
2 Jet
X
On aura D = - _L(Dfl) - D_(_i))
X g
- i (1) (1)
DY = E(Dl + D_1 )
- ()
D, = Dy

On considére 3 types de détection :
_ . o . (D) (1) . o

détection ¢ qui fait intervenir D1 et D_1 ¢ polarisation resglllgne per-—

+ (1 pendiculaire & 0Oz

détection o qui fait intervenir D4

détection T qui fait intervenir Dél)

Les deux tableaux suivants domment respectivement les expressions
des signaux de fluorescence en fonction des €léments de matrice des niveaux

excités pour les raies D1 et D, du sodium.
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Q

o]

g 0 J ! 29 3 ' o'o 'y - oy a'o ‘v o'o %
(DB 0g +1705) 3 (2ederd9e) (13379 + 1)) 35 5
= L=4 1= 4 .
Tt et e
._n - . . z=4 1=4 0=4
' ‘ ! ' ! g o'o - ‘T 81 P T4 o'o) bF
Qw +Hwnﬂwo+wwa+ﬂwm&% Aﬂvw +§VM+VVM.+HV )| (s Y st ) 5u ¥ o
L =4 /// L=4 m
///// N RO N I
L =4 .v/ 0=4
?mi "Dt ) osh 1* g
(Do) e B | (D e) H :
, 99 . y o 3
M,W,MW A. &ngov ﬁwﬁv m«* ﬂﬂwﬂ«u +m~o tv“w +h®v w A vwé uuﬂwq N Eg :v W \ou
z=4 L=y L =4 e
e =4 z =4 1 =4 0 =4
0 =4 q
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[)1 F=1 F'= 2
g i F¥= 1 ! F'=2
T~
:?' /% F =2 F =2
2 : ¢ F =1 Fo— 1
O
5 9 g e & 9 & X ex ex ex)
';:, 3 (@,ﬁ @,, + Q"-‘*) 8 (@'z+ %, + 0ot Q‘r1+ Q,_‘_,_
:
. g F'=1 2
© N F=2 N
E ) F=1 =1
\".;"?: ( jrd- 2 °::+3Q::) ,]"{'_7'_ (461 l+3€44+ g o,a+ 4r>
Q
. . . F'=1 . . . F'=2
l . = l l =2
- |1 IR
s
F
:6 ex [ 3.4 ex ex [34 3.4
(e} %(Q:Xﬁ %:x_,_ @" ) -g- (Q-Z,4+Qi-1+%p+%-.&+%‘l )

~

Toutes ces expressions sont & multiplier par :

| <3%s (l)+||3 P

|- >|?
1/2 1/2
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APPENDICE III

PROBABILITES DES TRANSITIONS CORRESPONDANT AUX DIVERSES COMPO-
SANTES DES RAIES D, ET D, DU SODIUM 23, (1 = 3/2) [20]

F=2 . : F=2 . .
] A 51u /s 0 0 1 5 19/NG o 0o
\’X‘%/ Z\ﬁ >1 0] 5 0
Raie ' | | | ' - ‘
D,
F=1 . . F-1
5 /s NS 0
FZ3 _
60 0 4 4| 112 4 ]
PEEEE
FL2 o _|F22 __
0 5 3, 0 | 5 1 5 1 01
1 5/ 1 15 115
XK/ PG
Raie I S
D
2 FL 1 e Fol____ o
5 7 5 2 | 3 |
5 115 /4><& ]l
FZ 0
i 0 0
mr«= 2 1 0 1 2 mf_3 2 1 1 2 3
F=1 F=2
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APPENDICE IV

FRANGES DE LARMOR : CALCUL SEMI AWALYTIQUE : SEMI-NUMERIQUE

(voir chapitre V, paragraphe V.A6.2)

Résolution par itération d'un syst&me d'&quations différentielles couplées

Les &quations sont écrites dams la base dont 1'axe de quantifica-
tion est paralléle a H (zone II) pour 6 = 90° et Aw = O (voir chapitre II
paragraphe B).

On remarque qu'd cause de la symetrle du probléme, on peut se conten—

ter d'un systime & huit E&quations pour p , p , pe , pf , pf s of s oef,
of of* of ll 00 1-1 11 00 1-1 10
(sachant que g, =704 et 0_|q = T~ 0 )
. . L
S = vl - B [5 -o] 0
2/2
. *
80 = vt - 2 [205t - 05D )
2/2
‘e . e ioX , ef H
oy, = =(y+2iw Jpi_, = == 20 (w, = ug ¥ 8.) (3)
1-1 e’t1-1 2T 10 e Bh e
- f ioX [ ef _ ef*
0 = LS, * oop) * —[ o ] (4)
11 12711 00 23 901 0l
5f AN 1ax{2( Oef*)] 5
00 6Pl " = 10 10
s e R £ _ioX , ef* _ y e - H
Py = T2iugoy 200] "1z P1-1 Wg T Vg F 8¢ (6)
2V2
cef o _ Y L ef  iX £ _ e _ e
' 0 (7 * iugdoyg * - (oo = P11 = P1-1 (7
-ef Y . ef iX  f e £*
o = =( - iwdo, +—= (7, = P5n * Pi-1’ (8)
0l 2 £/ 01 2/3 11 00 1-1

Supposons qu au temps t = 0, on ait les valeurs initiales p?l(o), ng(O),
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a) Ordre z&ro. On considdre que la lumidre n'interagit pas. Dans le

o~ PR oX . i
systeéme précédent tous les termes en —= sont nuls. Par intégration, on trou-

ve 1'svolution libre. 22
05 (1) = o2 ()™ 1T (9
pes (1) = 92 (0)e " (10)
DTE?)(T) > o?_l(o)e—(wzme)T (1)
o110 = of o) + 5@ + 05 |[1 - . (12)
ogéo)(r) = pgo(o) + %—p?I(O)[l - e"YT] (13)
pf_(o) (1) = pf_l(o)e-Zi“Jf + r—zpl—zlu()%) {e-sz - l} (14)
ef(O)( )= ef(o)e-(Y/z * iweT) (15)
ef(O)( 9= 52 (0)e =(r/2 = dwer) O

Les €quations (9) et (10) traduisent la décroissance des populations
des niveaux excités, et 1'dquation (I1) 1'oscillation amortie de la cohéren-
ce Zeeman dans 1'état excité. Les &quations (12) et (13) montrent que les
populations des niveaux du fondamental augmentent 3§ cause de la désexcita-
tion radiative par &mission spontanée des niveaux excités. L'équation (14)
montre 1'&volution de la cohérence Zeeman du fondamental compte tenu qu'une
partie de la cohérence Zeeman de 1'&tat excité vient s'y ajouter. Les équa-

tions (15) et (16) représentent l'oscillation amortie des cohdrences optiques.

b) Ordre 1. Seules les cohérences optiques interviemnent :
Pour chaque cohérence, on pourra &crire : c ( ) = ef(1)(1') + oiﬁ(o)(r)
T
avec' iﬁ(l)( ) = 1o f f<pf(t),oe(t)>dt
2/2 ¢
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D'oll :
_ -(y+2iw )T
ef _ iaX| f 7le YT-1]) e l-e e
Tl = ;;g{ (O + pll(o)( &Y °1-10 — 737
: e
—— — e
A(T)
-(y/2 + iw )T
5% (0)e e (17)
et
e e
p. . (0)+p - (0) “Yt_ -YT
ng(T) N 1uX‘ £ ROLE: 11 12oo (T L 1) . pOO(O) -1
2/7 s Y y
lwa 1cufr
_f* l-e e* Y e -1}]
P1-1(0) g — 7 °1-100) " Tiuy )J
— —_——
B(1)
-(v/2 = iwg)T
ef : £
ool(O)e (18)
¢) Ordre 2. On construit les coh&rences Zeeman et les populations

3 1'ordre 2 3 partir de leurs valeurs i l'ordre z&ro et des cohérences opti-

ques 4 l'ordre 1.

Des 8quations (1) & (6), (17) et (18) on voit qu'il faut calculer

les quantités :

T T
c(t) = [ A(t)dt et D(t) = J B(t)dt.
(o] [o]
On a :
. +2'
tax[ £, 12 2 gp _ 7leTYT-1] p?-l(o)[ . 1w‘")T-l
Clr) = — poo(o)z = p11(°)<12 By 2 ) -~ 20 " T + 2iw )]
2v/2L oy T e Y e
et 5
. 2 p,(0)/ 2 =Yt -yt
x[ £ T 11 T T e -1 137 13le "=
D(1) = 3%;{0 0y + ——————(—— S ) + pS (0)( - - ﬂ)
243 11 2 12 2 Y Y2 00 12 12y 12Y2
21w T
21mf L 21w,

e*
P {Ii Lol (e f -1
281w, Z 0 2Mwg 2iv; )
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alors
T -(¥/2 - iwe)r
£ £, 1 -
{ oo dE = Cir) + ot (0) o Ty (19)
Q
T -(y/2 ~ iwf)r
f oeT(tydt = D(r) + 0S1(0) o T (20)
Q
et finalement :
0% (1) = (9) - oK {(19) = c.c.(L9)} 21)
22 :
pool™) = (10) - iax {2((20) - c.c.(20)>} (22)
2V2
pi_ (0 = (1) - 22y« (19 (23)
2¥2
of () = 12) + 22X [0y - c.c.(zo)} (24)
11 27 1
pgo(T) = (13) + DX {2/(19) s c.c.(19)>} (25)
2v2 \
ol (0 = (1) - 2E 5 e 20 (26)
2v2

Hemarque : Les équations (17~18) et (21 31 26) ne sont valables que lorsque
oX

2/2
action comme une perturbation. De plus, on doit avoir Yt << 1 car dans (17)

la puissance lumineuse est faible ( << Y) ce qui a permis de traiter son

et (18) on doit pouvoir comsidérer les valeurs de pf et pe comme constantes,
ce qui n'est qu'approximativement vrai que si 1l'on a T << %u On voit domec
qu'une résolution du systéme sur un temps assez long doit se faire pas par
Pas en prenant pour conditions initiales i chaque pas les valeurs finales

obtenues au pas précédent.

Le fait que le pompage hyperfin est moins important quand Ho augmente
est manifeste dans les équations (14), (17) et (18) i cause des termes qui

contiennent soit Wy soit we au dénominateur.

* *



u u
" atEE = laul - . -
u
u I-ﬂ.-lll I. - .
b
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SUJET : SPECTROSCOPIE LASER COLINEAIRE SUR FAISCEAU D'ATOMES RAPIDES.
EFFETS LIES AU POMPAGE OPTIQUE ET a LA PRECESSION DE LARMCR.

RESUME :

Nous présentons dans cette thése une nouvelle méthode de détection des
résonances optiques sur faisceau d'atomes rapides en excitation colinéaire. Iles
expériences traditionnelles , dont la détection se fait par observation de la
fluorescence induite par un laser colinéaire, voient leur sensibilité réduite
lorsqu'un pompage optique intervient. Nous proposons de tirer parti de ce pompage
optique en détectant les résonances & l'aide d'un second laser colinéaire. TUn
gain en signal de fluorescence est obtenu. Iles effets de puissance et de polari-
sation des faisceaux laser sont aussi discutés,

Nous proposons par ailleurs deux méthodes pour la détermination du spin
nucléaire des atomes constituant le jet rapide.

la premidre fait interagir un champ magnétique statique Hy avec les atomes
du jet dont les moments magnétiques ont été préalablement alignés par le pompage
optique provoqué par la lumidre. On analyse 1l'état magnétique du systéme atomique,
3 la sortie du chsmp magnétique, par 1'intermédiaire de la fluorescence induite
par le laser. Quand l'amplitude de Hy varie, le signal de fluorescence présente
une structure de franges qui est dfie & la précession de Larmor des moments magné-
tiques autour de ﬁB ; cette structure dépend donc du spin nucléaire des atomes,
Une étude analytique et numérique du phénomdne est développée.

la seconde méthode fait appel & la technique classique de résonance magnéti-
que. A cause du caractére tres monocinétique du jet rapide, nous observons, y
compris en champ radio-fréquence intense, les profils de raies de résonance prévus
par la théorie de Rabi et Majorana.

MOTS CIES :

Spectroscopie laser, Pompage optique, Larmor (précession),
Résonance magnétique, Spin nucléaire, Moment magnétique nucléaire.
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