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Cet article est dédié a la mémoire d’Alfred KASTLER.
Alfred KasTLER était membre d’honneur de I'Union des Physiciens.
Tout au long de sa vie, il a porté la plus grande attention aux
problemes relatifs a l'enseignement de la Physique. Il avait un
talent exceptionnel pour communiquer a ses auditeurs son enthou-
siasme pour les belles expériences, pour en dégager avec clarté
les phénomeénes physiques essentiels. Je me souviens encore avec
émotion de la conférence qu'il présenta aux journées de Lyon
de I'Union des Physiciens, en novembre 1966, quelques jours seu-
lement avant que le prix Nobel ne lui soit attribué pour «la
découverte et le développement de méthodes optiques dans 1'étude
des résonances hertziennes des atomes ».

Le but de cet article est double. Tout d’abord, nous vou-
drions rappeler le principe de ces « méthodes optiques » qu’Al-
fred KASTLER et Jean BROSSEL ont inventées et mises en ceuvre
au laboratoire de Physique de I'Ecole Normale Supérieure a
partir des années 50, et qui ont connu un prodigieux essor en
France et dans le monde. A partir des années 60-70, sont appa-
rues des nouvelles sources lumineuses, les lasers, qui ont accru
considérablement la portée et le champ d'application des mé-
thodes optiques. Nous voudrions également, dans cet article, pré-
senter un rapide survol des nouvelles directions de recherche
que les sources laser permettent d’explorer.

Il nous a paru indispensable de regrouper dans une pre-
miére partie (A) quelques rappels de physique atomique destinés
a introduire, de maniére descriptive, les notions essentielles, le
vocabulaire et les notations utiles pour la suite. La deuxiéme par-
tie (B) expose le principe des méthodes de double résonance et
de pompage optique permettant d’étudier les résonances hert-
ziennes dans les états atomiques, excités ou fondamentaux. Les
avantages de ces méthodes, ainsi que leurs grands domaines
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d’applications sont briévement pasés en revue. La troisiéme par-
tie (C) est consacrée a une description des caractéristiques essen-
tielles des sources laser, permettant de comprendre les possibi-
lités nouvelles qu’elles offrent par rapport aux sources usuelles,
notamment dans l'étude des résonances, non plus hertziennes,
mais optiques, des atomes. Enfin, la derniére partie (D) passe
en revue quelques nouveaux thémes de recherches, 'accent étant
mis plus sur les motivations et l'intérét de ces recherches que
sur une description détaillée des expériences.

Une bibliographie succincte, composée essentiellement d’ou-
vrages généraux et d’articles de revue, est donnée a la fin de cet
article.

A. QUELQUES RAPPELS DE PHYSIQUE ATOMIQUE.

1. Quantification des grandeurs physiques.

A Téchelle atomique, les lois de la mécanique classique ne
sont plus valables. Par exemple, les grandeurs physiques ne
varient plus en général de maniére continue et ne peuvent sou-
vent prendre que des valeurs discrétes, repérées par des nombres
quantiques.

Une grandeur physique particuliérement importante est [’éner-
gie. Ainsi, dans le systéeme du centre de masse, les valeurs pos-
sibles des énergies des états liés d'un atome forment une suite
de valeurs discrétes E;, E,...E,..., auxquelles sont associés des #i-
veaux d'énergie.

Une autre grandeur physique importante est le moment ciné-
tigue. La physique atomique s’intéresse en effet aux propriétés
des atomes isolés dans l'espace, et les interactions régnant a
l'intérieur de tels systémes sont invariantes par rotation, de sorte
que le moment cinétique total d'un atome est une constante du
mouvement.

Le moment cinétique d’'un atome ne peut pas prendre n'im-
porte quelle valeur. Il est possible de montrer en mécanique

-2
quantique que les valeurs possibles du carré J d'un moment

- . L ,
cinétique quelconque J sont nécessairement de la forme j (j + 1) 72
ou ## = h/2n (h constante de PLANCK égale a 6,610-3% J s-1) et
ol j est un entier ou demi entier :

1 3
j=0— 1 —2. (1)
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De plus, pour une valeur donnée du nombre quantique j, la

—>
composante de J sur un axe quelconque, par exemple J,, ne peut
prendre que les valeurs m; #, ot m; est I'un des 2j 4+ 1 nombres
possibles variant par sauts d'une unité entre —j et + j :

mjp=—j,~j+1, —j+2.j—1,] 2)

L'invariance par rotation entraine que chaque niveau d’énergie
atomique peut étre caractérisé par une valeur bien définie de j,
et que les 2j + 1 états correspondant aux 2j + 1 valeurs pos-
sibles de J, ont la méme énergie. On dit que le niveau E,j a
une dégénérescense 2§ + 1.

Dans toute la suite de cet exposé, il sera question d’écarts
entre niveaux d’énergie. Il est bien connu en effet que le pas-
sage d'un atome d'un niveau d'énergie E, a un niveau d’éner-
gie E; s’accompagne (dans une transition radiative) de I’émis-
sion (si E;>E;) ou de l'absorption (si E; < E;) d'un photon

dont la fréquence v est reliée a 1'écart énergétique |E;—E;| par
la relation de Bohr-Einstein :

|E;—Ey| = hwv. 3)

Nous exprimerons les écarts énergétiques en électron-volt, ou en
Hz grace a la relation (3) (1 eV correspond a 24104 Hz) ou
encore a partir de la longueur d’onde » = c/v exprimée en
nanometres.

2. Particule dans un potentiel central.

Pour illustrer la discussion précédente, considérons une par-
ticule de masse m, dont l'énergie potentielle V (r) (appelée sou-
vent de maniére plus concise « potentiel ») ne dépend que de la
distance r 4 un point O, et a l'allure représentée sur la fig. 1
(potentiel attractif tendant pour r grand vers une constante prise
pour zéro d'énergie).

L'invariance par rotation de V(r) entraine que le moment
cinétique de la particule, ici le moment cinétique orbital :

-

L=7Ap (4)

-
ol p est limpulsion (ou quantité de mouvement) de la parti-
cule, est une constante du mouvement. Compte tenu de la forme

particuliére (4) de f, il est possible de montrer que le nombre

. [V RN A A .
quantique associé a L2, que nous noterons ! plutdt que j, ne peut
prendre que des valeurs entiéres :

1=01,2 3. (5)
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vir)

Fig. 1. — Potentiel central attractif tendant, pour r — «, vers une
constante prise pour zéro d’énergie.

Les niveaux d’énergie d'une particule dans un potentiel central
peuvent donc étre caractérisés chacun par une valeur bien défi-
nie de 1. Il est d'usage d’appeler états s les états I = 0, états p
les états | = 1, états d les états [ = 2, états f les états [ = 3..

La fig. 2 représente les premiers niveaux d'énergie de la
particule, dans le cas particulier important ol V(r) corres-
pond a l'énergie potentielle coulombienne d'un atome d’hydro-
géne : V(r) = —qg*/4ner. (g est la charge de l'électron). On
trouve tout d’abord que toutes les valeurs positives de E sont
possibles. Classiquement, de tels états correspondent a des mou-
vements non limités dans lespace, ou la particule arrive de l'in-
fini et repart a l'infini avec une énergie initiale (et finale) égale
a E. L'électron n'est donc pas lié au proton dans de tels états
et c’est la raison pour laquelle le continuum E >0 est appelé
continuum d’ionisation. Considérons maintenant les valeurs néga-
tives de E, correspondant classiquement & des mouvements limi-
tés dans l'espace, ol la particule reste lide au voisinage de O avec
une énergie de liaison égale a — E. Alors que, classiquement,
toutes les valeurs négatives de E sont possibles, le probléme
quantique n’admet qu'une suite discréte de solutions E,, repérées
par un entier »n :

E,=——— n=1,23. (6)
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Al :
Continuum  d'ionisation
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n=3 3s 3p 34
n=2 2s 2p
n=1 1s -EI_
=0 l=1 =2
Fig. 2. — Premiers niveaux de l’atome d’hydrogéne. Les fleches corres-

pondent aux transitions dipolaires électriques (voir § A.8).

1
ou : E; = — a?2mc? (7

a étant la constante de structure fine (sans dimension) :

q? 1 1
o = ~ —, (8)
dney 7ic 137
Le niveau d’énergie le plus bas est le niveau n = 1, appelé

niveau fondamental, et a pour énergie de liaison FE;. Clest la
raison pour laquelle E; est appelée énergie d’ionisation. On
trouve également que, pour chaque valeur de #, il y a n valeurs
de ! possibles :

1=012..n—1. 9)

Il y a donc n niveaux n, I de méme énergie. Il apparait ainsi,
~en plus de la dégénérescence 27+ 1 de chaque niveau nl, une
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dégénérescence supplémentaire de l'énergie liée au fait que des
niveaux de [ différents mais de méme n ont méme énergie. Il
convient de noter cependant que cette dégénérescence supplé-
mentaire est liée a la nature coulombienne du potentiel. Elle
n'existe plus pour d’autres potentiels. Par exemple, si V (r) décroit
plus vite qu'un potentiel coulombien quand r -0, on trouve
que l'état ns est plus bas que l'état mnp, lui-méme plus bas que
I'état nd... (Ceci est dii au fait que la probabilité de présence de
la particule au voisinage de r = 0 est d’autant plus importante
que [ est plus petit). Les énergies des niveaux doivent alors étre
notées E,; puisqu’'elles dépendent 4 la fois de n et L

3. Interactions électrostatiques et magnétiques.

Pour comprendre la hiérarchie des structures qui apparaissent
dans les spectres de niveaux d’énergie des atomes quand on les
étudie avec des résolutions croissantes, il est utile de classer les
interactions électromagnétiques existant au sein d’un atome par
ordres de grandeur décroissants.

a) INTERACTIONS ELECTROSTATIQUES.

Les interactions les plus importantes sont les interactions
électrostatiques entre électrons et noyau, du type de celles envi-
sagées précédemment pour l'atome d’hydrogene, et entre élec-
trons. Ces interactions donnent naissance a des écarts énergé-
tiques entre niveaux de l'ordre de 1 &4 10 eV, c’est-a-dire encore a
des fréquences de l'ordre de 104 a 1015 Hz.

b) INTERACTIONS MAGNETIQUES LIEES AU SPIN DE L'ELECTRON.
L'expérience montre que ’électron possede, en plus de son
4 b s,
moment cinétique orbital L donné en (3), un moment cinétique
. z b4 -
intrinséque, appelé spin et noté S. Le nombre quantique s

associé a § ne prend qu'une seule valeur s = 1/2 et, par suite,
le nombre quantique m; associé a S, ne prend que 2 valeurs + 1/2
et —1/2.

= .
Au spin S de l'électron est associé un moment magnétique

. . ~ - . = 13 N b
intrinséque, dit de spin, M, proportionnel 4 S :

9

Ms = & S (10)

2m
ou le facteur g, est trés voisin de 2. Lorsque l'électron se déplace

-
a la vitesse v dans le champ électrique du noyau, il « voit » un
champ magnétique d'origine relativiste, appelé champ motionnel,




BULLETIN DE L'UNION DES PHYSICIENS 271

. . s _)
et dont on peut montrer qu'il est proportionnel a L. Le cou-
= . . By =2 »
plage de M, qui est proportionnel a S, avec ce champ motion-
» . A - . . 3
nel qui est proportionnel 4 L, donne donc une interaction magné-

tique proportionnelle i fg qui est appelée « couplage spin-
orbite ». Un tel couplage relativiste est environ v?/c? fois plus
petit que les interactions électrostatiques. Comme, dans un atome
d’hydrogeéne, v/c est de l'ordre de a (voir 8), les écarts éner-
gétiques auxquels donne naissance le couplage spin-orbite sont
de Yordre de 10-4-10-3 eV ou 10%©- 101 Hz. (Il convient d’ailleurs
d'ajouter au couplage spin - orbite d’autres corrections relativistes
indépendantes du spin, comme la correction relativiste de ’éner-
gie cinétique).

¢) INTERACTIONS LIEES A LA STRUCTURE DU NOYAU.
Les noyaux atomiques possédent également un moment ciné-

» . . N —* ’ . ’ . . ’ .
tique intrinséque 1, appelé spin nucléaire (et qui résulte en fait
de la composition des moments cinétiques orbitaux et de spin
des divers nucléons constituant le noyau). Le nombre quantique I

= . .

associé a I?2 a une valeur bien définie, entiére ou demi entiere,
pour un noyau donné (Il varie également d'un isotope a l'autre).
Par exemple I vaut 1/2 pour le proton, 0 pour *He, 1/2 pour 3He.

- .
Au spin nucléaire I est associé un moment magnétique nu-

cléaire MI, proportionnel a ? et donné par une formule ana-
logue a (10), mais dans laquelle c'est maintenant la masse M du
noyau qui figure au dénominateur au lieu de la masse m de
I’électron. Comme les valeurs possibles S, et I, sont toutes deux
de l'ordre de 7, on en déduit que le magnétisme nucléaire est
beaucoup plus faible que le magnétisme électronique, par un
facteur de l'ordre de m/M, c'est-a-dire de l'ordre de 510-* pour
le proton. Les interactions magnétiques entre le moment magné-

N
tique nucléaire M; et le champ magnétique produit au niveau du
noyau par le mouvement des électrons et par leur spin, sont
donc environ m/M fois plus petites que le couplage spin - orbite,

et doivent donc donner naissance a des structures de l'ordre de
10-7-10-¢ eV ou 107-108 Hz.

A ces couplages magnétiques liés a R)/ll, il convient d’ajouter
d’autres couplages électrostatiques du méme ordre de grandeur,
liés au volume fini du noyau et éventuellement a une forme non
sphérique de ce noyau (moments quadrupolaires).
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4. Composition des moments cinétiques et classification des
niveaux.

11 ressort de la discussion précédente que plusieurs moments
cinétiques partiels peuvent étre considérés dans un atome : les

. - -2 . =4 . 7
moments cinétiques orbitaux L; et de spin S; des divers élec-

trons i, le moment cinétique de spin _I> du noyau. Le moment
cinétique total de l'atome est bien slir la somme de tous ces
moments cinétiques partiels, et c’est lui qui est une constante du
mouvement. Dans ce paragraphe, nous rappelons les résultats
quantiques relatifs a4 la composition des moments cinétiques, et
nous montrons comment la composition des divers moments
cinétiques partiels dans un atome, dans un ordre guidé par la hié-
rarchie des interactions étudiée dans le paragraphe 3 précédent,
permet de classer les niveaux apparaissant dans un spectre
atomique.

a) COMPOSITION DE 2 MOMENTS CINETIQUES QUANTIQUES.
Soient 2 systémes physiques [1] et [2], de moments ciné-

-

tiques J; et J,. Ces 2 systémes peuvent étre par exemple 2 élec-

. ’ =4 =2 z . s . g

trons différents, J; et J, étant les moments cinétiques orbitaux L,
- . —> o A 2 N . ..

et L, ou de spin S; et S,. J; peut étre aussi le moment cinétique

L - g .2 . .
orbital L, et J, le moment cinétique de spin S d'un méme élec-
tron... Soit :

= - —
J =5+ (1)
le moment cinétique total des 2 systémes.

Pour montrer l'importance de ce moment cinétique total,
supposons maintenant que 1'énergie du systéme global [1] plus
[2] soit la somme d’'un terme important, H, + H,, représentant
la somme des énergies des systémes [1] et [2] pris séparément,
et d'un terme plus petit, Wyy, représentant une interaction entre
[1] et [2] :

H=H +H + W, (12)

Supposons de plus que H; et H, soient séparément invariants
par rotation du systeme [1] seul, ou [2] seul, alors que Wy, n'est
invariant que par rotation d’ensemble de [1] et [2]. (Par exemple,
W), peut dépendre d’une distance r;; entre [1] et [2] qui ne
reste invariante que si [1] et [2] subissent tous deux la méme
rotation). Wy; a donc une symétrie moins élevée que H; + H..

Commengons, dans une premiére étape, par négliger Wi

-
Comme H; et H, sont séparément invariants par rotation, Jy
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et f; sont séparément des constantes du mouvement, et les
niveaux d’énergie de H; + H, peuvent étre classés par les valeurs
de 7, et j,. Soit (f1, j2) un tel niveau (fig. 3 a). Les autres niveaux
sont en général a des distances grandes, de l'ordre de H; + H,.

J=ltis
j: jf".]g -1
. |
(1 da? !
|
I . . . 1
i=lgmigh*
j =Ij1‘j2|
a) b)
Fig. 3
a) Niveau d’énergie caractérisé par les nombres quantiques j; et j,
-2 -2

relatifs a J; et J,.
b) Levée de dégénérescence du niveau précédent par un couplage W,
invariant par rotation. Les niveaux sont repérés par le nombre quan-

. . . A > =2
tique j relatif a (J; + J,)2

Essayons maintenant de tenir compte de leffet de Wy a
V'intérieur du niveau (j;, j;). Comme Wj; n’est invariant que par

- -> - . .
rotation globale, cest J = J; +J, qui est maintenant une
constante du mouvement, de sorte que les nouveaux niveaux sui-
vant lesquels le niveau initial (ji, j,) va se décomposer sous l'effet
de W;, peuvent étre classés par les valeurs possibles du nombre
-2
quantique j associé a J. Or, il est possible de montrer que si les
-2 2

nombres quantiques j; et j; relatifs a J; et J, sont connus, alors,

- -
le nombre quantique j relatif a (J; + J,)? prend toutes les valeurs
possibles variant par sauts d'une unité entre | j;— j2| et ji + j2 :

i=lit—hbh—h] + L+ ih—L 1+ f (13)
Par exemple, la composition de 2 moments cinétiques j; = 1 et
j» = 1/2 donne 2 valeurs possibles de j,
i=1—(1/2y=1/2 et i=1+1/2) = 3/2

On en déduit que la dégénérescence (2j; + 1) (2j, + 1) du ni-
veau (j;, f2) est partiellement levée par Wy, et qu'on obtient autant
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de niveaux distincts qu’'il y a de valeurs de j en (13), chacun
d’eux restant 2j + 1 fois dégénéré (fig. 3 b). Les écarts entre ces
niveaux j sont de l'ordre de Wy, c’est-a-dire beaucoup plus petits
que les écarts entre niveaux (j;, f,) différents,

Des simples considérations de symétrie permettent ainsi de
comprendre et de classer les structures qui apparaissent quand
on tient compte d'interactions de plus en plus faibles, et de
symétrie de moins en moins élevée. Nous allons illustrer cette
idée sur le cas simple de l'atome d’hydrogene.

b) APPLICATION AU SPECTRE DE L’ATOME D’HYDROGENE.

Commencons par ne tenir compte que de l'interaction électro-
statique entre électron et proton. On obtient les niveaux d’éner-
gie de la fig. 2, caractérisés par le nombre quantique [ relatif

. . - .
au moment cinétique orbital L qui est une constante du mou-
vement. L'énergie de l'atome ne dépend en effet que de la dis-
tance électron-proton, invariante dans une rotation des seuls

—
degrés de liberté « orbitaux », c’est-a-dire n’affectant pas le spin S

de l'électron (nous ignorons pour le moment le spin fdu noyau).
Comme nous négligeons les interactions magnétiques liées a S,
I'énergie de l'atome est également invariante par rotation des
degrés de liberté de spin. Chaque niveau n, I, s = 1/2 a donc une
dégénérescence 2 (21 + 1), le facteur 2 correspondant aux 2 va-
leurs possibles de S,. Sur la fig. 4 a, sont représentés les niveaux
Is et 2p, séparés par une énergiec de 102 eV ou encore de
2,510% Hz (la transition 2 p-1s est la raie Lyman « de longueur
d’onde A = 121,5 nm).

Introduisons maintenant le couplage spin-orbite. Ce cou-
- o
plage L+S n'est invariant que dans une rotation globale des

— -
degrés de liberté orbitaux et de spin (qui tourne L et S du
méme angle). C’est donc le moment cinétique total de l'électron.

J=L+§ (14)

qui est maintenant une constante du mouvement et qui per-
met de classer les niveaux. D’apreés la discussion du para-
graphe 4 g) précédent, le niveau 2p (I = 1, s = 1/2) se scinde en
2 niveaux j = 1—(1/2) = 1/2 et j = 1 + (1/2) = 3/2, notés
2 iy et 2 psyy (fig. 4 b). Leur séparation est de 'ordre de 1,1 101 Hz,
beaucoup plus petite que la séparation 1s-2p. Par contre, le
niveau 1s (I = 0, s = 1/2) ne donne qu'un niveau j = 0 + 1/2 =
1/2 noté 1sy,. La raie Lyman a qui relie 1s & 2p est donc en
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F=1

R 14 10%Hy
1873 A

F=0

a) b) c)

Fig. 4
a) Niveaux 1s et 2 p de 'hydrogene.
b) Structure fine due au couplage spin - orbite.
¢) Structure hyperfine due au magnétisme nucléaire.

(Les écarts énergétiques dans les figures entourées d’'un rond sont
trés agrandis).

fait un doublet 1s1,-2pyn, 1s12-2p3p. L'état entre les 2 ni-
veaux 2 pypp-2 pyp est appelé écart de structure fine.

Introduisons maintenant les degrés de liberté liés au spin
nucléaire du proton (I = 1/2). Tant que les interactions corres-

—>
pondantes sont négligées, I est une constante du mouvement, et
une dégénérescence supplémentaire liée aux 2 valeurs possibles

de I, s'introduit. Les interactions magnétiques liées a 1\_/1); ne

sont invariantes que dans une rotation globale de tous les degrés

de liberté de l'électron et du noyau. On voit apparaitre ainsi

comme constante du mouvement le moment cinétique total de
l'atome :

= - =

I

F=17T+ (15)
-
somme du moment cinétique fotal de l'électron J et du moment

. 24 -2 . .
cinétique 1 du noyau. Chaque niveau de structure fine va donc
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se décomposer en autant de niveaux qu’il y a de valeurs de F
(tig. 4¢). Le niveau 2py;, (j = 3/2, I = 1/2) donne 2 niveaux
F = 1et F = 2 séparés par 2,4 107 Hz, le niveau 2 p, (j = 1/2,
I = 1/2) donne 2 niveaux F = 0 et F = 1 séparés par 59 107 Hz,
le niveau 1, (j = 1/2, I = 1/2) donne lui aussi 2 niveaux
F =0et F = 1 séparés par 1,410° Hz. Les écarts correspondants
sont appelés écarts de structure hyperfine. A lintérieur d'un
niveau nl donné, les structures hyperfines sont beaucoup plus
petites que les structures fines. La structure hyperfine de l'état
fondamental de l'atome d’hydrogéne mérite une mention parti-
culiere, Tout d’abord, le maser a4 hydrogéne fonctionne sur cette
transition hyperfine (F = 1 - F = 0). D’autre part, c’est cette
méme transition qui est a l'origine de la raie 4 21 cm, émise
par les nuages d'hydrogéne interstellaire et trés étudiée en radio-
astronomie.

5. Atomes a plusieurs électrons.

a) PRINCIPE D’EXCLUSION DE PAULL

Jusqu'ici nous n'avons considéré que l'atome d’hydrogene
a un seul électron. Dans un atome a plusieurs électrons, il faut
tenir compte du principe d’exclusion de PauULI qui interdit a
2 électrons d’étre dans le méme état quantique. C'est ce prin-
cipe qui permet de comprendre le remplissage progressif du
tableau périodique des €éléments. Une formulation plus compléte
de ce principe est que la fonction d’onde d'un systtme de N
¢électrons doit étre complétement antisymétrique, c'est-a-dire doit
changer de signe dans tout échange de 2 électrons.

b) SPECTRE DES ATOMES ALCALINS.

Une bonne approximation consiste & assimiler I'atome alca-
lin & un atome a un seul électron (l’électron de valence) évo-
luant dans un potentiel central représentant le potentiel coulom-
bien du noyau partiellement écranté par les électrons des couches
pleines. Comme le potentiel n’est plus purement coulombien,
I'énergie des niveaux n,! dépend des 2 nombres quantiques n et !
(voir fin du paragraphe A.2).

Considérons par exemple l'atome de sodium. Les couches
pleines sont alors les couches n = 1 et n = 2. L'état fondamen-
tal de l'atome correspond a l'électron de valence dans l’état 3 s,
le premier état excité a l'électron de valence dans 1'état 3 p.
Comme pour l'atome d’hydrogene, leffet du couplage spin-
orbite est de faire apparaitre une structure fine. Le niveau
3p(l =1, s = 1/2) se scinde en 2 niveaux j = 1/2 et j = 3/2,
notés 3 py;, et 3 py,, le niveau 3s devient 3s;,. La transition
3s5-3p est donc en fait un doublet 3s;,-3py2 et 3s12-3 pin




BULLETIN DE L’UNION DES PHYSICIENS 277

qui correspond aux raies jaunes D, et D, (a 589,6 nm et 589,0 nm)
émises par une lampe 4 vapeur de sodium. On notera que l'écart
3 pi2-3 p3p, de lordre de 5101 Hz en unités de fréquence, est
plus grand que pour I’hydrogéne. Ceci est dii au fait que le
couplage spin - orbite est d’autant plus important que le numéro
atomique Z est plus élevé. L'écart de structure fine est encore
plus important pour le rubidium et le césium. Enfin, I'existence
du spin nucléaire (I = 3/2 pour 2Na) fait apparaitre une struc-
ture hyperfine. Le niveau 3 py5 (7 = 3/2, I = 3/2), donne, d’aprés
(13), 4 niveaux hyperfins F = 0, 1, 2, 3. Les niveaux 3 pyp et
3sip (j = 1/2, 1 = 3/2) donnent chacun 2 niveaux hyperfins
F=1etF =2

La structure hyperfine de 1'état fondamental 6 s;, de l'atome
de césium (I = 7/2) mérite une mention particuliére. Les 2 ni-
veaux hyperfins F = 4 et F = 3 qui résultent de la composition
de j = 1/2 et I = 7/2 sont séparés par un intervalle qui sert a
définir la seconde dans le systéme international d'unités (la fré-
quence de la transition hyperfine F = 4 «— F = 3 est prise égale
a 9192631770 s-! par définition).

¢) SPECTRE DE L’ATOME D’HELIUM.

Dans l'étude des atomes a plusieurs électrons, il est courant,
dans une premiére étape, de considérer que les électrons se
déplacent tous dans le méme potentiel central V (r), représentant
une sorte de potentiel moyen «vu» par chaque électron. On
remplace ainsi l'énergie potentielle coulombienne exacte, Vg,
somme des énergies coulombiennes entre électrons et noyau et
entre électrons, par X V (r;) (approximation du champ central).

1

V(r) est choisi de mani¢re a ce que X V(r;) représente une
1

approximation aussi bonne que possible de Vey. On essaie en-

suite de tenir compte, dans une deuxiéme étape, des corrections

introduites par 1'écart, Vcou— I V(r;), entre Ve, et TV (r).
i i

A

On établit ainsi une hiérarchie a lintérieur des interactions
électrostatiques, en introduisant un terme prépondérant, £ V (r),

1 B
de symétrie élevée (invariant par rotation de chaque électron
séparément), et une « perturbation», Veo,y—ZX V(r;), de symé-

1

trie moins élevée (invariante seulement par rotation globale de
tous les électrons).

s

Appliquons cette démarche a l'atome d’hélium. A l'approxi-
mation du champ central, l'invariance de £ V (r;) par rotation
1

de chaque électron séparément entraine que les moments ciné-
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tiques orbitaux fl et fz de chaque électron sont séparément des
constantes du mouvement. Les niveaux d’énergie du systéme
peuvent étre alors repérés par les nombres quantiques n;l; et
nyl, des états dans lesquels se trouvent chaque électron. On
définit ainsi une « configuration » (mly) (n21). La fig. 5a repré-
sente par exemple la configuration fondamentale (1s)? et les
2 premiéres configurations excitées (1s) (2s) et (1s) (2p) de
l'atome d’hélium.

(1s) (2p)

(15) (29

2
(1s) Is L=0,5=0 ISU J=0
a) b) c)
Fig. 5

a) Premitres configurations de I'atome d’hélium dans l'approximation
du champ central.

b) Termes spectraux résultant de la différence entre Vg, et le
potentiel central.

c) Multiplets de structure fine résultant du couplage spin - orbite.
(Les écarts énergétiques ne sont pas a l'échelle).

Introduisons alors la perturbation Veey—Z V(7). Comme
t

Veour contient la répulsion coulombienne entre les 2 électrons,
{2

I'énergie de I'atome n'est plus invariante que dans une rotation
globale des 2 électrons, de sorte que la constante du mouve-

- > -
ment est maintenant le moment cinétique orbital total L = L, + L,.



BULLETIN DE L'UNION DES PHYSICIENS 279

Il est commode également d'introduire le moment cinétique de

spin total, § = §1 + §2, qui est lui aussi une constante du mou-
vement puisque nous n’avons pas encore introduit les interac-
tions dépendant du spin. Les niveaux d’énergie issus de chaque
configuration peuvent donc étre repérés par les nombres quan-

-2 -2

tiques L et S relatifs 2 L et S (fig. 5b). Comme s; et s, valent
tous deux 1/2, S ne peut valoir, d'aprés (13), que S = 0ou S = 1.
Les états S = 0 et S = 1 sont appelés respectivement des états
singulets et triplets (par suite du nombre de valeurs possibles
de S, = Sy, + Sy,). Pour chacune des configurations de la fig. 5a,
Iy est toujours nul. Il s’ensuit, d’aprés (13),que L ne peut prendre
chaque fois qu'une seule valeur, I, et vaut donc L = 0 pour
(Is)?2 et (Is) (2s), L = 1 pour (1s) (2p). Chaque état L,S issu
d'une configuration est appelé un terme spectral. Les termes
S =0etL =01, 2.. sont notés 1S, IP, ID..., les termes S = 1
et L = 0, 1, 2.. sont notés 3S, 3P, 3D...

On voit sur la fig. 55 qu'a l'intérieur d'une configuration
donnée, les états triplets sont toujours plus bas que les états
singulets. Ceci est dt au principe de PauLi. En effet, il est pos-
sible de montrer que les états de spin S = 1 (S = 0) sont
symétriques (antisymétriques). Il s’ensuit que la partie orbitale
de la fonction d'onde doit étre antisymétrique pour un état
triplet, symétrique pour un état singulet. Les 2 électrons peuvent
donc moins s'approcher I'un de l'autre dans un état triplet et
c'est ce qui explique pourquoi leur répulsion coulombienne
(positive) est moins élevée en moyenne que dans un état singu-
let. Le méme principe de PauLl explique également l’absence
d’état triplet dans la configuration fondamentale (1s)2. Un tel
état, symétrique pour les spins, doit étre antisymétrique du point
de vue orbital et est donc nul puisque les 2 électrons sont dans
le méme état orbital 1 s.

A ce stade, il est possible, comme pour l'atome d’hydrogéne,
d'introduire les interactions magnétiques liées aux spins des
électrons et qui font apparaitre une structure fine dans chaque
terme spectral (fig. 5¢). Ces interactions sont invariantes dans
une rotation globale des électrons et de leurs spins et les
niveaux qui apparaissent sont classés par la valeur du nombre
quantique J relatif au moment cinétique électronique total

?: f + §) Par exemple, pour le terme (6s) (6 p)’P, le couplage
de L =1etS =1 donne 3 états J = 0, 1, 2, notés 3P, 3P, 3P,.
Les niveaux de structure fine issus d'un terme spectral sont appe-
1és des multiplets.




280 BULLETIN DE L’UNION DES PHYSICIENS

L’hélium a 2 isotopes ‘He et 3He. Le noyau de “He a un

-
spin nul (I = 0) et n’a donc pas de moment cinétique. J est
le moment cinétique total de 'atome et il n'y a pas de structure
hyperfine. Le noyau de 3He a un spin I = 1/2. Les multiplets
de cet isotope ont donc une structure hyperfine, les niveaux
étant repérés par le nombre quantique F relatif au moment

cinétique total F= ?4-_1) Nous n’avons pas représenté ces niveaux
sur la fig. 5 pour ne pas trop la compliquer. Indiquons sim-
plement ici que le niveau fondamental 1S4 (J = 0, I = 1/2) ne
donne qu'un niveau hyperfin F = 1/2 et que le magnétisme de
cet état est purement nucléaire (puisque J = 0).

La démarche précédente peut se généraliser a des atomes
plus complexes. Mais la hiérarchie des interactions, et donc
l'ordre des compositions des moments cinétiques, peuvent chan-
ger. Par exemple, pour un atome lourd, le couplage spin-orbite
peut devenir plus important que Vo, — XV (r;). Il faut alors

i

tenir compte du couplage spin-orbite pour chaque électron i,

avant de tenir compte de Vg —ZIV (_)ri). 11 faut donc tout d’abord
1

g - - . -
coupler L; et S; pour former J;, puis coupler les J; pour for-
-
mer J (couplage dit «j-j»), alors que pour I'hélium, nous avons
-
couplé tout d’abord les —I:- pour former f les §i pour former S,

- )
puis L et § pour former J (Couplage dit « L-S»).

6. Sous-niveaux Zeeman.

Chaque niveau atomique, de moment cinétique total F, a
encore une dégénérescence 2F + 1 lide aux 2F 4+ 1 valeurs pos-
sibles de F, M % (M = —F, —F +1,..F—1, F), qui ne peut
plus étre levée par aucun couplage interne a l'atome, puisqu'elle
est liée a linvariance par rotation.

On peut lever cette dégénérescence en appliquant un champ
extérieur qui réduit la symétrie du probléme, par exemple un

champ magnétique statique E)o uniforme et parallele a Oz
Le couplage d'un tel champ avec la composante sur Oz du mo-
ment magnétique atomique, proportionnelle 4 F, donne ainsi
2F + 1 états F, M dont les énergies sont proportionnelles a M
et a By. Les états F, M sont appelés sous-niveaux Zeeman.

La fig. 6 donne par exemple les énergies des sous-niveaux
Zeeman de l'état fondamental de I'hydrogéne en fonction de By



BULLETIN DE L'UNION DES PHYSICIENS 281

2
by
(&)
N
3
F=0 p— M=0
0 >
BO
Fig. 6. — Diagramme Zeeman de I'état fondamental 15, de l'atome
d’hydrogene.

(diagramme Zeeman). En champ nul, on a les 2 niveaux hyper-
fins F =0et F = 1. Les 2 sousniveaux F = 00 M = 0 et F = 1,
M = 0 partent avec une pente nulle, puisque le déplacement
Zeeman, proportionnel a M, est nul. Par contre, les 2 sous-
niveaux F = 1, M = =1 ont des pentes non nulles et opposées.
Notons que la linéarité des déplacements Zeeman avec By n’est
valable qu'en champ B, suffisamment faible (tant que le dépla-
cement Zeeman reste petit devant l'écart hyperfin entre F = 0
et F = 1). La fréquence de la transition :

F=1,M=0>F=0M=20

est indépendante du champ By (au 1° ordre en By), et n’est donc,
ni élargie par les inhomogénéités éventuelles de By, ni sensible
a des champs résiduels non contrélés. C'est elle qui est utilisée
dans le maser a hydrogéne. Pour la méme raison, c’est la tran-
sition F= 4, M = 0 «> F = 3, M = 0 entre les 2 niveaux hyper-
fips de l'atome de césium qui est utilisée dans les horloges ato-
miques a césium.

7. Emission et absorption de rayonnement.

a) EMISSION SPONTANEE.

Considérons un atome qui a été porté dans un sous-niveau
excité, d’énergie E,, par un procédé quelconque (excitation par
une impulsion lumineuse, par un choc électronique...), et qui est
abandonné a lui-méme, en 'absence de tout rayonnement incident.
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L’expérience montre que cet atome se désexcite spontanément
vers des sous-niveaux d’énergie inférieure E; (fig. 7), en émet-
tant un photon de fréquence v = (E;-E;)/h. Un tel processus,
qui se produit avec une probabilité par unité de temps A, est
appelé émission spontanée. Il confére aux sous-niveaux excités
une durée de vie radiative finie tg qui est l'inverse de la proba-
bilité par unité de temps d’émission spontanée d'un photon
de E, vers tous les sous-niveaux situés plus bas que Ea.

La probabilité d’émission spontanée d'un photon hv croit
tres vite avec v [A,,; croit comme v3]. L'émission spontanée est
donc un phénomeéne important dans le domaine optique, mais
tout a fait négligeable dans le domaine hertzien.

b) ABSORPTION ET EMISSION INDUITE.

Supposons maintenant que l'atome soit soumis a un rayon-
nement électromagnétique, dont la densité spectrale par unité
d’intervalle de fréquence au voisinage de v = (E;- Ey)/A soit u (v).
Si I'atome est dans le sous-niveau E,, il passe, sous l'effet de cette
irradiation, dans le sous-niveau E, avec une probabilité par unité
de temps B,,; u(v) (fig. 7). Le gain d’énergie de l'atome est
compensé par une perte d’énergie du rayonnement : l'atome
absorbe un photon. Par contre, si I'atome est initialement dans
le sous-niveau E,, il est, sous l'effet du rayonnement u (v), « sti-
mulé » a4 passer dans E; avec une probabilité par unité de temps
By, u(v) (fig. 7). Un tel processus est rappelé émission induite.
Il correspond a une émission de rayonnement qui n’existe qu'en
présence de rayonnement incident et qui s’ajoute a l'émission
spontanée décrite par A,,;. Comme nous considérons ici des sous-
niveaux E; et E, non dégénérés, on peut montrer que By,, = By,

E2
A2_,1 B1__2U(V) Bz_.] U(V)
E‘I
Fig. 7. — Emission spontanée, absorption, et émission induite entre

2 sous-niveaux E, et E;.

En régime stationnaire, les nombres d'atomes passant de E,
a E; et de E; 4 E; sont égaux. On a donc :

Nz [Azs1 + Boqu(v)] = Ny B, u(v) (16)
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ol N; et N, sont les populations de E; et E;. En considérant un
systtme en équilibre thermodynamique, et en écrivant que :

N, (E2-Ey)

— = exp [————1]. (17)

N, kT
EINSTEIN a pu retrouver & partir de (16) la loi de PLaNck pour
la densité spectrale u(v) du rayonnement du corps noir. C'est
ainsi qu'est apparue pour la premiére fois en physique la notion
d’émission induite.

Si le rayonnement incident u (v) n’est pas celui du corps noir,
les populations d’équilibre N, et N, sont toujours données par (16),
mais ne satisfont plus (17). II découle alors de (16) que, si I'ab-
sorption et l'émissioin induite I'emportent sur l'émission spon-
tanée, c’est-a-dire si Bu(v) » A,,;, alors les populations d’équi-
libre Ny et N, sont égales. En d’autres termes, un rayonnement
incident suffisamment intense égalise les populations des sous-
niveaux entre lesquels il induit des transitions résonnantes.

Nous avons considéré précédemment leffet des processus
d’absorption et d’émission induite sur l'atome. Le rayonnement
incident est également modifié par ces processus. Il est atténué
par les processus d’absorption, amplifi¢ par les processus d’émis-
sion induite. Nous reviendrons plus en détail sur le mécanisme
de l'amplification au paragraphe C.1, car il joue un réle fonda-
mental dans le fonctionnement des masers et des lasers.

8. Intensité des transitions. Régles de sélection.
a) TRANSITIONS DIPOLAIRES ELECTRIQUES ET MAGNETIQUES.

Analysons la maniere dont I'atome interagit avec le rayonne-
ment qu'il absorbe ou émet. Négligeons tout d'abord les varia-
tions spatiales du champ électromagnétique sur 1'étendue de
I'atome, ce qui est légitime pour des longueurs d’onde optiques
ou hertziennes, A, trés grandes devant les dimensions de l'atome,
de 'ordre du rayon de Bohr ag,. Comme l'atome est globalement

—
neutre, le champ électrique E est couplé au moment dipolaire
- -
électrique D de l'atome. Quant au champ magnétique B, il est

couplé au moment dipolaire magnétique A_/I) (résultant de la dis-
tribution de courant et de magnétisation de spin). A des ordres
supérieurs en ap/), apparaissent des couplages beaucoup plus
petits entre les gradients des champs et les moments quadru-
polaires électriques et magnétiques. Nous les négligerons dans
ce qui suit.
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Comme D est de l'ordre de g ay, et M de 'ordre de g a; v olt
v est la vitesse de l'électron, les interactions dipolaires électriques
et magnétiques sont dans un rapport de l'ordre de :

DE/MB ~ E/Bv ~ c/v

puisque E/B est de l'ordre de ¢ dans une onde plane. Les in-
teractions dipolaires électriques sont donc les plus importantes
en physique atomique.

Une transition entre 2 états E, et E; est d’'autant plus in-
tense que les « coefficients d’Einstein » A, et By,; = B, sont
plus importants. La mécanique quantique permet de montrer que
ces coefficients sont proportionnels au carré du module d'une
amplitude de transition contenant les éléments de matrice de

=> o

D, M... entre 1'état initial et I'état final, que nous noterons désor-
mais o;F,M; et o;FiM;, o représentant les nombres quantiques
autres que ceux (FM) relatifs au moment cinétique total.

Une transition est dite dipolaire électrique si 1'élément de

. -’ z
matrice < o,F.M;!D{o,FiM; > est non nul. Nous avons vu pré-
cédemment que les interactions dipolaires électriques sont beau-
coup plus grandes que les autres. Les raies dipolaires électriques

sont donc de loin les plus intenses. Si < &,F,M, | ﬁ)la,FlMl > est
nul (pour toutes les valeurs de M; et M;), et s’il n’en est pas de

A = .. . . »
méme pour < a;F;M;!| M| o,FiM,; >, la transition est dite dipolaire
magnétique.

Les régles de sélection permettent de préciser les conditions
pour qu'une transition soit d'un type ou de l'autre. La encore,
des considérations générales de symétrie jouent un role treés
important.

b) REGLES DE SELECTION LIEES A L'INVARIANCE PAR REFLEXION.

— —
Les moments dipolaires électrique et magnétique D et M se
comportent différemment dans une réflexion par rapport a un

I

-—
point ou par rapport a4 un plan. D est un vrai vecteur (vec-
teur polaire) qui change de signe dans une telle réflexion, alors

=
que M est un pseudovecteur (vecteur axial) qui ne change pas
de signe.

Par ailleurs, l'invariance des interactions électromagnétiques
dans une réflexion d'espace entraine que les niveaux d'éner-
gie atomique ont une parité bien définie. Les fonctions d’onde
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de ces niveaux sont soit paires, soit impaires (elles ne changent
pas de signe ou changent de signe dans la transformation

?-» —7). En toute rigueur, on sait maintenant qu'il y a d’autres
interactions non invariantes par réflexion a lintérieur d'un
atome, mais nous négligerons ici les effets trés faibles de « vio-
lation de la parité » que ces interactions produisent, et sur les-
quelles nous reviendrons plus loin (paragraphe D.1.c).

On peut alors montrer aisément a partir des propriétés pré-
cédentes que lamplitude dipolaire électrique n'est différente de
zéro qu'entre 2 états de parités opposées, alors que l'amplitude
dipolaire magnétique n'est différente de zéro qu’entre 2 états
de méme parité.

I1 nous reste a préciser comment trouver la parité d'un
niveau. Pour l'atome d’hydrogéne, la parité d'un niveau est don-
née par la parité de [ : les états s, d... sont pairs, les états p, f.
sont impairs. Pour un atome a plusieurs électrons, la parité est
identique a celle de X I, Par exemple, pour l'atome d’hélium,

1
les configurations (1s)?, (1s) (2s) sont paires, la configuration
(1s) (2 p) est impaire. Nous n'avons défini que la parité des ni-
veaux obtenus a l'approximation du champ central. Mais ceci
est suffisant, car toutes les perturbations introduites ensuite sont
invariantes par réflexion et ne changent pas la parité des niveaux.

¢) REGLES DE SELECTION LIEES A L'INVARIANCE PAR ROTATION.

Les moments dipolaires B et M se transforment comme des
vecteurs dans une rotation (qui conserve le sens des trieédres).
Les états initial et final correspondent a des valeurs bien défi-

-2
nies F;M, et F{M; des nombres quantiques relatifs a F et F..
On peut déduire de ces deux propriétés des reégles de sélections
trés simples sur F, et F; d’'une part, sur M, et M; d’autre part,
pour que les amplitudes dipolaires électrique et magnétique
soient non nulles.

11 faut tout d’abord, en ce qui concerne F, que :
AF = Fo—F; = —1,0, +1 (18 a)
F, = 0 & F; = 0 interdite. (18 b)

Ces deux conditions peuvent étre réexprimées géométriquement
en disant qu’il doit étre possible de faire un triangle, éventuel-
lement aplati, avec 3 segments de longueur F,, F,, I (pour un
atome donné, F; et F, sont entiers tous les 2, ou demi entiers
tous les 2).




286 BULLETIN DE L'UNION DES PHYSICIENS

11 faut ensuite, en ce qui concerne M, que :

AM = M;—M; = —1,0, + 1L (19)

d) ILLUSTRATION SUR QUELQUES EXEMPLES.

Atome d’hydrogéne.

Considérons tout d'abord les raies optiques. Les transitions
dipolaires électriques ne peuvent apparaitre qu'entre états de
parité opposée (transitions indiquées par des fleches sur la fig. 2) :
1s-2p (Lyman a); 1s-3p (Lyman B); 2p-3s, 2p-3d, 25-3p
(groupe de 3 raies formant Balmer a)... Par contre, les transitions
dipolaires magnétiques ne peuvent apparaitre qu'entre états de
méme parité, par exemple 1s et 2s. Comme les transitions dipo-
laires électriques sont beaucoup plus intenses que les autres,
I'état 2 p est beaucoup plus instable que l'état 2s vis-a-vis de
I'’émission spontanée vers l’état 1s. La durée de vie de 2p est
de l'ordre de 2,110-9 s, alors que celle de 2s est 0,14 s. En fait,
I'amplitude dipolaire magnétique entre 2s;,; et 1sy, est telle-
ment faible (elle n'est non nulle que par suite des corrections
relativistes aux fonctions d’onde), que le mode principal de désin-
tégration de 2 sy, vers 1s;, correspond & un processus d'ordre
supérieur, dans lequel I'atome subit deux interactions dipolaires
€électriques et émet 2 photons vy et v, avec :

hvy + hvy, = E (2 51) — E (1 512) (émission spontanée a 2 photons).

Par suite de sa longue durée de vie, l'état 2 s3,, peut étre consi-
déré comme un état métastable.

Pour illustrer les regles (18), on peut noter que la compo-
sante hyperfine F = 2 - F = 0 de la raie optique 2 p3p— 1512
(fig. 4c) est interdite a cause de (18a), et que la composante

F =05 F = 0 de la raie 2p;;— 15, est interdite & cause
de (18 b).

Dans le domaine hertzien, de nombreuses transitions dipo-
laires magnétiques apparaissent entre niveaux de structure fine,
hyperfine, entre sous-niveaux Zeeman, issus du méme niveau nl,
et possédant donc la méme parité. En particulier, la transi-
tion du maser a4 hydrogéne est une transition dipolaire magné-
tique. Mentionnons toutefois la transition dipolaire électrique
251, — 2y, entre états de parité opposée, a une fréquence de
1,058 10° Hz (déplacement de Lamb sur lequel nous reviendrons
plus loin au paragraphe D.1.a).

Atome d’hélium.

Aucune transition dipolaire électrique ne peut relier la pre-
miere configuration excitée (1s) (2s) & la configuration fonda-
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mentale (1 s)? de méme parité (fig. 5). Les niveaux excités (1 5) (2 s),
1S, et 3S; vont donc avoir des durées de vie trés longues et
peuvent étre considérés comme métastables, En fait, pour “He,
la regle de sélection (18 b) interdit toute transition dipolaire entre
(1s) (25) 1Sy et (15)?21Sy, et une telle transition ne peut se faire
qu’a 2 photons. Par contre, des transitions dipolaires électriques,
compatibles avec les régles des paragraphes b) et ¢) précédents,
peuvent prendre place entre les 2 états excités 'P; et 3P; de la
configuration (1s) (1 p) et I'état fondamental 1S,

En fait, pour I'atome d’hélium, une autre regle de sélection,
relative au spin total S, apparait. Cest la regle :

AS =0 (20)

interdisant toute transition entre triplet et singulet. Seule existe
donc la raie (1s) (1p) Py » (1s)? 1S a 584 nm dans l'ultra-
violet lointain. Le niveau 3P; se désexcite essentiellement vers le
niveau 3 S, triplet comme lui, et de parité opposée (raie 4 1080 nm)
et non vers 1'état fondamental singulet. La régle de sélection (20)
renforce également la métastabilité de 1'état 3S, de (1s) (25). 11
convient toutefois de noter que la régle de sélection (20) n’est
qu'approchée. Elle est liée a la forme des fonctions d'ondes
approchées, obtenues dans un traitement adapté a la hiérarchie
des interactions, et non a des invariances géométriques du type
de celles utilisées dans les paragraphes b) et ¢) précédents. Elle
n'est valable que dans la mesure ol le couplage spin - orbite peut
étre considéré comme trés petit vis-a-vis de la répulsion coulom-
bienne entre électrons.

Pour des atomes plus lourds, possédant 2 électrons en dehors
de couches pleines, comme Yatome de mercure, la regle de sélec-
tion (20) est moins stricte, car le couplage spin -orbite est beau-
coup plus important. Le caractére triplet ou singulet des états
est alors moins «pur» (on continue cependant a utiliser les
notations 1S, !P, 1D, ...3S, 3P, 3D... pour désigner les états). Comme
nous en aurons besoin pour la suite, donnons quelques résultats
sur les raies de résonance optiques du mercure. Les couches
n =14an = 5 sont pleines. La configuration fondamentale est
la configuration (6 s)?, la premiére configuration excitée, (6 s) (6 p),
. de parité opposée. Comme pour 'atome d’hélium, 2 niveaux J = 1
apparaissent dans cette configuration, les niveaux P, et 3P (fig. 8),
le niveau 3P; étant, comme pour I'hélium, situé en dessous de
1P, La régle (20) n'empéche plus maintenant l'état 3P, d’'étre
relié & 1'état fondamental par une raie a 253,7 nm, qui est cepen-
dant beaucoup moins intense que la raie 'P; - 1S, a 185 nm (le
niveau 3P;, qui a une durée de vie de 1,210-7 s est beaucoup
moins instable que le niveau 'P; qui a une durée de vie de
1,410-9 s). Notons enfin que les autres niveaux 3P, et 3P, de la
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configuration (6s) (6 p) ne sont pas reliés a I'état fondamental
par des transitions dipolaires a cause des régles (184a) et (18 b)
qui, elles, sont strictes.

1 -
— (6396 P, J=1

6)(6p) 2P, J=1

185nm
253,7nm
2 1
6sF 'S, J=0
Fig. 8. — Les 2 raies de résonance du mercure a 253,7 nm et 185 nm.

9. Largeur des raies spectrales.

a) LARGEUR DOPPLER.

A cause de l'effet Doppler, la fréquence de la radiation émise
ou absorbée par un atome au cours d’une transition entre
2 niveaux dénergie E, et E; difféere de v = (E,—E;)/kh d'une
quantité v v/c ou v est la projection de la vitesse de Patome sur
l'axe d'observation (nous négligeons ici leffet Doppler du
deuxiéme ordre, en v?/c?, et le décalage 1ié a 1'énergie de recul).

Dans une vapeur atomique, les atomes n'ont pas tous la méme
vitesse. A la dispersion Av des valeurs de v est associée une
dispersion des fréquences émises ou absorbées par les différents
atomes, et par suite une largeur de raie, dite largeur Doppler,
donnée par :

Av
Avp = ¥V ——, (21)
c

Aux températures usuelles, Av est de l'ordre de quelques cen-
taines de metres par seconde, et Av/c est donc de 'ordre de 10-6.
Pour une fréquence v de l'ordre de 1015 Hz (fréquence optique),
on obtient donc une largeur Doppler de l'ordre du gigahertz
(10° Hz), alors que pour v = 10° Hz (fréquence microonde), on
obtient une largeur Doppler de l'ordre du kilohertz (103 Hz).
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L’effet Doppler limite donc sérieusement la résolution de la
spectroscopie optique puisque la largeur Doppler est de l'ordre
des écarts entre les différentes composantes hyperfines ou Zeeman
de la raie optique. Il est beaucoup moins génant par contre en
spectroscopie microonde ou hertzienne (Avp, proportionnelle a v,
est alors beaucoup plus faible).

b) LARGEUR HOMOGENE - LARGEUR NATURELLE.

La largeur Doppler est une largeur inhomogéne due au fait
que la fréquence d’émission ou d’absorption varie d'un atome”
a l'autre. La raie émise par un atome donné a en plus une lar-
geur intrinséque, dite largeur homogéne et qui est due aux
diverses perturbations subies par l'atome.

Par exemple, les niveaux excités atomiques ont une durée
de vie radiative finie g, due aux processus d’émission spontanée
vers les niveaux inférieurs. A cette durée de vie finie est asso-
cié un élargissement du niveau, inversement proportionnel a =g,
appelé largeur naturelle. 11 s'ensuit que la raie reliant 2 niveaux
d’énergie a une largeur égale a la somme des largeurs naturelles
des 2 niveaux. Ainsi, la raie de résonance optique reliant le niveau
fondamental (de durée de vie infinie) au premier niveau excité
(de durée de vie tg) a une largeur naturelle (& mi-hauteur)
égale a :

1
Avy = ———. (22)
2n TR

La raie hertzienne ou microonde reliant 2 sous-niveaux du méme
état excité a une largeur double, 2 Avy, car les 2 sous-niveaux
sont instables et donc élargis. Pour la raie de résonance du
sodium tg = 1610-% s et par suite Avy =~ 107 Hz. Pour la raie
a 253,7 nm de Hg, tr est prés de dix fois plus long et Avy est
de l'ordre de 106 Hz. Dans le domaine optique, la largeur natu-
relle est donc de 100 4 1000 fois plus petite que la largeur
Doppler.

L’état fondamental est stable vis-a-vis de I'émission spontanée
et n'a donc pas de largeur naturelle. D’autres processus, comme
les collisions, contribuent & la largeur homogene des transitions
hertziennes ou microondes dans cet état.

B. POMPAGE OPTIQUE ET DOUBLE RESONANCE.

A la fin des années 40, les résonances hertziennes des atomes
étaient étudiées essenticllement dans les niveaux fondamentaux
(ou métastables) des atomes. Les expériences de RaB1 et de ses
éleves utilisaient des jets atomiques focalisés par des gradients
de champ magnétique et détectaient les résonances hertziennes
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par des modifications des trajectoires atomiques consécutives
au changement d’état interne de I'atome produit par la résonance
hertzienne. La découverte, par BLocH et PURCELL, de la réso-
nance magnétique nucléaire, avait introduit une autre méthode de
détection des résonances hertziennes, basée sur la mesure de la
puissance hertzienne absorbée par I'échantillon au voisinage de
la résonance. La faible valeur de ces puissances absorbées néces-
sitait cependant de travailler sur des échantillons denses (le plus
souvent, solides ou liquides).

L’idée d’utiliser des photons optiques pour détecter les réso-
nances hertziennes allait élargir considérablement le domaine de
la spectroscopie hertzienne en rendant possible I'étude des états
excités des atomes. De plus, ces méthodes optiques apportaient
un gain de sensibilité tel que les résonances hertziennes deve-
najent aisément détectables sur des échantillons tres dilués,
comme des vapeurs, ou les perturbations dues aux interactions
entre atomes sont treés faibles.

1. Conservation du moment cinétique total et polarisation des
raies optiques.

Les méthodes optiques d'étude des résonances hertziennes
des atomes utilisent les échanges de moment cinétique entre
atomes et lumiere polarisée. Nous commencerons donc par ana-
lyser le lien qui existe entre la polarisation d’'une onde lumineuse
et le moment cinétique des photons qui lui sont associés.

11 existe 3 états de polarisation d'une onde plane pour les-
quels la projection, sur un axe donné, Oz, du moment cinétique
des photons associés a une valeur bien définie. Si le champ

—
électrique E de l'onde lumineuse tourne dans le plan xOy, a la
fréquence v de Yonde, dans le sens direct autour de Oz, le
moment cinétique des photons le long de Oz vaut :

J,= +%  (fig. 9a).

Une telle polarisation est appelée ¢+. Si le champ électrique
tourne a la fréquence v dans le plan xOy dans le sens opposé
au sens direct (polarisation dite o-), le moment cinétique des
photons vaut J, = —# (fig. 9b). Enfin, si le champ électrique
oscille a la fréquence v avec une polarisation linéaire parallele
a Oz (polarisation dite =), le moment cinétique des photons le
long de Oz est nul (fig. 9¢).

Dans ce qui préceéde, nous avons défini les polarisations o+,

-—

g- et n en précisant le mouvement du champ E de l'onde par
rapport a 'axe Oz le long duquel on projette le moment cinétique
des photons, et non par rapport a la direction du vecteur
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a) b) c)
Fig. 9. — Polarisation ¢+, ¢- et x définies par rapport a l'axe Oz.

d’onde Tc) de Yonde. Comme ? est perpendiculaire a ]_E), les polari-

sations ¢+ et o-, pour lesquelles le champ E) tourne dans le
plan xOy, ne peuvent apparaitre que pour des ondes se propa-
geant dans le sens de Oz ou dans le sens opposé. De méme, la
polarisation & ne peut apparaitre que pour des ondes de vec-

-
teur d’onde k perpendiculaire 4 Oz. Notons cependant que, pour
g .
un champ E tournant dans le sens direct autour de Oz (polari-
. - R . s .
sation ¢+ par rapport a 0z), k peut étre, soit parallele a Oz, soit

antiparall¢le. Un observateur recevant la lumieére voit tourner ]_ET
dans le sens opposé a celui des aiguilles d’'une montre dans le
premier cas (polarisation dite circulaire gauche), dans le sens
des aiguilles d'une montre dans le second cas (polarisation dite
circulaire droite). Les polarisations o+ et o- définies précédem-
ment ne coincident donc pas nécessairement avec les polarisa-
tions circulaires droite et gauche de l'optique.

Considérons maintenant une transition optique reliant un
sous-niveau Zeeman M; d’'un état fondamental f 2 un sous-niveau
Zeeman M, d'un état excité e. Lorsque l'atome passe de My
a M, son moment cinétique total le long de Oz, F, passe
de My # a M, 7% (puisque M est le nombre quantique repérant
les valeurs de F,). L'atome gagne donc un moment cinétique
(M, — M) 7. La conservation du moment cinétique global dans les
interactions entre matiére et rayonnement implique alors que
ce gain de moment cinétique corresponde au moment cinétique
le long de Oz du photon absorbé au cours de la transition
M;—> M,. On en déduit que l'absorption d'un photon ot en-
traine M, —M; = +1, celle d'un photon o-, M,—M; = —1,
celle d'un photon 7, M,—M; = 0. La régle de sélection AM =
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M,—M; = + 1,0, —1 correspond donc aux 3 états de polarisa-
tion différents de la lumilére absorbée au cours de la transi-
tion My - M, :

AM = +1 Polarisation o+
AM =0 Polarisation = (23)
AM = —1 Polarisation o-.

2. Etude des états excités par la méthode de double résonance.

Le lien qui existe entre AM et la polarisation de la lumiére
absorbée permet, par un choix convenable de la polarisation de
la lumiére incidente, de porter un atome dans un sous-niveau
Zeeman bien défini de 1'état excité. Des transitions hertziennes
résonnantes peuvent alors transférer cet atome dans un autre
sous-niveau Zeeman de l'état excité a partir duquel il réémettra
une lumiere de polarisation différente en retombant dans l'état
fondamental. En excitant 'atome avec une polarisation donnée
et en observant la lumiere qu'il réémet avec une autre pola-
risation, on peut donc détecter optiquement les transitions
hertziennes que cet atome subit dans l'état excité, pendant la
durée de vie radiative Ttz de cet état. Nous analysons dans ce
paragraphe cette méthode d’étude des états excités sur le cas
simple d’une transition entre un niveau fondamental J; = 0 et
un niveau excité J, = 1 (cas de la raie a 253,7 nm des isotopes
pairs du mercure).

a) EXCITATION SELECTIVE D'UN SOUS-NIVEAU ZEEMAN DE L’ETAT
EXCITE.

La fig. 10 représente le sous-niveau Zeeman M; = 0 de f et
les 3 sous-niveaux Zeeman M, = —1, M, = 0, M, = +1 de e
par des traits horizontaux décalés horizontalement suivant la
valeur de M, verticalement suivant la valeur de l'énergie. L’écart
entre les 3 sous-niveaux M, est l'écart Zeeman produit par un

N

champ magnétique E)Q parallele 4 Oz. Cet écart Zeeman est trés
petit devant l'écart optique entre f et e (la fig. 10 n’est pas a
I'échelle).

Les trois transitions reliant M; = 0 aux trois sous-niveaux M,
de e ont, d’aprés (23), des polarisations différentes. En choisis-
sant la polarisation de la lumiere excitatrice, on peut donc por-
ter I'atome dans tel ou tel sous-niveau M,. Ainsi, une irradiation
en lumiére n (AM = 0) excite I'atome dans le sous-niveau Zeeman
M, = 0 (fleche verticale de la fig. 10).
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Mg =+1
4
ihv,
Je=1 [
e
J £= 0 —_—r
M =0
Fig. 10. — Principe de la méthode de double résonance.

b) RESONANCE MAGNETIQUE DANS L’ETAT EXCITE.

Une fois porté dans l'état excité, l'atome va y rester un
temps moyen de l'ordre de la durée de vie tg de cet état. Pen-
dant ce temps, on peut le soumettre a l'action d'une onde
hertzienne dont la fréquence v est voisine de la fréquence vz

correspondant a l'écart entre les sous-niveaux Zeeman de l'état
excité :

hv =EM, =+ 1)—EM, =0) = ...
“EM,=0—EM, = —1) (24)

(vz est de l'ordre du mégahertz par gauss). Sous leffet de
cette irradiation hertzienne, 'atome effectue des transitions entre
I'état M, = 0 et les 2 états M, = =+ 1 avec une efficacité d’autant
plus grande que v est plus proche de v, (doubles fleches de la
fig. 10). Ces transitions correspondent 4 des processus d’absorp-
tion et d’émission induite de photons hertziens par l'atome. C'est
le phénoméne de résonance magnétique.

¢) DETECTION OPTIQUE DE LA RESONANCE MAGNETIQUE.

Tout passage de l'atome du sousniveau M, = 0 au sous-
niveau M, = + 1 ou M, = — 1 peut étre détecté sur la lumicre
que réémet spontanément 'atome en retombant dans l'état fon-
damental (fleches ondulées de la fig. 10). Cette lumiere n'a pas
en effet la méme polarisation suivant que l'atome retombe a
partir.de M, = 0 ou M, = =1. En excitant les atomes en
lumiere = et en observant la lumiére ¢+ et ¢- qu'ils réémettent
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(ou encore la lumiére réémise avec une polarisation linéaire, per-
pendiculaire & Oz, dite polarisation ¢), on détecte un signal pro-
portionnel au nombre d’atomes ayant effectué une transition
M, = 0 > M, = =+ 1 pendant la durée de vie. Un tel signal varie
avec la fréquence v du champ de radiofréquence de maniere
résonnante autour de v = v, et permet donc une détection
optique de la résonance magnétique dans l'état excité.

L'expérience décrite ici comporte, tout d’abord une réso-
nance optique associée a l'excitation lumineuse et permettant de
passer du sous-niveau M; = 0 de l'état fondamental au sous-
niveau M, = 0 de l'état excité, ensuite une résonance magné-
tique, induite par 'onde hertzienne, et permettant de passer de
M, =0a M, = =1, dou le nom de double résonance donné a
une telle méthode, qui fut proposée en 1949 par Alfred KASTLER
et Jean BRoSSEL, et démontrée expérimentalement en 1950 par
Jean BRrosseL et Francis BITTER.

3. Etude des états fondamentaux par la méthode de pompage
optique.

Nous considérons, dans ce paragraphe, le cas simple d'un
atome ayant 2 sous-niveaux Zeeman dans l'état fondamental, par
exemple l'isotope PHg (I = 1/2) excité sur la composante hyper-
fine F; = 1/2 «— F. = 1/2 de la raie 253,7 nm. La fig. 11 repré-
sente les 2 sous-niveaux Zeeman M; = *=1/2 de f et les 2 sous-
niveaux Zeeman M, = =+ 1/2 de e.

Fig. 11. — Principe du pompage optique.
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a) POMPAGE OPTIQUE DE L’ATOME DANS UN SOUS-NIVEAU ZEEMAN
BIEN DFEFINI DE L’ETAT FONDAMENTAL.

Supposons que la lumiére incidente ait une polarisation o+.
La seule transition pouvant alors étre excitée est celle qui est
représentée par la fleche en traits pleins de la fig. 11. Les atomes
sont portés du sous-niveau M; = — 1/2 au sous-niveau M, = + 1/2.
A partir de la, ils retombent ensuite dans I'état fondamental
par ¢émission spontanée d'un photon. Si le photon réémis a une
polarisation r (fleche ondulée de la fig. 11), 'atome retombe dans
le sous-niveau Zeeman M; = + 1/2, & partir duquel il ne pourra
plus absorber de nouveau un photon, puisqu’aucune transition ¢+
ne part de M; = + 1/2. En l'absence de tout autre processus
(comme des collisions), Vatome restera piégé dans Vétat My =
+ 1/2. Si par contre l'atome réémet un photon ¢+, il retombe
dans le sous-niveau de départ M; = —1/2 & partir duquel il
pourra de nouveau absorber un photon o+. Il est clair cependant
qu'au bout d’'un certain nombre de cycles absorption - émission
spontanée, un atome, initialement dans M; = —1/2, finira tou-
jours par retomber dans M; = + 1/2 et y restera piégé. Un tel
mécanisme, absorption d’'un photon o+, émission spontanée d'un
photon x, constitue donc en quelque sorte une « pompe optique »
qui transfere les atomes du sousmniveau M; = —1/2 au sous-
niveau M; = + 1/2. Une telle méthode de « pompage optique » a
été proposée en 1950 par Alfred KASTLER.

Dans ce qui précéde, nous avons négligé tous les « processus
de relaxation », comme les collisions sur une paroi, ou les colli-
sions entre atomes, qui provoquent des transitions directes entre
les 2 sous-niveaux M; = —1/2 et M, = + 1/2 pour rétablir I'équi-
libre thermodynamique. En présence de tels processus, les popu-
lations des 2 sous-niveaux Zeeman M; = = 1/2 vont atteindre un
équilibre dynamique résultant de la compétition entre le pom-
page optique qui tend 4 accumuler les atomes dans le sous-niveau
M; = +1/2 et la relaxation qui tend a égaliser les deux popu-
lations. Si l'intensité lumineuse est suffisante, c’est le pompage
optique qui est prépondérant, et presque tous les atomes seront
dans le sous-niveau M; = + 1/2, avec la méme valeur du moment
cinétique, J, = #/2. On dit alors gue les atomes sont polarisés
parallelement 3 Oz. Il est clair que si le faisceau lumineux était
polarisé en - au lieu de ¢+, les atomes seraient accumulés dans
le sous-niveau M; = — 1/2, avec un moment cinétique J, = —#/2.
Ils seraient alors polarisés antiparall¢lement a Oz.

b) DETECTION OPTIQUE DE LA RESONANCE MAGNETIQUE DANS
L'ETAT FONDAMENTAL.

Comme il y a une seule transition o+, et quelle part du
niveau M; = —1/2, il est clair que 'absorption du faisceau lumi-
neux sera proportionnelle au nombre d’atomes se trouvant dans
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ce sous-niveau. Toute variation de la population du sous-niveau
M; = —1/2 pourra donc étre détectée par une variation de l'in-
tensité lumineuse transmise par la cellule contenant les atomes.
En particulier, on peut, comme dans l'expérience relative aux
états excités, appliquer une onde hertzienne induisant des transi-
tions résonnantes entre les deux sous-niveaux M; = = 1/2 (doubles
fléches de la fig. 11). Ces transitions tendent a égaliser les popu-
lations des deux sous-niveaux, augmentent donc celle du niveau
M; = —1/2 qui a été dépeuplé par le pompage optique, ce qui
entraine une augmentation de I'absorption du faisceau lumineux.

4. Caractéristiques importantes de ces méthodes.

a) REALISATION DE SITUATIONS HORS D’EQUILIBRE.

A T'équilibre thermodynamique a la température T, les popu-
lations P, des niveaux d’énergie E, sont, d'aprés la loi de
BoLTzMANN, proportionnelles a exp (— E,,/kT), (voir la formule 17).
Les niveaux d’énergie sont donc d’autant plus peuplés qu’ils sont
plus bas. Aux températures usuelles (T ~ 300 K), kT est tres petit
devant une énergie optique, trés grand devant une énergie
hertzienne. Il s’ensuit que lI'état fondamental est le seul a étre
peuplé et que les divers sous-niveaux Zeeman d'un niveau de F
donné sont également peuplés.

Une premiére caractéristique intéressante des méthodes op-
tiques est qu’elles permettent de réaliser des situations hors
d’équilibre, ot tous les atomes sont polarisés dans la méme
direction au lieu d’étre orientés au hasard, ou les populations
sont inversées, c'est-a-dire ol un sous-niveau d’énergie est plus
peuplé qu'un autre sous-niveau d’énergie inférieure. Nous revien-
drons plus loin sur l'intérét présenté par de telles situations et
sur les possibilités qu’elles ouvrent.

b) SENSIBILITE FLEVEE.

Une transition hertzienne entre 2 sous-niveaux Zeeman de
I'état atomique excité ou fondamental met en jeu une énergie hv
trés faible. Dans les expériences de résonance magnétique ordi-
naires, le passage a la résonance est détecté sur la puissance
radiofréquence qui est absorbée par l'échantillon. Comme Av est
trés petit, il faut de nombreuses transitions et donc un échan-
tillon atomique trés dense.

Dans les expériences de double résonance et de pompage
optique, ce n'est pas 1'énergie hv des photons hertziens absorbés
que l'on mesure pour mettre en évidence une transition hertzienne.
La détection se fait sur des photons optiques (émis ou absor-
bés) qui transportent une €nergie beaucoup plus élevée et dont
la polarisation renseigne sur le sous-niveau Zeeman M, ou M;
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dans lequel l'atome se trouve. Il en résulte une amplification de
la sensibilité qui permet de détecter optiquement la résonance
magnétique dans les états excités ou fondamentaux des atomes
sur des échantillons beaucoup plus dilués, comme des vapeurs,
ou les interactions entre atomes sont plus faibles et perturbent
moins la précision des mesures.

¢) RESOLUTION NON LIMITEE PAR L'EFFET DOPPLER OPTIQUE.

Bien qu'utilisant des photons optiques, les méthodes décrites
précédemment ne sont pas limitées par l'effet Doppler optique.
En effet, la sélectivité de l'excitation du sous-niveau Zeeman
M, = 0 dans l'expérience de double résonance n'est pas liée a
une finesse des raies optiques, qui permettrait de résoudre la
raie optique M; = 0 > M, = 0 des 2 autres M; = 0 > M, = = 1.
En fait, la largeur Doppler des raies d’absorption optiques dans
une vapeur est beaucoup plus grande que la séparation Zeeman
des 3 raies dans un champ de quelques gauss (séparation de
l'ordre du MHz par gauss alors que la largeur Doppler est
de l'ordre de 1000 MHz). C'est la polarisation qui permet de dif-
férencier une transition par rapport aux deux autres et de l'exci-
ter sélectivement. Il en est de méme pour la sélectivité de la
détection qui est liée a la polarisation de la lumiére émise et
non a sa fréquence.

Bien entendu, l'effet Doppler intervient pour la transition de
résonance magnétique entre les 2 sous-niveaux Zeeman. Mais
comme la fréquence de cette transition est trés basse et que
I'effet Doppler est proportionnel a la fréquence, la largeur Dop-
pler de la raie de résonance magnétique est négligeable devant
les autres causes d’élargissement (largeur naturelle, largeur due
aux collisions...).

5. Grands domaines d’application.

11 n’est pas question ici de passer en revue toutes les études
basées sur les méthodes optiques que nous venons de décrire.
Nous indiquons simplement les types de problémes qu’elles ont
permis d’aborder.

a) MESURES DE STRUCTURE.

La mesure de la position des diverses transitions de réso-
nance magnétique observables dans les états excités ou fonda-
mentaux des atomes permet de déterminer plusieurs parameétres
importants relatifs & ces états : structures fines, hyperfines, mo-
ments magnétiques atomiques, nucléaires... Comme les raies sont

trés fines, les mesures sont trés précises.
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b) ETUDE DE PROCESSUS DE RELAXATION.

Dans les états excités, la mesure de la largeur des raies de
résonance magnétique permet de déterminer la durée de vie des
niveaux concernés. Les transferts par collisions entre sous-niveaux
Zeeman peuvent étre également étudiés (en l'absence de réso-
nance magnétique) sur le taux de polarisation de la lumiére ré-
émise aprés une excitation en lumiére polarisée (les doubles
fleches de la fig. 10 représentent alors des transferts par
collisions).

Dans les états fondamentaux, les méthodes de pompage
optique ont été trés fructueuses pour étudier divers processus
de relaxation. Une fois que les atomes ont été polarisés par pom-
page optique, on peut en effet arréter le faisceau de pompage
pendant un certain temps 7T et laisser les atomes évoluer dans le
noir pendant ce temps <. Il est possible ainsi d’étudier la ciné-
tique du retour a l'équilibre thermodynamique et d’en déduire
de nombreuses informations sur divers processus physico-
chimiques (divers types de collision, adsorption sur une paroi,
formation de molécules...).

¢) ETUDE DES INTERACTIONS ENTRE L’ATOME ET LE CHAMP
ELECTROMAGNETIQUE.

Les méthodes optiques ont permis d’étudier toute une série
d’effets originaux liés aux superpositions linéaires d'états quan-
tigues (effets de cohérence atomique). Si l'atome est dans une
superposition linéaire de 2 sous-niveaux Zeeman M; et M, avec
des amplitudes ¢; et ¢y, les propriétés de la lumiére qu'il absorbe
ou émet ne sont pas seulement sensibles aux probabilités d’occu-
pations |c;* et |c;[* de ces états. De nombreux effets d'inter-
férence, proportionnels 4 ¢ ¢; et ¢; ", ont pu étre mis en évidence
(modulations de la lumiére absorbée ou émise, résonances de
croisement de niveaux, battements quantiques, transfert de cohé-
rence d'un atome a l'autre par diffusion multiple, pompage op-
tique transversal, c’est-a-dire polarisation des atomes dans une
direction perpendiculaire au champ magnétique...).

Un autre exemple est celui des transitions a plusieurs pho-
tons qui ont été observées pour la premiére fois sur des atomes
pompés optiquement. L’atome passe d'un sous-niveau Zeeman a
l'autre en absorbant simultanément plusieurs photons de radio-
fréquence.

Mentionnons également la mise en évidence du fait que les
niveaux d’énergie d'un atome sont élargis et déplacés sous l'effet
d'une irradiation lumineuse. Ces 2 effets sont les manifestations
sur 'atome des processus physiques responsables de l'absorption
et de la dispersion de la lumiére. Il a été montré également qu'une
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onde hertzienne non résonnante pouvait modifier le moment
magnétique d’'un atome.

d) APPLICATIONS PRATIQUES.

Nous en citerons deux. Tout d'abord les magnétomeétres a
pompage optique utilisant des résonances hertziennes entre sous-
niveaux Zeeman d'un méme niveau hyperfin d’atomes pompés
optiquement. La fréquence de ces résonances est proportionnelle
au champ magnétique et permet donc de mesurer ce dernier.
Des résonances de croisement de niveaux en champ nul per-
mettent également de détecter et de mesurer des champs tres
faibles, de l'ordre de quelques 10-1 gauss. Un autre exemple est
celui des horloges atomiques a pompage optique utilisant des
transitions entre sous-niveaux M = 0 appartenant a des niveaux
hyperfins différents, et dont la fréquence, indépendante du champ,
sert d’é¢talon atomique. La simplicité expérimentale des méthodes
de pompage optique, utilisant des cellules remplies de vapeur ato-
mique, permet de réaliser des horloges beaucoup plus compactes
que celles comportant des jets atomiques et des dispositifs de
sélection d'états par gradients de champ.

C. SOURCES LASER ET RENOUVEAU DES METHODES OPTIQUES.

Au cours des années 50 et 60, des amplificateurs et des
oscillateurs d'un type nouveau sont apparus en physique. Ce
sont les masers (dans le domaine microonde) et les lasers (dans
le domaine optique). Ces sources de rayonnement utilisent les
propriétés de I'’émission induite dans des milieux atomiques ol
les populations sont inversées. Alfred KASTLER a toujours refusé
qu'on le considéere comme l'inventeur du laser. Il est exact en
effet que c’est le physicien américain Charles TOwNES qui a eu
le premier l'idée d’utiliser I'’émission induite pour amplifier des
rayonnements et réaliser des oscillateurs. La contribution essen-
tielle d’Alfred KASTLER dans ce domaine de la physique a été de
montrer qu'on pouvait utiliser les interactions entre matiére et
rayonnement pour réaliser des situations hors d’équilibre et des
inversions de populations.

Il n’est pas question ici d’'entrer dans le détail de la phy-
sique des lasers. Nous voulons simplement en donner le prin-
cipe de maniére qualitative. Nous indiquerons ensuite brievement
les caractéristiques essentielles de ces sources lumineuses et les
possibilités nouvelles qu’elles mettent a la disposition des phy-
siciens atomistes.

1. Amplificateurs et oscillateurs atomiques.

Considérons un milieu contenant des atomes a 2 niveaux E,
et E,;, avec E;—E; = hv, et supposons que, par un dispositif
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approprié, on maintienne en régime stationnaire N; atomes dans
le niveau E; et N, atomes dans le niveau E;, N, — N; pouvait étre
négatif ou positif.

Pour comprendre l'atténuation ou l'amplification d'une onde
lumineuse de fréquence v traversant un tel milieu, nous com-
mencerons par adopter un point de vue ondulatoire. Une onde

plane incidente, de vecteur d’onde ic_: met les électrons atomiques
en mouvement résonnant forcé a la fréquence v. Ces électrons
rayonnent des ondes sphériques centrées autour de chaque atome.
En chaque point de l'espace, le champ total est la somme du
champ incident et des champs diffusés par les divers atomes, de
sorte que lintensité lumineuse, proportionnelle au carré du
champ total, contient des termes « carrés », représentant l'inten-
sité des rayonnements incident et diffusé, et des termes d’inter-
férence. Dans des directions d’observation autres que la direction
avant (direction de l'onde incidente), les termes d’interférence
entre 'onde incidente et chaque onde sphérique diffusée varient
treés vite, et de maniere sinusoidale, avec l'angle entre la direc-
tion d'observation et la direction avant. Leur contribution, inté-
grée sur l'angle solide de détection, est donc nulle. Dans des
directions autres que la direction avant, on observe donc essentiel-
lement l'énergie rayonnée par les atomes. Par contre, dans la
direction avant (plus exactement dans un angle solide correspon-
dant & 'angle solide de diffraction du milieu atomique), les fronts
d'onde de l'onde incidente et des ondes diffusées sont tangents,
et la contribution des termes d’interférence n’est plus nulle. Le
résultat important du calcul est que cette interférence est des-
tructive si N; < Nj, de sorte que l'onde transmise par le milieu
est atténuée, alors que, si N, > N;, l'interférence est constructive,
et I'onde transmise est amplifiée.

Donnons maintenant l'interprétation corpusculaire dun tel
résultat. Les N; atomes dans le niveau E; absorbent les photons
incidents, proportionnellement a N;. Quant aux N, atomes dans
le niveau E,, ils sont a l'origine de deux types d’émission. La
premiére est une émission spontanée de photons dans toutes les
directions autres que la direction des photons incidents. Les
N, atomes émettent également dans la direction avant, par émis-
sion induite, des photons identiques aux photons incidents qui
stimulent cette émission (méme fréquence, méme direction, méme
polarisation). Si N; > N,;, I'émission induite l'emporte sur l'ab-

sorption et le faisceau transmis contient plus de photons I‘c’ que
le faisceau incident. Notons que l'image ondulatoire donnée pré-
cédemment montre en plus que le rayonnement d’émission induite
a la méme phase que le rayonnement incident qui lui donne
naissance.
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On comprend ainsi I'intérét que présentent des inversions de
population dans les milieux atomiques. Ces milieux sont alors
amplificateurs pour des rayonnements dont la fréquence v
coincide avec celle de la transition pour laquelle une inversion
de population a été réalisée. Supposons maintenant qu'un tel
milieu atomique amplificateur soit placé dans une cavité réson-
nante accordée a la fréquence v = (E;— E;)/% (dans le domaine
optique, une telle cavité est du type interférometre de FABRY-
PEROT). Les ondes se réfléchissent plusieurs fois sur les parois de
la cavité et subissent une nouvelle amplification a chaque tra-
versée du milieu atomique. Si le gain par amplification aprés un
aller et retour est supérieur aux pertes dues aux réflexions sur
les parois de la cavité, le systéme devient divergent puisque l'am-
plitude de l'onde tend a croitre indéfiniment. L’amplificateur
devient un oscillateur. Méme si aucun signal d’entrée n'est en-
voyé de l'extérieur, le milieu fournit de lui-méme une onde, par
amplification du rayonnement toujours présent dans le systéme
(photons d’émission spontanée, rayonnement du corps noir), les
non linéarités du gain stabilisant la sortie de l'oscillateur et
I'empéchant de « diverger ». On obtient ainsi une source laser.

2. Caractéristiques importantes des sources laser.

a) MONOCHROMATICITE,

La largeur spectrale des lasers commerciaux fonctionnant en
régime continu est typiquement de l'ordre du mégahertz. Des
dispositifs de stabilisation plus élaborés permettent maintenant
d’atteindre des largeurs de l'ordre du kilohertz et on espere
méme pouvoir descendre au niveau du hertz. Le progrés est consi-
dérable par rapport aux sources usuelles qui, utilisant en général
une décharge dans un gaz, ont une largeur au moins égale a la
largeur Doppler, donc de l'ordre du gigahertz.

Les chiffres précédents montrent qu’il est possible d’exciter
un atome avec un rayonnement laser qui peut étre considéré
comme monochromatique, puisque la largeur spectrale de ce
rayonnement est plus petite, non seulement que la largeur Dop-
pler inhomogeéne, mais encore que la largeur homogeéne de la
transition atomique (de l'ordre de 10 MHz pour les raies D du
sodium).

b) BALAYAGE CONTINU EN FREQUENCE.

La plupart des sources laser, notamment les lasers a colo-
rant qui utilisent un milieu amplificateur a large bande, ont une
fréquence d'oscillation qui peut étre balayée continiment sur un
intervalle spectral étendu.
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Cette possibilité de balayage est intéressante pour étudier en
détail un profil de raie, pour exciter sélectivement un isotope
donné d'un élément dont les fréquences de résonance différent
légérement de celles des autres isotopes, ou encore pour exciter
sélectivement une transition donnée faisant partie d'un spectre
complexe. Cest par exemple le cas des spectres moléculaires par
suite de la structure rotationnelle et vibrationnelle des niveaux
d’énergie électroniques. Il est alors trés intéressant de pouvoir
exciter la molécule dans un niveau de rotation et de vibration
bien défini.

¢) INTENSITE ELEVEE.

Les lasers commerciaux fonctionnant en régime continu
peuvent fournir maintenant des puissances lumineuses de l'ordre
de 1 W. Ces puissances lumineuses, concentrées dans un intervalle
spectral trés étroit et dans un angle solide trés petit (ce qui
permet de focaliser le rayonnement laser sur des surfaces focales
de l'ordre de 100 um?), permettent de soumettre les atomes a des
champs lumineux considérablement plus élevés que ceux fournis
par des sources usuelles utilisant des décharges dans des gaz. En
particulier, il est maintenant treés facile (méme avec une source
laser de quelques milliwatts) de « saturer » une transition optique,
c’est-a-dire de provoquer des transitions d'absorption et d’émis-
sion induite beaucoup plus fréquentes que les transitions d’émis-
sion spontanée, ce qui permet d’égaliser pratiquement les popu-
lations des niveaux inférieur et supérieur de la transition optique.
Avec des sources usuelles au contraire, méme les plus brillantes,
I'absorption et I’émission induite restent toujours tres faibles
devant I'émission spontanée, et la population du niveau excité
reste négligeable devant celle du niveau fondamental. Notons
d’ailleurs que, par suite du caractére monochromatique de l'irra-
diation laser, il n’est plus correct de décrire les processus d’ab-
sorption et d’émission induite en termes de probabilité de tran-
sition par unité de temps (comme dans la formule 16 de la
partie A). Les populations des 2 niveaux oscillent, en opposition
de phase, avec une fréquence (dite fréquence de RaBI) propor-
tionnelle 4 I'amplitude de l'onde laser. La transition est saturée
lorsque l'intensité lumineuse est suffisante pour que l'atome effec-
tue plusieurs oscillations de RABI entre les 2 niveaux avant
d’émettre spontanément un photon. On peut alors considérer
qu'il passe la moitié de son temps dans l'état excité.

En régime impulsionnel, les puissances laser instantanées (au
sommet de I'impulsion) peuvent étre beaucoup plus élevées (d'au-
tant plus élevées que l'impulsion lumineuse est plus courte) et
atteindre couramment des valeurs de 106 W (pour des impulsions
de 10-9 s), 10° W (pour des impulsions de 10-12 s). Certaines
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études, par exemple celles relatives a la fusion contrdlée, sti-
mulent le développement de lasers de puissance encore bien plus
élevée. Avec de telles puissances, on peut atteindre des régimes ot
le champ électrique de l'impulsion laser est de l'ordre du champ
électrique liant l'électron atomique au noyau. Il n’est plus pos-
sible alors de considérer que le laser excite une seule transition
atomique. Des phénomeénes nouveaux apparaissent, comme l'ioni-
sation multiphotonique, o1 I'atome est ionisé par absorption d'un
nombre élevé de photons pouvant dépasser la dizaine.

d) TMPULSIONS ULTRABREVES.

Nous avons mentionné précédemment la possibilité de dis-
poser d’impulsions lumineuses trés bréves de 10-? s («nano-
seconde »), 10-12 s (« picoseconde »). La technologie de ces impul-
sions est maintenant bien maitrisée. L'utilisation de lasers dits a
« modes verrouillés » permet d’obtenir aisément des trains d’im-
pulsions de quelques picosecondes chacune. Des dispositifs plus

élaborés permettent méme de descendre a4 moins de 10-13 s (la
nouvelle unité utilisée est la « femtoseconde » qui vaut 10-15 s).

En physique atomique, l'intérét de telles impulsions est de
permettre d’exciter un atome de maniére percussionnelle, c'est-
a-dire en un temps court devant la durée de vie tp de l'état
excité. L'évolution de I'atome comporte alors deux phases bien
distinctes : une phase trés bréve pendant laguelle il est excité,
suivie d’'une phase beaucoup plus longue pendant laquelle il se
désexcite spontanément en l'absence de tout rayonnement inci-
dent. L'observation du rayonnement émis dans cette deuxi¢me
phase par un ensemble d’atomes excités a ¢+ = 0 par une impul-
sion tres bréve permet de déterminer l'exponentielle de décrois-
sance radiative de l'état excité et de mesurer ainsi trés sim-
plement la durée de vie Tr. Mentionnons également que des
modulations intéressantes apparaissent sur l'exponentielle de
décroissance radiative quand 1'état excité comporte plusieurs sous-
niveaux e, e, et que la durée de I'impulsion est plus bréve que
la période de BoHR associée h/(E,— Ei). Ces modulations repré-
sentent en quelque sorte des « battements » (appelés battements
quantiques) entre 2 composantes d'une raie optique excitées per-
cussionnellement &4 un instant donné et évoluant ensuite libre-
ment avec leurs fréquences propres.

Dans des systemes plus complexes, comme des molécules poly-
atomiques, ou des centres fluorescents dans des environnements
liquides ou solides, les temps de vie et les temps de relaxation
sont beaucoup plus courts. Si on veut pouvoir observer le retour
a l’équilibre du systeme, et étudier ainsi sa dynamique (par
exemple le transfert d’énergie d’'un site 4 l'autre), il faut pouvoir
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l'exciter en un temps plus court que le temps de relaxation,
d’on l'intérét des impulsions ultra-breves.

3. Spectroscopie optique sans effet Doppler.

Les caractéristiques originales des rayonnements fournis par
les sources laser ont stimulé l'invention et la mise au point de
nouvelles méthodes d'étude des niveaux d’énergie atomiques et
moléculaires. En particulier, la barri¢re de l'effet Doppler, qui
limitait considérablement la précision et la résolution de la spec-
troscopie optique, a été vaincue. Dans ce paragraphe, nous pas-
sons en revue quelques exemples de nouvelles spectroscopies
optiques « sub Doppler ».

Rappelons que les méthodes de pompage optique et de double
résonance décrites précédemment permettent de mesurer les fré-
quences de transitions hertziennes sans étre géné par la largeur
Doppler des photons optiques utilisés pour exciter les atomes et
les détecter (paragraphe B.4.c). Ces méthodes ne permettent pas
cependant de mesurer avec précision les fréquences des transi-
tions optiques auxquelles nous nous intéressons maintenant.

a) JETS ATOMIQUES ET FAISCEAUX LASER CROISES.

Une méthode particulierement simple pour éliminer l'effet
Doppler consiste a utiliser un jet atomique bien collimaté, dans
lequel les vitesses des divers atomes sont pratiquement toutes
paralleles a une méme direction, et a éclairer ce jet atomique
a angle droit par un faisceau laser (fig. 12). On tire profit ici

* Jet atomique

Faisceau laser 5%
\F:uorescence

Fig. 12. — Jet atomique et faisceau laser croisés. Lumiére de fluo-
rescence émise par le jet.
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d'une autre caractéristique importante des sources laser, que
nous n'avons pas mentionnée précédemment, et qui est lie a la
trés faible divergence angulaire des faisceaux laser. L’'énergie
émise est concentrée, non seulement dans un intervalle spectral
trés petit, mais également dans un angle solide trés petit.
Comme les directions de propagation des atomes et des photons
sont perpendiculaires, il n'y a plus d’effet Doppler a 'absorption.

L'épaisseur optique d'un jet atomique est en général trop
faible pour qu'on puisse détecter aisément une absorption du
faisceau laser a la traversée du jet atomique. Par contre, il est
beaucoup plus commode d’observer la lumiére réémise par les
atomes du jet excités par le faisceau laser (lumiére de fluo-
rescence). Pour éliminer l'effet Doppler a 1'émission, on observe
la lumiere réémise dans une direction perpendiculaire au jet
atomique.

Le nombre d’atomes excités par le laser, et par suite l'inten-
sité de la lumiére de fluorescence, sont d’autant plus élevés que
la fréquence du laser est plus proche d'une fréquence atomique.
En balayant lentement la fréquence du laser et en enregistrant
les variations correspondantes de l'intensité de la fluorescence,
on peut donc étudier le profil des raies et la structure d'une tran-
sition atomique avec une résolution qui n’est plus limitée que
par la largeur naturelle Avy des raies, beaucoup plus faible que
la largeur Doppler Avp.

b) ABSORPTION SATUREE.

Cette méthode développée par plusieurs physiciens (C. BORDE,
T.-W. HanscH, P. ToscHEK, V. CHEBOTAYEV...) permet d’obtenir des
spectres de raies de largeur Avy trés faible, méme sur une vapeur
atomique ol les vitesses des atomes ont pourtant toutes les
directions possibles. La fig. 13 a en donne le principe.

Un faisceau laser, de fréquence v, est divisé par une lame
séparatrice en deux faisceaux, l'un intense, appelé faisceau pompe,
l'autre faible, appelé faisceau sonde. Ces deux faisceaux sont
renvoyés par deux miroirs M; et M; a lintérieur d’'une cellule
contenant une vapeur atomique, ou ils se croisent en formant un
" tout petit angle (trés exagéré sur la figure). Un détecteur photo-
électrique mesure l'intensité du faisceau sonde a la sortie de la
cellule. Examinons maintenant quelle doit étre la vitesse d'un
atome donné, de fréquence propre v, pour qu'il interagisse de
maniére résonnante avec le faisceau pompe ou avec le faisceau
sonde (qui ont tous deux la méme fréquence vy ). En fait, seule
compte la projection v de la vitesse sur l'axe suivant lequel les
deux faisceaux laser se propagent avec des sens opposés (fig. 13 b).
L’atome sera en résonance avec le faisceau pompe si sa vitesse v
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a une valeur v, telle que la fréquence vy du faisceau pompe,
décalée par effet Doppler, coincide avec vy :

a)
détecteur
VL v VL
P o o— R
sonde atome . pompe
Yo
b)
Fig. 13

a) Montage d’absorption saturée.

b) Dispositions relatives des faisceaux pompe et sonde et de la vitesse
atomique.

Up
v (1 +—) = w (25a)
c

Une condition analogue donne la vitesse vs pour laquelle un
atome sera en résonance avec l'onde sonde :

Us

v (1 — ) = vy (25b)

c

Si v == wy, il est clair d’apres (25a) et (25b) que v, #* Us.
Un méme atome ne peut étre en résonance avec les deux ondes
a la fois. Par contre, si v = vy, les équations précédentes donnent
v, = vs = 0. Dans ce cas, l'onde sonde est absorbée de maniére
résonnante par des atomes qui sont en méme temps « saturés»
par 'onde pompe, ¢'est-a-dire sur lesquels l'onde pompe induit des
processus résonnants d’absorption et d’émission (induite), ten-
dant a égaliser les populations du niveau fondamental f et du
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niveau excité e, et diminuant par suite le pouvoir absorbant de
ces atomes vis-a-vis de l'onde sonde.

Supposons maintenant que la fréquence v, soit balayée len-
tement autour de vo. Lorsque | v —wvo| 3 Awvy, ol Avy est la lar-
geur de raic homogeéne de chaque atome, 1'absorption du faisceau
sonde est la méme que s'il n'y avait pas de faisceau pompe,
puisque les 2 faisceaux interagissent avec des atomes différents.
Le signal du détecteur, mesurant la lumiére du faisceau sonde
apres traversée de la cellule varie donc avec vy comme un profil
d’absorption ordinaire, de largeur Doppler Avp (courbe en poin-
tillés de la fig. 14). Par contre, si v, —vy| < Avy, l'absorption de
la sonde est plus faible que s'il n'y avait pas de pompe et l'in-
tensité arrivant sur le détecteur augmente donc rapidement autour
de v = vy pour former un pic étroit « d’absorption saturée » dont
la largeur, de l'ordre de Avy, est trés petite devant la largeur Avp
du fond Doppler (courbe en traits pleins de la fig. 14).

A Signal du détecteur

-

T
T
|

Vo Vi

Y

Fig. 14. — Allure d'un signal d’absorption saturée.

Comme Avy peut étre 100 a4 1000 fois plus petit que Avp, le
gain en résolution est considérable par rapport a la spectroscopie
d’absorption ordinaire utilisant un seul faisceau. Il est clair éga-
lement qu'une telle méthode ne pouvait étre mise en ceuvre avec
des sources ordinaires puisqu’elle nécessite un rayonnement qui
soit a4 la fois, monochromatique, de fréquence balayable, et suf-
fisamment intense pour pouvoir saturer une transition atomique.

¢) TRANSITIONS A 2 PHOTONS SANS EFFET DOPPLER.

Les deux exemples étudiés précédemment correspondent a
des situations ou l'atome passe d'un niveau d'énergie a un autre
niveau en absorbant ou en émettant un seul photon. Si l'inten-
sité lumineuse est suffisamment élevée, des processus multiphoto

~
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niques apparaissent, dans lesquels plusieurs photons sont émis ou
absorbés au cours de la transition. Dans ce qui suit, nous nous
limiterons a des transitions a deux photons, entre 2 niveaux ato-
miques E, et E; (fig. 15).

hv
Ec
c
{hv
___2_ E,
3
Fig. 15. — Transition 4 2 photons entre 2 niveaux a et b.

Détection de la transition sur la lumiére réémise sur la transition b c.

Les raies a 2 photons sont, comme les raies a 1 photon, élar-
gies par effet Doppler. La conservation simultanée de l'énergie
et de l'impulsion globales au cours du processus d’absorption
entraine en effet que la condition de résonance, E,—E, = 2 hv,
doit étre corrigée pour inclure l'effet Doppler (et le décalage dix
a I'énergie de recul, trés petit dans le domaine optique).

Une suggestion ingénieuse, faite indépendamment par V. CHE-
BOTAYEV et Bernard CacNac, a permis de réaliser des transitions
a 2 photons sans effet Doppler. L'idée consiste a faire absorber a
l'atome 2 photons de méme fréquence vy se propageant en sens
inverse. Comme les impulsions des 2 photons sont alors oppo-
sées, l'impulsion globale gagnée par l'atome qui les absorbe est
nulle. La vitesse de l'atome ne change donc pas au cours de
la transition, et la conservation de I’énergie entraine alors que
Ieffet Doppler du premier ordre disparait. Ce résultat remar-
quable apparait encore plus simplement si on analyse les phéno-
menes dans le référentiel du laboratoire et dans le référentiel
de repos de l'atome. La fig. 16 a représente les 2 photons v
dans le systéme du laboratoire, se propageant dans des direc-
tions opposées et arrivant sur l'atome dont la vitesse a une
valeur v sur l'axe de propagation des 2 photons (la vitesse per-
pendiculaire & cet axe ne joue que sur l'effet Doppler du
deuxieme ordre). Dans le référentiel au repos de I'atome (fig. 16 b),
latome est immobile et les 2 photons ont des fréquences

v v
v (1 ———) et v (1 + —) (au premier ordre en v/c). La conser-
c c
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vation de l'énergie au cours de la transition entraine alors que :

v v
Ey—E, = hve (1——) + hve(1+ —) = 2hw (26)
c c
et donne donc une condition de résonance indépendante de tout
effet Doppler du premier ordre. Si, au contraire, les deux pho-
tons vy absorbés avaient la méme direction de propagation, par
exemple celle du photon de gauche de la fig. 16 @, 'équation 26
devrait étre remplacée par : .

v
E,—E;, =2hv (1 ——) (27)
c

et conduirait a une condition de résonance dépendant de v, et
donc a une largeur Doppler lors de la moyenne sur v.

Vi v Vi
AN~ o> A~
a) Atome
v (1-£) v (1+L)
P ® D
Atome

signal

c)

Vi

Fig. 16
a) Fréquences des 2 ondes laser et vitesse de l'atome dans le référen-
tiel du laboratoire.

b) Fréquences des 2 ondes laser et vitesse de l'atome dans le référentiel
au repos de l'atome.

¢) Allure du signal observé sur la lumiére émise sur la transition b c.
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Finalement, lorsqu’une vapeur atomique est irradiée par
2 faisceaux laser de méme fréquence v. et de directions oppo-
sées, et que la fréquence v, est balayée lentement autour dune
valeur (E, — E,)/2 h, les variations avec v, du nombre de transi-
tions & 2 photons a — b qui se produisent, et qui peuvent étre
détectées en observant par exemple la lumiére réémise par les
atomes en retombant du niveau b 4 un niveau inférieur ¢ (fig. 15),
ont lallure représentée sur la fig. 16 c. On obtient un pic étroit,
dont la largeur est de l'ordre de la largeur naturelle de b, et
qui correspond a l'absorption de 2 photons se propageant en sens
inverses, superposé 4 un fond large, dont la largeur est de l'ordre
de la largeur Doppler, et qui correspond & l'absorption de 2 pho-
tons du méme faisceau laser. La encore, 'obtention de structures
étroites permet un gain de résolution considérable dans le
domaine optique.

D. QUELQUES EXEMPLES DE NOUVEAUX THEMES DE RECHERCHE.

Nous décrivons dans cette derniére partie quelques exemples
de recherches actuelles utilisant des excitations laser de sys-
témes atomiques pour soumettre les théories fondamentales a
des tests de plus en plus précis et sévéres (paragraphe 1), pour
explorer des nouveaux systémes, des nouvelles situations (para-
graphe 2), pour augmenter notre maitrise des divers degrés de
liberté d'un atome, et en particulier pour contrdler son mouve-
ment (paragraphe 3). Une telle revue ne peut, bien sir, étre
exhaustive, et notre seule ambition est de donner au lecteur une
idée générale du type de problémes qui sont abordés. Plusieurs
des exemples qui sont discutés sont relatifs 4 des travaux qui
se poursuivent au Laboratoire de Spectroscopie Hertzienne de
IEcole Normale Supérieure. Cette « distorsion » s’explique par
le fait que, parler du laboratoire qu'il a créé, nous parait étre,
dans cet article, une maniére de rendre hommage a la mémoire
d'Alfred KASTLER.

1. Tests des théories fondamentales.
a) ELECTRODYNAMIQUE QUANTIQUE.

Grace aux spectroscopies optiques sub Doppler décrites dans
le paragraphe C.3, les fréquences des transitions optiques du
plus simple des atomes, I'atome d’hydrogéne, ont été mesurées
avec une précision inégalée jusqu'ici. L’étude de la raie Bal-
mer o (n = 2 « n = 3) par spectroscopie d’absorption saturée
a permis de gagner prés de 2 ordres de grandeur sur la précision
de la détermination de la constante de RYDBERG :

R =— (28)
he
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ou E; est I'énergie d'ionisation de l'atome d’hydrogéne, donnée
en (7).

L’intérét de l'atome d’hydrogeéne est que ses niveaux d’éner-
gie peuvent étre calculés trés précisément, de sorte que la compa-
raison entre la théorie et Vexpérience fournit des tests trés sévéres
des théories fondamentales. Par exemple, I'électrodynamique quan-
tique prédit que linteraction de l'électron avec les fluctuations
d’'origine quantique du champ électromagnétique doit déplacer
légerement les états s vers le haut. Cest le « déplacement de
Lamb ». Un tel effet est responsable d'un écart de l'ordre de
1000 MHz entre les états 25, et 2p;,. La mise en évidence par
W. LaMB de cet écart, par des méthodes de spectroscopie micro-
onde, a la fin des années 40, a constitué le point de départ de
Iélectrodynamique quantique moderne. L'état 1 sy, subit lui aussi
un déplacement de LamB, mais ce déplacement ne peut étre détecté
que sur une transition optique, puisqu'il n'y a pas d’autre niveau
de structure fine au voisinage de 1s;;,. La possibilit¢ d’étudier la
transition optique 1s;,—2s;, par des méthodes d’absorption
a 2 photons sans effet Doppler a permis a 1'équipe de T.-W. HANSCH
de mesurer le déplacement de LaMB de l'état 15, avec une pré-
cision considérablement plus élevée que celles des détermina-
tions antérieures, limitées par la largeur Doppler.

Trés récemment, des transitions a 2 photons sans effet Dop-
pler ont été observées sur un autre systéme fondamental, le
positronium, qui est un systéme atomique analogue a I'hydro-
géne, le proton étant remplacé par un positron e+. L'intérét d'un
tel systéme est qu'il est purement leptonique (il ne contient pas
de particule sensible, comme le proton, aux interactions fortes).
De plus, il est formé d’'une particule liée & son antiparticule. On
congoit donc aisément que l'étude a haute résolution du positro-

nium soit importante pour tester l'électrodynamique.

Mentionnons également l'étude d’autres systémes hydrogé-
noides, comme les atomes muoniques, constitués d'un noyau posi-
tif et d'un muon négatif p- 1lié a4 ce noyau. Pour de tels sys-
témes, le déplacement de LaMB entre 2 sy, et 2 py,; tombe dans le
domaine optique. L'étude de cette transition par spectroscopie
laser a permis & ZavaTTini, au C.E.R.N., de tester les modifica-
tions de la loi de Coulomb & trés courte distance par suite des
effets de « polarisation du vide ». L'électrodynamique quantique
prédit en effet que toute charge électrique, en particulier celle
du noyau, est entourée d’un nuage de paires « virtuelles » électron-
positron qui apparaissent de maniére transitoire sous l'effet du
champ électrique produit par la charge. L'effet d’écran partiel
produit par ce nuage de paires, dont les dimensions sont de
I'ordre de la longueur d’onde de Compton %, = #/mc, environ
100 fois plus petite que le rayon de Bohr g, n'est pas le méme
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suivant qu'on est a une distance du noyau plus grande ou plus
petite que %,.. Dans un atome ordinaire, la distance moyenne entre
I’électron et le noyau, de l'ordre de ay, est trés grande devant %,
et l'dlectron «voit » surtout la charge nucléaire écrantée. Par
contre, comme la masse du muon est environ 200 fois plus élevée
que celle de l'électron, la distance moyenne entre le muon et le
noyau est, dans un atome muonique, 200 fois plus petite que ao.
Elle devient donc inférieure a %*,, et le muon est alors beaucoup
plus sensible & la charge non écrantée du noyau.

b) VIOLATION DE LA PARITE EN PHYSIQUE ATOMIQUE.

Au cours des années 70, un progrés décisif a été accompli
en physique théorique, l'unification des interactions électro-
magnétiques et des interactions faibles (responsables de la radio-
activité B), qui se retrouvent maintenant décrites dans le cadre
d’'une méme théorie. Le modele de GLasHOW, WEINBERG, SALAM pré-
dit notamment que les interactions « électrofaibles» entre un
noyau et un électron (fig. 17) sont dues, non seulement a ’échange
d’un photon entre les 2 particules (interaction électromagnétique
de la fig. 17 a), mais également & l'échange d’'un «boson inter-
médiaire neutre » Zy, de masse trés élevée (interaction faible de
la fig. 17 b).

Photon Zg

N e N e
a) b)

Fig. 17

a) Echange d'un photon entre un noyau et un électron.

b) Echange d’'un boson intermédiaire neutre Z, entre un noyau et
un électron.

Contrairement a l'interaction électromagnétique, l'interaction
faible de la fig. 175 n’est pas invariante par réflexion. On dit
quelle « viole la parité ». De maniére plus précise, I'existence des
processus de la fig. 17 b entraine que si 2 expériences physiques
sont préparées de maniére a ce quelles soient images l'une de
l'autre dans un miroir, les résultats de ces 2 expériences ne sont
pas images l'un de l'autre dans le méme miroir. En d’autres
termes, l'image, dans un miroir, d'un mouvement physique pos-
sible n'est pas un autre mouvement possible. Ces prédictions
théoriques ont regu des confirmations expérimentales a haute
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énergie. Des effets de violation de la parité ont été observés sur
la diffusion d’électrons polarisés sur des deutons. De plus, les
bosons neutres Z, (et les autres bosons chargés W+, W- qui inter-
viennent dans la radioactivité ) ont été observés récemment au
C.E.R.N,, et leurs masses mesurées (de l'ordre de 100 fois la masse
du proton) ont été trouvées en trés bon accord avec les pré-
dictions théoriques.

En physique atomique, la distance moyenne entre 1'électron
et le noyau, de lordre du rayon de Bohr aq, est considérable-
ment plus grande que la portée de linteraction faible de la
fig. 17 b, de 'ordre de #/Myc (o M, est la masse du boson Z),
et il semble donc, & premiére vue, exclu de pouvoir mettre en
évidence les effets de violation de la parité dus a ’échange du
boson Z, Pourtant, dés 1973, Claude et Marie-Anne BOUCHIAT ont
souligné qu'il devait étre possible de surmonter cette difficulté
en travaillant sur des atomes lourds (ils ont montré en effet que
la contribution du processus de la fig. 17 b croit comme le cube,
Z3, du numéro atomique), et sur des transitions « interdites» du
point de vue électromagnétique (de maniére a inhiber l'interac-
tion électromagnétique, et & augmenter I'importance relative de
I'interaction faible).

Pour décrire les phénoménes de maniére plus précise, reve-
nons a la notion d’amplitude de transition (paragraphe 8 de la
partie A) et considérons une transition qui, en l'absence d’in-
teraction faible, est dipolaire magnétique, par exemple la tran-
sition 6s12—7 512 de l'atome de’ césium. L’amplitude dipolaire

magnétique, < 6 sy | M | 7 51 > caractérise, pour cette transition,
I'importance des interactions électromagnétiques. Nous l'appelle-
rons donc «amplitude électromagnétique ». Elle est, dans ce
cas, considérablement réduite, dans la mesure ou la transition
6 51, «— 75y, est, non seulement dipolaire magnétique (donc peu
intense), mais également entierement due & des corrections rela-
tivistes aux fonctions d’'onde (en l'absence de ces corrections,
amplitude serait nulle). La présence, dans l'’équation de SCHRG-
DINGER, de termes correctifs, dus aux processus faibles de la
fig. 17 b, entraine que les niveaux d’énergie de l’'atome n’ont plus
une parité bien définie (les interactions A l'intérieur de l'atome
ne sont plus invariantes par réflexion). Les états 65y, et 7512
sont donc tres légérement «contaminés » par des états np, de
parité opposée, sous leffet des termes correctifs associés a
I'échange du boson Z,. Il s’ensuit que le moment dipolaire élec-

N
trique D, qui avait un élément de matrice nul entre les états non

. I’ =2 =4 . 21 2
contaminés (< 651, |D|7s;2> = 0), acquiert un élément de ma-
trice petit, mais non nul, entre les états contaminés (que nous
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-~ -~ -~ - -~
noterons 6 sy, et 7 5y2). L'amplitude < 6s1,,|D|7 512>, qui n'est
non nulle que par suite des interactions faibles, caractérise donc
I'importance, pour cette transition, des interactions faibles. Nous
l'appellerons « amplitude faible ». On peut d’ailleurs se demander
si la contamination des fonctions d’'onde ne serait pas également
responsable de I'apparition d'un moment dipolaire électrique per-
manent dans un état donné. En fait, la symétrie de renversement
du sens du temps, a laquelle obéissent les 2 processus de la fig. 17,

a =2 ra 2
entraine que la valeur moyenne de D dans un état donné est
nulle.

Finalement, les effets de violation de la polarité introduits
par les interactions faibles n’apparaissent que sur les amplitudes
reliant 2 états différents et se traduisent par le fait qu’une tran-
sition, initialement dipolaire magnétique pure, devient également
tres légerement dipolaire électrique. Expérimentalement, ce carac-
tere mixte de la transition doit se manifester par une différence
d’absorption pour des ondes o+ et ¢- (dichroisme circulaire), ou
par une rotation du plan de polarisation d'une onde polarisée
linéairement (pouvoir rotatoire), I'importance de ces effets étant
reliée au rapport des amplitudes faible et électromagnétique, ce
qui permet de comprendre l'intérét qu’il y a a utiliser des atomes
lourds (pour augmenter au maximum l'amplitude faible) et des
transitions interdites (pour diminuer au maximum l'amplitude
électromagnétique).

Effectivement, une expérience de ce type a pu étre réalisée
sur la transition 6 si;; — 7 5172 du césium par Marie-Anne BOUCHIAT,
Lionel PoTTiER et leurs éléves. L'utilisation d’une source laser
intense et monochromatique permet, malgré 'intensité tres faible
de la transition, de porter un nombre suffisant d’atomes du
niveau fondamental 6s,, au niveau excité 7 sy;;, et d’observer la
lumiere de fluorescence que ces atomes réémettent ensuite en
retombant dans I'état 6 py;, (fig. 18). L'étude de la polarisation de
cette lumiere de fluorescence et de son comportement en présence
d’'un champ électrique statique appliqué aux atomes a permis
de mettre en évidence sans ambiguité des effets de violation de
la parité liés aux interactions faibles. Compte tenu de la simpli-
cité de l'atome de césium (un seul électron en dehors de couches
pleines), il est possible de calculer avec précision les effets
attendus dans le cadre du modele de GLasHOW, WEINBERG, SALAM.
La confrontation de ces prédictions théoriques avec les résultats
expérimentaux fournit une vérification quantitative de ce modéle
dans le domaine des basses énergies qui est celui de la physique
atomique. Des contraintes sérieuses peuvent étre également fixées
sur d'autres modeles qui ont été proposés.
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Mentionnons enfin que d’autres expériences analogues, sur
d’autres atomes comme le bismuth ou le thallium, ont été réa-
lisées par d'autres groupes dans le monde, a Oxford, Seattle,
Berkeley, Novosibirsk, Moscou.

7512

6Py

65

Fig. 18. — Transition 6s,-7s;;; de l'atome de césium a 539 nm.
Détection sur la transition 7sy, - 6 pyy & 1,36 pm.

¢) TESTS DU CARACTERE QUANTIQUE DE LA LUMIERE.

L'étude de la lumieére de fluorescence émise par un jet ato-
mique irradié en permanence par un faisceau laser résonnant et
intense (expérience de la fig. 12) a suscité une réflexion impor-
tante sur le processus d’émission spontanée, sur les propriétés
quantiques du rayonnement émis qui différencient fondamentale-
ment ce rayonnement dun champ classique fluctuant. Il est
apparu ainsi que les photons émis successivement au cours du
temps par un atome donné n'étaient pas répartis au hasard dans
le temps, mais étaient « dégroupés », et suivaient une statistique
« subpoissonnienne » (la variance du nombre de photons émis
pendant un intervalle de temps donné étant inférieure a la
moyenne de ce nombre). L'observation de tels effets a constitué
en fait la premiére démonstration expérimentale du caractére
quantique de la lumiére dans le domaine optique.

Un autre développement intéressant a été I'’étude des corré-
lations de polarisation de 2 photons émis dans une cascade radia-
tive par un atome qui a été porté dans le niveau supérieur de
la cascade par une excitation appropriée (bombardement élec-
tronique, excitation laser). De telles expériences réalisées par
J. CLAUSER, E. Fry, R. THCMSON, et plus récemment par Alain ASPECT
a l'Institut d’Optique, ont permis d’éliminer I’hypothése des
« variables cachées locales » (violation des inégalités de BELL)
et de donner une base expérimentale a la notion de non sépara-
bilité quantique. En d’autres termes, aussi éloignés qu'ils soient
Pun de l'autre, les 2 photons doivent étre toujours considérés
comme une seule entité, et les corrélations qui existent entre eux
n‘ont pas d’équivalent classique.
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2. Exploration de nouveaux systémes, de nouvelles situations.

a) ETATS ATOMIQUES GEANTS.

Les sources laser ont permis de préparer, avec une effica-
cité et une sélectivité suffisantes, des atomes dans des états tres
excités, dont le nombre quantique principal n est treés élevé, de
l'ordre de quelques dizaines, et qui sont donc trés proches de la
limite d'ionisation. Ces états sont appelés « états de Rydberg ».
Ils sont excités, soit directement & partir de 1'état fondamental,
soit par échelons. Par exemple, pour le sodium, une premiere
excitation laser intense fait passer une proportion importante des
atomes du niveau fondamental 3 s vers le niveau de résonance 3 p.
Une deuxiéme excitation transfére ensuite une grande partie des
atomes ainsi excités vers un état encore plus excité us ou nd,
qu’on peut choisir a4 volonté en balayant la fréquence du
deuxieme laser.

Les états de RYDBERG sont caractérisés par une dimension tres
grande, de l'ordre de ay m2, ou ay est l'orbite de BoHR. Cette
dimension peut donc devenir de l'ordre du micron pour n appro-
chant la centaine. Il s'ensuit que les moments dipolaires élec-
triques de transition entre un état n et un état voisin n+1 ont
des valeurs trés élevées, entrainant un couplage tres fort des
états de RYDBERG au rayonnement et aux champs extérieurs.
Comme de plus l'énergie de liaison, — Ej/n?, est trés faible [voir
(6)], un champ électrique de quelques volts par centimetre est
suffisant pour casser I’'atome en l'ionisant. C'est d’ailleurs par une
telle «ionisation de champ » que les états de RYDBERG sont le
plus souvent détectés avec une sensibilité tres élevée.

De nombreuses expériences portent actuellement sur l'étude
des états de RYDBERG, & Paris (équipe de Serge HAROCHE), a Orsay
(équipe de Sylvain LIBERMAN), au M.I.T. (équipe de D. KLEPPNER),
a Stanford (équipe de T. GALLAGHER), & Munich (équipe de H. War-
THER)... Le trés fort couplage des états de RYDBERG au rayonne-
ment a permis récemment a Serge HAROCHE et a ses éleéves de
mettre en évidence des effets collectifs (superradiance) et des
oscillations maser dans des cavités millimétriques avec des
nombres d’atomes (quelques unités) considérablement plus faibles
que ceux habituellement nécessaires pour observer de tels effets.
L’émission spontanée d’'un photon par un atome excité dans un
état de RYDBERG et enfermé dans une cavité trés peu amortie,
qui renvoie en permanence sur l'atome le photon que ce dernier
émet, pose également des problémes trés intéressants qui sont
étudiés par de nombreux groupes. Mentionnons enfin que leur
dimension trés grande donne aux états de RYDBERG un diamagné-
tisme trés important, et que I'étude de leur effet Zeeman pose
des problémes intéressants dans la mesure ol le couplage avec
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le champ magnétique extérieur peut devenir de l'ordre de ou
plus grand que le couplage coulombien entre l'électron et le
noyau qui sont trés éloignés l'un de l'autre.

b) SPECTROSCOPIE LASER D'ISOTOPES RADIOACTIFS.

La comparaison des fréquences d'une raie optique donnée
pour une série d’'isotopes d'un méme élément fournit des infor-
mations intéressantes sur la physique du noyau. La position du
centre de gravité des diverses composantes hyperfines de la raie
optique est en effet sensible 4 la distribution de charges a l'in-
térieur du noyau. Le déplacement de ce centre de gravité d'un
isotope a l'autre, appelé « déplacement isotopique », permet de
suivre la maniére dont les nucléons s’organisent dans le noyau,
lorsque le nombre de neutrons change. En particulier, on s’attend
a des variations importantes au voisinage d'un nombre «ma-
gique » de nucléons (correspondant au remplissage d'une couche
nucléaire).

La spectroscopie laser a haute résolution a fait progresser
considérablement ce domaine de recherche et des résultats spec-
taculaires ont été obtenus sur les alcalins par des équipes de
2 laboratoires francais (laboratoire Aimé CoTToN et René BERNAS)
utilisant les installations du C.E.R.N. pour produire des longues
séries d'isotopes par des réactions nucléaires consécutives au
bombardement de cibles appropriées par des protons de haute
énergie. L'expérience consiste a irradier a4 angle droit un jet ato-
mique contenant tous les isotopes par un faisceau laser mono-
chromatique dont on balaie la fréquence. Il est possible ainsi
d’exciter sélectivement chacun des isotopes et de détecter le pas-
sage a la résonance par des méthodes combinant le pompage
optique, la déflexion par un gradient de champ magnétique, et
la spectroscopie de masse (de maniére a identifier l'isotope étu-
dié). De longues séries de plusieurs dizaines d'isotopes ont été
ainsi étudiées sur le sodium, le rubidium, le césium. Mention-
nons ¢également l'observation, pour la premiére fois, des raies
optiques d'un élément trés peu abondant, le francium. Tous ces
résultats, joints a ceux obtenus par d’autres groupes (en parti-
culier celui de OTTEN) sur d'autres éléments comme le mercure,
fournissent des données trés utiles pour 1’élaboration des modéles
nucléaires.

¢) FLUIDES QUANTIQUES POLARISES.

Le développement des méthodes de pompage optique laser
permet maintenant d’obtenir des gaz d'hélium 3 fortement pola-
risé. Dans 1'état fondamental (1 s)? 'Sy de He, le moment cinétique
électronique est nul (J = 0), et le moment cinétique total se
réduit & celui du noyau (I = 1/2). L'orientation obtenue par pom-
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page optique dans l'état fondamental est donc une orientation
purement nucléaire. Notons d’ailleurs que le pompage optique ne
se fait pas sur la raie de résonance 1S;-1P;, qui est trop loin dans
l'ultraviolet (A = 58,4 nm), mais entre 1'état métastable 3S et
I'état 3P (fig. 5). Un laser & centres colorés excite la transition
correspondante a A = 1,08 pm. Ce sont des collisions d'échange de
métastabilité entre un atome métastable et un atome dans
I'état fondamental qui permettent de transférer en permanence
dans l'état fondamental la polarisation obtenue par pompage
optique dans le niveau métastable.

Un autre développement important dans ce domaine a été
la possibilité de conserver une polarisation importante des atomes
d’hélium 3 a basse température grace i l'utilisation d’enduits
cryogéniques. Les parois internes de la cellule sont recouvertes
a basse température d'une couche solide de gaz rare ou d’hydro-
gene moléculaire ou méme d'une couche d’hélium superfluide,
et il s’avére que les atomes d’hélium 3 (qui restent a 1'état gazeux)
se désorientent trés peu lors des collisions qu'ils subissent sur
ces enduits (alors qu'ils sont totalement désorientés sur une paroi
de verre nue).

L'intérét physique d'un tel systéme est que les atomes d’hé-
lium 3 sont des fermions, et quun gaz de fermions polarisés a
basse température doit étre le siege d’effets quantiques macros-
copiques liés au principe de PauLL Considérons en effet 2 atomes
d’hélium 3, polarisés dans la méme direction et entrant en col-
lision. Le principe de PauLi leur interdit de s’approcher trop pres
l'un de lautre, car ils seraient alors dans le méme état quan-
tique (en un méme point et avec la méme orientation de spin).
Plus précisément, 2 particules de spin 1/2, polarisées dans la
méme direction, sont dans un état triplet de spin (S = 1). Comme
ces particules sont des fermions et qu'un état triplet de spin
est symétrique, le principe de PauLr impose a la partie spatiale
de la fonction d’onde d'étre antisymétrique. Il s’ensuit que les
particules ne peuvent entrer en collision qu’avec un moment
cinétique orbital relatif ! impair (I = 1, 3...), ce qui les oblige a
rester a une distance 'une de l'autre au moins égale a la lon-
gueur d’onde de DE BROGLIE Apg = h/mv. Comme a basse tempé-
rature v est petit, Apg peut étre grand et en particulier supérieur
a la portée ry du potentiel d’interaction entre 2 atomes d’hélium.
Tout se passe alors comme si les atomes n'interagissaient plus
entre eux, et le gaz polarisé apparait, par suite du principe de
PauLi, comme un vrai gaz parfait d’atomes « transparents les
uns aux autres », Le libre parcours moyen est modifié et toutes
les propriétés de transport (viscosité, conductivité thermique...)
doivent changer de maniére spectaculaire en fonction du taux
de polarisation. Tous ces phénomenes sont étudiés en détail dans
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I'’équipe de Franck LaLog, Claire LHUILLIER et Michéle Lepuc, et
des résultats positifs ont déja été obtenus sur la diffusion de
spin.

Mentionnons également des recherches analogues sur des
atomes d’hydrogene polarisés a basse température. Ces atomes
sont des bosons et non des fermions, et de nombreux groupes
étudient ce systeme avec l'espoir d’'observer une condensation de
Bose - Einstein.

3. Contréle du mouvement d’'un atome par des faisceaux laser.

a) PRESSION DE RADIATION.
Un atome irradié par une onde plane résonnante de vec-

- >
teur d'onde k et absorbant un photon gagne une impulsion 71 k
Lorsque I'atome retombe ensuite dans 1’état fondamental par émis-

. 7 . . . s d N rid

sion spontanée, il reperd une impulsion # k; ou k; est le vecteur
d’onde du photon réémis. En fait, la direction d’émission spon-
tanée est aléatoire, les probabilités d’émission dans les directions

- -

k; et —k; étant égales. Il s’ensuit que l'impulsion reperdue lors
du processus d'émission spontanée est nulle en moyenne, et que
le bilan global d’'impulsion pour I’'atome lors d’'un cycle absorption-

émission spontanée est un gain égal a 'h7c), auquel correspond une
vitesse, dite vitesse de recul, égale 4 v, = #ik/M (ou M est la
masse de l'atome). Pour un atome de sodium excité sur les
raies D, on trouve v, = 3 cm/s.

Une telle vitesse de recul est négligeable devant les vitesses
thermiques de 'ordre de 1000 m/s. Il convient cependant de noter
que lintensité élevée des sources laser permet de recommencer
le cycle précédent un grand nombre de fois par seconde. Ainsi,
si la transition atomique est saturée (paragraphe C.2.¢), 'atome
passe environ la moitié de son temps dans l'état excité, de sorte
que le nombre moyen de cycles absorption - émission spontanée

1
, ol g est la durée

par unité de temps est de l'ordre de 5
TR

de vie de I'état excité (dans une onde plane, les cycles absorption -
émission induite ne contribuent pas au bilan d'impulsion ato-
" mique, car l'impulsion gagnée par l'atome lors de l'absorption
du photon est exactement reperdue lors de 1’émission induite
qui a lieu dans la méme direction). Il s’ensuit que la variation de
vitesse atomique par unité de temps, c'est-a-dire encore l'accélé-
ration atomique, est égale, dans une onde laser intense, a
vy = A k/2M=g. Comme 1 = 16 10-? s pour le sodium, on trouve
que, méme si #k/M ne vaut que 3 cm/s, vy est de l'ordre de
106 m/s?, c'est-a-dire 105 fois 'accélération de la pesanteur. La force
correspondante est appelée force de pression de radiation.
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b) RALENTISSEMENT ET IMMORBILISATION D'UN JET ATOMIQUE PAR
PRESSION DE RADIATION.

La pression de radiation a été utilisée deés le début des an-
nées 70, au Laboratoire Aimé CorroN, pour défléchir un jet ato-
mique irradié perpendiculairement par un faisceau laser.

D’autres expériences ont été tentées depuis, dans lesquelles
le jet atomique et le faisceau laser se propagent dans des direc-
tions opposées, l'objectif poursuivi étant de ralentir, et éventuel-
lement d’immobiliser les atomes. On se heurte alors & la difficulté
de l'effet Doppler. La pression de radiation ne ralentit en effet
qu'une classe d’atomes, ceux dont la vitesse est telle qu'elle leur
permet d’étre en résonance avec lirradiation laser. De plus, des
qu'ils sont suffisamment ralentis, ces atomes sortent de réso-
nance, également par effet Doppler, et ne subissent plus l'effet
du laser. Deux méthodes ingénieuses ont été développées par
2 équipes américaines et une équipe soviétique pour surmonter
cette difficulté. La premiére, mise au point par W. PHILLIPS et
H. METCALF, consiste 4 appliquer aux atomes un champ magné-
tique variant dans l'espace, de maniére a produire un déplace-
ment Zeeman de la fréquence atomique qui varie le long de la
trajectoire et qui est ajusté pour compenser en chaque point la
variation d'effet Doppler due au ralentissement. Un tel dispositif
permet ainsi a 'atome de rester constamment en résonance avec
le laser. La deuxiéme méthode, mise au point par J. HALL, consiste
a balayer temporellement la fréquence du laser pour compenser
a chaque instant la variation d’effet Doppler due au ralentisse-
ment. Les deux méthodes ont donné des résultats positifs, et
des densités d’atomes, de l'ordre de 106/cm3, avec des vitesses
comprises entre 8 m/s et —8 m/s ont été obtenues tres
récemment.

¢) REFROIDISSEMENT RADIATIF.

La pression de radiation n'est pas seulement utile pour ralen-
tir des atomes. Elle permet également de diminuer de maniére
spectaculaire la dispersion des vitesses autour de leur valeur
moyenne, c'est-a-dire encore de refroidir les degrés de liberté de
translation.

Décrivons en particulier un dispositif trés simple, imaginé
par T.-W. HanscH et A. ScHAwLow, et permettant de réaliser une
force de friction, opposée a la vitesse atomique et proportion-
nelle a cette vitesse. L'idée consiste a soumettre les atomes a
2 ondes laser progressives, de méme intensité, se propageant en
sens inverse le long de Oz (fig. 19), et dont la fréquence est lége-
rement désaccordée en dessous de la fréquence atomique. Pour un
atome de vitesse nulle, les deux pressions de radiation s'équi-
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librent. Par suite de l'effet Doppler, un atome de vitesse v, se
rapproche de résonance pour l'onde vers laquelle il se dirige
(onde de droite de la fig. 19a). Le ralentissement produit par
cette onde l'emporte alors sur l'accélération produite par 'autre,
dont la fréquence apparente s’éloigne de résonance par effet Dop-
pler (onde de gauche de la fig. 19). La force globale, proportion-
nelle & v, pour v, faible, est donc une force de friction le long
de Oz, quel que soit le signe de v,. Il suffit d’ajouter deux autres
paires d’ondes planes le long de Ox et Oy, pour obtenir un amor-
tissement de la vitesse dans les trois directions.
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Fig. 19. — Principe du refroidissement radiatif.

La description simple que nous venons de donner ne consi-
dére que les forces moyennes et ignore les fluctuations d’impul-
sion liées au caractere discret et aléatoire du processus d'émis-
sion spontanée. Ces fluctuations sont a l'origine d'un échauffe-
ment de l'atome qui limite le refroidissement radiatif di a la
force de friction. Les températures limites que l'on peut estimer
théoriquement sont de l'ordre d'une fraction de 10-3 K, ce qui
montre l'efficacité du refroidissement. Des températures de l'ordre
de 10-3 K sur des ions piégés et soumis a un refroidissement
laser, ont été effectivement observées par plusieurs équipes, celles
de P. ToscHEK a Heidelberg, celle de H. DEHMELT a Seattle, celle de
D. WINELAND & Boulder. Il est clair qu'a ces températures, les
vitesses des ions sont trés faibles, et l'effet Doppler optique
completement négligeable.

Mentionnons enfin que l’article original d’Alfred KASTLER sur
le pompage optique, datant de 1950, contenait déja des sugges-
tions de refroidissement radiatif (sous le nom d'effet « lumino-
frigorique »). Alfred KASTLER proposait de refroidir (ou d’échauf-
fer) par pompage optique les degrés de liberté internes des
atomes, en accumulant les atomes dans un sous-niveau inférieur
(ou supérieur), et d’utiliser ensuite les collisions entre atomes
pour transférer ce refroidissement (ou cet échauffement) des
degrés de liberté internes aux degrés de liberté de trans-
lation. L'’utilisation des lasers permet aujourd’hui d’agir directe-
ment sur les degrés de liberté de translation.
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d) PIEGEAGE D’ATOMES NEUTRES.

Une fois que les atomes ont été ralentis et refroidis, il
devient tres tentant d’essayer de les piéger, c’est-a-dire d’essayer
de les confiner dans une petite région de l'espace.

Pour des particules chargées, comme les ions, un tel piégeage
a déja été réalisé par des configurations appropriées de champs
électriques ou magnétiques qui agissent directement sur la charge.
H. DEHMELT et son équipe ont méme réussi a piéger et a détecter
un électron unique.

Pour des atomes neutres, le probléeme est plus difficile. Plu-
sieurs méthodes sont actuellement envisagées. Des gradients de
champ magnétique statique peuvent attirer l'atome vers des
régions de champ nul. Une autre idée consiste a utiliser une
onde laser focalisée, légérement désaccordée en dessous de la
fréquence atomique, pour attirer I'atome vers la région focale, ou1
I'intensité -est maximale. Dans ce dernier cas, la force qui agit
sur l'atome n’est pas la force de pression de radiation, mais une
force dite dipolaire, due 4 des processus d’absorption dans une
direction et d’émission induite dans une autre direction (I'onde
laser focalisée est une superposition d’ondes planes).

Il est clair que la maitrise du mouvement d’un atome ouvre
des perspectives nouvelles. Des résultats spectaculaires ont d’ores
et déja été obtenus sur des ions piégés et refroidis. Plusieurs
équipes, notamment celles de H. DEHMELT, P. ToscHEK et D. WINE-
LAND, ont pu observer un ion unique piégé grace a la lumiére de
fluorescence que cet ion réémet sous l'effet de l'irradiation laser
qui le refroidit. Un nouveau type de spectroscopie est en train de
naitre, consistant & opérer sur un seul ion, un seul atome, pra-
tiquement immobile dans une petlte région de l'espace, et qu'on
peut observer aussi longtemps quon le désire en ayant rendu
négligeables toutes les perturbations liées a l'effet Doppler ou &
des collisions contre une paroi ou d’autres atomes.
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