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7





Table des matiµeres

Introduction 13

1 Rappels sur les techniques de polarisation de l'h¶elium-3 17
1.1 Notions de polarisation . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 17
1.2 Rappels sur le pompage optique par ¶echange de spin . . . . . . . . 18
1.3 Rappels sur le pompage optique par ¶echange de m¶etastabilit¶e . . . . 19

1.3.1 Pompage optique en conditions standard . . . . . . . . . . . 19
1.3.2 D¶ependance des r¶esultats vis µa vis de la pression . . . . . . . 22
1.3.3 D¶ependance des r¶esultats vis µa vis du champ magn¶etique . . 24

2 Mod¶elisations du pompage optique µa 1.5 Tesla 27
2.1 Structure atomique de l'h¶elium-3 et nature des transitions . . . . . 28

2.1.1 Structure atomique des niveaux de l'h¶elium-3 . . . . . . . . 28
2.1.2 Transitions atomiques µa 1.5 Tesla . . . . . . . . . . . . . . . 31
2.1.3 Caract¶eristiques des raies de pompage µa 1.5 Tesla . . . . . . 34

2.2 Processus pris en compte pour la mod¶elisation . . . . . . . . . . . . 41
2.2.1 Couplage au champ ¶electromagn¶etique . . . . . . . . . . . . 42
2.2.2 Collisions d'¶echange de m¶etastabilit¶e . . . . . . . . . . . . . 45
2.2.3 Processus de relaxation . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 49

2.3 Modµele µa 6 populations . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 53
2.4 Modµele µa 7 populations . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 55

2.4.1 Limite des fortes pressions . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 56
2.4.2 Limites analytiques aux fortes puissances laser . . . . . . . . 60
2.4.3 Discussion des erreurs du modµele µa 6 populations . . . . . . 64

2.5 Extensions r¶ealistes des modµeles . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 66
2.5.1 Modµele µa 24 populations . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 66
2.5.2 E®ets de la distribution de la puissance laser . . . . . . . . . 69

3 Montage exp¶erimental 71
3.1 Source du champ magn¶etique . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 71
3.2 Cellule et d¶echarge radiofr¶equence . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 73

3.2.1 Cellules scell¶ees d'h¶elium-3 . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 73
3.2.2 D¶echarge radiofr¶equence et ¶electrodes . . . . . . . . . . . . . 75

9



3.3 Montage optique : principe et r¶ealisation pratique . . . . . . . . . . 76
3.4 Les lasers sonde et pompe . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 79

3.4.1 Le laser sonde . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 79
3.4.2 Le laser pompe : diode laser ampli¯¶ee . . . . . . . . . . . . . 80

3.5 Systµeme de mesure et acquisition . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 82

4 M¶ethode de mesure 85
4.1 Mesure de la polarisation par absorption d'un faisceau sonde . . . . 86

4.1.1 Principe de la mesure . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 86
4.1.2 M¶ethode d'analyse . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 89

4.2 Mesures exp¶erimentales µa l'¶etat stationnaire . . . . . . . . . . . . . 90
4.2.1 En absence du laser pompe . . . . . . . . . . . . . . . . . . 91
4.2.2 En pr¶esence du laser pompe . . . . . . . . . . . . . . . . . . 93

4.3 Mesures exp¶erimentales dynamiques . . . . . . . . . . . . . . . . . . 95
4.3.1 Mesure de la population d'un sous-niveau m¶etastable . . . . 95
4.3.2 Mesure de deux populations m¶etastables . . . . . . . . . . . 97

5 R¶esultats exp¶erimentaux du pompage optique µa 1.5 Tesla 107
5.1 E®ets de la raie atomique µa 1.5 Tesla . . . . . . . . . . . . . . . . . 108

5.1.1 Choix des raies pompe et sonde . . . . . . . . . . . . . . . . 108
5.1.2 R¶esultats du pompage optique . . . . . . . . . . . . . . . . . 110

5.2 E®ets de la d¶echarge µa 1.5 Tesla . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 112
5.2.1 Caract¶erisation de la d¶echarge . . . . . . . . . . . . . . . . . 112
5.2.2 G¶eom¶etrie des ¶electrodes excitatrices . . . . . . . . . . . . . 113
5.2.3 R¶esultats du pompage optique . . . . . . . . . . . . . . . . . 116
5.2.4 G¶eom¶etrie de la cellule de pompage optique . . . . . . . . . 120

5.3 E®ets de la puissance du laser pompe . . . . . . . . . . . . . . . . . 122
5.4 R¶esultats aux pressions ¶elev¶ees . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 124

5.4.1 R¶esultats marquants de polarisation . . . . . . . . . . . . . . 124
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Introduction

L'h¶elium-3 polaris¶e nucl¶eairement trouve des applications dans divers do-
maines. En physique nucl¶eaire, il permet de r¶ealiser des cibles polaris¶ees pour
les ¶etudes de la structure du neutron [Mey94], [Bec99] et des polariseurs large
bande pour les faisceaux de neutrons (¯ltres µa neutrons) [Sur97], [Bec98]. Depuis
quelques ann¶ees, les gaz rares polaris¶es tels que le x¶enon-129 [Alb94] ou l'h¶elium-3
[Ebe96], [Mol02] sont utilis¶es en imagerie m¶edicale. Les recherches en imagerie
des voies respiratoires par IRM d'h¶elium polaris¶e pourraient aboutir µa des
applications pour des examens cliniques, par exemple pour un diagnostic pr¶ecoce
des pathologies et pour un bilan fonctionnel des poumons suite µa des obstructions
chroniques, µa l'emphysµeme ou µa l'asthme [Bee04].

Toutes ces applications requiµerent l'utilisation d'¶echantillons d'h¶elium-3
fortement polaris¶es et relativement denses µa la temp¶erature ambiante (pouvant
aller jusqu'µa plusieurs bars).

La m¶ethode la plus simple, au moins conceptuellement, pour produire de l'h¶elium-
3 polaris¶e dense consiste µa refroidir les atomes dans un champ magn¶etique
¶elev¶e. Appliqu¶e µa l'h¶elium-3 gazeux, cette m¶ethode ne permet pas malheu-
reusement d'obtenir des polarisations nucl¶eaires stationnaires importantes :
µa une temp¶erature de l'ordre du Kelvin et dans un champ magn¶etique de
quelques Tesla, des polarisations de l'ordre de 0:01 sont obtenues. De fortes
polarisations (0.9-0.95) sont obtenues µa l'¶etat solide de l'h¶elium-3 dans un
champ magn¶etique de 15 Tesla et µa une temp¶erature de 5 mK [Fro98], [Aki00].
Le solide ainsi polaris¶e peut être ensuite liqu¶e¯¶e sans perte de polarisation
[Cas79]. La d¶ecompression du solide suivie d'une ¶evaporation du liquide et
d'une extraction du gaz a ¶et¶e propos¶ee pour obtenir des ¶echantillons gazeux
d'h¶elium-3 polaris¶e, mais la faisabilit¶e de cette technique n'a jamais ¶et¶e d¶emontr¶ee.

Pour obtenir des polarisations nucl¶eaires importantes dans l'h¶elium-3 gazeux, il
existe deux autres m¶ethodes. Ces deux m¶ethodes, d¶evelopp¶ees depuis les ann¶ees
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60, font appel au pompage optique [Kas66], [Coh98] ; il s'agit du pompage optique
par \¶echange de spin"avec des atomes alcalins [Bou60], [Wal97] et du pompage
optique par ¶echange de m¶etastabilit¶e [Sch63], [Col63], [Nac85b].
Le pompage optique par \¶echange de spin"de l'h¶elium-3 fournit des ¶echantillons
denses (µa des pressions de plusieurs bars) avec des polarisations de l'ordre de
0.25-0.35. Toutefois, un inconv¶enient majeur de cette m¶ethode est la lenteur du
processus puisque la polarisation se construit au bout de plusieurs heures voire
plusieurs dizaines d'heures [Wal97].
Le pompage optique par ¶echange de m¶etastabilit¶e de l'h¶elium-3 permet quant
µa lui d'obtenir des polarisations nucl¶eaires proches de l'unit¶e mais pour une
faible pression d'h¶elium de l'ordre de 1 mbar [Big92], [Gen93], [Bat05]. Des
d¶eveloppements divers au niveau de lasers d¶edi¶es au pompage [Gen03] ou au
niveau de l'am¶elioration des conditions exp¶erimentales de pompage [Gen93],
[Can94], [Sto96a], [Wol04] ont ¶et¶e e®ectu¶es au long des ann¶ees. Toutefois, les
raisons pr¶ecises des limitations de l'e±cacit¶e du pompage optique par ¶echange de
m¶etastabilit¶e aux pressions ¶elev¶ees n'ont jamais ¶et¶e ¶elucid¶ees. Pour rem¶edier µa
cet inconv¶enient du pompage par ¶echange de m¶etastabilit¶e, di®¶erentes m¶ethodes
de compression du gaz polaris¶e, sans perte notable de polarisation, ont ¶et¶e
d¶evelopp¶ees [Eck92], [Nac99], [Gen01]. Cependant, elles n¶ecessitent des appa-
reillages d¶elicats et des op¶erateurs quali¯¶es. Il est donc utile pour la di®usion
µa grande ¶echelle de la nouvelle technique d'imagerie d'optimiser le protocole de
la polarisation et de la compression du gaz. Une voie possible est de trouver
des conditions oµu le gaz peut être polaris¶e µa plus forte pression, ce qui r¶eduirait
le facteur de compression n¶ecessaire et par la suite simpli¯erait l'¶etape de la
compression.

Une premiµere s¶erie d'exp¶eriences de pompage optique par ¶echange de m¶etastabilit¶e
en champ magn¶etique ¶elev¶e (0.1 Tesla) a permis de polariser le gaz µa plus forte
pression [Cou01] : les polarisations obtenues µa 32 mbar sont augment¶ees de prµes
d'un facteur 2 par rapport µa celles obtenues en champ magn¶etique habituel de
l'ordre du mTesla [Nac02]. Le d¶ecouplage hyper¯n des divers ¶etats atomiques
et/ou mol¶eculaires dans les ¶etats excit¶es de l'h¶elium-3 pourrait être responsable
de cette am¶elioration par une r¶eduction de la perte d'orientation nucl¶eaire dans
ces ¶etats excit¶es. Ceci n'est pas ¶etabli et motive l'¶etude de l'e±cacit¶e du pompage
optique par ¶echange de m¶etastabilit¶e en champ magn¶etique intense et de la
variation de cette e±cacit¶e avec l'intensit¶e du champ magn¶etique.

Dans ce m¶emoire, nous d¶ecrivons un ensemble de travaux exp¶erimentaux et
th¶eoriques sur le pompage optique de l'h¶elium-3 par ¶echange de m¶etastabilit¶e
dans un champ magn¶etique encore plus intense (1.5 Tesla) et µa forte pression.
Notre manuscrit est organis¶e de la maniµere suivante.
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Dans le premier chapitre, nous pr¶esentons un rappel sur les techniques de
polarisation de l'h¶elium-3 gazeux par pompage optique.

Dans le deuxiµeme chapitre, nous proc¶edons µa une mod¶elisation du pompage
optique par ¶echange de m¶etastabilit¶e µa 1.5 Tesla et aux fortes pressions en nous
inspirant des modµeles num¶eriques d¶ejµa ¶etablis et en les adaptant µa nos conditions.
Nous commen»cons par d¶etailler la structure atomique des di®¶erents niveaux de
l'h¶elium-3 µa 1.5 Tesla. Puis, nous d¶ecrivons les processus physiques intervenant
dans le m¶ecanisme du pompage optique par ¶echange de m¶etastabilit¶e. Finalement,
nous proposons des modµeles num¶eriques qui permettent de d¶ecrire de fa»con aussi
r¶ealiste que possible les e®ets conjugu¶es des di®¶erents processus entrant en jeu au
sein d'un gaz d'h¶elium-3 soumis µa un pompage optique µa 1.5 Tesla.

Nous consacrons le troisiµeme chapitre µa la description du montage exp¶erimental.
Aprµes une brµeve description de l'imageur clinique au sein duquel les exp¶eriences
ont ¶et¶e e®ectu¶ees, nous d¶etaillons le montage exp¶erimental sous tous ses aspects :
principe du montage optique, sa r¶ealisation pratique soumise µa l'exigence d'être
complµetement amagn¶etique, les cellules utilis¶ees, les lasers et le systµeme de mesure.

Dans le quatriµeme chapitre, nous discutons la m¶ethode de mesure de la
polarisation par absorption d'un faisceau laser. Nous d¶etaillons les m¶ethodes
adopt¶ees pour analyser les mesures e®ectu¶ees µa l'¶etat stationnaire et en dynamique
de pompage et nous discutons leur pertinence.

Le cinquiµeme chapitre est d¶evolu µa la pr¶esentation d'un corpus de r¶esultats
d'exp¶eriences de pompage optique r¶ealis¶ees µa 1.5 Tesla. Ces r¶esultats illustrent
la d¶ependance des performances du pompage vis µa vis de plusieurs paramµetres
exp¶erimentaux. Nous en d¶eduisons les conditions exp¶erimentales favorables au
pompage optique en termes de polarisation stationnaire atteinte et de temps de
construction de la polarisation. De plus, nous pr¶esentons des r¶esultats marquants
du pompage optique µa pression ¶elev¶ee. Nous discutons leur importance et leurs
int¶erêts pratiques pour les applications d'imagerie m¶edicale.

Le sixiµeme chapitre comporte une confrontation des r¶esultats exp¶erimentaux
aux pr¶edictions th¶eoriques.
Le modµele num¶erique ne su±t pas µa lui tout seul pour pr¶edire l'¶evolution de la
polarisation. Nous commen»cons par d¶eterminer la densit¶e d'atomes m¶etastables,
paramµetre crucial dans le calcul de la dynamique de construction de la polarisation
nucl¶eaire. Ainsi, nous mettons en ¶evidence une d¶ependance de la densit¶e d'atomes
m¶etastables vis µa vis de la polarisation ¶electronique des atomes m¶etastables.
Ensuite, nous nous pla»cons dans des situations oµu les processus de relaxation n'af-
fectent pas l'¶evolution de la polarisation. Nous en d¶eduisons une caract¶eristique
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intrinsµeque du pompage, µa savoir le rendement quantique des sch¶emas de pompage
optique.
Finalement, nous proc¶edons µa la mise en ¶evidence de processus de relaxation
d¶ependant de la lumiµere laser de pompage, a®ectant la polarisation nucl¶eaire et
contribuant µa limiter les polarisations stationnaires obtenues aux pressions ¶elev¶ees.

Le septiµeme chapitre pr¶esente un ensemble d'exp¶eriences compl¶ementaires.
Nous commen»cons par d¶ecrire des mesures de pompage optique e®ectu¶ees dans
un champ magn¶etique de l'ordre du mTesla. Les r¶esultats obtenus sont utilis¶es
pour comparer les performances du pompage optique en faible champ magn¶etique
et µa 1.5 Tesla en fonction de la pression. Ensuite, nous pr¶esentons des r¶esultats
pr¶eliminaires de pompage optique dans des champs magn¶etiques allant de 1.3 Tesla
µa 0.4 Tesla en utilisant le champ de fuite de l'imageur clinique. Finalement, nous
d¶ecrivons la mise en place d'un nouveau montage qui sert µa des exp¶eriences de
pompage optique dans un champ magn¶etique homogµene et r¶eglable sur une plage
de 0 µa 2 Tesla. Nous pr¶esentons les principales am¶eliorations de ce dispositif par
rapport µa celui utilis¶e pour notre ¶etude µa 1.5 Tesla.
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Chapitre 1

Rappels sur les techniques de
polarisation de l'h¶elium-3

Dans ce chapitre, aprµes un rappel de quelques notions sur la polarisation
nucl¶eaire, nous pr¶esentons briµevement les deux techniques habituellement utilis¶ees
pour polariser les atomes d'h¶elium-3 par pompage optique. Nous d¶ecrivons leur
principe et l'¶etat de l'art actuel.

1.1 Notions de polarisation

L'h¶elium-3 polaris¶e hors ¶equilibre de Boltzmann est utilis¶e dans divers
domaines de la physique [Bec98]. En physique nucl¶eaire, il permet de r¶ealiser des
cibles polaris¶ees et des polariseurs large bande pour les faisceaux de neutrons
[Mey94], [Sur97]. Aux interfaces entre la physique et la m¶edecine, l'h¶elium-3
hyperpolaris¶e est utilis¶e comme une sonde pour explorer l'anatomie et la fonction
des espaces a¶eriens pulmonaires [Mol02], [Bee04]. L'h¶elium-3 hyperpolaris¶e est
¶egalement utilis¶e dans des ¶etudes de mat¶eriaux poreux tels que les a¶erogels
[Gui01]. Plus r¶ecemment, des ¶etudes th¶eoriques suggµerent la r¶ealisation d'une
m¶emoire quantique µa l'aide de spins nucl¶eaires de l'h¶elium-3 polaris¶e dans son
¶etat fondamental [Dan05].

Le niveau fondamental 11S0 de l'h¶elium-3 est un ¶etat singulet (S = 0) avec
un moment angulaire orbital L = 0 ; son moment angulaire ¶electronique total
est J = 0. Le moment angulaire total de l'¶etat est donc purement nucl¶eaire
F = I = 1=2. Le niveau fondamental comporte deux sous-niveaux de nombre
quantique mI = § 1=2, de population relative (1§ M )=2, oµuM est la polarisation
nucl¶eaire du niveau fondamental.
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La polarisation nucl¶eaireM d'un systµeme de spin nucl¶eaireI = 1=2 s'¶ecrit :

M =
N" ¡ N#

N" + N#
(1.1)

oµuN" est la population des atomes demI = 1=2 et N# est la population des atomes
de mI = ¡ 1=2.
µA 300 K et dans un champ magn¶etiqueB, les atomes pr¶esentent µa l'¶equilibre
thermodynamique de Boltzmann une polarisation :

M =
exp(2¹B

kB T ) ¡ 1

exp(2¹B
kB T ) + 1

¼
¹B
kB T

¼
°0¹hB
2kB T

(1.2)

oµu ¹ est le moment magn¶etique nucl¶eaire de l'h¶elium-3 (1:074£ 10¡ 26 J/Tesla),
kB est la constante de Boltzmann (1:38 £ 10¡ 23 J/K) et °0 est le rapport gy-
romagn¶etique nucl¶eaire de l'h¶elium-3 (2¼£ 32:43601£ 106 rad.s¡ 1/T). Ce qui
constitue de trµes faibles polarisations (4£ 10¡ 6 µa 1.5 Tesla) par rapport µa celles
requises pour les applications d'h¶elium-3 gazeux polaris¶e. Pour obtenir des po-
larisations nucl¶eaires importantes dans l'h¶elium-3 gazeux, il existe deux autres
m¶ethodes faisant appel au pompage optique [Kas66]. Ces deux techniques de po-
larisation combinent le pompage optique d'une espµece atomique et le transfert de
la polarisation dans le niveau fondamental de l'h¶elium-3 grâce µa des processus
collisionnels.

1.2 Rappels sur le pompage optique par ¶echange
de spin

Une m¶ethode de polarisation par pompage optique est fond¶ee sur les collisions
dites d'¶echange de spin entre un atome alcalin (g¶en¶eralement le rubidium) et
un atome d'h¶elium-3 [Wal97]. Le rubidium est polaris¶e par pompage optique en
utilisant la transition atomique 5S1=2-5P1=2 qui correspond µa̧ = 795 nm. Lors
d'une collision entre un atome de rubidium polaris¶e ¶electroniquement et un atome
d'h¶elium-3, le couplage hyper¯n entre l'¶electron externe de l'alcalin et le noyau du
gaz rare agit ; il s'ensuit un transfert de la polarisation ¶electronique de l'alcalin
vers le niveau fondamental de l'h¶elium-3 [Bou60]. Le processus de la collision
Rb-He a une section e±cace trµes faible, de l'ordre de 10¡ 24 cm2.

Le rubidium, qui est pr¶ef¶er¶e par rapport aux autres alcalins, est pomp¶e par un
r¶eseau de diodes lasers ¶emettant une centaine de Watts avec une largeur spectrale
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de plusieurs nm. La pression du gaz est ¶elev¶ee, de l'ordre de plusieurs bars. Des
temp¶eratures de l'ordre de 170-200±C sont requises pour cr¶eer une vapeur de
rubidium.
Dans ces conditions, le pompage optique par ¶echange de spin permet de po-
lariser des ¶echantillons d'h¶elium-3, µa des pressions de plusieurs bars, avec des
polarisations de l'ordre de 0.25-0.45 [Ric02]. Grâce au d¶eveloppement de lasers,
il est possible d'obtenir dans de bonnes conditions des polarisations de l'ordre
de 0.65-0.7 [Cha03]. Un inconv¶enient majeur de cette m¶ethode est la lenteur du
processus puisque la polarisation se construit au bout de plusieurs voire plusieurs
dizaines d'heures.

Depuis plusieurs ann¶ees, cette voie de polarisation par pompage optique fait
l'objet de diverses ¶etudes a¯n d'am¶eliorer ses performances notamment en termes
de temps de production de l'aimantation. Des ¶etudes entreprises en 1998 montrent
que dans des conditions de pompage optique, l'e±cacit¶e de l'¶echange de spin lors
de la collision entre l'alcalin et l'h¶elium-3 est 10 fois plus importante si l'alcalin
est le potassium et non le rubidium : quatre photons absorb¶es par un atome de
potassium seraient n¶ecessaires pour polariser un noyau d'h¶elium-3, alors que prµes
de cinquante photons absorb¶es par un atome de rubidium sont n¶ecessaires pour
polariser le noyau d'h¶elium-3 [Bar98]. R¶ecemment, des exp¶eriences utilisant une
vapeur hybride de potassium et de rubidium ont ¶et¶e r¶ealis¶ees [Bab03]. Le rubi-
dium est initialement polaris¶e en excitant la transition atomique µa 795 nm et il
transfµere sa polarisation au potassium lors de processus collisionnel de section ef-
¯cace ¶elev¶ee (prµes de 2£ 10¡ 14 cm2). La polarisation est ensuite transf¶er¶ee aux
atomes d'h¶elium-3 par des collisions d'¶echange de spin K-He et Rb-He. L'e±cacit¶e
des collisions dans une vapeur riche en potassium excµede d'un ordre de grandeur
celle des collisions Rb-He et approche l'unit¶e. Ce qui, au ¯nal, se traduit par une
am¶elioration consid¶erable du taux de production de l'aimantation par unit¶e de
temps.

1.3 Rappels sur le pompage optique par ¶echange
de m¶etastabilit¶e

1.3.1 Pompage optique en conditions standard

Une autre m¶ethode de polarisation par pompage optique utilise les colli-
sions dites d'¶echange de m¶etastabilit¶e entre des atomes d'h¶elium-3 dans l'¶etat
m¶etastable 23S1 et dans l'¶etat fondamental 11S0 [Sch63], [Col63].

Le principe de la m¶ethode (voir Fig.1.1) mise au point dans les ann¶ees 60 par
Colegrove, Franken et Schearer peut être r¶esum¶e en trois ¶etapes :
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11S0
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2 3S1
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d’échange de 
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Fig. 1.1 { Sch¶ema illustrant les premiers niveaux de l'h¶elium-3 intervenant dans
le pompage optique par ¶echange de m¶etastabilit¶e.

1. Une d¶echarge permet de peupler l'¶etat m¶etastable 23S1 dans l'h¶elium-3
aprµes une cascade radiative.

2. Les atomes dans l'¶etat m¶etastable sont orient¶es par pompage optique en
utilisant la transition 2 3S1-23P µa ¸ = 1083 nm. Grâce au couplage hyper¯n,
la polarisation est transf¶er¶ee aux noyaux des atomes m¶etastables.

3. Lors d'une collision d'¶echange de m¶etastabilit¶e, un atome dans l'¶etat
fondamental He(11S0) et un atome m¶etastable polaris¶e nucl¶eairement
He" (23S1) ¶echangent leur ¶etat d'excitation ¶electronique [Dup71], [Dup73].
L'atome He se trouve alors polaris¶e nucl¶eairement dans son ¶etat fondamental.

La structure des niveaux impliqu¶es dans la transition atomique 23S1-23P
est illustr¶ee dans la Fig.1.2. L'¶etat m¶etastable 23S1 comporte deux niveaux
hyper¯ns F = 3=2 et F = 1=2 s¶epar¶es de 6.74 GHz dans un champ magn¶etique
de l'ordre du mTesla, soit six sous-niveaux Zeeman not¶esA i (i = 1; :::; 6) par
ordre croissant d'¶energie. Le niveau 23P a cinq sous-niveaux hyper¯ns (deux
niveaux deF = 1=2, deux niveaux deF = 3=2 et un niveau deF = 5=2), soit
dix-huit sous-niveaux Zeeman not¶esB j (j = 1; :::; 18) par ordre croissant d'¶energie.

Habituellement, le pompage optique par ¶echange de m¶etastabilit¶e de l'h¶elium-
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Fig. 1.2 { Diagramme montrant les positions ¶energ¶etiques, en champ magn¶etique
de l'ordre du mTesla, des sous-niveaux Zeeman de l'¶etat m¶etastable 23S1 (ES) et
de l'¶etat excit¶e 23P (EP ) dans l'h¶elium-3. Les sous-niveaux,A 1 µa A 6 et B 1 µa
B 18 sont class¶es par ordre croissant d'¶energie. Les transitions C8 et C9 couplent
respectivement les niveaux : 23S1; F = 1=2 ! 23P0; F = 1=2 et 23S1; F = 3=2 !
23P0; F = 1=2.
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3 est e®ectu¶e µa temp¶erature ambiante dans un champ magn¶etique statique de
l'ordre du mTesla. Les meilleures performances du pompage optique en termes
de polarisation nucl¶eaire stationnaire et taux de production de l'aimantation sont
obtenues en excitant la transition C8 (23S1; F = 1=2 ! 23P0; F = 1=2) ou la
transition C9 (23S1; F = 3=2 ! 23P0; F = 1=2). Le choix de la raie excit¶ee est
e®ectu¶e selon la pression du gaz [Nac85b], [Gen93] : pour un gaz de pression
inf¶erieure µa 1 mbar, le laser pompe est accord¶e sur la transition C8 alors qu'il est
accord¶e sur C9 pour des pressions de l'ordre de 1 mbar. Des polarisations nucl¶eaires
de l'ordre de 0.8-0.9 [Big92], [Gen93], [Bat05] sont atteintes µa des pressions de
l'ordre du mbar grâce au d¶eveloppement de lasers d¶edi¶es au pompage optique
[Dan87], [Che97], [Gen03], [Tas04]. Les taux de production de l'aimantation par
unit¶e de temps d¶ependent fortement de l'intensit¶e laser incidente ainsi que de
l'intensit¶e de la d¶echarge excitatrice [Gen93], [Cou01], [Wol04]. Compte tenu de sa
grande e±cacit¶e, µa la fois en termes de polarisation et de temps de production de
l'aimantation, c'est cette m¶ethode qui est souvent choisie.

1.3.2 D¶ependance des r¶esultats vis µa vis de la pression

En polarisant le gaz µa des pressions sup¶erieures au mbar, les polarisations
nucl¶eaires atteintes sont moins importantes. Leurs valeurs diminuent progressive-
ment au fur et µa mesure que la pression augmente. Cette variation de la polarisa-
tion avec la pression est illustr¶ee dans la Fig.1.3. Des collisions µa 3 corps avec le
fondamental ainsi que des collisions Penning auto-ionisantes pourraient a®ecter le
pompage optique µa forte pression et limiter son e±cacit¶e.

Les collisions Penning auto-ionisantes d¶ecrites par :

He¤ + He¤ ! He(11S0) + He + + e¡ (1.3)

constituent un processus qui contribue au raccourcissement de la dur¶ee de vie des
atomes m¶etastables dans les conditions de pompage optique [Sch69]. En limitant
la densit¶e d'atomes m¶etastables, les collisions Penning, processus non-lin¶eaires,
pourraient a®ecter les performances du pompage optique aux pressions ¶elev¶ees.
En fait, en augmentant la pression du gaz, le nombre d'atomes dans le niveau
fondamental est augment¶e. Le rapport entre la densit¶e d'atomes m¶etastables et la
densit¶e d'atomes fondamentaux devient alors moins favorable au pompage optique.

La diminution de la polarisation avec la pression pourrait aussi être expliqu¶ee
par une augmentation de la fr¶equence des processus µa 3 corps tels que ceux d¶ecrits
par :

He¤ + 2He ! He¤
2 + He (1.4)

He¤ ¶etant un atome d'h¶elium dans l'¶etat m¶etastable 23S1 ou dans l'¶etat ex-
cit¶e 23P [Emm88], [Zha93]. Des collisions similaires aux collisions d'¶echange de

22



0 20 40 60 80
0.0

0.5

1.0

 

 

P
ol

ar
is

at
io

n

Pression (mbar)

Fig. 1.3 { Polarisations stationnaires obtenues par pompage optique par ¶echange
de m¶etastabilit¶e en champ magn¶etique statique de l'ordre du mTesla en fonction
de la pression du gaz. Le pompage est e®ectu¶e en excitant la raie C9. Les ¶etoiles
correspondent aux r¶esultats publi¶es dans la r¶ef¶erence [Gen93], obtenus avec une
puissance laser de 4.5 W. Les donn¶ees en triangles sont des r¶esultats obtenus dans
des cellules scell¶ees d'h¶elium-3 cylindriques de dimensions 5 cm£ 5 cm avec une
puissance laser de 2 W (paragraphe 7.1).
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m¶etastabilit¶e et intervenant entre les mol¶ecules m¶etastables et les atomes polaris¶es
pourraient probablement être µa l'origine d'une relaxation suppl¶ementaire de la
polarisation µa forte pression. Le canal de relaxation s'expliquerait par une therma-
lisation rapide du moment nucl¶eaire par couplage spin-orbite dans les divers ¶etats
rotationnels de la mol¶ecule [Cou01]. Des exp¶eriences de pompage optique r¶ealis¶ees
µa 40 mbar ont montr¶e une trµes faible d¶ependance de la polarisation stationnaire
vis µa vis de l'intensit¶e du laser pompe alors que les temps de construction de la
polarisation se raccourcissaient en augmentant l'intensit¶e laser. Ces observations
ont permis de sugg¶erer l'existence de processus de relaxation de la polarisation qui
augmentent avec l'intensit¶e laser, sans pour autant directement d¶emontrer que les
mol¶ecules m¶etastables en sont responsables [Cou01].

1.3.3 D¶ependance des r¶esultats vis µa vis du champ
magn¶etique

E®ets b¶en¶e¯ques du d¶ecouplage hyper¯n

En variant l'intensit¶e du champ magn¶etique, le couplage hyper¯n intervenant
dans les divers ¶etats excit¶es atomiques et mol¶eculaires peut perdre de son e±ca-
cit¶e et indirectement contribuer µa l'am¶elioration des r¶esultats du pompage optique.

i - Au niveau des ¶etats atomiques :
Lors du pompage optique, une d¶echarge est entretenue dans la vapeur atomique :
les atomes sont port¶es dans un grand nombre de niveaux excit¶es, au cours de col-
lisions qui ne d¶etruisent pas leur orientation nucl¶eaire. Le couplage hyper¯n peut
transf¶erer une partie de l'orientation du spin nucl¶eaire au moment ¶electronique.
Quand l'atome se d¶esexcite radiativement, cette orientation ¶electronique est
dissip¶ee sous forme de lumiµere polaris¶ee [Lal71]. Ce processus est µa la base d'une
m¶ethode optique de mesure de la polarisation nucl¶eaire [Pin74], [Sto96b].
Un e®et important d'un champ magn¶etique intense est de fortement r¶eduire
l'in°uence du couplage hyper¯n dans les ¶etats excit¶es de l'h¶elium-3. Son e®et
b¶en¶e¯que se manifeste par une r¶eduction de la perte d'orientation nucl¶eaire
dans ces ¶etats excit¶es, et il peut expliquer l'am¶elioration obtenue dans certaines
conditions. Exp¶erimentalement, ceci se manifeste par l'allongement des temps de
relaxation de la polarisation en pr¶esence de la d¶echarge. L'ordre de grandeur du
champ magn¶etique n¶ecessaire au d¶ecouplage hyper¯n dans la cascade radiative
est » 10 mT [Lal71]. Des ¶etudes de l'e±cacit¶e du pompage optique dans un
champ magn¶etique pouvant aller jusqu'µa 30 mTesla sont actuellement en cours
dans notre groupe, en collaboration avec le groupe du Pr. W. Heil µa l'Universit¶e
de Mayence [Bat].

ii - Au niveau des ¶etats mol¶eculaires :
Des exp¶eriences de °uorescence induite par laser µa 465 nm entreprises dans [Cou01]
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ont permis d'¶etudier la variation de population de mol¶ecules m¶etastables He¤
2 in-

duite par la lumiµere µa 1083 nm. En accordant le laser pompe (intensit¶e allant jus-
qu'µa 225 W/cm2) sur la transition C2-C5 (voir spectre de l'h¶elium-3 en faible champ
magn¶etique illustr¶e dans la Fig.2.4), la population des mol¶ecules m¶etastables a
augment¶e jusqu'µa un facteur de l'ordre de 5 dans une cellule µa 40 mbar ; dans
des cellules cylindriques de dimensions 5 cm£ 5 cm, des augmentations jusqu'µa un
facteur de l'ordre de 2 (1.7 µa 8 mbar et 2.4 µa 32 mbar) ont ¶et¶e observ¶ees.
Ces mesures n'ont pas permis de rendre compte de maniµere quantitative de l'aug-
mentation des processus de relaxation en pr¶esence du laser pompe en fonction de
la pression. Toutefois, elles ont clairement mis en ¶evidence une augmentation de
la densit¶e de mol¶ecules m¶etastables He¤

2 dans le plasma en pr¶esence de lumiµere de
pompage optique µa 1083 nm.
Même si, aucun lien direct n'a ¶et¶e ¶etabli entre la pr¶esence de ces mol¶ecules et
une relaxation importante, il est raisonnable de penser qu'un d¶ecouplage hyper¯n
intervenant au niveau des ¶etats mol¶eculaires pourrait diminuer la relaxation et
am¶eliorer les performances du pompage optique aux pressions ¶elev¶ees.

¶Etude ant¶erieure du pompage optique en champ magn¶etique intense

Des ¶etudes de l'e±cacit¶e du pompage optique par ¶echange de spin du x¶enon-
129 dans un champ magn¶etique intense de 7.04 Tesla ont montr¶e une am¶elioration
des r¶esultats par rapport au pompage dans un champ magn¶etique de 2.35 Tesla.
Cette am¶elioration ¶etait essentiellement due µa une suppression des processus de
relaxation vers les parois de la cellule [Aug96].
Pour le pompage optique de l'h¶elium-3 par ¶echange de m¶etastabilit¶e, des
exp¶eriences pr¶eliminaires ont ¶et¶e e®ectu¶ees en champ magn¶etique intense, µa
0.1 Tesla [Flo90] et µa 0.6 Tesla [Flo97] µa des pressions de l'ordre de 4 mbar.
Mais, aucune ¶etude syst¶ematique des processus de pompage optique en champ
magn¶etique intense et aux fortes pressions n'a ¶et¶e men¶ee dans ce cadre.

Les premiµeres ¶etudes de pompage optique µa 0.1 Tesla et µa pression ¶elev¶ee ont ¶et¶e
r¶ealis¶ees dans notre groupe [Cou01]. Des mesures de pompage optique µa 0.1 Tesla
ont ¶egalement ¶et¶e e®ectu¶ees pendant mon stage de DEA [Nac02]. Nous reprodui-
sons dans la table 1.1 quelques-uns des r¶esultats marquants.

L'application du champ magn¶etique intense am¶eliore signi¯cativement l'e±cacit¶e
du pompage optique aux pressions ¶elev¶ees : les polarisations obtenues µa 0.1 Tesla
sont typiquement augment¶ees d'un facteur 1.6 µa 8 mbar et d'un facteur 2 µa
32 mbar par rapport µa celles obtenues en champ magn¶etique de l'ordre du mTesla
et dans des conditions identiques de laser pompe. Ces r¶esultats positifs montrent
les e®ets b¶en¶e¯ques d'un champ magn¶etique intense sur le pompage optique par
¶echange de m¶etastabilit¶e µa des pressions sup¶erieures au mbar.
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Tab. 1.1 { Polarisations nucl¶eaires stationnairesM stat obtenues pour un pompage
optique µa 0.115 Tesla et 1 mTesla dans des cellules cylindriques d'h¶elium-3 (di-
mensions 5 cm£ 5 cm) µa 8 mbar et 32 mbar [Nac02]. Le laser pompe est une diode
laser ampli¯¶ee (paragraphe 3.4.2). La puissance incidente au niveau de la cellule
est 500 mW. Le laser est polaris¶e¾¡ et est accord¶e sur la raie C9.

Pression (mbar) M stat µa B=1 mTesla M stat µa B=0.115 Tesla
8 0.183§ 0.007 0.285§ 0.003
32 0.075§ 0.005 0.147§ 0.006

µA la lumiµere de ces am¶eliorations, il est tentant d'augmenter l'intensit¶e du
champ magn¶etique et d'¶etudier les performances du pompage optique µa pression
¶elev¶ee. Bien ¶evidemment, l'intensit¶e du champ magn¶etique ne peut pas être aug-
ment¶ee ind¶e¯niment en vue d'am¶eliorer les performances du pompage aux hautes
pressions. Le d¶ecouplage hyper¯n dans le niveau m¶etastable 23S1 d¶eterminera la
valeur maximale du champ magn¶etique µa partir de laquelle la polarisation cr¶e¶ee
par pompage optique dans le niveau m¶etastable restera purement ¶electronique.

Toutefois, dans un large intervalle de champ magn¶etique allant jusqu'µa quelques
Tesla, l'¶etude des performances du pompage optique par ¶echange de m¶etastabilit¶e
est possible. Notre ¶etude µa 1.5 Tesla, intensit¶e du champ magn¶etique des imageurs
cliniques, s'inscrit dans ce contexte.
Par ailleurs, une ¶etude en fonction du champ pourrait r¶ev¶eler l'existence d'un
champ magn¶etique optimal. De plus, la d¶ependance des r¶esultats en fonction
de l'intensit¶e du champ magn¶etique pourrait fournir une signature du type de
d¶ecouplage hyper¯n pertinent.
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Chapitre 2

Mod¶elisations du pompage
optique µa 1.5 Tesla

Les premiers modµeles ¶elabor¶es historiquement pour d¶ecrire le processus de pom-
page optique par ¶echange de m¶etastabilit¶e convenaient aux premiµeres exp¶eriences
de pompage avec des lampes d'h¶elium [Sch63]. Les polarisations nucl¶eaires
¶etant faibles, il ¶etait possible de lin¶eariser les ¶equations bilan d'¶evolution de la
polarisation [Lal68]. Depuis le d¶eveloppement de lasers d¶edi¶es au pompage optique
et de forte puissance, des modµeles plus complets et adapt¶es aux fortes puissances
laser et µa des polarisations ¶elev¶ees ont ¶et¶e mis en place [Nac85a], [Nac85b]. Dans
ce chapitre, nous proc¶edons µa une mod¶elisation du pompage optique par ¶echange
de m¶etastabilit¶e µa 1.5 Tesla et aux fortes pressions en nous inspirant des modµeles
d¶ejµa ¶etablis. Comme la structure atomique des di®¶erents niveaux de l'h¶elium-3
n'est pas la même en faible champ magn¶etique et µa 1.5 Tesla µa cause de l'e®et
Zeeman, notre modµele doit en tenir compte.

Nous commen»cons donc dans un premier temps par d¶etailler la structure
atomique de l'h¶elium-3 µa 1.5 Tesla, notamment les positions ¶energ¶etiques des
di®¶erents sous-niveauxA i (i = 1; :::; 6) et B j (j = 1; :::; 18) de l'¶etat m¶etastable
23S1 et de l'¶etat excit¶e 23P, ainsi que les transitions atomiques couplant les deux
¶etats. Nous d¶ecrivons ¶egalement les raies atomiques utilis¶ees pour le pompage
optique µa 1.5 Tesla en mettant en valeur leurs sp¶eci¯cit¶es.

Ensuite, nous d¶ecrivons les processus physiques intervenant dans le m¶ecanisme
du pompage optique par ¶echange de m¶etastabilit¶e : les interactions entre les
atomes et la lumiµere laser, les collisions d'¶echange de m¶etastabilit¶e et les processus
de relaxation intervenant dans les divers ¶etats atomiques de l'h¶elium-3.

Finalement, nous proposons des modµeles simples permettant de d¶ecrire de fa»con
aussi r¶ealiste que possible les e®ets conjugu¶es de ces di®¶erents processus au sein
d'un gaz d'h¶elium-3 soumis µa un pompage optique laser µa 1.5 Tesla.
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2.1 Structure atomique de l'h¶elium-3 et nature
des transitions

2.1.1 Structure atomique des niveaux de l'h¶elium-3

Des calculs d¶etaill¶es dans la r¶ef¶erence [Cou02] permettent d'obtenir la structure
atomique de l'h¶elium-3 en fonction du champ magn¶etiqueB . Nous les reprenons
succinctement ici avant de d¶etailler la structure des niveaux µa 1.5 Tesla.

La structure des niveaux de l'h¶elium-3 est d¶etermin¶ee par l'Hamiltonien total
H du systµeme :

H = H f + Hhf + Hz (2.1)

oµu H f et Hhf sont les Hamiltoniens qui d¶ecrivent les interactions ¯ne et hyper¯ne
et oµu Hz est l'Hamiltonien Zeeman qui prend en consid¶eration l'interaction entre
les spins ¶electroniques et nucl¶eaires avec le champ magn¶etique [Coh73], [Cou02].
L'Hamiltonien hyper¯n s'¶ecrit :

Hhf = AL I ¢S + H corr
hf (2.2)

oµu I ¢S repr¶esente le couplage entre les spins nucl¶eaireI et ¶electroniqueS pour un
niveau de moment orbital donn¶eL (pour le niveau 23S1, AS = ¡ 4:49 GHz et pour
le niveau 23P, AP = ¡ 4:28 GHz) et H corr

hf un terme suppl¶ementaire existant pour
l'¶etat 23P [Cou02]. L'Hamiltonien Zeeman s'¶ecrit :

Hz = ¹ B (g0
L L + g0

SS + gI I ) ¢B (2.3)

¹ B ¶etant le magn¶eton de Bohr,g0
L , g0

S et gI ¶etant respectivement les rapports
gyromagn¶etiques du moment angulaire orbital, de spin ¶electronique et nucl¶eaire.

Aprµes un rappel sur la r¶esolution analytique de l'Hamiltonien dans le niveau
m¶etastable, nous reprenons les r¶esultats du calcul num¶erique bas¶e sur la diagona-
lisation de H et d¶etaill¶e dans [Cou02].

¶Etant donn¶e l'Hamiltonien total dans l'¶etat 23S1 couplant les ¶etatsjmS; mI i
d'un mF donn¶e, les ¶etats propres et valeurs propres peuvent êtres obtenus ana-
lytiquement. Nous introduisons µa cet ¶egard le champ magn¶etique r¶eduitb et le
rapport ² :

b= ¡ g0
S¹ B B=AS (2.4)

² = gI =2g0
S : (2.5)

Les sous-niveaux m¶etastables demF = § 3=2, j ¡ 1; ¡i et j1; + i , sont des ¶etats
propres d'¶energie respective :

W§ = 1=2 § b(1 + ²) (2.6)

28



oµu les indices + et ¡ repr¶esentent le signe demF . Pour les sous-niveaux de
mF = +1 =2, la matrice de l'Hamiltonien r¶eduit (Hhf + Hz/ AS) s'¶ecrit dans la
basefj 0; + i ; j1; ¡ig : µ

¡ b² 1=
p

2
1=

p
2 ¡ b(1 ¡ ²) ¡ 1=2

¶
(2.7)

Il su±t de remplacer b par ¡ b dans l'Eq.2.7 pour obtenir la matrice correspondant
aux sous-niveaux demF = ¡ 1=2. Les ¶energies propres des sous-niveaux demF =
+1=2 et mF = ¡ 1=2 sont :

W h;l
+ = ¡

AS

4

³
1 + 2b§

p
9 + 4b+ 4b2 ¡ 8b² ¡ 16b2²(1 ¡ ²)

´
(2.8)

W h;l
¡ = ¡

AS

4

³
1 ¡ 2b§

p
9 ¡ 4b+ 4b2 + 8b² ¡ 16b2²(1 ¡ ²)

´
(2.9)

oµu les indicesh et l correspondent aux ¶etats de plus forte et plus basse ¶energie
respectivement. En ¶ecrivant les anglesµ+ et µ¡ caract¶erisant le taux de m¶elange
nucl¶eaire tels que :

tan µ+ = ¡
p

2(W h
+ =AS + 1=2 + b(1 ¡ ²))

tan µ¡ = ¡
p

2(W h
¡ =AS ¡ b²)

(2.10)

les ¶etats propres s'¶ecrivent :

Ah
+ = ¡ sinµ+ j0; + i + cosµ+ j1; ¡i

A l
+ = cosµ+ j0; + i + sin µ+ j1; ¡i

Ah
¡ = ¡ sinµ¡ j ¡ 1; + i + cosµ¡ j0; ¡i

A l
¡ = cosµ¡ j ¡ 1; + i + sin µ¡ j0; ¡i

(2.11)

Les variations des anglesµ+ et µ¡ en fonction du champ magn¶etique sont pr¶esent¶ees
dans la Fig.2.1. En faible champ magn¶etique, un fort couplage hyper¯n se manifeste
par l'important m¶elange des ¶etats :

sin2 µ+ = 1=3
sin2 µ¡ = 2=3

(2.12)

Ce m¶elange est fortement r¶eduit en fort champ magn¶etique ; pourB > 1 Tesla,
nous obtenons :

sin2 µ§ » 0:012=B2 (2.13)

Dans la suite, nous utilisons une autre nomenclature pour identi¯er les
sous-niveaux du 23S1 tout en les classant par ordre croissant d'¶energie :A i

avec (i = 1; :::; 6). En faible champ magn¶etique, les sous-niveauxA 1 µa A 4

correspondent au niveauF = 3=2, alors queA 5 et A 6 correspondent au niveau
F = 1=2 (voir la Fig.1.2). En augmentant le champ magn¶etique, un premier
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Fig. 2.1 { Variations de sinµ+ et sinµ¡ en fonction du champ magn¶etiqueB d'aprµes
la r¶ef¶erence [Cou02]. En Insert, nous pr¶esentons le comportement asymptotique en
fort champ magn¶etique.
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croisement de sous-niveaux entreA 4 et A 5 apparâ³t µa 0.1619 Tesla ;A 5 devient
alors le sous-niveauj1; + i correspondant µamF = 3=2 . Un deuxiµeme croisement
de sous-niveaux entreA 3 et A 4 apparâ³t µa 4.716 Tesla.

µA 1.5 Tesla, et en tenant compte des croisements de sous-niveaux, les ¶etats propres
du niveau 23S1 s'¶ecrivent dans la base d¶ecoupl¶eejmJ ; mI i comme :

A 1 = j ¡ 1; ¡i
A 2 = cosµ¡ j ¡ 1; + i + sin µ¡ j0; ¡i
A 3 = cosµ+ j0; + i + sin µ+ j1; ¡i
A 4 = ¡ sinµ¡ j ¡ 1; + i + cosµ¡ j0; ¡i
A 5 = j1; + i
A 6 = ¡ sinµ+ j0; + i + cosµ+ j1; ¡i

(2.14)

avec
sinµ¡ = 0:07697
sinµ+ = 0:07128

(2.15)

Les positions ¶energ¶etiques des sous-niveauxA i s'¶etendent sur prµes de 80 GHz. Les
six sous-niveaux m¶etastables sont r¶epartis en trois paires de sous-niveaux quasi-
d¶eg¶en¶er¶es (A 1, A 2), (A 3, A 4), (A 5, A 6) comme illustr¶e dans la Fig.2.2. Ces trois
paires correspondent respectivement µamJ = ¡ 1; 0; 1 dans la limite de champ
magn¶etique in¯ni (B !1 ).

L'Hamiltonien dans l'¶etat excit¶e 23P ne peut être r¶esolu analytiquement
vu sa complexit¶e et le grand nombre de sous-niveaux qui entrent en jeu. Un
calcul num¶erique bas¶e sur la diagonalisation de l'HamiltonienH (Eq.2.1) dans le
niveau 23P est d¶etaill¶e dans la r¶ef¶erence [Cou02] ; les auteurs y procµedent µa une
g¶en¶eralisation en champ magn¶etique quelconque des r¶esultats de [Nac85b], avec
une pr¶ecision de l'ordre du MHz pour les ¶ecarts ¶energ¶etiques des niveaux. Les
positions ¶energ¶etiquesES et EP des sous-niveaux du 23S1 et 23P sont repr¶esent¶ees
en fonction du champ magn¶etique dans la Fig.2.3. Les sous-niveaux du 23P sont
nomm¶esB j (j = 1; :::; 18) par ordre croissant d'¶energie. Dans l'¶etat 23P, plusieurs
croisements et anti-croisements de sous-niveaux sont observ¶es en augmentant le
champ magn¶etique. La complexit¶e de la situation est illustr¶ee dans le graphe
sup¶erieur de la Fig.2.3.µA 1.5 Tesla, les positions ¶energ¶etiques des sous-niveaux
B j s'¶etendent sur prµes 120 GHz (Fig.2.2).

2.1.2 Transitions atomiques µa 1.5 Tesla

Sont aussi calcul¶es, dans la r¶ef¶erence [Cou02], les ¶el¶ementsTij de la matrice
de transition d'un sous-niveauA i µa un sous-niveauB j ainsi que les fr¶equences
des transitions! ij /2 ¼pour les trois vecteurs polarisatione¸ de la lumiµere mono-
chromatique (¾+ , ¾¡ et ¼par rapport µa l'axe de quanti¯cation choisi dans notre
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Fig. 2.2 { Diagramme montrant les positions ¶energ¶etiques µa 1.5 Tesla des sous-
niveaux Zeeman de l'¶etat m¶etastable 23S1 (ES) et de l'¶etat excit¶e 23P (EP ) dans
l'h¶elium-3. Les sous-niveaux,A 1 µaA 6 et B 1 µaB 18 sont class¶es par ordre croissant
d'¶energie.
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Fig. 2.3 { Valeurs propres de l'Hamiltonien H caract¶erisant les positions
¶energ¶etiques des sous-niveaux Zeeman de l'¶etat m¶etastable 23S1 (ES) et de l'¶etat
excit¶e 23P (EP ) dans l'h¶elium-3 en fonction du champ magn¶etique. Les sous-
niveaux, A 1 µa A 6 et B 1 µa B 18 sont class¶es par ordre croissant d'¶energie. Les
positions ¶energ¶etiques des niveaux 23S1 et 23P sont d¶e¯nies par rapport aux po-
sitions ¶energ¶etiques des sous-niveaux du 23S1 et du 23P2 de l'h¶elium-4 en faible
champ magn¶etique.
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cas dans la direction du champ magn¶etique). Les ¶el¶ementsTij n¶ecessaires pour
d¶eterminer la probabilit¶e d'une transitionA i -B j dans le cadre d'une approxima-
tion dipolaire ¶electrique (voir Eqs.2.21 µa 2.31) v¶eri¯ent :

X

i;j

Tij (e¸ ) = 6 : (2.16)

Dans les tables 2.1 et 2.2, nous ¶ecrivons les fr¶equences des transitionsE ij / h ainsi
que les ¶el¶ements de la matrice de transitionTij µa 1.5 Tesla. Les deux tables
contiennent les caract¶eristiques des transitions pour les deux h¶elicit¶es de la lumiµere
¾¡ et ¾+ . Les fr¶equences des transitions calcul¶eesE ij / h correspondent aux ¶ecarts
entre les fr¶equences optiques! ij /2 ¼et la fr¶equence en champ magn¶etique nul de
la transition C1 qui coupleA 5 µa B 7 et A 6 µa B 10 :

E ij =¹h = ! ij ¡ ! 57 (B =0) = ! ij ¡ ! 6 10 (B =0) : (2.17)

Les transitions optiques d¶etaill¶ees dans les tables 2.1 et 2.2 donnent lieu aux
spectres d'absorption pr¶esent¶es dans la Fig.2.4. Le spectre de la transition 23S1-23P
couvre une plage fr¶equentielle de 130 GHz environ, presque le triple de son ¶etendue
en champ magn¶etique faible de l'ordre du mTesla (environ 40 GHz). Compte
tenu de l'¶elargissement Doppler dans les conditions exp¶erimentales (Eq.2.25) et
les ¶ecarts Zeeman, certaines raies d'absorption ne comportent pas une seule tran-
sition. C'est le cas des quatre raies d¶esign¶ees sur les spectres parf4 m , f2 m , f4 p et
f2 p comme le montrent les agrandissements dans la Fig.2.4.

2.1.3 Caract¶eristiques des raies de pompage µa 1.5 Tesla

Dans ce paragraphe, nous d¶ecrivons qualitativement le comportement des
diverses raies atomiques utilis¶ees pour le pompage optique µa 1.5 Tesla en nous
servant de leurs compositions et de leurs caract¶eristiques spectrales. L'e®et des
diverses transitions sur les performances du pompage optique en termes de
polarisation nucl¶eaire et taux de production de l'aimantation est d¶ecrit et discut¶e
plus loin dans le m¶emoire, dans les chapitres 5 et 6.

Les raies int¶eressantes pour le pompage optique sonta priori les raies intenses ;
en e®et, une lumiµere laser excitant ces raies serait e±cacement absorb¶ee par les
atomes m¶etastables. En faible champ magn¶etique, les raies C2-C5 sont assez in-
tenses (Fig.2.4). Malheureusement, ces raies pompent les atomes dans des direc-
tions oppos¶ees [Nac85a], [Nac85b] ; il s'ensuit un bilan m¶ediocre de transfert de
moment angulaire et donc des polarisations nucl¶eaires n¶egligeables. Les utilisa-
teurs ont alors recours aux raies C8 et C9. Ces raies sont certes moins intenses (et
donc moins absorbantes) mais elles ont l'avantage de ne comporter qu'une seule
transition atomique ; par la suite leur excitation est µa l'origine de transferts im-
portants de moment cin¶etique et donc des polarisations nucl¶eaires ¶elev¶ees.
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Tab. 2.1 { Table comportant toutes les transitions qui couplent un sous-niveau
m¶etastableA i µa un sous-niveauB j de l'h¶elium-3 µa 1.5 Tesla et qui correspondent
µa une lumiµere polaris¶ee¾¡ par rapport µa l'axe de quanti¯cation. Les poids des
raies v¶eri¯ent l'Eq.2.16. Les fr¶equences des transitionsE ij / h sont d¶e¯nies d'aprµes
l'Eq.2.17.

¾¡

A i B j E ij / h (GHz) Tij

A 3 B 15 47.180229 0.00039794
A 2 B 6 25.277213 0.00003523
A 3 B 10 13.643245 0.00019145
A 5 B 16 10.853061 0.01754658
A 5 B 13 3.862633 0.72521033 f2 m

A 6 B 15 2.492549 0.79870889 f2 m

A 2 B 3 1.766519 0.00002668
A 3 B 7 -11.071118 0.00847502
A 5 B 12 -12.645035 0.00505684
A 3 B 5 -14.880590 0.98713020 f4 m

A 4 B 6 -14.968058 0.99761896 f4 m

A 1 B 1 -16.031775 1.00000000 f4 m

A 2 B 2 -16.189945 0.99993809 f4 m

A 5 B 9 -27.366056 0.24006702
A 6 B 10 -31.044433 0.18991807
A 3 B 4 -33.927185 0.00380538
A 4 B 3 -38.478752 0.00234879
A 5 B 8 -47.739238 0.01211922
A 6 B 7 -55.758797 0.01134465
A 4 B 2 -56.435216 0.00003224
A 6 B 5 -59.568267 0.00000531
A 6 B 4 -78.614864 0.00002308
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Tab. 2.2 { Table comportant toutes les transitions qui couplent un sous-niveau
m¶etastableA i µa un sous-niveauB j de l'h¶elium-3 µa 1.5 Tesla et qui correspondent
µa une lumiµere polaris¶ee¾+ par rapport µa l'axe de quanti¯cation. Les poids des
raies v¶eri¯ent l'Eq.2.16. Les fr¶equences des transitionsE ij / h sont d¶e¯nies d'aprµes
l'Eq.2.17.

¾+

A i B j E ij / h (GHz) Tij

A 1 B 15 91.284111 0.05485464
A 2 B 6 90.683717 0.00257163
A 2 B 13 83.693289 0.07192920
A 3 B 18 70.436076 0.00000159
A 2 B 12 67.185620 0.00001015
A 1 B 10 57.747127 0.06397648
A 2 B 9 52.464599 0.07455791
A 4 B 16 50.438446 0.00343398
A 3 B 14 46.194254 0.00351448
A 4 B 13 43.448018 0.00319161
A 1 B 7 33.032763 0.87134058 f2 p

A 2 B 8 32.091417 0.85093111 f2 p

A 1 B 5 29.223291 0.00925515
A 4 B 12 26.940349 0.99248428 f4 p

A 3 B 11 26.934537 0.99648393 f4 p

A 5 B 17 25.949784 1.00000000 f4 p

A 6 B 18 25.748397 0.99999109 f4 p

A 4 B 9 12.219328 0.00083127
A 1 B 4 10.176696 0.00057315
A 6 B 14 1.506575 0.00000689
A 4 B 8 -8.153853 0.00005886
A 6 B 11 -17.753142 0.00000202
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Fig. 2.4 { Positions relatives des raies de l'h¶elium-3 (E ij / h) µa 1.5 Tesla et en
champ magn¶etique de l'ordre du mTesla. Le spectre du haut correspond µa une
lumiµere polaris¶ee¾+ par rapport µa l'axe de quanti¯cation, celui du bas µa une
lumiµere polaris¶ee¾¡ . En faible champ magn¶etique, les di®¶erents spectres ne sont
pas r¶esolus. En Inserts, nous pr¶esentons des agrandissements de zones spectrales
autour des raiesf4 p, f2 p, f4 m et f2 m . La raie f4 p comporte deux transitions quasi-
d¶eg¶en¶er¶ees µa 27 GHz.
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µA 1.5 Tesla, les raies intensesf4 m , f2 m , f4 p et f2 p pr¶esentent un fonctionnement
di®¶erent de part leurs compositions spectrales favorables au pompage optique
comme expliqu¶e ci-aprµes. Elles s'avµerent être particuliµerement propices et e±caces
pour le pompage optique dans un large domaine de pressions. Les raiesA 6-B 10 µa
¡ 31:04 GHz,A 5-B 9 µa ¡ 27:36 GHz,A 2-B 9 µa 52.46 GHz etA 1-B 10 µa 57.75 GHz
n'excitent quant µa elles qu'un seul sous-niveau m¶etastable. Même si ces raies ont
des comportements similaires µa ceux des raiesf2 m et f2 p, elles sont moins intenses
(donc moins absorbantes µa parit¶e de puissance laser) et par la suite moins e±caces.
Les e±cacit¶es respectives des raies sont v¶eri¯¶ees exp¶erimentalement (paragraphe
5.1) et confront¶ees aux pr¶edictions th¶eoriques dans le chapitre 6.

Raies de pompage f2 m et f2 p

f2 m est une raie double ; elle comporte deux transitions atomiquesA 5-B 13 et
A 6-B 15 µa 3.86 GHz et 2.49 GHz respectivement. Ces deux transitions ont des
probabilit¶es de transition comparables (Tij » 0:8) et sont distantes de 1.37 GHz
environ. ¶Etant donn¶e l'¶elargissement Doppler dans les conditions exp¶erimentales,
un laser pompe polaris¶e¾¡ et accord¶e surf2 m excite simultan¶ement les deux
composantes de la raie. En supposant une redistribution collisionnelle dans l'¶etat
23P qui tend µa ¶egaliser les populations des dix-huit sous-niveaux (discut¶ee dans
le paragraphe 2.2.3), exciter les sous-niveauxA 5 et A 6 de mF > 0 par le laser
pompe revient µa les d¶epeupler et µa transf¶erer la population principalement dans
les sous-niveaux demF < 0 ; le bilan net de transfert de moment angulaire
se traduit par un alignement des spins nucl¶eaires anti-parallµelement au champ
magn¶etique et donc par une polarisation nucl¶eaireM < 0.

La raie f2 p est aussi une raie double qui comporte les transitionsA 1-B 7 et
A 2-B 8 µa 33.03 GHz et 32.09 GHz respectivement. Ces deux transitions, distantes
de prµes de 0.94 GHz, ont des poids relatifs comparables (Tij » 0:9) et sont excit¶ees
simultan¶ement dans les conditions exp¶erimentales de pompage optique. Dans le
cadre d'une redistribution totale dans l'¶etat 23P, le pompage par d¶epeuplement
des sous-niveauxA 1 et A 2 de mF < 0 conduit µa un transfert de la population
dans les paires de sous-niveaux (A 3, A 4) et (A 5, A 6) et donc µa des polarisations
nucl¶eairesM > 0.

Raies de pompage f4 m et f4 p

La raie f4 m comporte quatre transitions atomiquesA 1-B 1, A 2-B 2, A 3-B 5 et
A 4-B 6 µa ¡ 16:03 GHz, ¡ 16:19 GHz, ¡ 14:88 GHz et ¡ 14:96 GHz respectivement,
avec des probabilit¶es de transition comparables (Tij » 1). Les quatre composantes
s'¶etalent sur 1.31 GHz environ. Un laser pompe polaris¶e¾¡ et accord¶e surf4 m

excite simultan¶ement les quatre sous-niveaux m¶etastablesA 1 µa A 4. Dans le cadre
d'un pompage par d¶epeuplement, l'excitation des sous-niveauxA 1, A 2 et A 4 de
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mF < 0 transfµere la population dans le sens desmF > 0 alors que l'excitation
du sous-niveauA 3 de mF = 1=2 a tendance µa transf¶erer la population du côt¶e
des mF < 0. Au ¯nal, l'action conjugu¶ee de l'excitation des trois transitions
A 1-B 1, A 2-B 2 et A 4-B 6 l'emporte sur l'action antagoniste de l'excitation de
la transition A 3-B 5. La raie de pompagef4 m pr¶esente donc un bilan net de
transfert de moment angulaire du côt¶e desmF > 0 : la population est transf¶er¶ee
dans la paire de sous-niveaux (A 5, A 6) et des polarisations nucl¶eairesM > 0
en r¶esultent. Dans les conditions exp¶erimentales, l'action de la transitionA 3-B 5

peut être r¶eduite en accordant le laser pompe non pas µa¡ 15:52 GHz le centre de
la raie f4 m mais µa¡ 16:52 GHz, le °anc gauche de la raief4 m (voir Fig.2.5). Nous
proc¶edons dans notre ¶etude exp¶erimentale µa une v¶eri¯cation des actions cumul¶ees
(conjugu¶ees ou antagonistes) des quatre composantes.

La raie f4 p est aussi intense quef4 m ; c'est ¶egalement une raie multiple com-
portant quatre transitions A 3-B 11, A 4-B 12, A 5-B 17 et A 6-B 18 µa 26.93 GHz,
26.94 GHz, 25.95 GHz et 25.75 GHz respectivement et s'¶etalant sur 1.20 GHz
environ. L'excitation de f4 p grâce µa un laser polaris¶e¾+ dans un pompage par
d¶epeuplement se traduit par un bilan net de transfert de la population vers les
sous-niveaux demF < 0 et conduit donc µa desM < 0.

Double s¶election des raies de pompage

En conditions standard, le pompage optique par ¶echange de m¶etastabilit¶e re-
pose sur l'excitation d'une transitionA i -B j grâce µa un choix judicieux de la po-
larisation d'une lumiµere laser se propageant le long de l'axe de quanti¯cation. Dµes
lors, l'e±cacit¶e du pompage en termes de polarisation nucl¶eaire atteinte d¶epend
fortement de la puret¶e de la polarisation du faisceau pompe. En e®et, lors d'un
pompage optique avec par exemple un laser polaris¶e¾¡ , toute fraction du fais-
ceau de mauvaise polarisation (¾+ dans cet exemple) reste en r¶esonance avec la
transition 23S1-23P (les niveaux ¶etant d¶eg¶en¶er¶es) et elle est absorb¶ee trµes e±cace-
ment. Le d¶efaut de polarisation circulaire, même de l'ordre de 0.5 %, peut alors
limiter dramatiquement la valeur de la polarisation atteinte et ses cons¶equences
n¶efastes sont de plus en plus importantes que la puissance du laser pompe est
¶elev¶ee [Led00], [Wol04]. En fort champ magn¶etique, cette contrainte sur la puret¶e
de la polarisation du faisceau laser est ¶elimin¶ee. En fait, grâce µa l'e®et Zeeman
µa 1.5 Tesla, les transitions optiques correspondant respectivement µa une lumiµere
polaris¶ee circulaire droite et circulaire gauche sont spectralement r¶esolues (voir
Fig.2.5). µA 1.5 Tesla, l'excitation d'une transition A i -B j se fait donc par un choix
simultan¶e de la polarisation de la lumiµere et de sa fr¶equence. Cet avantage du
pompage optique µa 1.5 Tesla s'avµere particuliµerement int¶eressant pour toutes les
applications n¶ecessitant une production massive d'h¶elium-3 polaris¶e.
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Fig. 2.5 { Spectre d'absorption de l'h¶elium-3 m¶etastable µa 1.5 Tesla. Ce spectre
est le r¶esultat d'un calcul en prenant une largeur gaussienne nominale de 2 GHz
(FWHM, correspondant µa la distribution des vitesses de l'h¶elium-3 µa 300 K ; les
autres sources d'¶elargissement du pro¯l des raies atomiques sont n¶eglig¶ees). Sont
repr¶esent¶ees en traits pleins les raies atomiques pour une lumiµere polaris¶ee¾¡ par
rapport µa l'axe de quanti¯cation, et en croix celles relatives µa une lumiµere polaris¶ee
¾+ . µA 1.5 Tesla et µa cause de la lev¶ee de d¶eg¶en¶erescence des sous-niveaux par e®et
Zeeman, le spectre de la transition 23S1-23P couvre une plage fr¶equentielle de
130 GHz environ.
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2.2 Processus pris en compte pour la
mod¶elisation

Avant de pr¶esenter une mod¶elisation du pompage optique par ¶echange de
m¶etastabilit¶e, nous d¶ecrivons les divers processus entrant en jeu. Nous s¶eparons
les interactions physiques en trois principaux groupes :

- Tout d'abord, nous d¶ecrivons les e®ets des photons en incluant l'excitation de
la transition 23S1-23P par pompage optique et les processus de d¶esexcitation par
¶emissions spontan¶ee et induite.

- Ensuite, nous d¶ecrivons les collisions d'¶echange de m¶etastabilit¶e intervenant
dans le niveau m¶etastable et dans le niveau fondamental. Il existe dans le gaz
d'autres collisions de changement de vitesse. Ces derniµeres sont ¶elastiques ; leurs
e®ets sur les variables internes des atomes (spins ¶electroniques et nucl¶eaires) se
manifestent par les ¶elargissements collisionnels.

- Finalement, nous consid¶erons les processus de relaxation et de redistributions
collisionnelles dans le niveau m¶etastable 23S1 et dans le niveau excit¶e 23P ainsi que
les processus de relaxation a®ectant la polarisation dans le niveau fondamental
11S0.

Nous notons les populations relatives des sous-niveaux m¶etastablesA i par
ai . La densit¶e d'atomes m¶etastables dans un sous-niveauA i est alorsnmai , avec
nm la densit¶e totale d'atomes dans le niveau m¶etastable 23S1. Nous notons les
populations des atomes dans les sous-niveauxB j par bj de fa»con que la densit¶e
d'atomes soit nmbj . Dans toute la suite, nous nous int¶eressons exclusivement au
r¶egime quasi-stationnaire de l'¶evolution coupl¶ee de ces diverses populations. Une
lente ¶evolution de la polarisation pourra induire une ¶evolution des populationsai et
bj , mais nous supposons que aucune variation rapide des paramµetres du pompage
optique (telles qu'une modulation du plasma ou du laser) n'existe. Les valeurs des
populationsai et bj sont donc les solutions stationnaires des ¶equations d'¶evolution :

0 =
µ

dai

dt

¶

P O

+
µ

dai

dt

¶

EM

+
µ

dai

dt

¶

Rel

i = 1; :::; 6

0 =
µ

dbj

dt

¶

P O

+
µ

dbj

dt

¶

Rel

j = 1; :::; 18
(2.18)

oµu sont combin¶ees les contributions des processus de pompage optique (PO), des
collisions d'¶echange de m¶etastabilit¶e (EM ) et des diverses relaxations (Rel).
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2.2.1 Couplage au champ ¶electromagn¶etique

Contribution du processus de pompage optique

L'action du faisceau laser de pompage optique sur les populations des sous-
niveaux comporte :

- l'excitation de la transition A i -B j par absorption du laser avec la probabilit¶e
de transition par unit¶e de temps 1=¿ij = °p ij .

- l'¶emission stimul¶ee qui se traduit par une d¶esexcitation des sous-niveauxB j sur
les sous-niveauxA i excit¶es par le laser pompe avec la probabilit¶e de transition
1/ ¿ij .

- l'¶emission spontan¶ee qui se traduit par une d¶esexcitation li¶ee µa la dur¶ee de vie
radiative 1=¡ de l'¶etat 2 3P.

Pour des raisons de simpli¯cation, nous ne consid¶erons pas les e®ets de
r¶eabsorption de la lumiµere di®us¶ee dans la cellule de pompage optique dans le
cadre de nos modµeles num¶eriques. Une ¶evaluation de ces e®ets dans nos conditions
exp¶erimentales est pr¶esent¶ee dans le paragraphe 6.3.

Sous l'e®et du couplage avec le champ ¶electromagn¶etique et l'excitation d'une
ou plusieurs transitions atomiques, les ¶equations d'¶evolution des populations des
six sous-niveaux m¶etastables et des dix-huit sous-niveaux du 23P s'¶ecrivent :

µ
dai

dt

¶

P O

= ¡
18X

k=1

1
¿ik

(ai ¡ bk) + ¡
18X

k=1

Tik bk i = 1; :::; 6 (2.19)

µ
dbj

dt

¶

P O

= ¡ ¡ bj +
6X

k=1

1
¿kj

(ak ¡ bj ) j = 1; :::; 18 (2.20)

Probabilit¶e d'absorption par unit¶e de temps

Soit E le champ ¶electrique du laser utilis¶e pour le pompage optique de pulsation
! associ¶ee µa la transition 23S1-23P, de polarisation e¸ et d'intensit¶e surfacique
I = 2²0cE2

0 :
E = e¸ E0ei!t + c:c: (2.21)

Pour une transition A i -B j couplant un ¶etat A i du niveau 23S1 µa un ¶etat B j du
niveau 23P, la probabilit¶e d'absorption par unit¶e de temps 1=¿ij dans le cadre de
l'approximation dipolaire ¶electrique s'¶ecrit [Nac85b] :

1
¿ij

=
4¼®f
me! ¡ 0

I
(¡ 0=2)2

(¡ 0=2)2 + ( ! ¡ ! ij )2
Tij (2.22)
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®¶etant la constante de structure ¯ne,f = 0:5391 la force d'oscillateur associ¶ee µa la
transition 23S1-23P, me la masse de l'¶electron,! ij et Tij la pulsation et l'¶el¶ement de
la matrice de transition deA i µa B j et ¡ 0 le taux d'amortissement de la coh¶erence
optique. Aux faibles pressions, ¡0 est ¶egal au taux de d¶ecroissance radiative ¡ de
l'¶etat 23P :

¡ =
2®! 2¹h
3mec2

f = 1:022£ 107 s¡ 1 (2.23)

oµu c est la vitesse de la lumiµere, 2¼¹h la constante de Planck. Aux fortes pressions,
¡ 0 s'¶ecrit :

¡ 0 = ¡ + ¡ coll (2.24)

¡ coll repr¶esente un ¶elargissement collisionnel proportionnel µa la pression et de
l'ordre de 15 MHz/mbar [Blo85]. Par suite de l'agitation thermique, la distribution
des vitesses dans le gaz suit une loi de r¶epartition de Boltzmann. Les raies d'ab-
sorption s'¶elargissent par e®et Doppler. Il en r¶esulte des Gaussiennes de largeur ¢
µa 1/e :

¢ = ( ! ij =2¼)
p

2kB T=Mat c2 = 1:19 GHz µa 300 K (2.25)

oµu kB est la constante de Boltzmann,T la temp¶erature du gaz,M at la masse
de l'atome ; la largeur µa mi-hauteur du pro¯l Gaussien (FWHM), donn¶ee par
2¢

p
ln2 vaut 1.98 GHz µa 300 K.

L'interaction entre les atomes et le laser revêt µa la fois un caractµere spatial
et spectral. Dans nos mod¶elisations du pompage optique aux pressions ¶elev¶ees,
nous adoptons l'approche suivante pour tenir compte de la distribution spatiale
des atomes et de la distribution de leurs vitesses.

Pour simpli¯er la situation d'un point de vue spatial, nous consid¶erons un
laser pompe de puissance uniforme. En fait, le pro¯l de distribution transverse
d'un laser n'est pas g¶en¶eralement uniforme et d¶epend de la structure des modes
transverses. Le pro¯l de distribution spatiale du laser que nous avons utilis¶e (pa-
ragraphe 3.4.2) est gaussien ; l'approximation spatiale revient donc µa caract¶eriser
la distribution par un cr¶eneau. Exp¶erimentalement, ceci peut être obtenu par
une apodisation du faisceaue.g. en utilisant un diaphragme pour ne s¶electionner
que la fraction centrale du faisceau, d'intensit¶e assez homogµene. Spatialement, les
atomes sont donc s¶epar¶es en deux cat¶egories : dans le faisceau et hors du faisceau
laser. Une telle s¶eparation en deux compartiments devient di±cile µa basse pression
µa cause d'une di®usion rapide des atomes qui s'oppose µa une telle localisation
(voir paragraphe 6.1.4).

En outre, l'interaction atome-laser d¶epend de l'¶ecart µa r¶esonance et pr¶esente
donc une grande dispersion des probabilit¶es d'absorption. Un modµele exact du
pompage optique devrait prendre en consid¶eration une distribution continue des
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probabilit¶es de transition d¶ependant de la distribution thermique des vitesses
atomiques et de la distribution spectrale du laseretc. pour tous les atomes inclus
dans le faisceau laser. Dans la r¶ef¶erence [Nac85b], les auteurs considµerent deux
groupes d'atomes m¶etastables µa l'int¶erieur du faisceau : une fraction des atomes
X S est en r¶esonance avec le laser, l'autre fraction (1¡ X S) est hors r¶esonance. Les
probabilit¶es d'absorption sont suppos¶ees uniformes µa l'int¶erieur de chaque groupe.
Les deux familles sont coupl¶ees par les collisions de changement de vitesse, µa la
fois les collisions d'¶echange de m¶etastabilit¶e et des collisions ¶elastiques.µA forte
pression, ces collisions sont trµes fr¶equentes ; le couplage entre les di®¶erentes classes
de vitesse devient trµes e±cace (paragraphe 2.2.2). Dans ce cas, il apparâ³t naturel
de d¶ecrire tous les atomes avec une même probabilit¶e d'absorption par unit¶e de
temps calcul¶ee en moyennant sur la distribution Doppler. En utilisant les termes
de la r¶ef¶erence [Nac85b], ceci correspond µa prendre la fractionX S d'atomes
m¶etastables e®ectivement pomp¶es ¶egale µa 1.

L'e®et Doppler introduit un shift de ! ij v=c pour les fr¶equences atomiques dans
l'Eq.2.22. En moyennant sur la distribution des vitesses, la probabilit¶e de transition
d'aprµes l'Eq.2.22 s'¶ecrit :

1
¿ij

=
4¼®f
me! ¡ 0

Tij I
v
p

¼

Z + 1

¡1

(¡ 0=2)2 e¡ (v=v)2
dv

(¡ 0=2)2 + ( ! ¡ ! ij ¡ ! ij v=c)2
(2.26)

oµu la vitesse moyennev est :

v = 2¼c¢ =! ij =
p

2kB T=Mat (2.27)

µA 300 K,
v = 1:289£ 103 m s¡ 1 : (2.28)

Nous attirons l'attention du lecteur que nous conservons pour le taux moyen
d'absorption (Eq.2.26) la même notation que celle de l'Eq.2.22.

Nous d¶e¯nissons :

°p ´
p

¼®f
me! ¢

I (2.29)

avec p
¼®f

me! ¢
= 3:697£ 103 s¡ 1m2=W : (2.30)

Pour des taux d'amortissement de la coh¶erence trµes faibles par rapport µa la largeur
Doppler (¡ 0=2 ¿ 2¼¢) i.e. pour des pressions d'h¶elium-3¿ 1000 mbar, l'Eq.2.26
donne :

°p ij ´
1
¿ij

' °p Tij e¡ (( ! ¡ ! ij )=2¼¢) 2
(2.31)

Pour une intensit¶e laser donn¶ee, le taux de pompage°p ij est donc propor-
tionnel µa l'¶el¶ement de matrice de transitionTij et ¶etant donn¶e une certaine raie
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atomique, le taux de pompage diminue au fur et µa mesure que le d¶esaccord des
fr¶equences augmente.

Nous ¶ecrivons la saturation optique de la transition en comparant°p au taux ¡ de
d¶ecroissance radiative du niveau 23P. L'intensit¶e de saturation vaut :

I sat = 2:764£ 103 W/m 2 : (2.32)

Dans nos conditions exp¶erimentales, l'intensit¶e laser maximale utilis¶ee et en tenant
compte d'un aller-retour dans la cellule de pompage (paragraphe 3.4.2) vaut :

I = 2 £ 1:25£ 103 W/m 2 : (2.33)

Ce qui correspond µa°p=¡ = 0 :9. Les processus d'¶emission induite sont importants
pour des intensit¶es laser du même ordre que l'intensit¶e de saturation.

2.2.2 Collisions d'¶echange de m¶etastabilit¶e

Rappels sur l'¶echange de m¶etastabilit¶e

L'¶echange de m¶etastabilit¶e est un processus de collision µa deux corps entre
un atome m¶etastable polaris¶e nucl¶eairement et un atome fondamental, au cours
duquel un ¶echange de l'excitation ¶electronique est e®ectu¶e. Ces collisions, assez
brµeves, n'a®ectent pas les spins ¶electroniques et nucl¶eaires. De plus, elles ne sont
pas assez fr¶equentes pour qu'une coh¶erence entre sous-niveaux hyper¯ns di®¶erents
se cr¶ee [Par66]. Elles peuvent être repr¶esent¶ees par :

He + He¤
" ! He¤ + He" (2.34)

¶Etant donn¶e la section e±cace d'¶echange de m¶etastabilit¶e¾e, les probabilit¶es
d'¶echange par unit¶e de temps pour un atome dans l'¶etat fondamental 11S0 et
un atome dans l'¶etat m¶etastable 23S1 sont respectivement donn¶ees par :

¡ e =
1
Te

= nm¾ev (2.35)

et
°e =

1
¿e

= Ng¾ev (2.36)

oµu nm est la densit¶e d'atomes m¶etastables,Ng est la densit¶e d'atomes dans l'¶etat
fondamental,v est la vitesse relative des atomes entrant en collision.¾ev repr¶esente
une moyenne sur la distribution thermique des vitesses. ¡e est proportionnel µa
la densit¶e d'atomes m¶etastables, alors que°e est proportionnel µa la pression du
gaz ; d'aprµes la r¶ef¶erence [Dup71],°e vaut 3:75£ 106 s¡ 1/mbar µa la temp¶erature
ambiante. Pour d¶ecrire les propri¶et¶es statistiques du m¶elange d'atomes d'h¶elium-3
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dans l'¶etat fondamental et dans l'¶etat m¶etastable sous l'e®et de ces collisions, nous
utilisons le formalisme de l'op¶erateur densit¶e, comme dans les r¶ef¶erences [Dup73],
[Nac85b], [Cou02], en ¶ecrivant :

½g =
1 + M

2
j+ ih+ j +

1 ¡ M
2

j¡ih¡j

½m =
6X

i =1

ai jA i ihA i j
(2.37)

ai ¶etant les populations relatives des six sous-niveaux m¶etastables,½g et ½m les
matrices densit¶e des atomes fondamentaux et m¶etastables respectivement.
Nous pouvons ¶ecrire l'e®et de l'¶echange de m¶etastabilit¶e (Eq.2.34) sur ces matrices :

d½g

dt
= ¡ e(¡ ½g + Tre½m )

d½m

dt
= °e (¡ ½m +

P
i ¦ i (½g  T rn½m )¦ i )

(2.38)

oµuTre et T rn sont les op¶erateurs de trace respectivement sur les spins ¶electronique
et nucl¶eaire, et ¦ = jA i ihA i j est le projecteur sur les niveaux hyper¯ns de l'¶etat
23S1.

Contribution du processus d'¶echange de m¶etastabilit¶e

µA partir des Eqs.2.38, nous pouvons ¶ecrire les contributions aux ¶equations
d'¶evolution des populations relativesai des sous-niveaux m¶etastablesA i et celle
de la polarisation nucl¶eaireM traduisant l'e®et des collisions d'¶echange de
m¶etastabilit¶e. Nous e®ectuons le calcul dans la base d¶ecoupl¶eejmJ ; mI i pour les va-
riables ¶electroniques et nucl¶eaires et nous reprojetons ensuite sur les ¶etats propres.
Nous obtenons alors pour un sous-niveau m¶etastable de population relativeai :

µ
dai

dt

¶

EM

= °e
¡
¡ ai +

P 6
k=1 (E ik + MF ik )ak

¢
(2.39)

E, F sont les matrices d¶ecrivant les collisions d'¶echange de m¶etastabilit¶e pour
les atomes dans le niveau m¶etastable et d¶ependant du champ magn¶etique ; leurs
¶el¶ements sont d¶etaill¶es dans la r¶ef¶erence [Nac85b] en faible champ magn¶etique et
dans l'appendice de la r¶ef¶erence [Cou02] pour un champ magn¶etique quelconque.
Nous reportons d'aprµes [Cou02] leurs valeurs pour des champs magn¶etiquesB
compris entre 0.1619 Tesla et 4.716 Tesla dans les tables 2.3 et 2.4, avec :

s§ = sin2 µ§

c§ = cos2 µ§ = 1 ¡ s§
(2.40)
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¶Evolution de la polarisation

De plus, nous obtenons d'aprµes les Eqs.2.38 :
µ

dM
dt

¶

EM

= ¡ e
¡
¡ M +

P 6
k=1 L kak

¢
(2.41)

avec
X

k

L kak la polarisation nucl¶eaire dans le niveau m¶etastable. Cette polarisa-

tion joue dans la suite un rôle important et nous la notonsM ¤ :

M ¤ =
6X

k=1

L kak . (2.42)

L est la matrice qui d¶ecrit les collisions d'¶echange de m¶etastabilit¶e pour les atomes
dans le niveau fondamental.

¶Etant donn¶e ses ¶el¶ements pour un champ magn¶etique 0:1619< B < 4:716 Tesla
(table 2.5), M ¤ s'¶ecrit :

M ¤ = ¡ a1 + (1 ¡ 2s¡ )(a2 ¡ a4) + (1 ¡ 2s+ )(a3 ¡ a6) + a5 (2.43)

alors que dans un champ magn¶etique faible (de l'ordre du mTesla),M ¤ s'¶ecrit :

M ¤
B » mT esla = ¡ a1 ¡

1
3

(a2 ¡ a5) +
1
3

(a3 ¡ a6) + a4 . (2.44)

En faible champ magn¶etique, le couplage hyper¯n se manifeste par des angles de
m¶elange ¶elev¶es (Eq.2.12).µA 1.5 Tesla, le d¶ecouplage hyper¯n est assez avanc¶e
(Eq.2.15). Ce changement de comportement va se traduire, comme d¶ecrit dans
le paragraphe 2.3, par un ralentissement de la dynamique de construction de la
polarisation nucl¶eaire.

Revenons aux d¶etails de l'Eq.2.41. Cette derniµere montre que les collisions
d'¶echange de m¶etastabilit¶e couplent la polarisation nucl¶eaireM ¤ de l'¶etat 23S1

obtenue par pompage optique laser µa la polarisation nucl¶eaireM de l'¶etat fonda-
mental 11S0. Les Eqs.2.39 d¶ecrivent l'¶evolution desai et montrent que pour les
atomes m¶etastables, ces collisions transfµerent la population d'un sous-niveau µa un
autre. Elles sont non lin¶eaires sauf si nous consid¶erons la polarisationM du ni-
veau fondamental comme ¯x¶ee. C'est bien le cas lorsqu'elle ¶evolue µa des ¶echelles
de temps¿ Te.
Sous le seul e®et des collisions d'¶echange de m¶etastabilit¶e et de la même fa»con
que lors de collisions d'¶echange de spin entre des alcalins di®¶erents (comme dis-
cut¶e dans la r¶ef¶erence [And59]), la polarisation du fondamentalM dicte aux po-
pulations de l'¶etat m¶etastable une distribution en temp¶erature de spin ; ceci im-
pose une d¶ependance exponentielle des populations relatives avecmF . En e®et, en
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a1 a2 a3 a4 a5 a6

a1 1 c¡ 0 s¡ 0 0
a2 c¡ c2

¡ + s2
¡ c+ s¡ 2c¡ s¡ 0 s+ s¡

a3 0 c+ s¡ c2
+ + s2

+ c+ c¡ s+ 2c+ s+

a4 s¡ 2c¡ s¡ c+ c¡ c2
¡ + s2

¡ 0 c¡ s+

a5 0 0 s+ 0 1 c+

a6 0 s+ s¡ 2c+ s+ c¡ s+ c+ c2
+ + s2

+

Tab. 2.3 { ¶El¶ements de la matrice 2E pour des champs magn¶etiquesB compris
entre 0.1619 et 4.716 Tesla (Eq.2.39).

a1 a2 a3 a4 a5 a6

a1 ¡ 1 ¡ c¡ 0 ¡ s¡ 0 0
a2 c¡ c2

¡ ¡ s2
¡ ¡ c+ s¡ 0 0 ¡ s+ s¡

a3 0 c+ s¡ c2
+ ¡ s2

+ c+ c¡ ¡ s+ 0
a4 s¡ 0 ¡ c+ c¡ s2

¡ ¡ c2
¡ 0 ¡ c¡ s+

a5 0 0 s+ 0 1 c+

a6 0 s+ s¡ 0 c¡ s+ ¡ c+ s2
+ ¡ c2

+

Tab. 2.4 { ¶El¶ements de la matrice 2F pour des champs magn¶etiquesB compris
entre 0.1619 et 4.716 Tesla (Eq.2.39).

ak a1 a2 a3 a4 a5 a6

L k ¡ 1 c¡ ¡ s¡ c+ ¡ s+ s¡ ¡ c¡ 1 s+ ¡ c+

Tab. 2.5 { ¶El¶ements de la matriceL pour des champs magn¶etiquesB compris
entre 0.1619 et 4.716 Tesla (Eq.2.42).
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d¶e¯nissant la temp¶erature de spin 1/̄ par :

e¯ =
N"

N#
=

1 + M
1 ¡ M

(2.45)

oµu N" et N# sont les populations des deux sous-niveaux fondamentaux demI

respectifs 1=2 et ¡ 1=2, nous pouvons d¶emontrer que :

ai =
ē m F

e3¯= 2 + 2ē = 2 + 2e¡ ¯= 2 + e¡ 3¯= 2
i = 1; :::; 6 (2.46)

est la solution stationnaire des Eqs.2.38.

Les Eqs.2.39, 2.41, 2.45 et 2.46 montrent donc que la cr¶eation de l'orientation
nucl¶eaire dans le niveau fondamental suite au pompage optique hyper¯n dans le
niveau m¶etastable repose sur les collisions d'¶echange de m¶etastabilit¶e qui couplent
le niveau m¶etastable 23S1 au niveau fondamental 11S0. Une mod¶elisation r¶ealiste du
m¶ecanisme de pompage optique par ¶echange de m¶etastabilit¶e permet d'une part de
comprendre la comp¶etition et/ou la collaboration entre les divers processus entrant
en jeu dans le pompage optique aux fortes pressions et en champ magn¶etique
intense. D'autre part, elle permet de comprendre dans quelle mesure et dans quelles
conditions un diagnostic des populations du m¶etastable permet de d¶eduire des
informations sur la polarisation nucl¶eaire du niveau fondamental (chapitre 4).

2.2.3 Processus de relaxation

Relaxation dans le niveau m¶etastable 23S1

Les atomes m¶etastables sont a®ect¶es par divers types de collisions en plus
de l'¶echange de m¶etastabilit¶e. Des collisions avec des espµeces pr¶esentes dans le
plasma peuvent porter un atome d'un sous-niveauA l donn¶e µa un sous-niveauAm

di®¶erent. La fa»con la plus simple pour tenir compte de tous ces processus µa l'aide
d'un seul paramµetre ph¶enom¶enologique, le taux de relaxation° rel

S , est de les d¶ecrire
en supposant que chaque populationai tend sous l'e®et de cette relaxation vers
une valeur moyenne telle que :

µ
dai

dt

¶

Rel

= ¡ ° rel
S

µ
ai ¡

1
6

¶
i = 1; :::; 6 (2.47)

Relaxation dans le niveau excit¶e 23P

De la même fa»con, pendant leur dur¶ee de vie radiative les atomes dans le 23P
peuvent être port¶es d'un sous-niveauB l µa un sous-niveauB n (l; n = 1; :::; 18) par
des collisions diverses, µa un taux d'autant plus ¶elev¶e que la pression du gaz est
forte. Si elles sont su±samment fr¶equentes, ces collisions ¶egalisent les populations
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des 18 sous-niveaux de l'¶etat excit¶e 23P au cours de sa dur¶ee de vie radiative. La
fa»con la plus simple de les prendre en compte est d'introduire un taux moyen de
relaxation ° rel

P de telle sorte que :

µ
dbj

dt

¶

Rel

= ¡ ° rel
P

0

B
B
@bj ¡

X

n=1 ;18

bn

18

1

C
C
A j = 1; :::; 18 (2.48)

Des ¶etudes de l'e®et de ces collisions d¶epolarisantes dans le niveau 23P conduisent
µa des taux de relaxation de l'ordre de 107 s¡ 1 dans le r¶egime des pressions faibles
(µa 1 mbar) oµu les collisions inter-atomiques sont peu fr¶equentes [Sch67], [Lan68].
° rel

P est alors comparable au taux de d¶ecroissance radiative ¡ du 23P (Eq.2.23). Par
contre dans le r¶egime des hautes pressions,° rel

P (de l'ordre de 109 s¡ 1 µa 50 mbar) est
trµes grand devant ¡ et une redistribution totale des atomes dans l'¶etat 23P peut
être suppos¶ee. Des arguments similaires d'augmentation de taux de relaxation
dans le 23P avec la pression sont utilis¶es dans la r¶ef¶erence [Nac85b] pour une
comparaison syst¶ematique entre des r¶esultats exp¶erimentaux et num¶eriques de
pompage optique, et une valeur similaire de° rel

P a ¶et¶e empiriquement d¶eduite
(° rel

P » ¡ µa 0.4 mbar).

Relaxation dans le niveau fondamental 11S0

L'orientation nucl¶eaire de l'¶etat fondamental de l'h¶elium-3 peut être d¶etruite
par divers types de processus. Nous supposons qu'ils se traduisent par un taux
global de relaxation de la polarisation ¡1. Ce taux de relaxation r¶esulte de la
relaxation en absence du plasma entretenu par la d¶echarge radiofr¶equence, µa
laquelle s'ajoute la relaxation due au plasma.

i - En absence de plasma entretenu par la d¶echarge radiofr¶equence :

Les interactions nucl¶eaires dipôle-dipôle dans le niveau fondamental sont une
source de relaxation de la polarisation. Plusieurs auteurs ont ¶etudi¶e ce proces-
sus [Shi71], [Bar74], [New93]. Si nous consid¶erons une des plus r¶ecentes r¶ef¶erences
[New93], nous avons µa la temp¶erature ambiante un taux de relaxation ¡1 dd pro-
portionnel µa la pressionP :

¡ 1 dd (s¡ 1) =
P(mbar)

2:94£ 109
(2.49)

Comme ce processus de relaxation conduit µa des temps de relaxation de plusieurs
ann¶ees dans nos conditions exp¶erimentales, il est totalement n¶egligeable.

Des impuret¶es paramagn¶etiques des parois des cellules en Pyrex peuvent
cr¶eer des inhomog¶en¶eit¶es locales de champ magn¶etique pouvant basculer le spin
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nucl¶eaire et perturber la polarisationM . Nous traduisons ces processus par
un taux de relaxation que nous notons ¡1 paroi . Suivant la temp¶erature du gaz,
l'interaction entre les atomes d'h¶elium-3 et la surface de la paroi s'explique en
termes d'adsorption (r¶egime des basses temp¶eratures) ou d'absorption (r¶egime
des temp¶eratures ¶elev¶ees) du gaz par la paroi [Fit67], [Fit69], [Jac01], [Jac03]. De
surcrô³t, les temps de relaxation de la polarisation dus µa ces processus d¶ependent
du champ magn¶etique statique.µA 300 K, et dans un champ magn¶etique de l'ordre
de 1 mTesla, les temps de relaxation typiques dans des cellules de Pyrex de
diamµetre 5 cm varient entre une et plusieurs heures [Fit69], [Hei95]. Des ¶etudes
en fonction du champ magn¶etique ont montr¶e un rallongement du temps de
relaxation 1/¡ 1 paroi de prµes d'un facteur 2 en augmentant le champ magn¶etique
de 1 mTesla µa 22.5 mTesla [Fit69]. Th¶eoriquement, un modµele ¶elabor¶e par Jacob
et al. [Jac03] permet de d¶eterminer les temps de relaxation due aux collisions
atome-paroi ¶etant donn¶e la surface de la paroi et le volume de la cellule µa
temp¶erature donn¶ee. Ce calcul pr¶evoit un rallongement du temps de relaxation
1/¡ 1 paroi en augmentant le champ magn¶etique. Dans nos exp¶eriences µa 1.5 Tesla,
nous n'avons pas mesur¶e la seule contribution des impuret¶es paramagn¶etiques
des parois des cellules ¡1 paroi . Ceci ¶etant, leurs e®ets sont inclus dans nos me-
sures de la relaxation due au plasma entretenu dans la cellule ¡1 dech (voir Eq.2.53).

Une autre forme de relaxation magn¶etique a son origine dans la pr¶esence
d'inhomog¶en¶eit¶es µa grande ¶echelle du champ magn¶etique telles que les gradients
lin¶eaires sur la cellule. Coupl¶ees au mouvement di®usif des atomes du gaz, ces
inhomog¶en¶eit¶es entrâ³nent une relaxation avec un taux ¡1 magn calcul¶e et mesur¶e
dans [Bar74]. Le calcul µa base de th¶eorie des perturbations au deuxiµeme ordre
(d¶ependant du temps) permet de trouver l'¶equation d'¶evolution de la matrice den-
sit¶e des atomes et par la suite le taux de relaxation longitudinale deM dans le cas
oµu le mouvement des atomes est su±samment rapide (conditions de r¶etr¶ecissement
par le mouvement). Pour un champ magn¶etique totalB oµu les inhomog¶en¶eit¶es va-
rient lin¶eairement sur l'axe de la cellule avec une sym¶etrie cylindrique autour de
B0, le champ magn¶etique total s'¶ecrit :

B = ¡ Gxi ¡ Gyj + ( B0 + 2Gz)k (2.50)

aveci, j et k trois vecteurs unitaires,G le gradient longitudinal tel que :

¢ B = 2GL (2.51)

L est la longueur de la cellule cylindrique, ¢B=B0 est l'inhomog¶en¶eit¶e relative du
champ magn¶etique sur la cellule. ¡1 magn s'¶ecrit alors [Bar74], [Nac79] :

¡ 1 magn = K
¿11° 2

0(¢ B)2

(1 + ¿2
11°

2
0B 2

0)(1 + ¿2
c ° 2

0B 2
0)

(2.52)

°0 est le rapport gyromagn¶etique nucl¶eaire de l'h¶elium-3 (2¼£ 32:43601£ 106

rad.s¡ 1/T). ¿11 est la constante de di®usion du mode propre de di®usion le plus
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bas. ¿11 est proportionnel µa la pression du gaz et vaut 0:75£ 10¡ 3 s/mbar dans
des cellules cylindriques de dimensions 5 cm£ 5 cm [Bar74].¿c est le temps moyen
s¶eparant deux collisions atomiques, inversement proportionnel µa la pression.
D'aprµes des mesures de coe±cient de di®usion [Bid03],¿c est de l'ordre de
2:4 £ 10¡ 7 s µa 1 mbar, compatible avec des mesures ant¶erieures [Sch65], [Gam65].
K est une constante d¶ependant de la g¶eom¶etrie et des dimensions de la cellule.
Lorsque le champ magn¶etique n'est pas trµes faiblei.e. pour °0B0¿11 À 1, l'Eq.2.52
donne la formule propos¶ee par Schearer [Sch65], formule confront¶ee partiellement
µa des r¶esultats exp¶erimentaux, même si elle d¶erive d'une approche complµetement
di®¶erente et faisant appel aux r¶esultats de la th¶eorie brownienne du mouvement.
Dans nos exp¶eriences de pompage optique µa 1.5 Tesla au centre de l'imageur,
les inhomog¶en¶eit¶es magn¶etiques sont extrêmement faibles (paragraphe 3.1) ;
¶evalu¶ees µa prµes de 2 ppm au centre de l'imageur, elles conduiraient µa des temps de
relaxation de plusieurs milliers d'ann¶ees dans nos cellules µa 50 mbar. Par contre,
dans d'autres exp¶eriences e®ectu¶ees le long de l'axe horizontal de l'imageur, lµa
oµu le champ magn¶etiqueB < 1:5 Tesla varie rapidement, la relaxation due aux
inhomog¶en¶eit¶es du champ magn¶etique s'avµere être un facteur limitant pour le
processus de pompage optique (paragraphe 7.2).

ii - En pr¶esence du plasma entretenu par la d¶echarge radiofr¶equence :

La cascade radiative qui peuple l'¶etat m¶etastable contribue µa la relaxation de
la polarisation suite aux collisions des atomes fondamentaux avec les ¶electrons
ou les espµeces ioniques pr¶esentes dans le plasma ; les e®ets de ses processus sont
traduits par un taux de relaxation not¶e ¡0

1 dech.

Dans nos exp¶eriences, nous avons proc¶ed¶e µa une mesure syst¶ematique des processus
de relaxation en pr¶esence de plasma. Ces mesures englobent ¶egalement les contri-
butions de la relaxation vers les parois de la cellule et de la relaxation due aux inho-
mog¶en¶eit¶es du champ ; les taux de relaxation \globale"sont not¶es ¡1 dech = 1=T1 dech

et s'¶ecrivent :

¡ 1 dech = ¡ 0
1 dech + ¡ 1 dd + ¡ 1 paroi + ¡ 1 magn (2.53)

Peuvent s'ajouter µa ces processus de relaxation de la polarisation en pr¶esence
de plasma d'autres processus qui interviendraient lors du pompage optique, en
pr¶esence même du laser pompe. Nous traduisons leurs e®ets par un taux global
que nous notons ¡1 laser . Un des buts de notre ¶etude de pompage optique en fort
champ magn¶etique sera de mettre en ¶evidence et de d¶eterminer exp¶erimentalement
les valeurs des ¡1 laser a¯n de caract¶eriser les processus dont ils d¶ependent.
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2.3 Modµele µa 6 populations

Le modµele que nous d¶eveloppons dans ce paragraphe est un modµele qui tient
compte des divers processus du pompage optique de fa»con ¶el¶ementaire. Il va nous
permettre de discuter en utilisant des termes simples l'aspect dynamique de la
construction de la polarisation par pompage optique µa 1.5 Tesla.

Pompage par d¶epopulation

Formalisons le processus de pompage optique par d¶epopulation dont nous avons
parl¶e au paragraphe 2.1.3. Nous nous pla»cons dans le contexte des pressions ¶elev¶ees
oµu une forte redistribution collisionnelle dans l'¶etat excit¶e 23P au taux ° rel

P peut
être suppos¶ee (paragraphe 2.2.3) et nous proc¶edons au pompage optique dans ces
conditions : un laser pompe, su±samment intense et excitant un sous-niveau de
mF > 0, ¯nit par d¶epeupler ce sous-niveau et par transf¶erer la population dans
les autres sous-niveaux. Le bilan net de transfert de moment angulaire se traduit
alors par une polarisation nucl¶eaireM < 0.
Dans ce contexte, le processus de cr¶eation d'une di®¶erence de population dans
les six sous-niveaux m¶etastables de l'h¶elium-3 peut être r¶esum¶e par la s¶equence
suivante : excitation de la transition 23S1-23P avec un laser, redistribution colli-
sionnelle totale dans l'¶etat 23P et d¶esexcitation par ¶emissions induite et spontan¶ee.
Ce type de pompage connu par pompage par d¶epopulation a ¶et¶e analys¶e pour la
premiµere fois par Dehmelt [Deh56].

¶Equation d'¶evolution de la polarisation et ralentissement de la dyna-
mique

Nous consid¶erons un gaz d'h¶elium-3 µa forte pression oµu, suite au pompage op-
tique, par exemple en accordant le laser sur la transitionf4 m , tous les atomes
sont port¶es dans la paire (A 5, A 6) comme repr¶esent¶e sch¶ematiquement dans la
Fig.2.6. Ceci esta priori envisageable. En e®et, comme les collisions d'¶echange
de m¶etastabilit¶e n'a®ectent pas les spins ¶electroniques et ¶etant donn¶e l'important
d¶ecouplage hyper¯n µa 1.5 Tesla, l'¶echange de m¶etastabilit¶e va essentiellement cou-
pler les sous-niveaux µa l'int¶erieur de chaque paire de sous-niveaux (A 1, A 2), (A 3,
A 4) et (A 5, A 6). Ce couplage des sous-niveaux µa l'int¶erieur d'une même paire
l'emporte sur d'¶eventuels processus de relaxation comme illustr¶e plus loin dans le
m¶emoire dans la Fig.4.4. Par la suite, un pompage laser, avec une puissance telle
que le taux de pompage est comparable au taux d'¶echange de m¶etastabilit¶e dans
le niveau m¶etastable°e, peut e±cacement transf¶erer la population dans la paire
de sous-niveaux (A 5, A 6). De plus, comme les sous-niveauxA 5 et A 6 ne sont pas
excit¶es par le laser pompe, nous pouvons supposer que leurs populations relatives
sont dict¶ees par l'¶etat fondamental et suivent une distribution en temp¶erature de
spin. Les populations relatives des sous-niveauxA 5 et A 6 sont donc :
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Fig. 2.6 { Sch¶ema repr¶esentatif du modµele simple de pompage optique µa 1.5 Tesla,
permettant de discuter les ¶echelles de temps relatives µa la construction de la po-
larisation M par pompage optique laser. Le modµele suppose une excitation des
sous-niveauxA 1 µa A 4 et une distribution en temp¶erature de spin des populations
de la paire de sous-niveaux (A 5, A 6).

a5 =
1 + M

2
a6 =

1 ¡ M
2

(2.54)

La polarisation nucl¶eaire dans le niveau m¶etastable est alors :

M ¤ = M + (1 ¡ M )s+ (2.55)

Ce qui permet d'¶ecrire l'¶equation de l'¶evolution deM (d'aprµes les Eqs.2.41 et
2.42) :

dM
dt

= ¡ e f s+ (1 ¡ M )g ¡ ¡ 1M (2.56)

¡ e ¶etant le taux des collisions d'¶echange de m¶etastabilit¶e pour un atome dans l'¶etat
fondamental, ¡1 le taux de relaxation longitudinale de la polarisation nucl¶eaire
dans le niveau fondamental. La r¶esolution de l'Eq.2.56 donne :

M (t) = M stat (1 ¡ e¡ t=t b) (2.57)

oµu M stat est la polarisation nucl¶eaire atteinte µa l'¶etat stationnaire :

M stat =
µ

1 +
¡ 1

s+ ¡ e

¶ ¡ 1

(2.58)

et tb est le temps de construction deM :

tb =
M stat

¡ es+
(2.59)
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Nous d¶eduisons de l'expression detb une d¶ependance vis µa vis de l'angleµ+ dans le
sens d'un ralentissement de la dynamique de construction deM au fur et µa mesure
que l'angle de m¶elange se r¶eduit, donc au fur et µa mesure que le champ magn¶etique
augmente. µA 1.5 Tesla, la valeurs+ » 0:0051 montrerait un ralentissement de la
dynamique de pompage de deux ordres de grandeur par rapport aux conditions
standard i.e. en champ magn¶etique de l'ordre du mTesla oµus+ » 0:3333. En
pratique, ce modµele n'est pas valide en champ magn¶etique faible et seul un ralen-
tissement d'un ordre de grandeur est observ¶e dans nos exp¶eriences.

Validit¶e du modµele µa 6 populations

Comme nous pouvions nous y attendre, les r¶esultats de ce modµele sont
ind¶ependants de la puissance laser puisqu'un d¶epeuplement complet des sous-
niveaux excit¶es par le laser pompe est suppos¶e. Bien entendu, ce modµele ne consti-
tue qu'une approche ¶el¶ementaire pour comprendre simplement l'e®et d'un champ
magn¶etique sur la dynamique du pompage optique. Son domaine de validit¶e et son
exactitude sont ¶evalu¶es par comparaison avec les r¶esultats du modµele µa 7 popula-
tions d¶ecrit dans le paragraphe 2.4.

2.4 Modµele µa 7 populations

Ce travail est le d¶eveloppement du modµele d¶evelopp¶e dans [Nac85a], [Nac85b] ;
il est adapt¶e µa la structure atomique de l'h¶elium-3 µa 1.5 Tesla et tient compte
explicitement des e®ets d'¶emission induite. Ce modµele prend en consid¶eration trois
familles d'¶etats atomiques 11S0, 23S1 et 23P. Avec les notations du paragraphe
2.2, les Eqs.2.18 donnant les populationsai et bj en r¶egime stationnaire peuvent
s'¶ecrire :

0 = °e
©

¡ ai +
P 6

n=1 (E in + MF in )an
ª

¡
18X

n=1

°p in (ai ¡ bn )

+¡
18X

n=1

Tin bn ¡ ° rel
S (ai ¡

1
6

)

0 = ¡ ¡ bj +
6X

i =1

°p ij (ai ¡ bj ) ¡ ° rel
P (bj ¡

1
18

18X

n=1

bn )

(2.60)

aveci = 1; :::; 6 et j = 1; :::; 18.
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Par ailleurs, dans le niveau fondamental, l'¶equation d'¶evolution de la polarisa-
tion nucl¶eaire s'¶ecrit :

dM
dt

= ¡ e(M ¤ ¡ M ) ¡ ¡ 1M : (2.61)

La r¶esolution du systµeme d'¶equations coupl¶ees Eqs.2.60 et 2.61 repose sur
l'existence de constantes de temps trµes di®¶erentes pour l'¶evolution des processus
pris en compte dans la mod¶elisation. En fait, les populations de l'¶etat m¶etastable
ai sont des variables rapides qui ¶evoluent essentiellement sous l'e®et des colli-
sions d'¶echange de m¶etastabilit¶e (¶echelle de temps caract¶eristique de l'ordre de
1=°e » 10¡ 6 s). De même les populationsbj du niveau 23P ¶evoluent essentiellement
sous l'e®et de° rel

P et ¡ ¶egalement µa des ¶echelles de temps trµes courtes. De son
côt¶e, la polarisation nucl¶eaire dans le fondamental ¶evolue avec des ¶echelles de
temps plus longues de l'ordre de la seconde (1=¡ e).

2.4.1 Limite des fortes pressions

Nous nous pla»cons dans le contexte d'une forte redistribution collision-
nelle dans l'¶etat excit¶e 23P, contexte r¶ealiste pour les pressions d'h¶elium-3
¶elev¶ees. Nous supposons donc que le taux de relaxation dans le niveau 23P est
sup¶erieur µa tous les autres taux caract¶eristiques des processus entrant en jeu
dans le pompage optique par ¶echange de m¶etastabilit¶e :° rel

P À ¡, °e et °p. Le
systµeme µa 24 populations peut se r¶eduire, comme d¶etaill¶e ci-aprµes, µa 7 populations.

Nous d¶e¯nissonsb comme la population totale des atomes dans le niveau 23P :

b =
18X

n=1

bn (2.62)

Comme les collisions dans le 23P tendent µa ¶egaliser les populations des dix-huit
sous-niveaux, nous pouvons ¶ecrire :

bj =
b

18
(2.63)

Dans ce cas, la population commune des sous-niveauxB j v¶eri¯e d'aprµes l'Eq.2.60 :

0 = ¡ ¡
b

18
+

6X

i =1

°p ij

µ
ai ¡

b
18

¶
(2.64)

En sommant les contributions des dix-huit sous-niveaux et en notant :
X

j =1 ;18

°p ij = °p i (2.65)
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le taux de pompage total au d¶epart du sous-niveaui , nous obtenons :

0 = ¡ ¡ b+
X

i =1 ;6

°p i

µ
ai ¡

b
18

¶

(2.66)

Ce qui donne :

b =
18

X
°p i ai

18¡ +
X

°p iµ
daj

dt

¶

P O

= ¡ °p j aj + (3¡ + °p j )
P

°p i

18¡ +
P

°p i
ai

(2.67)

Dans le cas particulier de l'excitation d'une seule transition atomiqueA i -B j pour
le pompage optique, les Eqs.2.67 peuvent être simpli¯¶ees. En les r¶e¶ecrivant, nous
obtenons :

b =
e°p

¡
aiµ

daj

dt

¶

P O

= e°p

µ
¡ ±ji +

1
6

¶
ai

(2.68)

e°p est un taux de pompage e®ectif :

e°p =
18¡ °p i

18¡ + °p i
(2.69)

avec±ji = 1 (respectivement = 0) si le sous-niveau m¶etastableA i est (respective-
ment n'est pas) excit¶e par le laser pompe. Les Eqs.2.68 et 2.69 constituent une
g¶en¶eralisation du modµele de pompage aux fortes pressions et faibles puissances
laser pr¶esent¶e dans [Cou02].
Par contre, quand plusieurs transitions sont excit¶ees µa la fois,e.g. par pompage µa
1.5 Tesla sur l'une des raiesf4 m , f2 m , f4 p ou f2 p, les Eqs.2.67 ne peuvent pas être
¶ecrites de fa»con simpli¯¶ee et nous ne pouvons pas traduire les e®ets de l'¶emission
induite par un paramµetre e®ectif. La r¶esolution num¶erique du systµeme permet
alors de mettre en ¶evidence la collaboration et/ou la comp¶etition des divers taux
de pompage entrant en jeu. Les taux de pompage°p i sont ¶evalu¶es num¶eriquement
en utilisant la formule de l'Eq.2.31 ¶etablie pour tenir compte de l'e®et Doppler.
En pratique, pour la r¶esolution du systµeme d'¶equations, nous cherchons pour une
polarisation M donn¶ee les ¶etats stationnaires des populations des sous-niveaux
µa partir desquelles on d¶etermineM ¤ et donc dM=dt. Nous utilisons pour cela
un code num¶erique qui consiste µa trouver le noyau de la matrice 6£ 6 ; il utilise
l'algorithme svdcmp (singular value decomposition) de la r¶ef¶erence [Pre92]. Nous
pouvons donc d¶eterminer la dynamique du pompage optique, les polarisations
atteintes en r¶egime stationnaire et l'absorption de la lumiµere laser de pompage.
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Dans les Figs.2.7 et 2.8, nous pr¶esentons la variation du terme source (M ¤ ¡ M )
de l'Eq.2.61 en fonction dee°p=°e et °p=°e (Eq.2.29) respectivement, µa 8 mbar
et 32 mbar. Dans nos conditions exp¶erimentales avec l'intensit¶e laser maximale
(Eq.2.33), °p=°e = 0:304 µa 8 mbar, 0.076 µa 32 mbar et 0.036 µa 67 mbar.
Le premier graphe correspond µa l'excitation d'une seule transition, pompage que
nous quali¯ons de mono-transition. Dans cet exemple, une seule transition est
excit¶ee, e.g. la transition A 5-B 9 ou bien la composanteA 5-B 13 de la raie de
pompagef2 m (Fig.2.7). Le second graphe correspond µa l'excitation simultan¶ee de
plusieurs transitions (pompage quali¯¶e de multi-transitions). Dans cet exemple, il
s'agit d'un pompage sur la raie de pompagef2 m (Fig.2.8).
La simpli¯cation des Eqs.2.67 dans le cadre d'un pompage mono-transition permet
de trouver un taux de pompage e®ectife°p et par la suite un paramµetree°p=°e,
ind¶ependant de la pression et duquel d¶ependent les performances du pompage
optique. Un paramµetre comparable n'est pas trouv¶e pour les pompages multi-
transitions. Dans ces cas, nous discutons les performances du pompage en les
illustrant µa diverses pressions.
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Fig. 2.7 { Variation du terme source (M ¤ ¡ M ) µa 8 mbar (courbes en traits
pleins) et 32 mbar (symboles en croix) en fonction dee°p=°e (correspondant µa
1 £ 10¡ 3 < ° p=°e < 5 £ 103). Dans ce pompage, une seule transition est excit¶ee
e.g. A 5-B 9 ou bien la composanteA 5-B 13 de la raief2 m .
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Fig. 2.8 { Variation du terme source (M ¤ ¡ M ) en fonction de °p=°e pour un
pompagef2 m . Même l¶egende que Fig.2.7.
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2.4.2 Limites analytiques aux fortes puissances laser

Dans la limite des fortes intensit¶es laser, le systµeme des Eqs.2.60 non-lin¶eaires
peut être r¶esolu analytiquement.

Nous pr¶esentons ci-aprµes les calculs permettant d'¶evaluer l'¶evolution temporelle
de M en prenant en compte les e®ets d'¶emission stimul¶ee. Nous consid¶erons
successivement les cas de pompagef4 m et f2 m et comparons les limites analytiques
aux calculs num¶eriques.

Ensuite, nous montrons que les pompages multi-transitions (par exemple les
raies f4 m et f2 m ) pr¶esentent des limitations intrinsµeques d¶ependant de la pression
et de la polarisation du gaz.

Finalement nous discutons la validit¶e du modµele simple pr¶esent¶e dans le
paragraphe 2.3 et utilis¶e pour discuter qualitativement les ¶echelles de temps pour
la construction de la polarisationM .

Expressions analytiques

Consid¶erons un pompagef4 m qui porte l'ensemble de la population dans la
paire (A 5, A 6) avec un même taux de pompage°p = °p ij pour les quatre com-
posantes def4 m . En l'absence de toute relaxation dans le niveau m¶etastable 23S1,
les populations µa l'¶etat stationnaire v¶eri¯ent le systµeme :

0 = ¡ °p(aj ¡
b

18
) +

¡
6

b+ °e

(

¡ aj +
6X

i =1

(E ji + MF ji )ai

)

j = 1; :::; 4

0 =
¡
6

b+ °e

(

¡ aj +
6X

i =1

(E ji + MF ji )ai

)

j = 5; 6

b =
18°p(a1 + a2 + a3 + a4)

18¡ + 4 °p
(2.70)

Nous ¶ecrivons les Eqs.2.70 en les d¶eveloppant µa l'ordre 0 en 1=°p dans la limite
°p ! 1 et µa ¡ et °e ¯x¶es. µA l'¶etat stationnaire, nous obtenons le systµeme suivant :

3¡ a + °e

(

¡ aj +
6X

i =1

(E ji + MF ji )ai

)

= 0 j = 5; 6

4a + a5 + a6 = 1

(2.71)

aveca= a1= a2= a3= a4 µa l'ordre le plus bas. En d¶eveloppant au premier ordre ens§

les ¶el¶ements des matrices d'¶echange de m¶etastabilit¶e et les solutions stationnaires
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du systµeme d'Eqs.2.71, l'¶equation de l'¶evolution deM devient :
µ

dM
dt

¶

f 4 m

=
¡ e

2
s+ (1 ¡ M )

½
3 ¡ M (1 +

4
3

°e

¡
)
¾

(2.72)

Un calcul similaire pour un pompagef2 m qui porte l'ensemble de la population
dans les paires (A 1, A 2) et (A 3, A 4) donne :

µ
dM
dt

¶

f 2 m

= ¡ ¡ es+
(1 + M )2

(5 + M )

½
5 + M (1 +

1
3

°e

¡
))

¾

(2.73)

Nous pr¶esentons une comparaison entre les limites analytiques correspondant
aux Eqs.2.72 et 2.73 et les r¶esultats num¶eriques du modµele µa 7 populations du
pompage optique dans la Fig.2.9. Nous y ¶etudions la variation du terme source
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Fig. 2.9 { Variation du terme source (M ¤ ¡ M ) en fonction de°p=°e µa 8 mbar pour
des pompagesf4 m (µa gauche) etf2 m (µa droite). Un bon accord est obtenu entre les
r¶esultats du modµele num¶erique (courbes en traits pleins) et les limites analytiques
d¶ecrites par les Eqs.2.72 et 2.73 (courbes en traits pointill¶es). Nous repr¶esentons
¶egalement µa titre indicatif ¡=°e (trait vertical µa 0:34).

(M ¤ ¡ M ) de l'Eq.2.61 en fonction du rapport°p=°e. De plus, nous indiquons
la valeur du rapport ¡ =°e qui permet de rep¶erer les zones dans lesquelles une
saturation optique de la transition est obtenue. Avec les puissances laser µa notre
disposition, les limites °p=°e À ¡ =°e ne sont pas atteintes. Nous obtenons un
bon accord entre les limites analytiques et les r¶esultats num¶eriques pour les deux
raies. Un comportement particulier est observ¶e au niveau de la raief4 m : la courbe
num¶erique repr¶esentative deM = 0:6 montre un changement de signe du terme
source de l'Eq.2.61 (M ¤ ¡ M ) dµes les faibles°p=°e, signi¯ant par lµa que le pompage
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optique par d¶epeuplement sur la raief4 m pr¶esente des limitations intrinsµeques
et ne peut conduire µa des polarisations stationnaires ¶elev¶ees. Ceci r¶esulte de la
comp¶etition des quatre transitions de pompage optique et du fait que la transition
A 3-B 5 (antagoniste des trois autres) prend une importance croissante µa grande
M car le sous-niveauA 3 devient de plus en plus peupl¶e.

Limitations intrinsµeques aux fortes pressions

Ces comportements particuliers de changement de signe du terme (M ¤ ¡ M )
sont de plus en plus marqu¶es au fur et µa mesure que la pression est ¶elev¶ee, comme
le montrent les courbes des Figs.2.10 et 2.11.

µA 32 mbar et 67 mbar et pour un pompagef4 m , les changements de signe
de (M ¤ ¡ M ) sont observ¶es µa partir deM = 0:6 pour des faibles°p et µa partir
de M = 0:2 ou 0:4 pour les °p ¶elev¶es. Pour des pompagesf2 m menant µa des
polarisations stationnaires< 0, les changements de signe pour ces mêmes pressions
sont observ¶es µaM = ¡ 0:8 dans la limite des forts taux de pompage. Puis au fur
et µa mesure que la pression du gaz augmente, ces changements de signe et donc
de direction de pompage apparaissent µa des polarisations et des taux de pompage
plus petits.

Les Eqs.2.72 et 2.73 permettent de retrouver analytiquement les valeurs des
pressions µa partir desquelles un pompage sur les raiesf4 m et f2 m ne pourrait être
e±cace dans la limite°p ! 1 . Les r¶esultats sont repr¶esent¶es dans la Fig.2.12.
En absence de tout processus de relaxation dans le niveau fondamental (¡1 ! 0
dans l'Eq.2.61) et en utilisant des fortes puissances laser, le pompage surf4 m

ou f2 m mµenerait µa des polarisationsj M j! 1 pour des pressionsP telles que
P < 4 mbar ou P < 33 mbar respectivement. Par ailleurs, pour des pressions
telles queP > 10 mbar ouP > 74 mbar, les pompages sur les raiesf4 m ou f2 m

respectivement mµeneraient µa des polarisationsj M j· 0:5. Dans ces conditions, un
pompage sur la raief2 m et µa une pression de l'ordre de la pression atmosph¶erique
(1 bar) permettrait de pr¶eparer une polarisation de l'ordre de¡ 0:05. Les pompages
mono-transition (e.g. sur la transition A 5-B 9 ou bien sur la composanteA 5-B 13

de la raief2 m ) n'auraient pas ces limitations intrinsµeques (Fig.2.7).
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Fig. 2.10 { Même l¶egende que la Fig.2.9. La pression est ici de 32 mbar.
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Fig. 2.11 { Même l¶egende que la Fig.2.9. La pression est ici de 67 mbar.
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Fig. 2.12 { Variation de la polarisationM maximale en fonction de la pression du
gaz. Ces pressions correspondent aux valeurs µa partir desquelles un changement de
la direction de pompage (changement de signe dedM=dt) est obtenu. Ces courbes
d¶ecoulent de la r¶esolution num¶erique des Eqs.2.72 et 2.73.

2.4.3 Discussion des erreurs du modµele µa 6 populations
µA ce stade, nous disposons, en plus du modµele num¶erique reposant sur 7 po-

pulations, de deux ¶equations analytiques qui nous permettent de d¶ecrire le r¶egime
des fortes intensit¶es laser : il s'agit de l'Eq.2.56 d¶eriv¶ee dans le cadre du modµele µa
6 populations et de l'Eq.2.72. Ces deux ¶equations di®µerent d'un facteur· :

· =
1
2

µ
3 ¡ M (1 +

4
3

°e

¡
)
¶

(2.74)

d¶ependant de la polarisationM et, via °e, de la pression. Nous pr¶esentons
dans la Fig.2.13 une comparaison entre les r¶esultats num¶eriques du modµele µa 7
populations et le terme source dans l'Eq.2.56. Pour des puissances laser telles que
0:1¡ < ° p < ¡ et µa M = 0, les deux modµeles sont ¶equivalents µa moins de 50 %
prµes. Dans le r¶egime des fortes puissances laser, la comparaison entre les deux
modµeles se ramµene µa une ¶evaluation du facteur· . µA M = 0, · est de l'ordre de
1.5 pour toutes les pressions. Par contre, pourM 6= 0, le modµele µa 6 populations
est incorrect, même qualitativement, dans la limite des fortes pressions.

Les di®¶erences entre les deux modµeles sont en e®et dues aux hypothµeses sur
lesquelles repose le modµele µa 6 populations. Les erreurs proviennent essentielle-
ment :
- d'un transfert incomplet de la population des atomes dans la paire de sous-
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Fig. 2.13 { Comparaison des termes source (M ¤ ¡ M ) calcul¶es num¶eriquement
d'aprµes les modµeles µa 6 et 7 populations. Les r¶esultats correspondent µa un pompage
sur la raie f4 m µa 8 mbar (triangles), 32 mbar (¶etoiles) et 67 mbar (cercles) pour
deux valeurs de la polarisationM = 0 (symboles creux) etM = 0:2 (symboles
pleins). Les trois traits verticaux avec un symbole repr¶esentatif de la pression
correspondent µa ¡=°e = 0:336 µa 8 mbar, 0.084 µa 32 mbar et 0.041 µa 67 mbar.
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niveaux (A 5, A 6) par excitation laser des paires de sous-niveaux (A 1, A 2), (A 3,
A 4) et d¶ependant de la pression.
- de d¶eviations des populations de la distribution en temp¶erature de spin, avec
des erreurs de l'ordre de sin2 µ+ » 10¡ 2.

Toutefois, en d¶epit des hypothµeses sur lesquelles il repose, le modµele simple consti-
tue un outil qui permet de discuter qualitativement l'in°uence de l'intensit¶e d'un
champ magn¶etique sur la dynamique du pompage optique et de retrouver l'¶echelle
de temps caract¶eristique de la construction deM .

2.5 Extensions r¶ealistes des modµeles

2.5.1 Modµele µa 24 populations

Nous pouvons envisager le cas oµu la redistribution collisionnelle dans l'¶etat
23P n'est pas totale, avec un taux de collision ¯ni et des populations dans les sous-
niveaux B j di®¶erentes. Par rapport µa la mod¶elisation de [Nac85b], un ra±nement
de la description des taux de redistribution collisionnelle dans le niveau 23P inspir¶e
par le d¶ecouplage hyper¯n peut être envisag¶e. Comme les collisions d¶epolarisantes
dans le 23P conserveraient le spin nucl¶eaire, nous pouvons imaginer qu'elles
couplent essentiellement les atomes d'un mêmemI . Nous s¶eparons arti¯ciellement
les sous-niveaux du 23P en deux groupes de 9 sous-niveaux chacun selon le signe
dominant du mI . µA 1.5 Tesla, les sous-niveaux demI dominant +1=2 sont B 2,
B 4, B 5, B 8, B 9, B 11, B 13, B 14 et B 17 ; nous les identi¯ons par l'indice +.
Les autres sous-niveaux sont demI dominant ¡ 1=2 et sont identi¯¶es par l'indice¡ .

Nous introduisons de fa»con certes globale mais un peu plus r¶ealiste deux taux
de redistribution dans le niveau 23P : un taux ° rel

rapide couplant les populations
des sous-niveaux µa l'int¶erieur d'un même groupe et un taux° rel

lente couplant entre
elles les populations des deux groupes. Les ¶equations d'¶evolution des populations
s'¶ecrivent alors :

dbm +

dt
= ¡ ° rel

rapide

µ
bm + ¡

P
n + bn +

9

¶
¡ ° rel

lente

µ
bm + ¡

P
n ¡ bn ¡

9

¶

dbm ¡

dt
= ¡ ° rel

rapide

µ
bm ¡ ¡

P
n ¡ bn ¡

9

¶
¡ ° rel

lente

µ
bm ¡ ¡

P
n + bn +

9

¶ (2.75)

Les deux constantes de redistribution tiendraient compte µa la fois des e®ets de la
pression du gaz et du d¶ecouplage hyper¯n dû au champ magn¶etique.

Dans ces conditions, la mod¶elisation du pompage optique avec une situation µa
24 populations repose, comme pour le modµele µa 7 populations, sur la r¶esolution
num¶erique des Eqs.2.18. Toutefois, la contribution des processus de relaxation
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dans le niveau 23P d¶erive des Eqs.2.75.

Nous pr¶esentons µa titre illustratif dans la Fig.2.14 une comparaison de la
polarisation M ¤ µa M = 0 entre les r¶esultats num¶eriques des modµeles µa 7 et 24
populations aux trois pressions que nous avons consid¶er¶ees exp¶erimentalement,
8 mbar, 32 mbar et 67 mbar.°p correspond µa la plus grande intensit¶e laser
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Fig. 2.14 { Comparaison des r¶esultats des modµeles µa 7 et 24 populations µaM =
0. L'e®et de deux taux de redistribution dans le niveau 23P sur la polarisation
M ¤ est consid¶er¶e µa 8 mbar (triangles), 32 mbar (¶etoiles) et 67 mbar (cercles).
° rel

rapide =° rel
lent = 100 pour tenir compte du d¶ecouplage hyper¯n µa 1.5 Tesla.°p=°e

vaut 0.304 µa 8 mbar, 0.076 µa 32 mbar et 0.036 µa 67 mbar. Nous avons indiqu¶e par
un trait vertical la valeur ° rel

rapide =°e correspondant aux mesures de [Sch67], [Lan68].

(Eq.2.33) que nous avons utilis¶ee ;°p=°e vaut 0.304 µa 8 mbar, 0.076 µa 32 mbar
et 0.036 µa 67 mbar. Deux ordres de grandeur s¶eparent les taux de redistri-
bution ° rel

rapide et ° rel
lente pour tenir compte du d¶ecouplage hyper¯n caract¶eris¶e

par l'angle de m¶elange (Eq.2.15). Nous explorons pour notre comparaison
l'intervalle °e=10 < ° rel

rapide < 200°e. Cet intervalle est choisi pour compatibilit¶e
avec les mesures des sections e±caces des collisions d'¶echange de m¶etastabilit¶e
dans le niveau 23S1 (paragraphe 2.2.2) et des collisions d¶epolarisantes dans le
niveau 23P (paragraphe 2.2.3). Les deux modµeles sont ¶equivalents dans la limite
° rel

rapide =°e ! 1 . Par ailleurs, dans l'intervalle consid¶er¶e, une nette d¶ependance
vis µa vis de la pression du gaz est observ¶ee : en e®et, au fur et µa mesure que la
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pression diminue, les di®¶erences entre les deux modµeles augmentent. Toutefois, les
di®¶erences restent quantitativement trµes faibles (< 3 %).

Nous consid¶erons dans la Fig.2.15 la variation deM ¤ µa relativement faible pres-
sion (8 mbar) sous l'e®et de la puissance laser pour trois valeurs de° rel

rapide =°e et
comparons les r¶esultats par rapport aux r¶esultats du modµele µa 7 populations.
D'aprµes les mesures de sections e±caces des collisions d¶epolarisantes [Sch67],
[Lan68], la valeur de° rel

rapide =°e serait de 6. Des di®¶erences allant jusqu'µa prµes de
15 % sont obtenues dans le r¶egime des puissances faibles et allant jusqu'µa 25 %
dans le r¶egime des puissances fortes pour le pompagef4 m . Les e®ets sont moins
dramatiques pour un pompagef2 m . Pour les pressions ¶elev¶ees, les di®¶erences ob-
tenues sont inf¶erieures µa 10 %.
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Fig. 2.15 { Comparaison des r¶esultats des modµeles µa 7 et 24 populations µa 8 mbar
et µa M = 0 pour des pompagesf4 m (µa gauche) et f2 m (µa droite). Trois va-
leurs de° rel

rapide =°e sont consid¶er¶ees : 2 (courbe en traits pointill¶es), 6 (symboles
en ast¶erisques [Sch67], [Lan68]) et 18 (courbe en traits pleins).° rel

rapide =° rel
lent = 100.

Une mod¶elisation r¶ealiste des processus de pompage optique aux faibles pres-
sions devrait certainement tenir compte des e®ets conjugu¶es du d¶ecouplage hy-
per¯n et des collisions d¶epolarisantes.¶Egalement aux faibles pressions, d'autres
processus pertinents doivent être pris en compte. Il faudra notamment consid¶erer
pour l'interaction entre les atomes et le laser une distribution continue des proba-
bilit¶es de transition d¶ependant de la distribution thermique des vitesses atomiques
et de la distribution spectrale du laser [Nac85b]. Comme nous sommes int¶eress¶es
dans notre travail par les performances du pompage optique aux pressions ¶elev¶ees,
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nous n'avons pas proc¶ed¶e µa une mod¶elisation dans cette direction. Le modµele µa 7
populations est adapt¶e aux conditions de notre ¶etude et nous nous en servons dans
la suite.

2.5.2 E®ets de la distribution de la puissance laser

L'interaction entre les atomes et le laser d¶epend aussi de la distribution spatiale
des atomes dans la cellule de pompage. Dans notre ¶etude, nous avons consid¶er¶e
un pompage e®ectu¶e avec une puissance laser uniforme. Dans ces conditions, nous
divisons g¶eom¶etriquement la cellule en deux zones : une zone ¶eclair¶ee par le fais-
ceau laser et une zone obscure (hors du faisceau laser). Les atomes sont donc
spatialement s¶epar¶es en deux cat¶egories : dans le faisceau et hors du faisceau laser.
Les atomes des deux zones interagissent ensemble par di®usion, di®usion d'au-
tant plus lente que la pression du gaz est ¶elev¶ee (constante de temps de l'ordre
de 0.75 ms/mbar dans des cellules cylindriques de dimensions 5 cm£ 5 cm). Par
ailleurs, et comme la di®usion des atomes est rapide par rapport aux autres pro-
cessus entrant en jeu, la polarisation est uniforme dans l'ensemble de la cellule.
Finalement, l'Eq.2.61 d'¶evolution de la polarisation doit être modi¯¶ee pour tenir
compte des fractions d'atomesX f contenus dans le faisceau laser et (1¡ X f ) µa
l'ext¶erieur du faisceau laser.
Se placer dans le contexte de cette approche revient exp¶erimentalement µa diaphrag-
mer le faisceau pompe de puissance quasi-uniforme de telle sorte que deux zones
sont g¶eom¶etriquement d¶elimit¶ees le long de la cellule. La di±cult¶e de d¶elimiter les
deux zones aux faibles pressions, lµa oµu les atomes di®usent d'une zone µa l'autre sur
des ¶echelles de temps courtes, demeure le principal handicap de cette approche.
Nous discutons dans quelle mesure nous pouvons nous en a®ranchir ou en tenir
compte dans le paragraphe 6.1.4.

69





Chapitre 3

Montage exp¶erimental

Avant d'entrer dans le d¶etail des mesures exp¶erimentales, nous consacrons ce
chapitre µa la description du dispositif exp¶erimental utilis¶e.

Dans un premier temps, nous pr¶esentons une description succinte de l'imageur
clinique au sein duquel les exp¶eriences ont ¶et¶e e®ectu¶ees.

Ensuite, nous nous attachons µa d¶ecrire les cellules scell¶ees d'h¶elium-3 et les
d¶echarges radiofr¶equences utilis¶ees pour peupler les atomes d'h¶elium-3 dans l'¶etat
m¶etastable 23S1.

Puis nous pr¶esentons le principe du montage optique, sa r¶ealisation pratique
et le dispositif amagn¶etique mis en place pour notre ¶etude.

Finalement, nous d¶ecrivons les lasers pompe et sonde utilis¶es, avant de terminer
par une description succinte du systµeme de mesure.

3.1 Source du champ magn¶etique

Nos exp¶eriences de pompage optique µa 1.5 Tesla ont ¶et¶e men¶ees au CIERM
(Centre Inter ¶Etablissement de R¶esonance Magn¶etique), µa l'hôpital du Kremlin
Bicêtre. Nous avons utilis¶e le champ magn¶etique µa 1.5 Tesla d'un appareil clinique
d'imagerie m¶edicale (SIGNA, General Electric, Milwaukee, USA), bas¶e sur un
aimant horizontal supraconducteur (Fig.3.1). Le tunnel de l'imageur a un diamµetre
de 0.55 m et une profondeur de environ 2 m. Des bobinages d'homog¶en¶eisation sont
install¶es sur l'appareil clinique et sont r¶egl¶es, dans le cadre de l'entretien technique
de l'imageur, de fa»con µa assurer une inhomog¶en¶eit¶e relative du champ magn¶etique
de l'ordre de 2 ppm sur une sphµere de diamµetre 0.4 m. L'intensit¶e exacte du champ
magn¶etique au centre de l'imageur est d¶etermin¶ee par des exp¶eriences de RMN
avec l'hydrogµene1H ; la fr¶equence de r¶esonance de l'1H (63.83 MHz) correspond
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Fig. 3.1 { Photo de l'appareil clinique d'imagerie m¶edicale (SIGNA, General Elec-
tric, Milwaukee, USA) implant¶e µa l'hôpital du Kremlin-Bicêtre de 1985 µa 2004.
L'imageur clinique est bas¶e sur un aimant horizontal supraconducteur qui produit
un champ magn¶etique homogµene de 1.5 Tesla.
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Fig. 3.2 { Variation de l'intensit¶e du champ magn¶etique le long de l'axe horizontal
de l'imageur.
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µa la valeur de 1.4992 Tesla. Les bobines supraconductrices sont con»cues de fa»con
µa assurer un champ magn¶etique le plus homogµene possible au centre du tunnel.
Le long de l'axe horizontal de l'imageur, l'intensit¶e du champ magn¶etique d¶ecrô³t
progressivement ; sur une distance de 25 cm, elle passe de 1.33 Tesla µa 0.95 Tesla,
provoquant des gradients de champ longitudinaux allant jusquµa 15 mT/cm µa la
sortie du tunnel. Sur la Fig.3.2, nous pr¶esentons la variation de l'intensit¶e du champ
magn¶etique B avec la distance par rapport au centre de l'imageur, l'axe Oz ¶etant
l'axe parallµele au champ magn¶etique statique de 1.5 Tesla. Les valeurs du champ
magn¶etique aux di®¶erentes positions rep¶er¶ees µa 1 cm prµes, ont ¶et¶e d¶eduites des
mesures des ¶ecarts ¶energ¶etiques entre les sous-niveaux Zeeman avec une pr¶ecision
relative de l'ordre de 1 %.

3.2 Cellule et d¶echarge radiofr¶equence

3.2.1 Cellules scell¶ees d'h¶elium-3

L'h¶elium-3 gazeux est contenu dans des cellules scell¶ees en Pyrex, cylindriques
de diamµetre et longueur internes 4.6 cm (Fig.3.3). Nous avons utilis¶e plusieurs
cellules remplies par J. Brossel ou P.-J. Nacher oµu l'h¶elium-3 est aux pressions
de 1.33 mbar, 8 mbar (8:11§ 0:06 mbar), 32 mbar (32:28§ 0:11 mbar), 67 mbar
(66:75§ 0:11 mbar) et 133 mbar (132:33§ 0:07 mbar).

Le temps de vie des m¶etastables peut être consid¶erablement raccourci par les
collisions de l'h¶elium-3 avec des impuret¶es contenues dans la cellule. Pour limiter
ce ph¶enomµene, de nombreuses pr¶ecautions ont ¶et¶e prises au moment du nettoyage
et remplissage des cellules. Aprµes plusieurs jours d'¶etuvage dans un four µa 700 K
sous vide pouss¶e, la cellule est remplie d'h¶elium et soumise µa des d¶echarges
micro-ondes (2.4 GHz, 100 W), puis vid¶ee. Cette proc¶edure est r¶ep¶et¶ee plusieurs
fois jusquµa ce que seules les raies de l'h¶elium soient d¶etect¶ees dans la °uorescence
du plasma.

Dans certaines de nos exp¶eriences, nous avons ¶egalement utilis¶e une autre g¶eom¶etrie
de cellule, que nous d¶esignerons par \cellule µa os"(Fig.3.3). Il s'agit d'une cellule
µa 40.4 mbar d'h¶elium-3, compos¶ee d'une partie cylindrique de diamµetre 0.8 cm
et de longueur 10 cm et d'une partie sph¶erique de diamµetre 6 cm. Cette cellule
a ¶et¶e initialement fabriqu¶ee pour d'autres ¶etudes ; sa partie sph¶erique servait de
r¶eservoir d'h¶elium-3 polaris¶e pour des mesures par RMN. Dans notre cas, sa partie
cylindrique de faible diamµetre est particuliµerement adapt¶ee pour entretenir un
plasma d'atomes m¶etastables intense dans le tube cylindrique et donc avoir une
absorption du laser pompe par les atomes m¶etastables plus forte que dans les
autres cellules.
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cellule 
cylindrique

Fig. 3.3 { Photos des cellules scell¶ees d'h¶elium-3. -µA droite, photo de la cellule
cylindrique (de dimensions internes 4.6 cm£ 4.6 cm) avec deux paires d'¶electrodes
mont¶ees. - µA gauche, photo de la cellule µa os (40.4 mbar d'h¶elium-3). La partie
cylindrique de la cellule (tube de longueur 10 cm et diamµetre 0.8 cm) est par-
ticuliµerement adapt¶ee pour augmenter les absorptions des lumiµeres laser par les
atomes m¶etastables.
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Fig. 3.4 { Photo de la cellule cylindrique (de dimensions internes 4.6 cm£ 4.6 cm)
avec deux paires d'¶electrodes circulaires ; deux petites ¶electrodes de diamµetre
2.5 cm sont pos¶ees contre les fenêtres optiques de la cellule, les deux autres de
diamµetre 5 cm sont enroul¶ees sur la cellule. Les ¶electrodes sont connect¶ees deux µa
deux au même potentiel de sorte que deux ¶electrodes successives ont des potentiels
de polarit¶e oppos¶ee.

3.2.2 D¶echarge radiofr¶equence et ¶electrodes

Pour peupler l'¶etat m¶etastable 23S1 des atomes d'h¶elium-3, des d¶echarges ra-
diofr¶equences µa 2-3 MHz sont utilis¶ees. Un plasma d'h¶elium-3 est entretenu grâce µa
l'utilisation d'une ou plusieurs paires d'¶electrodes circulaires plac¶ees sur les parois
externes de la cellule scell¶ee d'h¶elium-3. Les ¶electrodes excitatrices sont faites en
¯l de cuivre (de diamµetre 0.5 mm) et sont reli¶ees aux bornes d'un circuit accord¶e
¶el¶evateur pour une excitation du type \capacitif". Pour les cellules cylindriques de
faible pression (e.g. 1.33 mbar), seule une paire d'¶electrodes circulaires ext¶erieures
et enroul¶ees autour de la cellule (diamµetre 5 cm) est utilis¶ee. Pour les cellules de
plus forte pression, deux paires d'¶electrodes circulaires sont utilis¶ees ; deux petites
¶electrodes de diamµetre 2.5 cm sont pos¶ees sur les fenêtres optiques de la cellule
et les deux autres de diamµetre 5 cm sont enroul¶ees sur la partie cylindrique de
la cellule. Les quatre ¶electrodes sont connect¶ees deux µa deux au même potentiel
de sorte que deux ¶electrodes successives ont des potentiels de polarit¶e oppos¶ee,
comme montr¶e dans la photo de la Fig.3.4. La cellule est mont¶ee de fa»con µa ce
que le champ ¶electrique de la d¶echarge radiofr¶equence soit parallµele au champ
magn¶etique statique. Dans ces conditions, il est beaucoup plus facile d'entretenir
la d¶echarge radiofr¶equence au sein du plasma d'h¶elium-3 et il se trouve que le
pompage optique y est plus favorable en termes de polarisation nucl¶eaire obtenue
et taux de pompage (d¶etails exp¶erimentaux dans le paragraphe 5.2).

75



3.3 Montage optique : principe et r¶ealisation
pratique

Principe

Pour notre ¶etude syst¶ematique du pompage optique µa 1.5 Tesla, nous avons uti-
lis¶e une con¯guration simple bas¶ee sur l'utilisation d'un laser pompe et d'un laser
sonde. Le sch¶ema du montage exp¶erimental est pr¶esent¶e dans la Fig.3.5. Un pre-
mier laser, le laser pompe, est parallµele au champ magn¶etique statique de l'imageur
clinique. De polarisation circulaire¾¡ ou ¾+ , il est utilis¶e pour interagir avec les
atomes et cr¶eer une orientation nucl¶eaire dans l'¶echantillon d'h¶elium-3. Le faisceau
pompe, peu absorb¶e aprµes avoir travers¶e la cellule contenant le gaz µa polariser,
est renvoy¶e sur lui-même par un miroir pour am¶eliorer l'e±cacit¶e du pompage.
Un deuxiµeme laser, le laser sonde, est utilis¶e pour mesurer les populations des
sous-niveaux m¶etastables et d¶eduire ainsi la polarisation nucl¶eaire. Le laser sonde
qui se propage perpendiculairement au champ magn¶etique est d'une polarisation
lin¶eaire verticale¾par rapport µa l'axe horizontal de quanti¯cation ; il est donc une
superposition d'un faisceau¾¡ et ¾+ .

R¶ealisation pratique

Plusieurs raisons nous ont amen¶es µa construire un dispositif exp¶erimental, por-
table et amagn¶etique, sp¶ecialement d¶edi¶e µa notre ¶etude syst¶ematique de pompage
optique en fort champ magn¶etique (Fig.3.6).
Nos exp¶eriences ont ¶et¶e e®ectu¶ees µa l'ext¶erieur des locaux du laboratoire. Comme
plusieurs ¶equipes se relaient pour l'utilisation de l'imageur du CIERM pour des
¯ns de recherche m¶edicale, nous avions essentiellement accµes au champ magn¶etique
pour les cr¶eneaux libres et les week-ends. Une des principales di±cult¶es de notre
exp¶erience est que le montage doit être r¶einstall¶e µa chaque nouveau jour de mani-
pulations ; tous les alignements optiques doivent être refaits et ajust¶es (Fig.3.7).
Le dispositif exp¶erimental a ¶et¶e fabriqu¶e en utilisant des mat¶eriaux amagn¶etiques,
essentiellement l'altuglas et le dural. Il est constitu¶e d'une planche en altuglas,
de dimension 50 cm£ 50 cm (voir la photo de la Fig.3.6). Certaines montures
d'optiques (lentille, lame retardatrice, cube polariseur, support de cellule) sont
usin¶ees dans de l'altuglas, d'autres ¶el¶ements tels que les tubes des collimateurs, les
diaphragmes, les bloque-faisceaux ou les bô³tiers des photodiodes sont en dural.
Les chips magn¶etiques des photodiodes sont solidement ¯x¶es dans des montures
en plexiglas. L'utilisation de mat¶eriaux amagn¶etiques est obligatoire car dans un
environnement de champ et gradients de champ magn¶etique intenses, il est im-
portant de respecter certaines rµegles de s¶ecurit¶e, notamment manipuler et uti-
liser un mat¶eriel amagn¶etique. De plus, il est connu que des h¶et¶erog¶en¶eit¶es du
champ magn¶etique peuvent perturber le processus de construction de la polari-
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Fig. 3.5 { Sch¶ema du montage exp¶erimental. Le faisceau pompe polaris¶e circu-
lairement se propage parallµelement au champ magn¶etique statique de l'imageur
clinique. Le faisceau sonde de polarisation lin¶eaire verticale¾se propage perpen-
diculairement au champ magn¶etique. C.P.,̧= 2 et ¸= 4 sont respectivement des
cubes polariseurs et des lames retardatrices demi-onde et quart d'onde utilis¶ees
pour ajuster l'intensit¶e et la polarisation des faisceaux laser ; Mi est un miroir ; D
est un diaphragme circulaire de diamµetre 1.5 cm ; R.F. d¶echarge est la d¶echarge
radiofr¶equence entretenue par des ¶electrodes pos¶ees sur les parois externes de la
cellule ; P.D. sont des photodiodes pour l'infra-rouge.
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Fig. 3.6 { Vue de dessus du dispositif exp¶erimental amagn¶etique comportant la
cellule de pompage optique (C.), les optiques n¶ecessaires pour ajuster les dimen-
sions, l'intensit¶e et la polarisation des faisceaux laser (L. lentille, D. diaphragme,
C.P. cube polariseur,̧ = 2 et ¸= 4 lames retardatrices demi-onde et quart d'onde)
et les photodiodes (P.D.).B est le champ magn¶etique statique de l'imageur cli-
nique. Le trajet parcouru par le faisceau pompe est repr¶esent¶e en traits pleins ;
celui parcouru par le faisceau sonde est repr¶esent¶e en traits pointill¶es.
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Fig. 3.7 { Vue d'ensemble. Les lasers (dont la diode sonde au premier plan), les
appareils ¶electroniques et le systµeme d'acquisition informatique restent dans une
r¶egion de faible champ magn¶etique.

sation nucl¶eaire par pompage optique et limiter son e±cacit¶e (paragraphe 2.2.3).
En r¶eduisant l'usage de mat¶eriaux magn¶etiques au voisinage de la cellule de pom-
page optique, il est possible d'allonger le temps de relaxation de la polarisation
nucl¶eaireT1 magn = 1=¡ 1 magn . De plus, tous les appareils ¶electroniques, les lasers
et le systµeme d'acquisition informatique restent dans une r¶egion de faible champ
magn¶etique.

3.4 Les lasers sonde et pompe

3.4.1 Le laser sonde

Le laser sonde utilis¶e est une diode laser monomode DBR µa 1083 nm, commer-
cialis¶ee par Spectra Diode Laboratories (SDL), de puissance de l'ordre de 50 mW
et de polarisation lin¶eaire. La diode monomode DBR utilis¶ee n'est pas asservie sur
une cavit¶e ou un r¶eseau externe, et sa largeur en fonctionnement libre est de l'ordre
de 2-3 MHz FWHM. La fr¶equence du laser sonde est contrôl¶ee par un asservisse-
ment de la temp¶erature de la diode, r¶egul¶ee par un ¶el¶ement Peltier int¶egr¶e dans le
bô³tier de la diode. Le thermomµetre d'asservissement, lui aussi int¶egr¶e µa la diode,
forme une des branches d'un pont de Wheatstone. En faisant varier une tension
de consigne, il est possible de balayer la fr¶equence du laser sonde pour explorer la
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Fig. 3.8 { Vue de côt¶e du dispositif de couplage de la diode laser sonde dans
une ¯bre optique. En sortie de la ¯bre optique, le faisceau laser sonde est ¶etal¶e et
att¶enu¶e de fa»con µa avoir une puissance surfacique de l'ordre de 1¹ W/cm 2.

structure atomique de l'h¶elium-3 µa 1.5 Tesla (» 150 GHz).
Le faisceau sonde est coupl¶e µa une ¯bre optique en utilisant deux lentilles de colli-
mation de focalef = 8 mm (Melles Griot) et 11 mm (r¶ef¶erence Thorlabs F220FC-
C) et un isolateur optique compos¶e d'un cube polariseur et d'une lame quart-d'onde
pour ¶eviter les retours de r¶e°exions parasites dans la diode laser (voir Fig.3.8).
Ces r¶etro-r¶e°exions peuvent être µa l'origine de sauts de modes (mode-hopping) et
empêcher de balayer r¶eguliµerement la fr¶equence de la diode. En sortie de la ¯bre
d'ouverture num¶erique 0.13, le faisceau est collimat¶e sur un grand diamµetre en uti-
lisant une lentille de focalef = 125 mm. Il est ensuite att¶enu¶e de fa»con µa assurer
une puissance surfacique de l'ordre de 1¹ W/cm 2. Aprµes avoir travers¶e la cellule, le
faisceau sonde parcourt une distance de plus de 1 m (le trajet parcouru est montr¶e
dans la Fig.3.6) ; il est ensuite focalis¶e, diaphragm¶e et recueilli sur une photodiode
et son intensit¶e moyenne est enregistr¶ee. Ces pr¶ecautions sont importantes pour
¶eliminer toute lumiµere parasite, notamment celle due au laser pompe.

3.4.2 Le laser pompe : diode laser ampli¯¶ee

Plusieurs sources lasers accordables en fr¶equence µa 1083 nm sont disponibles
sur le march¶e et peuvent servir pour le pompage optique par ¶echange de
m¶etastabilit¶e de l'h¶elium-3 [Gen03]. Historiquement, plusieurs g¶en¶erations de
lasers ont ¶et¶e utilis¶ees. Ce fut d'abord des lasers µa centres color¶es (centres F+

2
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Fig. 3.9 { Sch¶ema de principe du laser pompe (diode laser ampli¯¶ee) utilis¶e dans la
plupart de nos exp¶eriences. L'oscillateur mâ³tre est une diode laser monomode DBR
(provenance SDL, de puissance nominale 50 mW et de polarisation lin¶eaire). La
diode laser est coupl¶ee µa l'ampli¯cateur de puissance dop¶e Ytterbium. L'isolateur
optique (ou ABRL anti back-re°ected light) compos¶e d'un cube polariseur et d'une
lame quart d'onde permet d'¶eviter les retours parasites de lumiµere r¶e°¶echie dans
la diode laser [Che97].

dans des cristaux de NaF) [Led82], dont l'¶emission ¶etait instable dans le temps.
Ensuite, ils ont ¶et¶e remplac¶es par des lasers µa cristaux dop¶es de N¶eodyme (LNA) :
pomp¶es par des lasers µa gaz, ils d¶elivrent des puissances de l'ordre d'une centaine
de mW [Dan87]. Les cristaux de N¶eodyme peuvent aussi être pomp¶es par des
diodes lasers. La version dans laquelle de grands barreaux cristallins sont excit¶es
par des lampes µa °ash donne des puissances importantes, de l'ordre de plusieurs
Watts [Ami89], [Gen93]. Plus r¶ecemment, au d¶ebut des ann¶ees 1990, des diodes
lasers DBR (Distributed Bragg Re°ector) monomodes µa 1083 nm fabriqu¶ees
par SDL sont apparues ; elles fournissent une puissance nominale de l'ordre de
50 mW [Maj93], [Sto96a]. Elles ont depuis ¶et¶e remplac¶ees sur le march¶e par des
diodes similaires commercialis¶ees par Eagleyard. Depuis la ¯n des ann¶ees 1990,
des ampli¯cateurs µa base de ¯bre dop¶ee ytterbium (Yb) sont commercialis¶es par
IPG Photonics (anciennement IRE-Polus Group) et Keopsys. La combinaison
d'une diode laser et d'un tel ampli¯cateur donne une source en con¯guration
dite MOPFA (Master Oscillator Power Fiber Ampli¯er). Derniµerement, en ¶etroite
collaboration avec notre groupe, la soci¶et¶e Keopsys a d¶evelopp¶e des sources laser
oµu la diode laser est remplac¶ee par un oscillateur lui aussi µa ¯bre dop¶ee Yb [Tas04]
d¶elivrant une puissance continue allant jusqu'µa plusieurs watts.

Dans notre ¶etude de pompage optique en fort champ magn¶etique et µa pression
¶elev¶ee, nous avons utilis¶e comme laser pompe (sauf indication de notre part) une
diode laser combin¶ee µa un ampli¯cateur µa ¯bre optique dop¶ee Ytterbium [Che97]
pouvant d¶elivrer une puissance de l'ordre de 500 mW. Le sch¶ema de principe
de la diode laser ampli¯¶ee est repr¶esent¶e dans la Fig.3.9. L'oscillateur mâ³tre est
une diode laser monomode DBR identique µa la diode sonde. Les caract¶eristiques
spectrales des diodes lasers DBR sont d¶etaill¶ees dans le paragraphe 3.4.1. De la
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même maniµere que pour le couplage du laser sonde µa la ¯bre optique, la diode laser
pompe est coupl¶ee µa la ¯bre monomode d'entr¶ee de l'ampli¯cateur en utilisant
deux lentilles de collimation (de focalesf = 8 mm et 11 mm) et un isolateur
optique. La ¯bre optique permettant le couplage de la diode µa l'ampli¯cateur
passe dans un contrôleur de polarisation. Celui-ci se compose d'un jeu de trois
palettes dans lesquelles la ¯bre e®ectue un certain nombre de boucles, chaque
boucle constituant une lame retardatrice. En ajustant les positions des palettes,
il est possible d'ajuster l'axe rapide de la ¯bre et de contrôler la polarisation
de la lumiµere en sortie de la diode laser ampli¯¶ee. Le faisceau laser en sortie de
l'ampli¯cateur est dans le mode gaussien TEM00. Le collimateur, mont¶e par le
constructeur au bout de la ¯bre optique de sortie, donne un faisceau lentement
divergent. Nous avons mesur¶e la r¶epartition transverse de l'intensit¶e du laser pompe
au niveau de la cellule de pompage optique, µa l'aide d'un puissance-mµetre et d'un
diaphragme circulaire (diamµetre 5 mm) que nous avons d¶eplac¶e pour balayer toute
la \surface"du faisceau pompe. L'intensit¶e du laser ob¶eit µa une distribution spatiale
en gaussienne. On trouve que :

I (r ) = I 0 e¡ 2r 2=w2
=

2P
¼w2

e¡ 2r 2=w2
(3.1)

avec

P = 2¼
Z

I (r )rdr (3.2)

oµu r est la distance par rapport µa l'axe optique longitudinal etw est le waist du
faisceau au niveau de la cellule de pompage optique. Au niveau de la fenêtre op-
tique de la cellule, le pro¯l de distribution spatiale gaussienne de l'intensit¶e laser
a un waist w = 1:3 cm ; en termes de largeur µa mi-hauteur (FWHM =w

p
2 ln 2),

ceci correspond a un diamµetre du faisceau laser de 1.53 cm. Dans nos situations
exp¶erimentales, le faisceau pompe est diaphragm¶e (µa un diamµetre de 1.5 cm) pour
s¶electionner la fraction centrale du faisceau, d'intensit¶e assez homogµene. Cette
con¯guration correspond µa une puissance laser incidente sur la cellule de l'ordre
de 250 mW. Elle o®re l'avantage d'une intensit¶e surfacique que nous supposons
uniforme et facilite la mod¶elisation du processus de pompage optique (approxi-
mation discut¶ee dans les paragraphes 2.2.1 et 2.5.2). Dans d'autres situations, le
diaphragme est ¶elimin¶e et toute la puissance laser disponible est utilis¶ee. Dans ce
cas, le faisceau laser ¶eclaire une plus grande partie de la cellule.

3.5 Systµeme de mesure et acquisition

Le plasma d'h¶elium-3 est entretenu dans les cellules de pompage optique par
une d¶echarge radiofr¶equence dont l'intensit¶e est modul¶ee (typiquement entre 20
et 30 % de profondeur de modulation) µa des fr¶equences de l'ordre de 100 Hz. La
modulation de l'intensit¶e du laser sonde transmise, proportionnelle µa l'absorption
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du faisceau laser (tant que les absorptions sont relativement faibles), est analys¶ee
par une ampli¯cation µa d¶etection synchrone. La partie modul¶ee ainsi que la valeur
moyenne de l'intensit¶e transmise du faisceau sonde sont enregistr¶ees. Les spectres
d'absorption sont obtenus du rapport entre le signal de la modulation du faisceau
sonde et son intensit¶e moyenne ampli¯¶ee. Cette proc¶edure r¶eduit les e®ets li¶es µa
la variation de l'intensit¶e du faisceau pendant les balayages en fr¶equence de la
diode laser sonde et r¶eduit au premier ordre les e®ets d'¶epaisseur optique dans la
cellule ; les calculs sont d¶etaill¶es dans l'annexe de [Cou01]. Les spectres d'absorption
obtenus sont ensuite analys¶es selon la proc¶edure d¶ecrite dans le chapitre 4. Le
rapport signal sur bruit SNR d¶epend de l'intensit¶e de la d¶echarge ainsi que de la
profondeur de sa modulation. Dans nos enregistrements, les SNR sont typiquement
sup¶erieurs µa 1000.
L'intensit¶e transmise du laser pompe est ¶egalement enregistr¶ee. Son suivi en cours
d'exp¶erience permet d'accorder la fr¶equence du laser pompe sur une transition
atomique. De plus, il sert µa ¶etudier l'in°uence de divers paramµetres (telles que la
polarisation M , la puissance laser incidente, etc. ) sur l'absorption du laser pompe.
Les donn¶ees sont enregistr¶ees dans des ¯chiers ASCII grâce µa un module d'acqui-
sition Data Translation DT9800, connect¶e µa un ordinateur portable via un port
USB. La fr¶equence d'¶echantillonnage est 10 Hz.
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Chapitre 4

M¶ethode de mesure

Le pompage optique en g¶en¶eral est une m¶ethode qui permet d'obtenir en
r¶egime stationnaire un ¶etat oµu la r¶epartition des populations dans les sous-niveaux
atomiques de l'¶etat fondamental est trµes ¶eloign¶ee de la r¶epartition de Boltzmann.
Le systµeme peut alors acqu¶erir une orientation de laquelle r¶esulte une aiman-
tation macroscopique. Toute grandeur physique d¶ependant des populations des
sous-niveaux peut être utilis¶ee pour d¶etecter et mesurer cette orientation.
Grâce au pompage optique par ¶echange de m¶etastabilit¶e, l'atome d'h¶elium-3
est polaris¶e nucl¶eairement dans son ¶etat fondamental. Une des m¶ethodes de
mesure de la polarisation nucl¶eaireM est la r¶esonance magn¶etique nucl¶eaire
RMN entre les sous-niveaux de l'¶etat fondamental [Lor93]. Toutefois, elle n'est
pas trµes adapt¶ee pour une ¶etude syst¶ematique de la dynamique du pompage
optique pour diverses raisons : aux basses pressions, la sensibilit¶e des mesures
par RMN est faible vu la faible densit¶e des atomes dans l'¶echantillon. De plus,
aprµes chaque impulsion de champ radiofr¶equence r¶esonnant avec le moment
magn¶etique nucl¶eaire de l'h¶elium-3 et basculant l'aimantation d'un certain angle,
une fraction de la polarisation nucl¶eaire est d¶etruite ; ce qui limite la possibilit¶e
de suivre et d'¶etudier la construction de la polarisation pendant le processus de
pompage optique. Finalement, cette technique est fortement a®ect¶ee par le bruit
radiofr¶equence g¶en¶er¶e par la d¶echarge excitatrice utilis¶ee pour peupler les atomes
d'h¶elium-3 dans l'¶etat m¶etastable. Ceci constitue une di±cult¶e majeure pour
calibrer, de fa»con absolue et pr¶ecise, les signaux d¶etect¶es par RMN.
Une autre m¶ethode pour la d¶etection de la polarisation nucl¶eaire dans l'h¶elium-3
consiste µa mesurer de fa»con optique le taux de polarisation circulaire de la transi-
tion 31D-21P correspondant µa une lumiµere rouge dȩ= 667:8 nm [Big92]. Dans
un plasma d'h¶elium-3 entretenu par une d¶echarge radiofr¶equence, les divers ¶etats
excit¶es peuvent être peupl¶es par cascade radiative. Une orientation ¶electronique
proportionnelle µa la polarisation nucl¶eaire y apparâ³t grâce au couplage hyper¯n.
Un des niveaux utilis¶es µa cette ¯n est le niveau 31D, de dur¶ee de vie de l'ordre de
15 ns, qui se d¶esexcite par ¶emission spontan¶ee en ¶emettant une lumiµere polaris¶ee
circulairement [Pin74]. Une fraction de la polarisation ¶electronique peut être
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perdue par collisions ; ce qui fait que l'e±cacit¶e de cette m¶ethode de mesure deM
d¶epend de la pression du gaz d'h¶elium-3. Le rapport entre le taux de polarisation
¶electronique et la polarisation nucl¶eaire a ¶et¶e mesur¶e pour l'h¶elium-3 et calibr¶e
pour donner des mesures absolues de la polarisation. Une autre variante consiste µa
¶etudier la transition 33D-23P correspondant µa une lumiµere orange de¸ = 587:6 nm
[Sto96b]. Toutefois, il est connu que cette m¶ethode de d¶etection par mesure de
la °uorescence ¶emise perd son e±cacit¶e dµes que le champ magn¶etique appliqu¶e
d¶epasse 10 mTesla µa cause des e®ets de d¶ecouplage hyper¯n dans la cascade
radiative [Lal71]. En cons¶equence, cette m¶ethode de mesure est inappropri¶ee pour
notre ¶etude syst¶ematique de pompage optique en champ magn¶etique ¶elev¶e.
A 1.5 Tesla, comme µa toutes les valeurs de champ magn¶etique ¶elev¶e (> 10 mTesla),
la m¶ethode retenue pour la mesure de la polarisation nucl¶eaire repose sur des me-
sures d'absorption par les atomes m¶etastables d'une lumiµere laser correspondant
µa la transition 23S1-23P.

Aprµes un rappel du principe de la m¶ethode de mesure par absorption, nous
d¶etaillons la m¶ethode d'analyse utilis¶ee dans nos exp¶eriences.

Nous pr¶esentons ensuite les m¶ethodes adopt¶ees pour analyser les mesures
e®ectu¶ees µa l'¶etat stationnaire (¶equilibre de Boltzmann ou ¶equilibre entre les
atomes et le laser) et nous discutons leur pertinence.

Finalement, nous d¶ecrivons les m¶ethodes utilis¶ees pour ¶etudier la dynamique
du pompage optique. Nous pr¶esentons successivement les deux approches utilis¶ees
en mettant en valeur leurs avantages et inconv¶enients.

4.1 Mesure de la polarisation par absorption
d'un faisceau sonde

4.1.1 Principe de la mesure

La m¶ethode optique par absorption d'une lumiµere monochromatique et
polaris¶ee par les atomes m¶etastables permet de mesurer µa la fois la densit¶e des
atomes m¶etastablesnm et la polarisation nucl¶eaire dans le m¶etastableM ¤ dont on
d¶eduit la polarisation nucl¶eaire dans le fondamentalM . Elle repose sur le fait que,
sous certaines conditions et en absence de pompage optique et de relaxation, les
collisions d'¶echange de m¶etastabilit¶e couplent fortement la polarisation nucl¶eaire
M dans le niveau fondamental 11S0 aux populations des sous-niveaux Zeeman
dans l'¶etat 23S1, de telle sorte que ces populations sont dict¶ees parM (voir para-
graphe 2.2.2). Il s'agit d'une extension de la m¶ethode d¶evelopp¶ee dans [Big92] oµu
des exp¶eriences de pompage optique en faible champ magn¶etique sont e®ectu¶ees.
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Les auteurs y mesurent l'absorption par les atomes m¶etastables d'un faisceau
sonde transverse au champ magn¶etique, polaris¶e lin¶eairement et accord¶e sur la
transition C9. Une fois que le rapport des absorptions pour les polarisations¼
et ¾ est d¶etermin¶e, ils en d¶eduisent la valeur de la polarisation nucl¶eaire. Donc,
en faible champ magn¶etique, la m¶ethode de mesure des populations m¶etastables
repose sur la s¶election des transitions excit¶ees par la polarisation de la lumiµere,
les ¶energies des sous-niveaux Zeeman ¶etant d¶eg¶en¶er¶ees. En champ magn¶etique
¶elev¶e, en l'occurence µa 1.5 Tesla, la d¶eg¶en¶erescence des sous-niveaux m¶etastables
est lev¶ee par e®et Zeeman. Il est alors beaucoup plus facile d'exciter un certain
sous-niveau pour mesurer sa population par un choix judicieux de la polarisation
et de la fr¶equence de la lumiµere (spectre de l'h¶elium-3 illustr¶e dans la Fig.2.5).

En pratique, deux signaux d'absorptionSn1 et Sn2 sont enregistr¶es. Ces signaux
d'absorption sont proportionnels µa la densit¶e d'atomes m¶etastables dans les sous-
niveaux sond¶es. Ils peuvent être ¶ecrits sous la forme :

Sn1 = K n1nman1 et Sn2 = K n2nman2 (4.1)

oµu nm est la densit¶e totale d'atomes m¶etastables,an1 et an2 sont les populations
relatives des sous-niveaux sond¶es,K n1 et K n2 sont des constantes de proportion-
nalit¶e d¶ependant de l'intensit¶e de la transition excit¶ee. En utilisant l'Eq.2.46, le
rapport des deux signaux d'absorption devient :

Sn1

Sn2
=

K n1

K n2
e¯ ¢ mF (4.2)

oµu ¢mF est la di®¶erence entre les nombres quantiques du moment angulaire total
des deux sous-niveaux sond¶es. Quand le systµeme n'est pas polaris¶e (i.e. M = 0),
les six populations relatives des sous-niveaux m¶etastables sont ¶egales entre elles. Le
rapport des deux signaux d'absorption, en utilisant les Eqs.4.1, donne µaM = 0 :

S0
n1

S0
n2

=
K n1

K n2
(4.3)

En combinant les Eqs.4.3 et 4.2, nous obtenons :

e¯ =
µ

Sn1S0
n2

Sn2S0
n1

¶ 1=¢ mF

(4.4)

La valeur de la polarisationM est ensuite d¶eduite :

M =
ē ¡ 1
ē + 1

(4.5)

C'est une technique de mesure absolue de la polarisation, ne n¶ecessitant aucune
calibration et valable, en l'absence des processus de relaxation et de pompage
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optique, µa toutes les pressions et tous les champs magn¶etiques [Big92], [Cou02].
D'un point de vue pratique, elle requiert le choix d'un \doublet de d¶etection"ou
en d'autres termes une paire de raies qui excitent les populations de deux
sous-niveaux Zeeman.

L'absorption d'un faisceau laser accord¶e sur une transition optiqueA i -B j et
de faible intensit¶e permet ¶egalement de d¶eterminer la valeur absolue de la densit¶e
d'atomes m¶etastables. Dans un volume ¶el¶ementaire de la celluledV = dS £ dz
(oµu l'axe z correspond µa la direction de propagation du faisceau laser), le nombre
d'atomes m¶etastables dans le sous-niveauA i est nmai dV. Par la suite, nmai dV
photons sont absorb¶es par unit¶e de temps. L'intensit¶e lumineuse absorb¶ee par
unit¶e de longueur est donn¶ee par :

¡
dI
dz

=
¹h!n mai

¿ij
: (4.6)

En ¶ecrivant une d¶ecroissance exponentielle de l'intensit¶e avec la longueur d'absorp-
tion z0,

I (z) = I (z = 0) exp(¡ z=z0) ; (4.7)

nous obtenons au bout d'une longueurL un facteur de transmissionT = 1 ¡ S (S
¶etant le signal d'absorption) tel que :

T = exp(¡ L=z0) : (4.8)

D'oµu :
I
z0

=
¹h!n mai

¿ij
: (4.9)

Au ¯nal et en utilisant l'Eq.2.31, nous obtenons :

nm = ¡
me¢p
¼¹h®f

ln T
L

1
ai Tij exp (¡ (( ! ¡ ! ij )=2¼¢) 2)

: (4.10)

Dans le cas oµu plusieurs transitions sont simultan¶ement excit¶ees par un laser mo-
nomode de fr¶equence! avec des d¶esaccords (! ¡ ! k) et des ¶el¶ementsTk de la
matrice de transition d'un sous-niveauA i µa un sous-niveauB j , la g¶en¶eralisation
de l'Eq.4.10 donne :

nm = ¡
me¢p
¼¹h®f

ln T
L

1
X

akTk exp (¡ (( ! ¡ ! k)=2¼¢) 2)
: (4.11)

La variation de la densit¶e totale des atomes m¶etastables avec la polarisation peut
être ¶evalu¶ee en utilisant les formules des Eqs.2.46, 4.2 et 4.5 :

nm (M )
nm (M = 0)

=
Sn1

S0
n1

e3¯= 2 + 2ē = 2 + 2e¡ ¯= 2 + e¡ 3¯= 2

6ē m F 1
: (4.12)

avecmF 1 le nombre quantique relatif au sous-niveau m¶etastable sond¶e.
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4.1.2 M¶ethode d'analyse

Pour mesurer l'absorption d'un faisceau sonde par les populations des deux
sous-niveaux Zeeman, nous balayons la fr¶equence du laser sonde (paragraphe
3.4.1) µa raison de 275 MHz/s pour couvrir le domaine spectral comportant les
deux raies de d¶etection, et nous enregistrons l'intensit¶e du faisceau laser aprµes son
passage dans la cellule. La partie modul¶ee de l'intensit¶e (suite µa la modulation
de l'amplitude de la d¶echarge) est analys¶ee par un ampli¯cateur µa d¶etection
synchrone. Une fois que nous avons enregistr¶e le spectre d'absorption au niveau
du doublet de d¶etection, nous ajustons les pro¯ls d'absorption des deux raies en
pro¯l de Gauss ou de Voigt, selon la pression du gaz. Finalement, nous utilisons
les amplitudes des pics d'absorptionSn1 et Sn2 pour calculer M (Eq.4.5) et la
variation relative de la densit¶e d'atomes m¶etastables (Eq.4.12).

Ajustements des raies d'absorption

Il est connu que le pro¯l des raies d'absorption d¶epend de la temp¶erature et de
la pression du gaz.

Dans le cas de l'h¶elium-3, l'¶elargissement minimal dû µa la dur¶ee de vie ¯nie du
niveau 23P (ou ¶elargissement naturel) est ¡=2¼= 1:626 MHz, ¡ ¶etant le taux de
d¶ecroissance radiative de l'¶etat 23P donn¶e par l'Eq.2.23. Aux fortes pressions, des
collisions ¶elastiques et in¶elastiques contribuent ¶egalement µa l'¶elargissement de la
raie ; cet ¶elargissement est proportionnel µa la pression et de l'ordre de 15 MHz/mbar
[Blo85] (paragraphe 2.2.1). Le ph¶enomµene d'¶elargissement collisionnel est d¶ecrit
comme pour l'¶elargissement naturel par un pro¯l Lorentzien.

D'autre part, dans nos exp¶eriences de pompage optique, le gaz d'h¶elium-3 se
trouve µa la temp¶erature ambiante de 300 K. Les raies d'absorption sont ¶elargies
par e®et Doppler. Il en r¶esulte des raies en forme de Gaussienne de largeur µa
mi-hauteur 2¢

p
ln 2 = 1:98 GHz (Eqs.2.25).

Pour les faibles pressions d'h¶elium-3, les pro¯ls d'absorption sont essentiel-
lement Gaussiens ¶etant donn¶e que les ¶elargissements collisionnels peuvent être
n¶eglig¶es. Pour les fortes pressions d'h¶elium-3, il faut tenir compte simultan¶ement
de l'e®et Doppler et de l'e®et des collisions ; le pro¯l des raies r¶esultant est un
pro¯l de Voigt V , produit de convolution du pro¯l de GaussG par le pro¯l de
Lorentz L :

V = G  L (4.13)

Nous illustrons dans la Fig.4.1 comment les spectres exp¶erimentaux d¶evient pro-
gressivement d'une distribution Gaussienne au fur et µa mesure que la pression du
gaz augmente. Dans nos analyses aux faibles pressions, nous avons ajust¶e les deux
raies du doublet de d¶etection en deux Gaussiennes. Les largeurs µa mi-hauteur ob-
tenues par un ajustement de tout le pro¯l (ailes comprises) sont 1:99§ 0:02 GHz
µa 1.33 mbar et 2:11§ 0:06 GHz µa 8 mbar. Aux plus fortes pressions, les largeurs
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Fig. 4.1 { µA gauche, les spectres d'absorption normalis¶ee sont pr¶esent¶es en fonction
de (E=h¡ E ij =h)2 en repµere semi-logarithmique. Ils correspondent respectivement
aux cellules de 8 mbar, 32 mbar et 67 mbar. Le laser sonde, polaris¶e¾+ , est balay¶e
en fr¶equence au niveau de la transitionA 1-B 10 µa 57.75 GHz (voir Fig.2.5). La
d¶ecroissance lin¶eaire r¶evµele une d¶ependance gaussienne. -µA droite, les spectres
sont repr¶esent¶es en fonction de 1/(E=h ¡ E ij =h)2. Les pentes µa l'origine corres-
pondent aux ailes lorentziennes et augmentent avec la pression.

Gaussiennes ajust¶ees excµedent la largeur Doppler de plus de 15 %. Les raies en-
registr¶ees doivent être obligatoirement ajust¶ees en pro¯ls de Voigt ou apodis¶ees
a¯n d'¶eliminer la contribution des ailes Lorentziennes. Les deux variantes donnent
des r¶esultats ¶equivalents,e.g. µa moins de 1 % prµes dans la cellule de 32 mbar.
Toutefois, quand le doublet de d¶etection avoisine une raie intense, les amplitudes
des pics d'absorption peuvent être a®ect¶ees par les ailes de cette derniµere. C'est
le cas par exemple quand le doublet de d¶etection utilis¶e comporte les raies isol¶ees
A 6-B 10 et A 5-B 9 µa ¡ 31:04 GHz et µa¡ 27:37 GHz respectivement (voir table 2.1
et Fig.2.5). Les amplitudes des pics d'absorption sont alors surestim¶ees de fa»con
in¶egale µa cause des ailes de la raief4 m et par cons¶equent les valeurs deM sont
erron¶ees. Nous tenons compte alors dans nos ajustements de la contribution de
l'aile du pro¯l de Voigt de la raie f4 m .

4.2 Mesures exp¶erimentales µa l'¶etat stationnaire

Notre ¶etude a comport¶e des mesures de polarisation en pr¶esence du laser pompe
accord¶e sur une transition atomique (e.g. lors de la phase de construction deM
et donc µaM stat ) et en son absence (e.g. µa M » 0 (µa l'¶equilibre de Boltzmann)
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ou lors de la mesure de la relaxation deM due au plasma). Nous commen»cons
par d¶ecrire les m¶ethodes d'analyse utilis¶ees en absence du laser pompe et nous
discutons leur validit¶e. Ensuite nous discutons leur pertinence quand elles sont
e®ectu¶ees en pr¶esence du laser pompe.

4.2.1 En absence du laser pompe

Les collisions d'¶echange de m¶etastabilit¶e couplent fortement la polarisation
nucl¶eaireM dans le fondamental et les populations des sous-niveaux m¶etastables.
En absence de pompage optique, elles ¶etablissent une distribution de population
du type temp¶erature de spin dans les six sous-niveaux m¶etastables [Nac85b],
[Cou02] avec une temp¶erature de spin 1=¯ qui d¶epend de la polarisation nucl¶eaire
M (paragraphe 2.2.2). Les populations relatives ob¶eissent donc aux Eqs.2.39 et
2.46. Nous avons v¶eri¯¶e ceci exp¶erimentalement µaM = 0 et µa M stat en absence du
laser pompe.

µA 1.5 Tesla et µa la temp¶erature ambiante de 300 K, les polarisations nucl¶eaires,
d'aprµes l'¶equilibre de Boltzmann, sont de l'ordre de 10¡ 6. Nous pr¶esentons dans
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Fig. 4.2 { Dans cette ¯gure, nous repr¶esentons les valeurs obtenues de M pour
diverses pressions allant de 1.33 mbar µa 133 mbar. Le laser sonde est balay¶e en
fr¶equence pour enregistrer le spectre du doublet de d¶etection µaM = 0 en absence
de pompage optique. La valeur moyenne (symbole le plus µa droite du graphe)
obtenue µa l'¶equilibre de Boltzmann esthM 0i = 2:5 £ 10¡ 4 § 9:9 £ 10¡ 4.

la Fig.4.2 les r¶esultats typiques de polarisation obtenus pour toutes les pressions
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¶etudi¶ees. En moyennant sur l'ensemble des r¶esultats µa diverses pressions du
gaz, pour divers rapports de signal sur bruit SNR dans les enregistrements
et en utilisant deux doublets de d¶etection di®¶erents, la valeur de polarisation
nucl¶eaire obtenue est inf¶erieure µa 10¡ 3, en accord avec la polarisation d'¶equilibre
de Boltzmann (Eq.1.2).
En outre, ce cas constitue une fa»con de v¶eri¯er exp¶erimentalement la m¶ethode
d'ajustement des spectres, pr¶ec¶edemment d¶ecrite.

Hors ¶equilibre de Boltzmann et en absence de tout processus de relaxation af-
fectant les populations des atomes m¶etastables, il est possible de retrouver par un
calcul num¶erique reposant sur la distribution de temp¶erature de spin les spectres
enregistr¶es. Un exemple d'enregistrement µa 8 mbar est pr¶esent¶e dans la Fig.4.3.
En absence de laser pompe (trac¶e en traits pleins), le spectre d'absorption du fais-
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Fig. 4.3 { µA gauche, spectres d'absorption du faisceau sonde (polaris¶e¾¡ ) enre-
gistr¶es µaM stat = 0:512 en absence (trac¶e en traits pleins) et en pr¶esence (trac¶e
en traits pointill¶es) du laser pompe accord¶e sur la transitionf4 m et de puissance
incidente 250 mW. Les enregistrements sont e®ectu¶es dans une cellule de 8 mbar.
- µA droite, courbe des r¶esidus correspondant µa l'¶ecart entre le spectre exp¶erimental
enregistr¶e en absence du laser pompe (trac¶e en traits pleins de la ¯gure de droite)
et un ajustement en supposant une distribution de population en temp¶erature de
spin.

ceau sonde peut être ajust¶e par un spectre oµu les populationsai ob¶eissent µa une
distribution en temp¶erature de spin. Le rapport des amplitudes des signaux d'ab-
sorption du faisceau sonde relatives aux populations de deux sous-niveaux Zeeman
est utilis¶e pour d¶eterminerM . La courbe des r¶esidus correspond µa l'¶ecart entre le
spectre exp¶erimental enregistr¶e et un ajustement en supposant une distribution
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de population en temp¶erature de spin. Elle illustre la validit¶e et la robustesse de
la distribution en temp¶erature de spin en absence de tout processus de relaxation
d'e±cacit¶e comparable µa celle des collisions d'¶echange de m¶etastabilit¶e.

Nous consid¶erons µa titre d'exemple l'e®et de° rel
S =°e sur la distribution des po-

pulations des six sous-niveaux m¶etastablesA 1 µa A 6 et ce pour di®¶erentes va-
leurs de M . La relaxation des atomes m¶etastables par di®usion vers les parois
de la cellule (temps de di®usion de l'ordre de 0:75 £ 10¡ 3 s/mbar) serait telle
que ° rel

S =°e = 2 £ 10¡ 4 µa 1.33 mbar et° rel
S =°e = 5:4 £ 10¡ 6 µa 8 mbar. Le cal-

cul num¶erique e®ectu¶e en absence de laser pompe montre que les processus de
relaxation a®ectent les populations d'une même paire de sous-niveaux de fa»con
comparable (Fig.4.4). Ceci est dû, comme expliqu¶e dans le paragraphe 2.3, au fait
que les collisions d'¶echange de m¶etastabilit¶e couplent e±cacement les sous-niveaux
d'une même paire. Dµes lors, toute perturbation due au faisceau pompe (comme
illustr¶e dans le paragraphe 4.2.2) ou au processus de relaxation se manifeste par
un transfert de population inter-paires tout en laissant le rapport des populations
intra-paire r¶egi par la distribution de temp¶erature de spin. Dans notre con¯gura-
tion exp¶erimentale et pour des pompages menant µa des polarisationsM > 0 (pa-
ragraphe 5.1), les populations des sous-niveaux de la paire (A 5, A 6) sont sond¶ees,
alors que pour des pompages menant µa desM < 0, celles relatives µa la paire de
sous-niveaux (A 1, A 2) le sont. Par cons¶equent, dans les cas les moins favorables
i.e. correspondant µa° rel

S =°e » 10¡ 3, les mesures de polarisation sont a®ect¶ees µa
moins de 0.5 % prµes. Nous en concluons que les mesures de polarisation, e®ectu¶ees
en absence de laser pompe et d¶eduites des rapports des signaux d'absorption de
deux sous-niveaux appartenant µa une même paire sont peu sensibles aux e®ets de
relaxation intervenant dans le niveau m¶etastable (Figs.5.2 et 5.1).

4.2.2 En pr¶esence du laser pompe

En plus du spectre d'absorption enregistr¶e en absence du laser pompe, la
Fig.4.3 illustre un exemple de spectre en pr¶esence du laser pompe et pour une
même polarisation M correspondant µa l'¶equilibre entre les atomes et le laser
pompe. Dans cet exemple de pompage, le laser pompe vide les populations des
sous-niveauxA 1 µa A 4 et peuple les sous-niveauxA 5 et A 6 ; sa pr¶esence perturbe
la distribution des populations et modi¯e fortement le spectre d'absorption du
faisceau sonde (trac¶e en traits pointill¶es) en comparaison avec le spectre enregistr¶e
en absence de laser pompe. Ceci s'explique par le fait que lors du processus
de pompage optique, l'absorption du laser pompe par les sous-niveaux excit¶es
tend µa surpolariser la population d'un ou plusieurs sous-niveaux m¶etastables. Ce
processus (qui d¶epend de l'intensit¶e lumineuse absorb¶ee) est en \comp¶etition"avec
les collisions d'¶echange de m¶etastabilit¶e qui couplent les atomes entre eux
(processus d¶ependant de la pression du gaz). Dµes lors, en pr¶esence d'un laser
pompe d¶epeuplant un ou plusieurs sous-niveaux Zeeman, les populationsai
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Fig. 4.4 { Variations des rapports des populations relativesai des six sous-niveaux
m¶etastables en fonction de° rel

S =°e en absence de laser pompe et µa diverses valeurs
de M . Les populations sont rapport¶ees µa leurs valeurs respectives correspondant
µa ° rel

S =°e = 0. Les populations des sous-niveaux de la paire (A 5, A 6) sont sond¶ees
pour des pompages menant µa des polarisationsM > 0, alors que pour des pompages
menant µa desM < 0, celles relatives µa la paire (A 1, A 2) le sont.
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des sous-niveaux m¶etastables ne peuvent ni satisfaire l'Eq.2.46 ni ob¶eir µa la
distribution de temp¶erature de spin [Abb05].

La Fig.4.5 illustre comment les processus de surpolarisation a®ectent les
populations relatives des sous-niveaux m¶etastables. Nous y repr¶esentons, en
fonction du rapport °p=°e entre le taux de pompage et le taux de collisions
d'¶echange de m¶etastabilit¶e, la variation relative des populations par rapport µa
la distribution en temp¶erature de spin (i.e. °p=°e = 0). Ces calculs num¶eriques
(modµele µa 7 populations) e®ectu¶es pour divers pompages et diverses polarisations
nucl¶eaires montrent que les populations d'une même paire de sous-niveaux
sont a®ect¶ees de fa»con comparable ; ce qui, encore une fois, montre que les
perturbations a®ectant les populations des sous-niveaux m¶etastables se traduisent
par un transfert de population entre les paires tout en laissant le rapport des
populations µa l'int¶erieur d'une même paire r¶egi par la distribution de temp¶erature
de spin. Exp¶erimentalement, nous avons syst¶ematiquement v¶eri¯¶e, et ce µa toutes
les pressions, que le rapport des populations des sous-niveaux demF adjacents
demeure inchang¶e (les sous-niveauxA 5 et A 6 quand le laser pompe est accord¶e
sur la transition f4 m ou f2 p, ou encore les sous-niveauxA 1 et A 2 quand le laser
pompe est accord¶e sur la transitionf2 m ou f4 p). Ces observations exp¶erimentales
ainsi que les calculs num¶eriques confortent les hypothµeses sur lesquelles repose
notre modµele µa 6 populations (Eq. 2.54).

Par cons¶equent, l'utilisation de la m¶ethode d'analyse d¶ecrite dans le para-
graphe 4.1.1 reste valable pour les mesures deM en pr¶esence d'un laser pompe
µa l'¶etat stationnaire et pendant sa dynamique de construction. Encore une fois,
il su±t de s¶electionner un doublet de d¶etection qui excite deux sous-niveaux
m¶etastables di®¶erents de ceux excit¶es par la raie de pompage et qui appartiennent
µa une même paire (Figs.5.2 et 5.1).

4.3 Mesures exp¶erimentales dynamiques

Dans cette section, nous d¶ecrivons les m¶ethodes utilis¶ees pour analyser les
donn¶ees exp¶erimentales en vue d'une ¶etude syst¶ematique de la dynamique du
pompage optique. Nous d¶etaillons successivement les deux approches utilis¶ees en
mettant en valeur leurs principaux avantages et inconv¶enients.

4.3.1 Mesure de la population d'un sous-niveau m¶etastable

En absence du laser pompe, il est possible de suivre en continu la relaxation
de la polarisation µa partir d'une mesure d'absorption sondant la population
d'un sous-niveau donn¶e sous r¶eserve d'hypothµeses concernant la densit¶e d'atomes
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Fig. 4.5 { Variations des rapports des populations relativesai des six sous-niveaux
m¶etastables en fonction de°p=°e µa diverses valeurs deM et µa 8 mbar. Les popu-
lations sont rapport¶ees µa leurs valeurs respectives correspondant µa°p=°e = 0. Les
populations des sous-niveaux de la paire (A 5, A 6) sont sond¶ees pour des pom-
pages menant µa des polarisationsM > 0 (comme un pompage multi-transition
f4 m ), alors que pour des pompages menant µa desM < 0 (comme un pompage
multi-transition f2 m ), celles relatives µa la paire (A 1, A 2) le sont.
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m¶etastables. En pratique, il s'agit d'accorder le laser sonde sur une raie simple
excitant par exemple le sous-niveauA 1 ou A 5 de mF respectifs¡ 3=2 ou 3=2 et
d'enregistrer la variation temporelle du signal d'absorption.µA 1.5 Tesla, ceci est
possible en accordant le laser sonde polaris¶e¾+ sur la transition A 1-B 10 ou sur
la transition A 5-B 9 si le laser est polaris¶e¾¡ . Une fois l'enregistrement de la
variation du signal d'absorptionS est e®ectu¶e, il faut convertir le signal enregistr¶e
en polarisation nucl¶eaireM .

Nous consid¶erons le cas oµu le laser sonde excite la population du sous-niveau de
mF ¶egal µa 3=2. En combinant les Eqs.2.46 et 4.1 µaM et µaM = 0, il est possible de
convertir la variation de l'absorption en polarisation. En supposant par exemple
que la densit¶e de m¶etastables ne varie pas avec la polarisation, nous obtenons :

S
S0

=
6e3¯= 2

e3¯= 2 + 2ē = 2 + 2e¡ ¯= 2 + e¡ 3¯= 2
(4.14)

Il su±t simplement d'inverser l'¶equation pr¶ec¶edente pour trouver la temp¶erature de
spin et par suite la polarisation nucl¶eaire. L'Eq.4.14 peut être facilement ramen¶ee
sous la forme d'une ¶equation du troisiµeme degr¶e et r¶esolue en utilisant la formule
de Cardan. Nous obtenons alors :

e¡ ¯ =

Ã

¡
q
2

+

r
q2

4
+

p3

27

! 1=3

¡

Ã
q
2

+

r
q2

4
+

p3

27

! 1=3

¡
2
3

;

oµu p = 2=3 et q = 7=27 ¡ 6S0=S. De même, il est possible de convertir un si-
gnal d'absorption proportionnel µa la population d'un sous-niveau demF ¶egal µa
¡ 3=2. Un calcul analytique peut être ¶egalement entrepris pour les populations des
sous-niveaux demF ¶egal µa 1=2 et ¡ 1=2. Dans la Fig.4.6, la polarisationM est
repr¶esent¶ee en fonction deS=S0 dans les quatre cas correspondant µa la mesure
des populations des sous-niveaux demF ¶egal µa§ 1=2 et § 3=2. Les populations des
sous-niveaux demF = § 3=2 varient de fa»con monotone avec la polarisation ; ce
qui n'est pas le cas des populations relatives aux sous-niveaux demF = § 1=2.

4.3.2 Mesure de deux populations m¶etastables

La m¶ethode pr¶ec¶edente peut être utilis¶ee pour mesurer l'¶evolution deM sous
r¶eserve d'hypothµeses quant µa la variation de la densit¶e d'atomes m¶etastables et en
absence de perturbations importantes dues au laser pompe. Nous d¶ecrivons ici une
m¶ethode plus g¶en¶erale qui permet de remonter µa la fois µaM et µanm comme d¶ecrit
dans le paragraphe 4.1.1. Cette m¶ethode s'inspire de celle utilis¶ee en faible champ
magn¶etique oµu grâce µa la polarisation du faisceau sonde, deux combinaisons de
populations sont simultan¶ement d¶etermin¶ees [Big92]. Ce qui n'est ¶evidemment
pas possible en champ magn¶etique intense µa cause de l'e®et Zeeman. Par ailleurs,
elle utilise le fait que le rapport des populations des sous-niveaux appartenant µa
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Fig. 4.6 { Variation de la polarisation M avec le signal d'absorptionS sondant la
population des sous-niveaux demF respectifs¡ 3=2 (cercles), 3=2 (carr¶es),¡ 1=2
(triangles) et 1=2 (¶etoiles).S0 et S sont respectivement les signaux d'absorption
d'une lumiµere laser par les atomes m¶etastables dans le sous-niveau en question, µa
M = 0 et pour ¡ 1 · M · +1.

une même paire n'est pas a®ect¶e par la pr¶esence de la pompe.

La m¶ethode utilis¶ee consiste µa balayer plusieurs fois la fr¶equence du laser sonde
au niveau du doublet de d¶etection pendant l'¶evolution deM sur des ¶echelles de
temps beaucoup plus courtes que celles caract¶eristiques des processus de pompage
et de relaxation. Dans nos exp¶eriences, le laser sonde est balay¶e en fr¶equence µa
une vitesse de l'ordre de 1 GHz/s, une fois dans le sens des fr¶equences croissantes
puis dans le sens des fr¶equences d¶ecroissantes et ainsi de suite. Un exemple d'enre-
gistrement de la phase de construction de la polarisation nucl¶eaire dans la cellule
de 8 mbar est reproduit dans la Fig.4.7. Les spectres d'absorption sont obtenus
en balayant la fr¶equence du laser sonde polaris¶e¾¡ pour exciter les transitions
A 5-B 9 et A 6-B 10 correspondant respectivement aux fr¶equences¡ 27:37 GHz et
¡ 31:04 GHz (Fig.2.5). Le laser pompe accord¶e sur la transitionf4 m et de puissance
incidente 250 mW est appliqu¶e µat = 100 s. Les \enveloppes"observ¶ees sont les
amplitudes des signaux d'absorption relatifs aux deux sous-niveaux m¶etastables
et utilis¶ees pour d¶eterminerM . Nous observons ici que la population du sous-
niveau mF = 3=2 augmente avec la polarisation, alors que celle relative au sous-
niveaumF = 1=2 commence par augmenter puis diminue, comme pr¶evu d'aprµes les
r¶esultats de la Fig.4.6. Un inconv¶enient de cette m¶ethode est que l'¶evolution deM
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Fig. 4.7 { Signaux d'absorption du faisceau sonde obtenus en balayant alternative-
ment la fr¶equence du laser sonde au niveau du doublet de d¶etection¾¡ (transitions
A 5-B 9 et A 6-B 10). Cet exemple est enregistr¶e pendant la phase de construction de
la polarisation nucl¶eaire. Le laser pompe accord¶e sur la transitionf4 m et de puis-
sance incidente 250 mW est appliqu¶e µat = 100 s. Le pompage est e®ectu¶e dans la
cellule de 8 mbar. - µA gauche, tous les spectres obtenus pendant la construction de
M par pompage optique sont pr¶esent¶es. -µA droite, les amplitudes des pics d'ab-
sorption sont repr¶esent¶ees en fonction du temps. Ces amplitudes sont celles des
signaux d'absorptionSn1 et Sn2, proportionnels aux populations des sous-niveaux
A 5 (mF = 3=2) (carr¶es) etA 6 (mF = 1=2) (¶etoiles), et elles sont utilis¶ees pour
remonter µaM .
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est ¶echantillonn¶ee dans le temps. De plus, pendant l'enregistrement de l'¶evolution
de M , les deux signaux d'absorption relatifs aux deux sous-niveaux m¶etastables
sond¶es sont d¶ecal¶es temporellement ; un traitement pr¶ealable des donn¶ees enre-
gistr¶ees ou donn¶ees brutes est n¶ecessaire. Un exemple de traitement est illustr¶e
dans la Fig.4.8.
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Fig. 4.8 { Agrandissement d'une zone temporelle de la Fig.4.7 entret = 150
et 180 s.Si ¡ 1, Si et Si +1 sont les amplitudes relatives du signal d'absorption µa
t i ¡ 1, t i et t i +1 correspondant µa un des deux pics du doublet de d¶etection. Les
zones hachur¶ees sont relatives au deuxiµeme pic. Les indices 1 et 2 permettent de
distinguer les deux pics. Aprµes une interpolation lin¶eaire (voir texte), la valeur
moyenne de la polarisation est d¶eduite µa l'instant moyent.

Nous consid¶erons le doublet de d¶etectioni ; les amplitudes respectives des deux
pics Si

1 et Si
2 sont d¶ecal¶es temporellement de ¢t = t i

2 ¡ t i
1. Avant d'utiliser leurs

valeurs respectives pour calculerM µa l'instant moyent, chacun de ces deux signaux
d'absorption est estim¶e au premier ordre par une interpolation lin¶eaire µa l'instant
t en utilisant :

S(t) = Si +
t i ¡ t

t i +1 ¡ t i
(Si ¡ Si +1 ) (4.15)

Si et Si +1 ¶etant les amplitudes du signal d'absorptionS aux instants t i et t i +1

respectivement. Les interpolations lin¶eaires peuvent être faites entret i ¡ 1 et t i ou
entre t i et t i +1 . Les deux fa»cons nous permettent d'encadrer les valeurs des signaux
d'absorption et par la suite de d¶eterminer un minorant et un majorant pourM .
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Nous prenons ensuite la valeur moyenne des deux bornes de l'encadrement comme
valeur de M µa l'instant t ; l'erreur sur M sera inf¶erieure µa ¢M = ±M=2, ±M
¶etant l'¶ecart entre les deux bornes de l'intervalle d'encadrement. Compte tenu de
ces divers traitements, nous obtenons pour l'exemple pr¶esent¶e dans la Fig.4.7 les
r¶esultats pr¶esent¶es dans la Fig.4.9. Les incertitudes statistiques sont inf¶erieures
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Fig. 4.9 { Exemple de construction de la polarisation nucl¶eaireM par pom-
page optique µa 1.5 Tesla. Le laser pompe est accord¶e sur la transitionf4 m et
appliqu¶e µat = 100 s. Ce pompage est e®ectu¶e dans la cellule de 8 mbar et cor-
respond µa l'enregistrement pr¶esent¶e dans la Fig.4.7. Le laser sonde est balay¶e en
fr¶equence au niveau du doublet de d¶etection¾¡ (transitions A 5-B 9 et A 6-B 10). -
µA gauche, l'¶evolution temporelle deM est repr¶esent¶ee. Les valeurs de polarisation
M sont obtenues aprµes une estimation par interpolation lin¶eaire des amplitudes
des deux pics du doublet de d¶etection. Les barres d'erreur correspondent aux in-
certitudes statistiques. - µA droite, en haut, nous repr¶esentons les ¶ecarts entre les
valeurs deM : celles correspondant aux interpolations lin¶eaires et celles correspon-
dant aux donn¶ees enregistr¶ees (M brut ). En bas, nous repr¶esentons les incertitudes
m¶ethodologiques ¢M .

aux incertitudes m¶ethodologiques. De plus, les incertitudes m¶ethodologiques sont
importantes en d¶ebut de cin¶etique et elles diminuent fortement dµes lors que la
polarisation varie peu. Les e®ets de la variation temporelle deM susceptibles de
d¶eformer les pics d'absorption sont n¶eglig¶es dans nos traitements. La distorsion des
pics est probablement compens¶ee en premiµere approximation par les balayages en
fr¶equence altern¶es du laser sonde. Ceci ¶etant, cet exemple d'enregistrement avec
ses incertitudes m¶ethodologiques illustre les cas extrêmes ; pour des dynamiques de
relaxation deM sous l'e®et du plasma ou pour des cin¶etiques de pompage utilisant
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des puissances laser inf¶erieures µa 250 mW, les incertitudes m¶ethodologiques sont
typiquement r¶eduites d'un facteur 2 µa 5.

En dynamique de pompage : tb

Nous visons grâce aux mesures de dynamique de pompage µa d¶eterminer
exp¶erimentalement, en plus deM stat , le terme source de l'Eq.2.61 µaM = 0. Nous
pouvons être amen¶es µa croire que l'¶evolution deM suit une exponentielle ; mais ceci
ne correspond pas µa la r¶ealit¶e. En e®et, nous avons observ¶e dans nos exp¶eriences
que M se construit de fa»con beaucoup plus complexe ; son ¶evolution temporelle
pr¶esente un comportement relativement rapide au voisinage deM = 0 et pro-
gressivement ralenti au fur et µa mesure queM tend vers M stat . Des ajustements
exponentiels e®ectu¶es localement, dans les zones autour deM = 0 et de M = M stat ,
donnent des constantes de temps pr¶esentant des ¶ecarts allant de 20 % µa 50 %. Les
particularit¶es de cette cin¶etique de pompage se r¶esument par :

{ un caractµere non-exponentiel de l'ensemble de la cin¶etique de pompage
{ un comportement quasi-exponentiel en ¯n de dynamique de pompage

quelles que soient les conditions de pompage.

Pour rem¶edier µa cette complexit¶e et pouvoir extrairedM=dt(M =0) , nous
proc¶edons comme suit : Nous s¶eparons l'¶evolution deM en deux principales zones,
l'une autour de M = 0 et l'autre en ¯n de pompage. Un premier ajustement
exponentiel en ¯n de dynamique permet de d¶eterminer la valeur asymptotique
de la polarisation, en ¶equilibre avec le laser pompeM stat . ¶Etant donn¶e M stat , un
ajustement exponentiel dans la zone autour deM = 0 permet de trouver une
constante de temps caract¶eristique que nous notonstb. La Fig.4.10 illustre un
exemple typique de construction deM par pompage optique. Nous y repr¶esentons
en ¶echelle semi-logarithmique l'¶evolution de (M stat ¡ M ) en fonction du temps ainsi
que l'ajustement exponentiel autour deM = 0. Dans cet exemple, nous obtenons
tb = 71:5 § 2:1 s. En¯n, nous d¶eterminonsdM=dt(M =0) en ¶ecrivant :

µ
dM
dt

¶

M = 0

=
M stat

tb
(4.16)

Même si nous ne disposons pas de d¶emonstration qui valide l'approche utilis¶ee,
nous pouvons nous convaincre de son utilit¶e par une simulation num¶erique. Nous
consid¶erons pour cela l'¶evolution temporelle d'une grandeurY selon une loi arbi-
traire qui mime l'¶evolution de M . Y crô³t vers une valeur asymptotiqueY1 telle
que autour deY = 0, cette croissance est rapide et puis au fur et µa mesure que
Y ! Y1 , la dynamique de croissance se ralentit d'un facteur typique compris entre
20 et 50 %. Nous d¶ecrivons cette loi par une exponentielle dont la constante de
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Fig. 4.10 { ¶Ecart de M par rapport µa la polarisation d'¶equilibre M stat pour
l'enregistrement pr¶esent¶e dans les Figs.4.7 et 4.9. Les donn¶ees exp¶erimentales
sont repr¶esent¶ees par les carr¶es creux. La courbe en traits pleins repr¶esente
un ajustement exponentiel des donn¶ees exp¶erimentales autour deM = 0 avec
M stat = 0:620§ 0:006 ; cet ajustement donnetb = 71:5 § 2:1 s.
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temps ¿ se raccourcit en allant deY = 0 µa Y = Y1 :

Y(t) = Y1 (1 + ke¡ x=¿(t ))

¿(t) = ¿1

µ
1 ¡

Y1 ¡ Y(t)
cY1

¶
(4.17)

Une trentaine de points est utilis¶ee pour repr¶esenter la loi arbitraire d'¶evolution
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Fig. 4.11 { Dans cette ¯gure, nous repr¶esentons les r¶esultats de la simulation
num¶erique d¶ecrite par les Eqs.4.17. Les rapports entre la vraie valeur dedY=dt
µa Y = 0 et les r¶esultats des di®¶erentes approches d'ajustements y sont pr¶esent¶es
pour deux valeurs de la constantec des Eqs.4.17 (c = 2 et 3) et pour Y1 =
0:6. Les carr¶es, triangles et cercles correspondent respectivement aux approches
d'ajustements (i ), ( ii ) et (iii ) d¶ecrites dans le texte.

de Y (exp¶erimentalement, environ trente points sont utilis¶es pour d¶eterminer
l'¶evolution de M ). Nous proc¶edons ensuite µa plusieurs tentatives d'ajustements
a¯n de retrouver la pente µa l'originedY=dt(Y =0) . Trois approches d'ajustement
s'avµerent pertinentes :
i - un ajustement exponentiel de l'ensemble des donn¶ees
ii - un ajustement exponentiel autour deY = 0 en gardant les deux paramµetres (la
constante de temps et la valeur asymptotique) libres
iii - deux ajustements cons¶ecutifs : un premier ajustement au niveau de l'asymp-
tote permet de trouver la valeur asymptotique et le second ajustement autour de
Y = 0, tout en imposant l'asymptote, d¶etermine la constante de temps. Le rapport
entre la valeur asymptotique et la constante de temps donne la pente µa l'origine.
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Nous comparons ensuite les r¶esultats des trois m¶ethodes d'ajustement µa la valeur
connue dedY=dtµa Y = 0, pour diverses valeurs dec et M en ajoutant dans cer-
taines situations des bruits Gaussiens de l'ordre de quelques % sur les donn¶ees.
Pour c = 2 (respectivement 3), la constante de temps augmente de prµes d'un fac-
teur 2 (respectivement 1.5) en allant de¿0 µa ¿1 . La m¶ethode d'ajustement (iii )
s'avµere être la meilleure approche µa adopter ; elle permet de retrouver les r¶esultats
corrects de pente µa l'origine µa moins de quelques % prµes comme le montrent les
r¶esultats de la Fig.4.11.

En dynamique de relaxation : T1 dech
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Fig. 4.12 { Exemple de mesure de la relaxation de la polarisation nucl¶eaireM en
pr¶esence de plasma dans une cellule de 8 mbar. L'¶evolution deM est obtenue en
balayant la fr¶equence du laser sonde au niveau du doublet de d¶etection¾¡ (transi-
tions A 5-B 9 et A 6-B 10). La d¶echarge radiofr¶equence utilis¶ee est la même que celle
pour les exemples pr¶esent¶es dans les Figs.4.7 et 4.9. Les donn¶ees exp¶erimentales
sont repr¶esent¶ees par les carr¶es creux. La courbe en traits pleins repr¶esente un
ajustement exponentiel de l'ensemble des points. Nous tra»cons ¶egalement la courbe
des r¶esidus traduisant les ¶ecarts entre les donn¶ees exp¶erimentales et l'ajustement
exponentiel. La constante de temps r¶esultante estT1 dech = 2092§ 26 s.

La polarisation nucl¶eaireM peut être d¶etruite par divers processus physiques,
en pr¶esence du plasma entretenu par la d¶echarge radiofr¶equence (paragraphe 2.2.3).
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Pour mesurer son temps de relaxation longitudinale en pr¶esence de plasma, nous
proc¶edons comme suit. Nous commen»cons par polariser l'¶echantillon jusqu'µa at-
teindre l'¶etat stationnaire correspondant µa l'¶equilibre entre le laser et les atomes.
Ensuite, nous coupons le laser pompe et nous ¶etudions l'¶evolution deM sous l'e®et
de la d¶echarge. Un exemple de mesure exp¶erimentale dans une cellule de 8 mbar
est illustr¶e dans la Fig.4.12. La variation deM est ajust¶ee par une exponentielle
qui nous donne le temps de relaxation longitudinale not¶eT1 dech. Dans ce cas,
M stat = 0:62 et nous trouvonsT1 dech = 2092§ 26 s.
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Chapitre 5

R¶esultats exp¶erimentaux du
pompage optique µa 1.5 Tesla

Dans ce chapitre, nous pr¶esentons les r¶esultats exp¶erimentaux du pompage
optique µa 1.5 Tesla. Ces r¶esultats nous ont permis de d¶eterminer les conditions
exp¶erimentales favorables au pompage optique en termes de polarisation station-
naire atteinte M stat et/ou temps de construction de la polarisationtb. L'analyse
quantitative des r¶esultats exp¶erimentaux, leur interpr¶etation et leur confrontation
aux pr¶edictions des modµeles num¶eriques sont pr¶esent¶ees dans le chapitre 6.

Dans un premier temps, nous pr¶esentons une compilation des r¶esultats obtenus
µa 1.5 Tesla en variant divers paramµetres exp¶erimentaux.

Nous commen»cons par d¶ecrire les cons¶equences du choix de la raie atomique pour
le pompage optique µa 1.5 Tesla. Nous pr¶esentons pour chaque con¯guration de
pompage les raies sondes retenues pour mesurer la polarisation (chapitre 4) et les
r¶esultats du pompage optique dans les r¶egimes des faibles et fortes pressions.

Ensuite, nous discutons les cons¶equences du choix du plasma entretenu dans la
cellule µa toutes les pressions du gaz. Nous tenons compte pour cela des e®ets
de l'intensit¶e de la d¶echarge radiofr¶equence, de la g¶eom¶etrie et disposition des
¶electrodes excitatrices et de la g¶eom¶etrie des cellules.

Puis, nous pr¶esentons des exp¶eriences qui illustrent la d¶ependance des r¶esultats
du pompage vis µa vis de la puissance laser incidente sur la cellule.

Dans un second temps, nous pr¶esentons les r¶esultats marquants du pompage
optique µa 1.5 Tesla et aux pressions ¶elev¶ees. Nous discutons leur importance et
leurs int¶erêts pratiques pour les applications d'imagerie m¶edicale.
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5.1 E®ets de la raie atomique µa 1.5 Tesla
µA 1.5 Tesla, le spectre d'absorption de l'h¶elium-3 avec une lumiµere polaris¶ee

¾¡ ou ¾+ comporte quatre raies intensesf4 m , f2 m , f4 p et f2 p (voir Figs.2.4 et 2.5),
chacune ¶etant compos¶ee de plusieurs transitions atomiques comme d¶etaill¶e dans le
paragraphe 2.1.3. Le spectre comporte ¶egalement des raies n'excitant qu'une seule
transition atomique (pompage mono-transition) ; les plus intenses sontA 6-B 10

(¡ 31:04 GHz),A 5-B 9 (¡ 27:36 GHz),A 2-B 9 (52.46 GHz) etA 1-B 10 (57.75 GHz).
Nous pr¶esentons ci-aprµes les sch¶emas de pompage ¶etudi¶es µa 1.5 Tesla, en indiquant
les raies sondes utilis¶ees dans chaque cas pour mesurer la polarisation. Ensuite,
comme l'excitation de ces diverses raies atomiques a des cons¶equences di®¶erentes
sur les r¶esultats du pompage optique, nous comparons leurs e±cacit¶es respectives
aux faibles et aux fortes pressions.

5.1.1 Choix des raies pompe et sonde

Un laser pompe accord¶e sur la raief2 m (3.18 GHz) excite simultan¶ement,
compte tenu de l'¶elargissement Doppler dans nos conditions exp¶erimentales de
pompage optique, les populations des sous-niveauxA 5 et A 6. Comme expliqu¶e
dans le paragraphe 4.2.2 et µa cause des ph¶enomµenes de surpolarisation, nous
choisissons pour mesurer la polarisation µa l'¶etat stationnaire et en dynamique
de pompage un doublet de d¶etection qui n'excite pas les populations de la paire
de sous-niveaux (A 5, A 6). Dans ce cas, le doublet de d¶etection retenu comporte
les deux transitionsA 2-B 9 µa 52.46 GHz etA 1-B 10 µa 57.75 GHz et est excit¶e
par une lumiµere laser polaris¶ee¾+ . Un diagramme repr¶esentatif des di®¶erentes
transitions atomiques excit¶ees par les lasers pompe et sonde lors d'un pompage
f2 m est pr¶esent¶e dans la Fig.5.1.

La raie f2 p (32.56 GHz) excite quant µa elle les populations des sous-niveaux
m¶etastablesA 1 et A 2. Dans le pompagef2 p, le doublet sonde utilis¶e pour la
d¶etection et la mesure deM est le même que celui utilis¶e pour un pompagef4 m

d¶ecrit ci-aprµes.

La raie f4 m (¡ 15:52 GHz) excite simultan¶ement les populations de quatre
sous-niveaux m¶etastablesA 1 µa A 4. Lors d'un pompagef4 m , la fr¶equence du
laser sonde polaris¶e¾¡ est balay¶ee au niveau des transitions atomiquesA 5-B 9 µa
¡ 27:37 GHz et A 6-B 10 µa ¡ 31:04 GHz. Ainsi, et grâce aux mesures d'absorption
du laser sonde, les populations des sous-niveauxA 5 et A 6 non excit¶es par le laser
pompe sont d¶etermin¶ees. Les di®¶erentes transitions atomiques excit¶ees par les
lasers pompe et sonde lors d'un pompagef4 m sont repr¶esent¶ees dans la Fig.5.2.

Dans le cas d'un pompagef4 p (26.39 GHz), les sous-niveaux excit¶es sontA 3 µa
A 6. Le laser sonde polaris¶e¾+ est balay¶e en fr¶equence au niveau des transitions
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Fig. 5.1 { Les transitions atomiques de la raief2 m sont repr¶esent¶ees par des °µeches
pleines. Les transitions retenues pour la sonde et repr¶esent¶ees par les °µeches en
pointill¶es sont A 2-B 9 µa 52.46 GHz etA 1-B 10 µa 57.75 GHz.
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Fig. 5.2 { Les transitions atomiques de la raief4 m sont repr¶esent¶ees par des °µeches
pleines. Les transitions retenues pour la sonde et repr¶esent¶ees par les °µeches en
pointill¶es sont A 5-B 9 µa ¡ 27:37 GHz etA 6-B 10 µa ¡ 31:04 GHz.
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atomiquesA 1-B 10 et A 2-B 9, comme pour un pompagef2 m , a¯n de d¶eterminer
les populations relatives des sous-niveauxA 1 et A 2.

Le pompage avec un laser polaris¶e¾¡ sur la raie A 6-B 10 (¡ 31:04 GHz) ou
sur la raie A 5-B 9 (¡ 27:36 GHz) s'accompagne du choix du même doublet de
d¶etection que le pompagef2 m . Inversement, le pompage avec un laser polaris¶e¾+

sur la raieA 2-B 9 (52.46 GHz), sur la raieA 1-B 10 (57.75 GHz) ou sur la raieA 1-
B 15 (91.28 GHz) requiert le choix du même doublet de d¶etection que le pompage
f4 m .

5.1.2 R¶esultats du pompage optique

Nous avons proc¶ed¶e dans notre ¶etude µa une v¶eri¯cation exp¶erimentale de l'ef-
¯cacit¶e de chaque raie atomique pour le pompage optique. Les raies intensesf4 m ,
f4 p, f2 m et f2 p s'avµerent être doublement favorables au pompage optique d'une part
µa cause de leurs intensit¶es ¶elev¶ees (la lumiµere laser est donc fortement absorb¶ee
par les atomes m¶etastables) et d'autre part µa cause de leurs compositions spec-
trales respectives (les actions cumul¶ees de l'excitation simultan¶ee des transitions
atomiques se traduisent par un bilan important de transfert de moment cin¶etique).
D'autres raies, moins intenses, ont ¶et¶e ¶egalement examin¶ees.

Pour cette ¶etude, des plasmas favorables au pompage optique sont entretenus
dans les cellules d'h¶elium-3 µa toutes les pressions ; l'intensit¶e de la d¶echarge est
choisie conform¶ement aux critµeres pr¶esent¶es dans le paragraphe 5.2.¶Etant donn¶e
un plasma µa une certaine pression, plusieurs pompages excitant les di®¶erentes
raies atomiques sont e®ectu¶es. Nous reportons les valeurs des polarisations sta-
tionnaires M stat obtenues ainsi que les temps de construction de la polarisationtb

en fonction de la fr¶equence du laser pompe accord¶ee pour exciter une raie atomique.

R¶egime des faibles pressions

Nous pr¶esentons dans la Fig.5.3 les r¶esultats de pompage optique µa 1.5 Tesla,
obtenus dans la cellule µa 1.33 mbar, en pompant successivement sur les raiesA 5-
B 9, f4 m d¶ecal¶ee de 1 GHz dans le sens des fr¶equences d¶ecroissantes (¡ 16:52 GHz),
f4 m , f2 m , f4 p d¶ecal¶ee de 1 GHz dans le sens des fr¶equences d¶ecroissantes,f4 p,
f2 p et A 1-B 15. Ces r¶esultats sont obtenus dans les mêmes conditions de plasma
(T1 dech = 300 s) et puissance du laser pompe (Plaser = 500 mW).

µA faible pression, les polarisations les plus ¶elev¶ees sont obtenues en pompant
sur la raie f4 m d¶ecal¶ee de 1 GHz dans le sens des fr¶equences d¶ecroissantes. En
d¶ecalant de 1 GHz la fr¶equence du laser, la contribution de la transition antago-
niste A 3-B 5 de la raief4 m est r¶eduite (paragraphe 2.1.3). Les r¶esultats obtenus en
variant le d¶esaccord du laser pompe par rapport aux raies comportant plusieurs
transitions sont confront¶es aux pr¶edictions du modµele num¶erique dans le chapitre
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Fig. 5.3 { R¶esultats de pompage optique en fonction de la fr¶equence du laser
pompe accord¶e sur une raie atomique de l'h¶elium-3 µa 1.5 Tesla et µa 1.33 mbar
(carr¶es). La puissance laser incidente au niveau de la cellule de pompage optique
est 500 mW (paragraphe 3.4.2). Nous repr¶esentons µa titre indicatif une partie du
spectre d'absorption de l'h¶elium-3.

6. Selon l'intensit¶e de la d¶echarge et les paramµetres du laser pompe, des polarisa-
tions similaires µa celles obtenues par pompage optique standard (jusqu'µa 0.6-0.8)
peuvent être obtenues µa 1.33 mbar en utilisant la raief4 m [Abb04]. Des r¶esultats
comparables sont obtenus en pompant sur la raief4 p d¶ecal¶ee de 1 GHz (25.39 GHz
au lieu de 26.39 GHz) a¯n de r¶eduire la contribution de la transition antagoniste
A 4-B 12. Les pompages mono-transition µa¡ 27:36 GHz et µa 91.28 GHz reposant
sur l'excitation d'un seul sous-niveau demF = ¡ 3=2 et mF = 3=2 respectivement
mµenent µa des polarisations non n¶egligeables en d¶epit des faibles intensit¶es des raies
atomiques.

R¶egime des fortes pressions

Nous pr¶esentons dans la Fig.5.4 les r¶esultats de pompage optique µa 1.5 Tesla,
en pompant successivement sur les raiesA 5-B 9, le °anc gauche def4 m , f4 m , f2 m ,
le °anc gauche def4 p, f4 p et f2 p dans les cellules de pressions ¶elev¶ees : 32 mbar
(T1 dech = 1490 s), 40.4 mbar (T1 dech = 1300 s) et 67 mbar (T1 dech = 1300 s).

La raie la plus performante en termes de polarisation nucl¶eaire maximale est la
raie f2 m . La raie f2 p permet aussi d'avoir des polarisations nucl¶eaires comparables.
Pomper sur les raiesf4 m ou f4 p ou sur leurs °ancs est ¶egalement int¶eressant µa
toutes les pressions : les temps de construction de la polarisation sont plus courts
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que ceux obtenus lors des pompages sur d'autres raies. Ce qui fournit des taux
de production de la polarisation plus importants. Le pompage mono-transition µa
¡ 27:36 GHz donne ¶egalement des polarisations non n¶egligeables ; toutefois, vu la
faible intensit¶e de la raie, ce pompage reste moins e±cace que les autres.
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Fig. 5.4 { R¶esultats de pompage optique en fonction de la fr¶equence du laser
pompe accord¶e sur une raie atomique de l'h¶elium-3 µa 1.5 Tesla. Ces r¶esultats sont
obtenus dans les cellules cylindriques µa 32 mbar (¶etoiles) et 67 mbar (cercles) avec
une puissance laser incidente de 500 mW ; les r¶esultats µa 40.4 mbar (ast¶erisques)
sont obtenus dans la cellule µa os avec une puissance laser de 25 mW (le faisceau
laser utilis¶e dans le cas des cellules cylindriques est diaphragm¶e circulairement
pour obtenir un faisceau de diamµetre 0.5 cm). Nous repr¶esentons µa titre indicatif
une partie du spectre d'absorption de l'h¶elium-3.

5.2 E®ets de la d¶echarge µa 1.5 Tesla

5.2.1 Caract¶erisation de la d¶echarge

Pour porter les atomes d'h¶elium-3 dans le niveau m¶etastable 23S1, une
d¶echarge radiofr¶equence est entretenue dans la cellule de pompage optique
grâce µa l'application d'un champ ¶electrique radiofr¶equence (paragraphe 3.2.2).
Dans notre ¶etude, nous n'avons pas proc¶ed¶e µa une cartographie spatiale de la
distribution des atomes m¶etastables. Nous nous sommes restreints µa caract¶eriser
les d¶echarges en fonction de leurs apparences visuelles et de leurs intensit¶es.
Quantitativement, ceci revient µa les caract¶eriser par deux paramµetres globaux :
la densit¶e d'atomes m¶etastables int¶egr¶ee le long du faisceau pompe ou sondenm
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et le temps de relaxation longitudinale de la polarisation en pr¶esence de plasma
T1 dech (paragraphe 2.2.3). En e®et, l'intensit¶e de la d¶echarge radiofr¶equence
est un paramµetre exp¶erimental pouvant a®ecter fortement les performances
du pompage optique. Augmenter l'intensit¶e de la d¶echarge, en augmentant la
puissance radiofr¶equence d¶epos¶ee au niveau des ¶electrodes excitatrices, a pour
cons¶equence directe d'augmenter le nombre de collisions ionisantes dans le plasma.
Ce qui se traduit d'une part, par une augmentation denm (qui reste limit¶ee µa
1017 at/m 3 µa cause des collisions Penning autoionisantes) mais d'autre part, par
un raccourcissement du temps de relaxation de la polarisationT1 dech.

Le choix de l'intensit¶e de la d¶echarge radiofr¶equence µa 1.5 Tesla pose des
problµemes similaires µa ceux rencontr¶es lors du pompage optique en faible champ
magn¶etique. Un compromis entrenm et T1 dech, les deux grandeurs utilis¶ees pour
caract¶eriser le plasma entretenu dans la cellule, est alors requis pour optimiser
les performances du pompage. Il faudra augmenter l'une ou l'autre en fonction
des objectifs vis¶es : maximiser la valeur du taux de production de l'aimantation
par unit¶e de temps (inversement proportionnel µatb) ou maximiser M stat , comme
illustr¶e par les r¶esultats pr¶esent¶es dans le paragraphe 5.2.3.

De plus, des problµemes sp¶eci¯ques apparaissent dans nos exp¶eriences en champ
magn¶etique intense. L'application d'un champ magn¶etique intense a®ecte les tra-
jectoires des ¶electrons ; ceci se traduit par une modi¯cation de l'apparence visuelle
du plasma entretenu dans les cellules µa faible pression et a®ecte les paramµetres
globaux de caract¶erisation de la d¶echarge.
Par ailleurs, et comme nous allons le voir (paragraphe 5.4), le pompage en champ
magn¶etique intense ¶etend le domaine d'applicabilit¶e du pompage optique par
¶echange de m¶etastabilit¶e aux pressions ¶elev¶ees. Ce qui nous amµene µa consid¶erer
exp¶erimentalement la fa»con de g¶en¶erer et entretenir les plasmas dans les cellules µa
pressions sup¶erieures µa 1 mbar.

5.2.2 G¶eom¶etrie des ¶electrodes excitatrices

Les ¶electrodes excitatrices peuvent être mont¶ees de diverses fa»cons sur les parois
de la cellule de pompage optique. Leur g¶eom¶etrie et leur disposition a®ectent
fortement la r¶epartition des atomes m¶etastables au sein de la cellule. Même si dans
notre ¶etude nous n'avons pas proc¶ed¶e µa une cartographie spatiale de la distribution
des atomes m¶etastables pour chaque con¯guration d'¶electrodes, nous pr¶esentons
des r¶esultats de pompage optique pour di®¶erentes con¯gurations.

Orientation du champ ¶electrique radiofr¶equence

Nous avons consid¶er¶e dans notre ¶etude deux orientations du champ ¶electriqueE
de la d¶echarge par rapport au champ magn¶etiqueB de l'imageur clinique :E k B et
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E ? B. Empiriquement, nous avons observ¶e qu'il est beaucoup plus facile d'allumer
et d'entretenir une d¶echarge dont le champ ¶electriqueE est orient¶e parallµelement
au champ magn¶etique statiqueB requis pour le pompage optique. D'ailleurs pour
orienter le champ ¶electrique perpendiculairement au champ magn¶etique dans nos
exp¶eriences, nous commen»cons par allumer la d¶echarge de fa»con µa avoirE k B ,
puis sans ¶eteindre la d¶echarge nous tournons la cellule de fa»con µa avoirE ? B .
Malgr¶e toutes ces pr¶ecautions, il est extrêmement di±cile d'accorder le circuit µa
r¶esonance, d'entretenir la d¶echarge et d'obtenir des densit¶es d'atomes m¶etastables
comparables µa celles obtenues dans le cas d'une con¯gurationE k B. µA 32 mbar, et
aprµes plusieurs tentatives pour allumer la d¶echarge, nous avons obtenu de faibles
densit¶es de m¶etastables (de l'ordre de (0:9 § 0:1) £ 1016 at/m 3) avec desT1 dech

courts (prµes de 220§ 28 s). Dans cette con¯guration, le pompage optique n'est
pas aussi e±cace que dans une con¯gurationE k B (voir Fig.5.6) ; des polarisa-
tions nucl¶eairesM stat de l'ordre de 0:20§ 0:02 sont obtenues. Dans la suite, nous
n'examinons que les performances exp¶erimentales correspondant au casE k B,
favorable au pompage optique.

Disposition des ¶electrodes excitatrices

µA 1.33 mbar et µa l'instar des exp¶eriences r¶ealis¶ees en faible champ magn¶etique,
une seule paire d'¶electrodes enroul¶ees autour de la cellule est utilis¶ee. Cette
con¯guration permet d'avoir des T1 dech allant de quelques dizaines de secondes
µa prµes de 2000 s avec des densit¶es de m¶etastables allant de 2:5 £ 1016 at/m 3 µa
0:4 £ 1016 at/m 3. Les caract¶eristiques de ces d¶echarges sont reproduites dans
la Fig.5.5 et des exemples de r¶esultats du pompage optique obtenus dans cette
con¯guration sont pr¶esent¶es dans la Fig.5.7.

L'utilisation de deux ¶electrodes enroul¶ees autour de la cellule n'est pas propice
aux pressions plus ¶elev¶ees. Dans cette con¯guration, la d¶echarge est plus brillante
µa proximit¶e des ¶electrodes (lµa oµu le champ ¶electriqueE est le plus intense). La
distribution des atomes m¶etastables est fortement non-uniforme : en d¶epla»cant un
faisceau sonde transversalement µa l'axe de la cellule, nous observons qu'au niveau
des ¶electrodes, les densit¶es d'atomes m¶etastables sont ¶elev¶ees (les absorptions du
faisceau sonde ¶elev¶ees) alors que tout au long de l'axe de la cellule cylindrique,
une trµes petite fraction d'atomes m¶etastables interagit avec le laser pompe. Nous
avons essay¶e empiriquement plusieurs con¯gurations d'¶electrodes dans le but
d'augmenter la densit¶e d'atomes m¶etastables le long de l'axe de la cellule sans
raccourcir lesT1 dech et par la suite am¶eliorer les performances du pompage optique
µa forte pression : une paire d'¶electrodes circulaires de diamµetre 5 cm enroul¶ees
autour de la cellule, une paire de petites ¶electrodes circulaires de diamµetre 2.5 cm
pos¶ees au contact des fenêtres optiques de la cellule, deux paires d'¶electrodes
circulaires (deux petites et deux grandes) connect¶ees deux µa deux de telle fa»con
que deux ¶electrodes successives aient des potentiels de polarit¶es identiques ou
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Fig. 5.5 { Caract¶eristiques des d¶echarges radiofr¶equences µa 1.33 mbar et 1.5 Tesla.
nm est la densit¶e moyenne d'atomes m¶etastables g¶eom¶etriquement pr¶esents dans le
faisceau pompe.T1 dech est le temps de relaxation longitudinale de la polarisation
en pr¶esence de plasma. Une paire d'¶electrodes circulaires enroul¶ees autour de la
cellule est utilis¶ee pour entretenir la d¶echarge.

oppos¶ees ont ¶et¶e essay¶ees. Un exemple de comparaison des performances obtenues
µa 32 mbar est pr¶esent¶e dans la table 5.1. Nous y pr¶esentons en fonction de la
disposition des ¶electrodes les paramµetres caract¶eristiques de la d¶echarge et les
r¶esultats du pompage optique. Les d¶echarges les plus favorables au pompage
optique et les moins relaxantes sont celles obtenues en montant sur la cellule
cylindrique deux paires d'¶electrodes de fa»con µa avoir deux ¶electrodes successives
de potentiels oppos¶es (photo illustr¶ee dans la Fig.3.4).

Nous pr¶esentons dans la Fig.5.6 une ¶etude de caract¶erisation de la d¶echarge
pour cette con¯guration d'¶electrodes. En variant l'intensit¶e de la puissance ra-
diofr¶equence d¶epos¶ee au niveau des ¶electrodes (d'une fraction de Watts µa quelques
Watts), les densit¶es de m¶etastables couvrent un large intervalle allant de 1£
1016 at/m 3 µa 8£ 1016 at/m 3 ; les T1 dech peuvent être trµes longs par comparai-
son aux plasmas entretenus dans les conditions standard, jusqu'µa prµes de 2000 s.
Bien ¶evidemment, ces r¶esultats ne sont pas universels ; ils peuvent d¶ependre en
plus de l'orientation et de la g¶eom¶etrie des ¶electrodes d'autres paramµetres tels que
l'¶ecartement entre les ¶electrodesetc. Cependant, ils donnent une id¶ee µa la fois qua-
litative et quantitative des plasmas que nous pouvons g¶en¶erer aux hautes pressions
et dans un champ magn¶etique de 1.5 Tesla. Les r¶esultats de pompage optique dans
ces plasmas sont reproduits dans les Figs.5.8 et 5.9.
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Tab. 5.1 { Exemple d'in°uence de la con¯guration g¶eom¶etrique des ¶electrodes sur
les performances du pompage optique µa 32 mbar. Le laser pompe, de puissance
incidente 250 mW, est accord¶e sur la raief4 m d¶ecal¶ee de 1 GHz dans le sens
des fr¶equences d¶ecroissantes. Les trois lignes correspondent respectivement aux
con¯gurations suivantes : une paire de petites ¶electrodes pos¶ees au contact des
fenêtres optiques de la cellule ; deux paires d'¶electrodes mont¶ees de fa»con que deux
¶electrodes successives aient des potentiels oppos¶es ou identiques.

T1 dech nm M stat tb dM=dt(µa M=0)
(s) (1016 at/m 3) (s) (s¡ 1)

petites 416§ 28 3.73§ 0.08 0.28§ 0.01 65 § 4 0.0043§ 0.0004
oppos¶es 640§ 30 3.34§ 0.08 0.28§ 0.01 57 § 6 0.0049§ 0.0007

identiques 617§ 23 3.21§ 0.14 0.29§ 0.01 71 § 7 0.0041§ 0.0005

5.2.3 R¶esultats du pompage optique
µA 1.33 mbar, des r¶esultats typiques de pompage sur la raief4 m dans un plasma

entretenu par \une paire d'¶electrodes enroul¶ees autour de la cellule"sont report¶es
dans la Fig.5.7. Pour les d¶echarges faibles et mod¶er¶ees (T1 dech allant de 300 s µa
1500 s), les temps de construction de la polarisationtb (variant entre 60 s et 350 s)
sont presque proportionnels µaT1 dech, proportionnalit¶e illustr¶ee par la courbe en
traits pointill¶es dans la Fig.5.7. Les polarisations stationnaires (' 0.8) obtenues
avec une puissance de 2 W, d¶elivr¶ee par un laser µa ¯bre multimode commercialis¶e
par Keopsys [Tas04], sont ind¶ependantes deT1 dech. Pour les fortes d¶echarges, les
temps de constructiontb de la polarisation sont plus courts (variant entre 15 s
et 55 s) et M stat varie entre 0.4 et 0.65. L'augmentation de la densit¶e d'atomes
m¶etastables suite µa l'augmentation de la puissance radiofr¶equence d¶epos¶ee au ni-
veau des ¶electrodes se traduit par une augmentation de l'absorption du laser pompe
par les atomes m¶etastables et donc par un raccourcissement du temps de construc-
tion de la polarisation tb. Toutefois, dans ces mêmes conditions, la valeur de la
polarisation nucl¶eaire stationnaireM stat est fortement limit¶ee.

Les r¶esultats de pompage obtenus aux pressions ¶elev¶ees, en utilisant la
con¯guration \deux paires d'¶electrodes mont¶ees sur la cellule de fa»con que deux
¶electrodes successives sont de potentiels oppos¶es", sont report¶es dans les Figs.5.8
et 5.9. Nous y pr¶esentons des r¶esultats exp¶erimentaux obtenus en pompant
respectivement sur la raief2 m et la raie f4 m d¶ecal¶ee de 1 GHz dans le sens
des fr¶equences d¶ecroissantes. Les d¶echarges permettant d'obtenir les plus fortes
valeurs deM stat sont les d¶echarges \faibles", proches du seuil d'extinction ; leur
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Fig. 5.6 { Caract¶eristiques des d¶echarges radiofr¶equences utilis¶ees pour les pres-
sions ¶elev¶ees. Deux paires d'¶electrodes circulaires (deux enroul¶ees autour de la cel-
lule et deux pos¶ees au niveau des fenêtres optiques) avec des potentiels ¶electriques
oppos¶es sont utilis¶ees pour entretenir la d¶echarge. Les triangles correspondent µa la
cellule de 8 mbar, les ¶etoiles µa 32 mbar et les cercles µa 67 mbar.

niveau est r¶egl¶e en baissant progressivement la puissance radiofr¶equence d¶epos¶ee
dans la cellule (de quelques Watts µa 0.1 ou 0.25 W) et en accordant la fr¶equence de
la d¶echarge µa r¶esonance avec le circuit ¶el¶evateur de tension (2-3 MHz). En baissant
ainsi l'intensit¶e de la d¶echarge,T1 dech varie de 500 s µa 2000 s etM stat varie entre
¡ 0:60 et ¡ 0:71 µa 8 mbar, entre¡ 0:37 et ¡ 0:49 µa 32 mbar, et entre¡ 0:28 et
¡ 0:36 µa 67 mbar en pompant sur la raief2 m avec une puissance laser incidente de
250 mW. Bien ¶evidemment, cette augmentation deM stat en diminuant l'intensit¶e
de la d¶echarge s'accompagne d'un rallongement du temps de construction de la
polarisation tb, et ce µa toutes les pressions.

Les e®ets de l'intensit¶e de la d¶echarge radiofr¶equence sur les r¶esultats du pom-
page optique µa 1.5 Tesla se manifestent par des comportements en accord avec les
pr¶edictions qualitatives du modµele µa 6 populations d¶ecrit dans le paragraphe 2.3 :
i - aux faibles pressions, et par comparaison avec les performances du pompage
optique en faible champ magn¶etique [Sto96a], [Gen93], [Led00], nous observons
un ralentissement de la dynamique de construction deM de prµes d'un ordre de
grandeur.
ii - en augmentant la densit¶e d'atomes m¶etastablesnm , nous observons un raccour-
cissement du temps de construction de la polarisation (Eq.2.59).
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Fig. 5.7 { Performances du pompage optique en fonction de l'intensit¶e de la
d¶echarge caract¶eris¶ee par le temps de relaxation longitudinale de la polarisation
T1 dech µa 1.33 mbar. Une seule paire d'¶electrodes enroul¶ees autour de la cellule est
utilis¶ee pour entretenir la d¶echarge. La raie de pompage est la raief4 m . Les carr¶es
pleins correspondent aux r¶esultats obtenus en utilisant un laser pompe de puis-
sance incidente 500 mW (paragraphe 3.4.2) ; les carr¶es creux correspondent aux
r¶esultats obtenus avec une puissance laser incidente de 2 W [Tas04]. La courbe en
traits pointill¶es est un guide pour l'¾il correspondant µa une droite de pente 0.25.
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Fig. 5.8 { Performances du pompage optique sur la raief2 m en fonction de l'in-
tensit¶e de la d¶echarge caract¶eris¶ee par le temps de relaxation longitudinale de la
polarisation T1 dech. Les densit¶es de m¶etastablesnm respectives sont report¶ees dans
la Fig.5.6. La puissance incidente du laser pompe est 250 mW ; le faisceau a un
diamµetre de 1.6 cm. Les triangles correspondent µa la cellule de 8 mbar, les ¶etoiles
µa 32 mbar et les cercles µa 67 mbar.
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Fig. 5.9 { Mêmes conditions exp¶erimentales que celles de la Fig.5.8. La raie de
pompage est la raief4 m d¶ecal¶ee de 1 GHz dans le sens des fr¶equences d¶ecroissantes.
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5.2.4 G¶eom¶etrie de la cellule de pompage optique

En utilisant une paire d'¶electrodes pour entretenir la d¶echarge dans les cellules
cylindriques aux pressions ¶elev¶ees, les atomes m¶etastables sont localis¶es prµes des
¶electrodes et des parois de la cellule (paragraphe 5.2.2). Nous pouvons imaginer
qu'en r¶eduisant le volume int¶erieur de la cellule cylindrique en diminuant le
diamµetre du cylindre, nous pouvons am¶eliorer la r¶epartition spatiale des atomes
m¶etastables et augmenter la fraction d'atomes pouvant interagir avec le laser
pompe le long de l'axe de la cellule.

Au moment de nos exp¶eriences, nous disposions d'une seule cellule µa \os"(photo
dans la Fig.3.3) dont la g¶eom¶etrie est d¶ecrite dans le paragraphe 3.2.1. Cette cel-
lule est plus complexe que les cellules cylindriques. Seule une petite fraction (prµes
de 1/15) du volume total de la cellule intervient dans le processus de pompage
(d¶echarge radiofr¶equence et interaction avec le laser pompe). Il s'agit de la fraction
constitu¶ee par le tube cylindrique de la cellule (l'os). La partie sph¶erique constitue
un r¶eservoir important d'atomes d'h¶elium-3 (prµes de 14/15 du volume total) in-
teragissant par la di®usion avec les atomes pr¶esents dans l'os. Exp¶erimentalement,
nous avons observ¶e qu'il est beaucoup plus facile d'allumer et d'entretenir la
d¶echarge dans le tube de la cellule µa os par comparaison avec les cellules cylin-
driques 5 cm£ 5 cm. De plus, µa 1.5 Tesla, comme en champ magn¶etique moins fort
(0.1 Tesla [Cou01]), des plasmas trµes intenses peuvent être entretenus dans cette
cellule µa 40.4 mbar d'h¶elium-3. Des r¶esultats typiques de d¶echarge radiofr¶equence
entretenue dans cette cellule sont pr¶esent¶es dans la table 5.2. Nous y illustrons
en fonction du T1 dech mesur¶e dans la cellule, les densit¶es d'atomes m¶etastables
g¶en¶er¶ees dans le tube cylindrique de la cellule µa os ainsi que le temps de relaxa-
tion longitudinale de la polarisation T tube

1 dech dans la partie cylindrique. Compte
tenu des volumes respectifs du tube cylindriqueVtube et de la celluleVcellule et en
n¶egligeant tous les processus de relaxation vers les parois de la partie sph¶erique,
T tube

1 dech s'¶ecrit :

T tube
1 dech =

Vtube

Vcellule
T1 dech =

T1 dech

15
(5.1)

Les absorptions ¶elev¶ees du faisceau laser par les atomes m¶etastables le long
de l'axe de la cellule se traduisent par des densit¶es d'atomes m¶etastables
syst¶ematiquement sup¶erieures µa celles obtenues dans la cellule cylindrique
(5 cm£ 5 cm) de pression comparable (32 mbar). Toutefois, ce gain en densit¶e de
m¶etastables s'accompagne d'un raccourcissement du temps e®ectif de relaxation
longitudinale de la polarisationT tube

1 dech.

Plusieurs exp¶eriences de pompage optique ont ¶et¶e e®ectu¶ees dans cette cellule.
Dans un premier temps, la taille du faisceau pompe divergent (paragraphe 3.4.2)
est r¶eduite µa l'aide d'un diaphragme circulaire de diamµetre 0.5 cm au niveau de
la fenêtre optique de la cellule. Seule une faible puissance (pouvant aller jusqu'µa
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Tab. 5.2 { Caract¶eristiques typiques des d¶echarges radiofr¶equences entretenues µa
1.5 Tesla dans la cellule µa os µa 40.4 mbar. Quatre ¶electrodes sont utilis¶ees ; elles
sont enroul¶ees sur l'os et connect¶ees deux µa deux de fa»con µa ce que deux ¶electrodes
successives soient de potentiel oppos¶e.

T1 dech (s) 2093§ 33 1324§ 41 849§ 17 767§ 18
T tube

1 dech (s) 140§ 2 88 § 3 57 § 1.2 51 § 1.2
nm (1016 at/m 3) 4.1 § 0.2 4.4 § 0.3 4.9 § 0.6 5.9 § 0.2

25 mW) est incidente sur la cellule et disponible au pompage optique. Dans
un second temps, le faisceau pompe est focalis¶e pour atteindre des puissances
surfaciques importantes (jusqu'µa 1.3 W/cm2) puis diaphragm¶e µa 0.5 cm : ce qui
correspond µa un faisceau laser de puissance 250 mW et de diamµetre 0.5 cm.
Les r¶esultats de polarisation et de temps de constructiont tube

b sont pr¶esent¶es
dans la Fig.5.10. Les mesures µa faibles et fortes intensit¶es laser sont e®ectu¶ees
dans deux d¶echarges di®¶erentes : lesT1 dech et les nm respectifs sont de 1324 s
et 4:4 £ 1016 at/m 3 et de 767 s et 5:9 £ 1016 at/m 3. En pompant sur la raie
f2 m , nous obtenons µa 40.4 mbar des polarisations nucl¶eaires de l'ordre de¡ 0:4
avec seulement une puissance laser de 25 mW. La polarisation nucl¶eaire ne varie
pas signi¯cativement pour une intensit¶e lumineuse moyenne allant de 0.13 µa
1.3 W/cm2. Un raisonnement analogue µa celui permettant d'estimer lesT tube

1 dech µa
partir des mesures deT1 dech est utilis¶e pour estimer lest tube

b , temps de construction
de la polarisation dans la partie cylindrique de la cellule µa partir des mesures de
tb dans toute la cellule. Au fur et µa mesure que la puissance laser augmente, les
temps de construction de la polarisation se raccourcissent progressivement.

Un gain au niveau du raccourcissement du temps de construction de la polari-
sation est obtenu dans la cellule µa os par comparaison avec les r¶esultats obtenus
dans les cellules cylindriques de pression comparable (les ¶etoiles dans la Fig.5.8).
Ce gain est probablement dû µa l'augmentation de la densit¶e d'atomes m¶etastables
et µa la r¶eduction du volume de pompage. Une ¶etude syst¶ematique du pompage
µa forte pression dans un ensemble de cellules cylindriques de diamµetreÁ tel que
1 cm< Á < 5 cm devrait sans doute pouvoir aider µa ¶eclaircir ce point et contribuer
certainement µa l'am¶elioration des plasmas entretenus aux pressions ¶elev¶ees.
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Fig. 5.10 { R¶esultats de pompage optique (polarisation stationnaire et temps de
construction dans le tube de la cellule µa os) µa 40.4 mbar en variant la puissance
laser incidente µa la cellule. La raie de pompage est la raief2 m . Les r¶esultats sym-
bolis¶es par des ast¶erisques correspondent µa l'utilisation d'un faisceau pompe dont
la taille est r¶eduite µa l'aide d'un diaphragme circulaire de diamµetre 0.5 cm. Les
autres (ast¶erisques dans un cercle) correspondent µa un faisceau pompe focalis¶e pour
atteindre des puissances surfaciques plus ¶elev¶ees puis diaphragm¶e (voir texte).

5.3 E®ets de la puissance du laser pompe

Nous consid¶erons dans ce paragraphe l'e®et de la puissance laser incidente sur
les r¶esultats du pompage optique aux pressions ¶elev¶ees. Nous nous mettons dans
des conditions de d¶echarge douce pour toutes les pressions (i.e. T1 dech ¸ 1000 s).
Puis nous proc¶edons µa divers pompages en variant la puissance laser incidente sur
la cellule de pompage. La fr¶equence du laser pompe est accord¶ee pour exciter la
raie f2 m ou le °anc gauche de la raief4 m (i.e. la raie f4 m d¶esaccord¶ee de 1 GHz
environ dans le sens des fr¶equences d¶ecroissantes).

Les r¶esultats (polarisation stationnaire et temps de construction de la polarisa-
tion) obtenus µa 8 mbar, 32 mbar et 67 mbar sont reproduits dans les Figs.5.11 et
5.12. Pour les deux raies de pompage, nous observons que la polarisation station-
naire augmente progressivement avec la puissance disponible avant d'atteindre un
plateau clairement observ¶e µa 8 mbar.¶Egalement, les temps de construction de la
polarisation se raccourcissent progressivement.
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Fig. 5.11 { R¶esultats du pompage optique sur la raief2 m en fonction de la puis-
sance laser incidente au niveau de la cellule. Les triangles correspondent µa la cellule
de 8 mbar, les ¶etoiles µa 32 mbar et les cercles µa 67 mbar.µA 8 mbar, T1 dech = 2092 s
et nm = 3:49£ 1016 at/m 3. µA 32 mbar, T1 dech = 1490 s etnm = 2:47£ 1016 at/m 3.
µA 67 mbar, T1 dech = 1090 s etnm = 1:31£ 1016 at/m 3.
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Fig. 5.12 { Mêmes conditions exp¶erimentales que celles de la Fig.5.11 ; le pompage
est e®ectu¶e en excitant le °anc gauche de la raief4 m .
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5.4 R¶esultats aux pressions ¶elev¶ees

5.4.1 R¶esultats marquants de polarisation

Nous r¶esumons dans la Fig.5.13 les r¶esultats marquants du pompage optique
par ¶echange de m¶etastabilit¶e µa 1.5 Tesla. Nous y pr¶esentons les polarisations sta-
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Fig. 5.13 { Meilleures polarisations stationnaires obtenues par pompage optique
µa 1083 nm en champ magn¶etique de l'ordre du mTesla (¶etoiles [Gen93] et triangles
(paragraphe 7.1)) et µa 1.5 Tesla (cercles) en fonction de la pression d'h¶elium-3.
Les ¶etoiles et triangles correspondent aux r¶esultats de pompage sur la raie C9. Les
cercles correspondent aux r¶esultats de pompage sur la raief2 m .

tionnaires en fonction de la pression d'h¶elium-3. Pour ces exp¶eriences, le faisceau
du laser pompe n'est pas diaphragm¶e ; toute la puissance laser d¶elivr¶ee par la diode
laser ampli¯¶ee (500 mW) est utilis¶ee et le faisceau laser ¶eclaire une grande partie
de la cellule. Les r¶esultats sont obtenus en pompant sur la raief2 m la plus e±cace
aux fortes pressions. Les polarisations maximales que nous obtenons correspondent
µa des records absolus de polarisations nucl¶eaires r¶ealis¶ees par pompage optique par
¶echange de m¶etastabilit¶e µa ces pressions :¡ 0:75 µa 8 mbar,¡ 0:56 µa 32 mbar,¡ 0:51
µa 40.4 mbar et¡ 0:37 µa 67 mbar. La d¶ecroissance deM stat avec la pression est bien
moins forte µa 1.5 Tesla qu'en faible champ magn¶etique.
Nous pouvons nous demander si cette d¶ecroissance en fonction de la pression
pr¶esente une valeur asymptotique pourM stat aux pressions ¶elev¶ees. Des exp¶eriences
de pompage sur la raief4 m µa 133 mbar donnent des polarisations de l'ordre de
0.11 ; ce qui montre que la polarisationM stat continue µa d¶ecrô³tre en augmentant
la pression (Fig.5.14). En d¶epit des di±cult¶es rencontr¶ees pour allumer et entre-
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tenir un plasma stable dans la cellule cylindrique de 133 mbar, les polarisations
obtenues s'inscrivent dans la continuit¶e de la variation exp¶erimentale deM stat . µA
ces pressions ¶elev¶ees, le recours µa des cellules de plus petit diamµetre am¶eliorerait
sans doute la qualit¶e du plasma et la r¶epartition spatiale de la densit¶e d'atomes
m¶etastables. Nous pr¶esentons une explication de la diminution deM stat avec la
pression dans le chapitre 6 : mis µa part les limitations intrinsµeques du sch¶ema de
pompage optique µa 1.5 Tesla et aux fortes pressions pr¶esent¶ees dans le paragraphe
2.4.2 et la Fig.2.12, des processus de relaxation suppl¶ementaire de la polarisation
dans l'¶etat fondamental et intervenant dans le domaine des puissances laser ex-
plor¶e exp¶erimentalement expliqueraient en partie la diminution deM stat avec la
pression.
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Fig. 5.14 { µA gauche, meilleures polarisations obtenues par pompage optique µa
1.5 Tesla en fonction de 1=P, l'inverse de la pression d'h¶elium-3. -µA droite, varia-
tion de la quantit¶e Polarisation£ Pression, proportionnelle µa l'aimantation dans la
cellule en fonction de 1=P. Les cercles et les carr¶es correspondent respectivement
aux r¶esultats de pompage sur la raief2 m et la raie f4 m .

Pour les applications utilisant l'h¶elium-3 polaris¶e nucl¶eairement, le rythme de
production du gaz polaris¶e ainsi que la quantit¶e d'aimantation obtenue par unit¶e de
temps peuvent être des paramµetres plus pertinents que la valeur de la polarisation
stationnaire atteinte µa l'¶equilibre entre le laser et les atomes.µA cet ¶egard, nous
introduisons comme dans [Sto96a] un taux de production de l'aimantationRa

d¶e¯ni par :

Ra = P
M stat

tb
(5.2)
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oµuP est la pression du gaz contenu dans la cellule. Nous r¶esumons dans la table 5.3
les meilleures performances obtenues µa 1.5 Tesla en pompant respectivement sur les
raiesf2 m et f4 m d¶ecal¶ee de 1 GHz dans le sens des fr¶equences d¶ecroissantes et nous
nous limitons aux exp¶eriences r¶ealis¶ees dans les cellules cylindriques de volume
identique. Nous les comparons aux r¶esultats du pompage optique en faible champ
magn¶etique. Les r¶esultats µa 1.33 mbar sont pris des r¶ef¶erences [Sto96a], [Led00]
et [Gen93]. Les r¶esultats aux pressions ¶elev¶ees correspondent µa des exp¶eriences
compl¶ementaires µa notre ¶etude et pr¶esent¶ees dans le paragraphe 7.1. Les r¶esultats
de pompage en faible champ magn¶etique et µa 1.5 Tesla correspondent µa des puis-
sances de laser pompe di®¶erentes.

Tab. 5.3 { Polarisation stationnaire M stat , temps de constructiontb et taux de
production de l'aimantation Ra (Eq.5.2) en fonction de la pression du gaz et la
puissance laser utilis¶ee pour le pompage optique dans des cellules cylindriques de
dimensions 5 cm£ 5 cm. Les r¶esultats correspondent aux donn¶ees repr¶esent¶ees dans
la Fig.5.13.

Raie Pression T1 dech Plas M stat tb j Ra j
mbar s W s mbar/s

1.5 T f4 m 8 2100 0.5 (0.25) 0.62 (0.59) 70 (85) 0.072 (0.056)
1.5 T f4 m 32 1490 0.5 (0.25) 0.40 (0.35) 96 (183) 0.134 (0.062)
1.5 T f4 m 67 1190 0.5 (0.25) 0.29 (0.26) 117 (203) 0.165 (0.085)

1.5 T f2 m 8 2100 0.5 (0.25) -0.75 (-0.71) 120 (118) 0.051 (0.048)
1.5 T f2 m 32 1490 0.5 (0.25) -0.56 (-0.49) 138 (214) 0.131 (0.074)
1.5 T f2 m 67 1190 0.5 (0.25) -0.37 (-0.28) 180 (300) 0.137 (0.062)

[Sto96a] C9 1 270 0.05 0.50 40 0.013
[Led00] C9 1.33 400 1.1 0.56 11 0.068
[Gen93] C9 1.33 900 4.5 0.78 6.5 0.160

3 mT C9 8 448 2 (0.25) 0.32 (0.21) 21 (79) 0.123 (0.021)
3 mT C9 67 280 2 (0.25) 0.07 (0.04) 32 (130) 0.146 (0.021)

µA 1.5 Tesla, des polarisations et des taux de production de l'aimantation compa-
rables aux performances du pompage optique standard sont obtenus avec des puis-
sances laser plus faibles.µA 8 mbar, de fortes polarisations allant jusqu'µa¡ 0:75 sont
atteintes. De plus, les tauxRa obtenus µa 8 mbar sont comparables aux r¶esultats
obtenus en pompage optique standard µa 1 mbar. Par ailleurs, les temps de construc-
tion de la polarisation ne se rallongent pas proportionnellement µa la pression du
gaz. En pompant aux pressions plus fortes, il est possible d'obtenir des taux de
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production de l'aimantation comp¶etitifs avec ceux obtenus par pompage optique
en faible champ. De surcrô³t, ce gain enRa ne s'accompagne pas d'une perte
consid¶erable en polarisationM stat . Ceci peut s'expliquer par le fait qu'en d¶epit du
d¶ecouplage hyper¯n, le pompage optique µa 1.5 Tesla conserve un bon rendement
quantique : tout photon e®ectivement absorb¶e par les atomes d¶epose son moment
cin¶etique au niveau des atomes (paragraphe 6.2.2).
D'un point de vue exp¶erimental, d'importantes am¶eliorations visant des augmen-
tations de Ra peuvent être envisag¶ees.µA titre d'exemple, nous pourrions utiliser
des cellules de diamµetre r¶eduit pour augmenter la densit¶e d'atomes m¶etastables
interagissant avec le laser pompe.

5.4.2 Int¶erêts pour les applications m¶edicales

Les r¶esultats de pompage optique obtenus µa 1.5 Tesla ouvrent des perspectives
int¶eressantes pour l'Imagerie par R¶esonance Magn¶etique des cavit¶es pulmonaires
qui n¶ecessite des ¶echantillons denses et fortement polaris¶es.

Dans cette perspective d'applications, le nouveau sch¶ema de polarisation de
l'h¶elium-3 µa 1.5 Tesla ouvre la voie au d¶eveloppement d'un polariseur de gazin-
situ qui serait simple, compact et parfaitement compatible avec l'environnement
hospitalier. Ce polariseur de gaz utiliserait le champ magn¶etique de l'imageur
clinique, et op¶ererait par exemple en tête de lit de l'imageur. Il comporterait
une cellule de pompage optique de 300 cm3 contenant du gaz µa 32 mbar ou
67 mbar. Une source laser µa 1083 nm ¯br¶ee et d¶elivrant une puissance de l'ordre
du Watt pourrait être utilis¶ee pour polariser les atomes. A¯n de porter le gaz µa
la pression atmosph¶erique, une compression d'un facteur 1 : 30 ou 1 : 15 au lieu
de 1 : 1000 serait requise. Ce nouveau polariseur pr¶esenterait alors un avantage
principal par rapport aux polariseurs existants : une simpli¯cation consid¶erable
de la proc¶edure de compression. Par ailleurs, et µa cause des absorptions ¶elev¶ees
de la lumiµere laser par les atomes m¶etastables, l'utilisation de cellules courtes
permettrait une compacti¯cation du systµeme polariseur. Une autre caract¶eristique
avantageuse de ce polariseur repose sur la s¶eparation spectrale des transitions
optiques correspondant µa une lumiµere polaris¶ee circulaire droite et circulaire
gauche (paragraphe 2.1.3) ; ce qui fait que l'excitation d'une transitionA i -B j se
fait par un choix simultan¶e de la polarisation de la lumiµere et de sa fr¶equence. Une
excellente polarisation du faisceau pompe n'est alors plus essentielle, comme c'est
le cas pour les polariseurs op¶erant en faible champ magn¶etique [Led00], [Wol04].

Di®¶erents modes de fonctionnement du polariseur peuvent être consid¶er¶es :
i - Pour l'imagerie du petitbanimal ou pour des mesures globales chez l'homme :
Aprµes compression du gaz contenu dans la cellule de 300 cm3 µa 32 mbar, des doses
de 10 cm3 polaris¶ees µaM stat = 0:5 peuvent être pr¶epar¶ees en moins de 5 min. Ces
volumes sont convenables pour l'imagerie des poumons d'un cochon d'Inde ou d'un
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laser 
pompe

l /4

Fig. 5.15 { Sch¶ema repr¶esentatif du polariseur oµu quatre cellules mont¶ees en pa-
rallµele sont utilis¶ees pour le pompage optique.

rat. La pr¶eparation en ligne de ces doses peut ¶egalement être envisag¶ee.
ii - Pour l'imagerie des poumons humains :
Les performances d'un tel polariseur ne seraient pas adapt¶ees pour l'imagerie des
poumons humains. Dans de telles conditions, pr¶eparer une dose de 300 cm3, in-
halable et polaris¶ee µaM stat = 0:5 prendrait prµes de 2.5 h. Pour am¶eliorer ce
rendement, il faut polariser le gaz simultan¶ement dans plusieurs cellules mont¶ees
en parallµele. Cette solution est mise en place dans le polariseur de Mayence oµu
5 cellules de pompage optique sont mont¶ees en parallµele et deux lasers d¶elivrant
chacun 15 W sont utilis¶es [Eck92]. Dans le cas du polariseur µa 1.5 Tesla, moins de
puissance laser totale et des cellules de moindre volume seraient utilis¶ees. Quatre
cellules de pompage y seraient mont¶ees et un laser de puissance 2 W serait utilis¶e
pour le pompage (Fig.5.15). Le taux de production de l'aimantation serait r¶eduit
d'un facteur 4 et la pr¶eparation d'une dose de 300 cm3 prendrait prµes de 45 min.

Alternativement µa la compression 1 : 30 ou 1 : 15, les r¶esultats de pompage
optique µa 1.5 Tesla et aux pressions ¶elev¶ees permettent de pr¶eparer des doses par
dilution du gaz polaris¶e. Il su±t pour cela de porter le gaz polaris¶e µa la pression
atmosph¶erique par ajout d'un gaz tampon comme le diazote. Nous illustrons
dans la Fig.5.16 la variation de la quantit¶e Polarisation£ Pression, proportionnelle
µa l'aimantation dans la cellule en fonction de la pression. Quand le pompage
optique est e®ectu¶e µa 32 ou 67 mbar et µa 1.5 Tesla, plus d'un facteur 10 est gagn¶e
au niveau de l'aimantation totale pr¶epar¶ee dans l'¶echantillon par rapport au
pompage µa 1 mbar. Ce gain en aimantation totale pr¶epar¶ee dans l'¶echantillon se
manifeste au niveau du signal d¶etectable par r¶esonance magn¶etique nucl¶eaire. La
dilution du gaz, qui est la m¶ethode la plus simple, peut être utilis¶ee e±cacement
dans des exp¶eriences de RMN ne n¶ecessitant pas des polarisations ¶elev¶ees [Dar98].
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Fig. 5.16 { Variation de la quantit¶e Polarisation£ Pression, proportionnelle µa l'ai-
mantation dans la cellule (et donc pour la r¶esonance magn¶etique nucl¶eaire au
signal total d¶etectable) en fonction de la pression. Les ¶etoiles [Gen93] et tri-
angles (Fig.1.3) correspondent aux r¶esultats obtenus par pompage optique en faible
champ magn¶etique. Les cercles et les carr¶es correspondent respectivement aux
r¶esultats de pompage µa 1.5 Tesla sur la raief2 m et le °anc gauche de la raief4 m .
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D'un point de vue ¶economique, et même si les ¶etudes des e®ets du champ
magn¶etique sur les performances du pompage optique pourraient montrer la
pr¶esence d'un champ magn¶etique optimal pour le pompage optique par ¶echange
de m¶etastabilit¶e, un polariseur de gaz µa 1.5 Tesla pr¶esente un avantage majeur
puisque prµes de 20 000 imageurs opµerent en routine clinique µa 1.5 Tesla µa travers
le monde.
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Chapitre 6

Interpr¶etation des r¶esultats
exp¶erimentaux

Dans ce chapitre, nous proc¶edons µa une comparaison entre les r¶esultats de
mesures exp¶erimentales et les r¶esultats num¶eriques du modµele µa 7 populations.
Nous nous appuyons pour cette ¶etude sur les mesures et r¶esultats exp¶erimentaux
d¶ecrits dans le paragraphe 5.3. Ces mesures sont e®ectu¶ees µa toutes les pressions
en variant la puissance laser pompe incidente, dans des plasmas favorables au
pompage optique. Le choix d'une d¶echarge douce oµuT1 dech ¸ 1000 s garan-
tit une faible contribution des processus de relaxation dus µa la pr¶esence du plasma.

La construction de la polarisationM par pompage optique d¶epend de plusieurs
paramµetres atomiques : les populations relativesai des sous-niveaux m¶etastables,
la densit¶e d'atomes m¶etastablesnm via le taux d'¶echange de m¶etastabilit¶e
dans le niveau fondamental ¡e et le taux de relaxation de la polarisation dans
le niveau fondamental ¡1 (Eq.2.61). Les caract¶eristiques du laser pompe, µa
savoir sa fr¶equence et son intensit¶e, su±sent pour d¶eterminer les populations
relatives des sous-niveaux. La densit¶e de m¶etastablesnm ainsi que le taux de
relaxation de la polarisation ¡1 sont deux paramµetres plus di±ciles µa d¶eterminer
exp¶erimentalement dans les conditions de pompage.

Dans le paragraphe 6.1, nous nous penchons sur la question de la d¶etermination
de la densit¶e d'atomes m¶etastables en nous basant sur les mesures d'absorption
du faisceau pompe. Nous mettons ainsi en ¶evidence une augmentation de la
densit¶e d'atomes m¶etastables en fonction de la polarisation ¶electronique du niveau
m¶etastable. Des mesures compl¶ementaires de variation de densit¶e de m¶etastables
sont aussi pr¶esent¶ees.

Dans le paragraphe 6.2, nous comparons les r¶esultats des mesures
exp¶erimentales aux pr¶edictions num¶eriques µaM = 0, une situation dans la-
quelle les processus de relaxation n'a®ectent pas l'¶evolution deM . Nous d¶ecrivons
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les rendements quantiqueś des sch¶emas de pompage optique µa 1.5 Tesla. Nous
pr¶esentons ¶egalement une comparaison entre des r¶esultats exp¶erimentaux et
num¶eriques dans le cas d'un pompage multi-transitions oµu il est possible, en
d¶esaccordant la fr¶equence du laser pompe par rapport au centre de la raie,
d'am¶eliorer les performances du pompage optique.

Finalement, dans le paragraphe 6.3, nous proc¶edons µa la mise en ¶evidence de
processus de relaxation suppl¶ementaire induite par le laser pompe, qui a®ectent
la polarisation nucl¶eaire et limitent les polarisations stationnaires obtenues aux
pressions ¶elev¶ees.

6.1 D¶etermination de la densit¶e de m¶etastables

La densit¶e d'atomes m¶etastables interagissant avec le laser pompe est un
paramµetre vital dans le calcul num¶erique de l'¶evolution de la polarisation.
Dans nos conditions exp¶erimentales, les atomes m¶etastables ne sont pas uni-
form¶ement r¶epartis dans la cellule (paragraphe 5.2.2). Et comme le faisceau
sonde est align¶e perpendiculairement au champ magn¶etique, il n'interagit pas
avec les mêmes atomes que le laser pompe parallµele au champ magn¶etique. Par
suite, nous ne pouvons nous servir des mesures d'absorption du faisceau sonde
int¶egr¶ee le long de son trajet pour d¶eterminer pr¶ecis¶ement la densit¶e d'atomes
m¶etastables le long de l'axe de la cellule pendant la construction de la polarisation.

Par ailleurs, nous avons mesur¶e dans le cadre de nos exp¶eriences les absorptions
du faisceau pompe µa intensit¶e de pompage. Nous disposons de deux familles
de mesures. Une premiµere famille comporte les absorptions mesur¶ees µaM = 0
que nous notonsAbsk(M = 0) ; ces derniµeres sont mesur¶ees \au vol"pendant la
construction de la polarisation. Une deuxiµeme famille comprend les absorptions
mesur¶ees µaM stat que nous notonsAbsk(M stat ). Comme ces mesures sont e®ectu¶ees
µa l'¶etat stationnaire correspondant µa l'¶equilibre entre les atomes et le laser, elles
sont plus pr¶ecises que les mesures µaM = 0.

Nous nous servons de l'ensemble de ces mesures d'absorption pour d¶eterminer
la densit¶e d'atomes m¶etastables dans les conditions de pompage et pour d¶e¯nir le
cadre dans lequel nous utilisons le modµele num¶erique.

6.1.1 Approche supposant une densit¶e de m¶etastables
constante

Dans nos exp¶eriences, nous avons mesur¶e µaM = 0 l'absorption du faisceau
pompe fortement att¶enu¶e, d'intensit¶e laser< 1 ¹ W/cm 2. Cette mesure d'absorp-
tion permet de calculer trµes simplement la densit¶e d'atomes m¶etastables int¶egr¶ee le
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long de l'axe de la cellule. Nous notons cette valeur de la densit¶e de m¶etastablesn0
m .

L'approche la plus simple que nous pouvons adopter pour comparer les
r¶esultats exp¶erimentaux aux r¶esultats num¶eriques repose sur l'hypothµese que la
densit¶e d'atomes m¶etastables est ind¶ependante de la polarisation et de l'intensit¶e
du laser pompe. Par ailleurs, toutes les conditions du pompage sont parfaitement
d¶etermin¶ees exp¶erimentalement : la puissance du laser pompe, la surface du
faisceau pompe, la raie de pompage, la fr¶equence du laser et la pression du gaz.

Nous sommes ainsi en mesure d'utiliser le modµele num¶erique pour calculer
en pr¶esence du laser pompe les populations relatives des sous-niveaux, donc
l'absorption du faisceau pompe par les atomes m¶etastables.

µA 8 mbar, les calculs d'absorptionAbsk(M = 0) du faisceau pompe accord¶e
sur la raie de pompage et µaM = 0 ne sont pas en accord avec les mesures
exp¶erimentales comme le montrent les graphes de la Fig.6.1. Nous y repr¶esentons
en fonction de la puissance laser incidente au niveau de la cellule les mesures d'ab-
sorption du faisceau pompe accord¶e sur la raie de pompagef2 m ou le °anc gauche
de f4 m et µa M = 0 aprµes un aller-retour dans la cellule. Nous observons une di-
minution de l'absorption du laser pompe au fur et µa mesure que la puissance du
laser augmente. Cette diminution r¶esulte de l'apparition d'une polarisationM ¤

importante µa forte intensit¶e. Mais, même si la variation globale de l'absorption
est reproduite par les calculs num¶eriques, des ¶ecarts jusqu'µa prµes d'un facteur 2
sont observ¶es entre les r¶esultats exp¶erimentaux et les r¶esultats num¶eriques. De
la même fa»con, les mesures d'absorptionAbsk(M stat ) e®ectu¶ees dans la cellule de
8 mbar et µaM stat ne sont pas bien reproduites par le modµele. Ces di®¶erences in-
diquent que la densit¶e de m¶etastables utilis¶ee dans le modµele pour reproduire les
r¶esultats exp¶erimentaux est sous-estim¶ee. Elles portent µa croire que la densit¶e de
m¶etastables est a®ect¶ee par la pr¶esence du laser pompe et par la polarisation.

6.1.2 Approche d¶eterminant la densit¶e de m¶etastables µa
partir des mesures d'absorption

Comme les absorptions du faisceau pompe en conditions de pompage aprµes
un aller retour dans la cellule sont mesur¶ees exp¶erimentalement µaM = 0 et
µa M stat , nous pouvons d¶eterminer les densit¶es de m¶etastables en adoptant une
autre approche. Celle-ci consiste µa utiliser le modµele num¶erique pour calculer les
densit¶es d'atomes m¶etastablesnm k(M = 0) et nm k(M stat ) coh¶erentes avec les
absorptions mesur¶ees. La puissance du laser pompe, la surface du faisceau pompe,
la raie de pompage, la fr¶equence du laser et la pression du gaz sont d¶etermin¶ees
exp¶erimentalement.
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Fig. 6.1 { Variation de l'absorption du laser pompe par les atomes m¶etastables en
fonction de la puissance laserPlaser incidente au niveau de la cellule de pompage
optique µa 8 mbar. Les symboles pleins correspondent aux r¶esultats exp¶erimentaux ;
les symboles creux correspondent aux r¶esultats num¶eriques obtenus en supposant
la densit¶e de m¶etastables constanten0

m = 3:49£ 1016 at/m 3. Les cercles et carr¶es
correspondent respectivement aux mesures lors d'un pompage sur la raief2 met le
°anc gauche de la raief4 m .
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Nous illustrons dans la Fig.6.2 les densit¶es de m¶etastables calcul¶ees µaM = 0
µa 8 mbar. µA gauche, nous repr¶esentons en fonction de la puissance laser incidente
les absorptions du faisceau pompe accord¶e sur la raie de pompage (f2 m ou le
°anc gauche def4 m ) mesur¶ees µaM stat . µA droite, nous repr¶esentons les densit¶es
de m¶etastables calcul¶ees. Nous indiquons ¶egalement la valeurn0

m de la densit¶e de
m¶etastables utilis¶ee dans le paragraphe 6.1.1 et d¶etermin¶ee µa partir des mesures
d'absorption d'un faisceau pompe att¶enu¶e µaM = 0. Nous observons une augmen-
tation de la densit¶e de m¶etastables par rapport µan0

m µa toutes les puissances laser.
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Fig. 6.2 { Nous pr¶esentons en fonction de la puissance laser incidentePlaser µa
8 mbar : µa gauche, les mesures exp¶erimentales de l'absorptionAbsk(M = 0) du
faisceau pompe accord¶e sur la raie de pompage et µa droite, les valeurs num¶eriques
de nm k(M = 0) d¶eduites des mesures d'absorption. Les barres d'erreur d¶ecoulent
des incertitudes exp¶erimentales sur les mesures d'absorption. Les cercles et carr¶es
correspondent µa un pompage sur la raief2 m et le °anc gauche de la raief4 m . La
courbe en pointill¶es repr¶esente la valeur den0

m .

Un calcul identique est e®ectu¶e µaM stat aux pressions 8 mbar, 32 mbar et
67 mbar. Les r¶esultats sont illustr¶es dans la Fig.6.3.µA gauche, nous repr¶esentons
en fonction de la puissance laser incidente les absorptions du faisceau pompe
accord¶e sur la raie de pompage (f2 m ou le °anc gauche def4 m ) mesur¶ees µaM stat .
Les polarisations stationnaires correspondantes sont report¶ees dans les Figs.5.11
et 5.12. µA droite, nous repr¶esentons les densit¶es de m¶etastables calcul¶ees. Nous
indiquons ¶egalement la valeur de la densit¶e de m¶etastablesn0

m utilis¶ee dans le
paragraphe 6.1.1 et d¶etermin¶ee µa partir des mesures d'absorption d'un faisceau
pompe att¶enu¶e µaM = 0. µA toutes les pressions, une augmentation de la densit¶e
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Fig. 6.3 { Nous pr¶esentons en fonction de la puissance laser incidentePlaser : µa
gauche, les mesures exp¶erimentales de l'absorptionAbsk(M stat ) du faisceau pompe
accord¶e sur la raie de pompage et µa droite, les valeurs num¶eriques denm k(M stat )
d¶eduites des mesures d'absorption. Les barres d'erreur d¶ecoulent des incertitudes
exp¶erimentales sur les mesures d'absorption. Les cercles et carr¶es correspondent µa
un pompage sur la raief2 m et le °anc gauche de la raief4 m . La courbe en pointill¶es
repr¶esente la valeur den0

m .
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de m¶etastables par rapport µan0
m est obtenue µaM stat .

Nous en d¶eduisons que pour r¶econcilier les r¶esultats num¶eriques et
exp¶erimentaux, nous devons supposer que la densit¶e d'atomes m¶etastables va-
rie avec l'intensit¶e laser et avec la polarisation, sauf peut être pour la plus forte
pression oµu la taille de l'e®et est faible.

6.1.3 D¶ependance de la densit¶e de m¶etastables vis µa vis de
l'orientation ¶electronique du niveau m¶etastable

Rôle jou¶e par l'orientation ¶electronique

Pour un même plasma, en pompant sur les deux raies et µa toutes les pres-
sions ¶etudi¶ees, les mesures d'absorptionAbsk(M = 0) et Absk(M stat ) du faisceau
pompe µaM = 0 (Fig.6.2) et µa M stat (Fig.6.3) sont coh¶erentes avec des den-
sit¶es de m¶etastables sup¶erieures µan0

m . Cette augmentation de la densit¶e d'atomes
m¶etastables induite par la pr¶esence du laser pompe peut être expliqu¶ee par une
inhibition des collisions Penning auto-ionisantes :

He(23S1) + He(23S1) ¡! He(11S0) + He + + e¡ (6.1)

La section e±cace de ces collisions d¶epend fortement de la polarisation ¶electronique
de l'¶echantillon. Pour un ¶echantillon polaris¶e, des calculs th¶eoriques pr¶evoient une
importante r¶eduction des collisions de Penning pour des raisons de conservation
du spin lors du processus collisionnel [Shl94], [Fed96]. Ces pr¶edictions ont ¶et¶e
v¶eri¯¶ees exp¶erimentalement dans le contexte des condensats de Bose-Einstein
d'h¶elium-4 m¶etastable [Her00].

Nous notonshJ ¤
z i la valeur moyenne du moment angulaire ¶electronique dans

le niveau m¶etastable et correspondant µa l'orientation ¶electronique des atomes
m¶etastables localis¶es g¶eom¶etriquement dans le volume ¶eclair¶e par le laser pompe.
µA 1.5 Tesla, et ¶etant donn¶e la r¶epartition des sous-niveaux m¶etastables en trois
paires de sous-niveaux (Fig.2.2), nous pouvons ¶ecrire :

hJ ¤
z i = ( a5 ¡ a1) + a3s+ ¡ a2c¡ + a6c+ ¡ a4s¡

» ¡ (a1 + a2) + ( a5 + a6)
(6.2)

En absence d'un laser pompe, les populations relativesa1, a2, a5 et a6 des
sous-niveaux respectifsA 1, A 2, A 5 et A 6 sont dict¶ees par la distribution en
temp¶erature de spin. En pr¶esence du laser pompe, leurs valeurs num¶eriques
respectives peuvent être calcul¶ees en utilisant le modµele µa 7 populations. Nous
pouvons aussi calculer les densit¶es d'atomes m¶etastables coh¶erentes avec les
absorptions du faisceau pompe mesur¶ees µaM = 0 et µa M stat .
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Fig. 6.4 { Nous pr¶esentons en fonction de l'orientation ¶electronique du ni-
veau m¶etastablehJ ¤

z i les pr¶edictions num¶eriques denm k(M = 0) (µa gauche)
et nm k(M stat ) (µa droite) d¶eduites des mesures exp¶erimentales de l'absorption
Absk(M = 0) et Absk(M stat ) µa 8 mbar. Les barres d'erreur d¶ecoulent des incer-
titudes exp¶erimentales sur les mesures d'absorption. Les cercles et carr¶es corres-
pondent µa un pompage sur la raief2 m et le °anc gauche de la raief4 m . La courbe en
pointill¶es repr¶esente la densit¶e d'atomes m¶etastablesn0

m d¶etermin¶ee par la mesure
d'absorption d'un faisceau pompe att¶enu¶e.
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Les r¶esultats de variation de la densit¶e d'atomes m¶etastables en fonction dehJ ¤
z i

µa 8 mbar sont repr¶esent¶es dans la Fig.6.4. Une nette augmentation de la densit¶e
d'atomes m¶etastables par rapport µan0

m est observ¶ee µa 8 mbar.µA M = 0 et en
pr¶esence d'un laser intense, l'orientation ¶electronique dans le niveau m¶etastable
peut être ¶elev¶ee et proche dans certains cas de l'unit¶e.

Aux pressions ¶elev¶ees,hJ ¤
z i est plus faible qu'µa 8 mbar et l'augmentation de la

densit¶e de m¶etastables avechJ ¤
z i est moins importante qu'µa 8 mbar. Les valeurs

num¶eriques desnm k(M stat ) aux deux fortes pressions (32 mbar et 67 mbar) sont
repr¶esent¶ees dans la Fig.6.5.
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Fig. 6.5 { Nous pr¶esentons en fonction de l'orientation ¶electronique du niveau
m¶etastablehJ ¤

z i les pr¶edictions denm k(M stat ) d¶eduites des mesures exp¶erimentales
de l'absorptionAbsk(M stat ) µa 32 mbar (µa gauche) et µa 67 mbar (µa droite). Les barres
d'erreur d¶ecoulent des incertitudes exp¶erimentales sur les mesures d'absorption.
Les cercles et carr¶es correspondent µa un pompage sur la raief2 m et le °anc gauche
de la raief4 m . La courbe en pointill¶es repr¶esente la densit¶e d'atomes m¶etastables
n0

m d¶etermin¶ee par la mesure d'absorption d'un faisceau pompe att¶enu¶e.

La variation de la densit¶e d'atomes m¶etastables en fonction de l'orientation
¶electronique du niveau m¶etastablehJ ¤

z i et µa toutes les pressions est r¶esum¶ee dans la
Fig.6.6. Toutes ces valeurs sont les r¶esultats des calculs coh¶erents avec les mesures
d'absorption du laser pompe. La d¶ependance de la densit¶e de m¶etastables vis µa vis
de hJ ¤

z i permet de r¶econcilier entre elles, non seulement les mesures e®ectu¶ees µa
M = 0 et µa M stat , mais les mesures e®ectu¶ees µa toutes les pressions.
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Fig. 6.6 { Variation relative de la densit¶e d'atomes m¶etastables en fonction de
l'orientation ¶electronique du niveau m¶etastablehJ ¤

z i µa 8 mbar (triangles), 32 mbar
(¶etoiles) et 67 mbar (cercles).nm k=n0

m est le rapport entre la densit¶e de m¶etastables
en pr¶esence d'un laser pompe (Figs.6.4 et 6.5) et la densit¶e de m¶etastablesn0

m
d¶eduite d'une mesure d'absorption d'un faisceau pompe att¶enu¶e. Les barres d'er-
reur d¶ecoulent des incertitudes exp¶erimentales sur les mesures d'absorption.
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V¶eri¯cation exp¶erimentale directe

Dans notre ¶etude, nous avons e®ectu¶e des mesures de v¶eri¯cation de l'aug-
mentation de la densit¶e d'atomes m¶etastables avechJ ¤

z i . Pour cela, nous nous
sommes servis d'un montage exp¶erimental oµu le faisceau sonde et le faisceau pompe
sont tous les deux parallµeles au champ magn¶etique de 1.5 Tesla ; par la suite les
deux lasers interagissent avec les mêmes atomes (paragraphe 7.3). Les mesures
exp¶erimentales sont e®ectu¶ees dans la cellule cylindrique (5 cm£ 5 cm) µa 8 mbar.
Le plasma est tel queT1 dech = 820 s et n0

m = (3 :57 § 0:20) £ 1016 at/m 3 cor-
respondant µahJ ¤

z i = 0. Nous repr¶esentons dans la Fig.6.7 la variation relative
de la densit¶e d'atomes m¶etastables en fonction dehJ ¤

z i . Les di®¶erents symboles
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Fig. 6.7 { Nous pr¶esentons en fonction de l'orientation ¶electronique du niveau
m¶etastablehJ ¤

z i µa 8 mbar la variation relative de la densit¶e d'atomes m¶etastables.
nm k=n0

m repr¶esente l'augmentation de la densit¶e de m¶etastables par rapport µa sa
valeur µa hJ ¤

z i = 0. Les barres d'erreur d¶ecoulent des incertitudes exp¶erimentales
sur les mesures d'absorption du faisceau sonde.

correspondent µa trois situations exp¶erimentales :

1. les carr¶es correspondent µa une mesure en absence d'un laser pompe. Le gaz est
initialement polaris¶e puis nous enregistrons la relaxation de la polarisation
en pr¶esence du plasma.

2. les ast¶erisques correspondent µa un exemple de construction de la polarisation
avec une puissance laser incidentePlaser = 3 mW.
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3. les cercles correspondent µa un exemple de construction de la polarisation
avec une puissance laser incidentePlaser = 250 mW.

En absence du laser pompe, les populations des sous-niveaux m¶etastables sont
dict¶ees par la distribution en temp¶erature de spin. En pr¶esence du laser pompe,
cette distribution est perturb¶ee par les processus de surpolarisation (paragraphe
4.2.2) ; nous utilisons alors le modµele µa 7 populations pour calculer les populations.
Une fois que les populations relatives des sous-niveaux m¶etastables sont connues,
les absorptions du faisceau sonde sont utilis¶ees pour calculer les densit¶es d'atomes
m¶etastables coh¶erentes. L'augmentation de la densit¶e d'atomes m¶etastables, ob-
serv¶ee µa partir des mesures exp¶erimentales en absence et en pr¶esence d'un laser
pompe, est en parfait accord avec les valeurs num¶eriques de densit¶es de m¶etastables
d¶eduites des mesures exp¶erimentales d'absorption du faisceau pompe. Nous avons
¶egalement observ¶e et mesur¶e cette d¶ependance de la densit¶e de m¶etastables avec
hJ ¤

z i µa 67 mbar.

6.1.4 E®ets de di®usion aux faibles pressions

Comme d¶ecrit dans le paragraphe 2.5.2, l'interaction entre les atomes et le
laser d¶epend de la distribution spatiale des atomes dans la cellule de pompage.
Jusqu'ici, pour tenir compte de cette distribution dans notre mod¶elisation,
nous avons divis¶e la cellule en deux zones : une zone ¶eclair¶ee par le faisceau
laser oµu les atomes m¶etastables sont surpolaris¶es par le laser pompe et une
zone obscure (hors du faisceau laser) oµu les populations des atomes m¶etastables
suivent une distribution en temp¶erature de spin. En pr¶esence d'un d¶ecouplage
hyper¯n important, plusieurs collisions d'¶echange sont n¶ecessaires pour qu'un
atome m¶etastable perde complµetement sa surpolarisation. Soit ¢t le temps corres-
pondant. Durant ce temps, l'atome peut di®user µa la frontiµere entre les deux zones.

Nous pouvons alors imaginer que la zone ¶eclair¶ee a un diamµetre e®ectif sup¶erieur
au diamµetre g¶eom¶etrique du faisceau laser. L'¶elargissement du diamµetre par rap-
port au diamµetre g¶eom¶etrique peut être approximativement ¶evalu¶e en se pla»cant
dans le contexte du modµele µa 6 populations d¶ecrit dans le paragraphe 2.3. Suite µa
un pompagef4 m , la valeur moyenne du moment angulaire nucl¶eaire dans la paire
de sous-niveaux (A 5, A 6) s'¶ecrit µa M = 0 :

hI zi = s+
¹h
2

(6.3)

Par ailleurs, dans ces conditions, l'atome dispose d'un moment cin¶etique total
hFzi = ¹h. Lors d'une collision d'¶echange de m¶etastabilit¶e, un atome perd la frac-
tion s+ =2 de son moment cin¶etique si bien que prµes de 2=s+ collisions, soit prµes de
400 collisions sont requises µa 1.5 Tesla pour qu'un tel atome perde tout son mo-
ment cin¶etique. ¶Etant donn¶e que deux collisions d'¶echange de m¶etastabilit¶e sont
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temporellement espac¶ees de 1=°e, nous avons :

¢ t =
400
°e

(6.4)

Le mouvement de di®usion des atomes conduirait alors µa des d¶eplacements±
[Diu89] :

± =
p

6D¢ t (6.5)

de l'ordre de 1 mm µa 8 mbar ;D ¶etant le coe±cient de di®usion de l'h¶elium
(D = 1:708£ 103 cm2/s µa 1 mbar) [Bid03]. Dµes lors, nous pouvons imaginer dans la
cellule, en plus des deux zones (¶eclair¶ee et obscure), une zone interm¶ediaire ou une
\peau"qui tient compte de ce processus. Il est clair que cet e®et d'¶elargissement
de la zone ¶eclair¶ee perd de son importance aux pressions ¶elev¶ees.

µA 8 mbar, la prise en compte de l'e®et de \peau"permettrait de r¶econcilier
les r¶esultats exp¶erimentaux deAbsk(M = 0) et les pr¶edictions num¶eriques du
modµele µa 7 populations sans invoquer une variation de la densit¶e de m¶etastables.
Dans la Fig.6.8, nous repr¶esentons en fonction de la puissance laser les valeurs
exp¶erimentales d'absorptionsAbsk(M = 0) et les valeurs num¶eriques calcul¶ees
grâce aux mesures den0

m . En consid¶erant un diamµetre e®ectif de la zone ¶eclair¶ee
¶elargi de 2 mm par rapport au diamµetre g¶eom¶etrique du faisceau laser, nous
r¶econcilions les mesures exp¶erimentales et num¶eriques. Toutefois, les valeurs
exp¶erimentales deAbsk(M stat ) µa M stat restent sup¶erieures aux pr¶edictions
num¶eriques (voir Fig.6.9). L'e®et de \peau"ne permet pas de les r¶econcilier entre
elles.

Même si un e®et de \peau"est probablement pr¶esent µa faible pression, il ne
permet pas µa lui seul d'expliquer nos r¶esultats exp¶erimentaux et une variation de
la densit¶e d'atomes m¶etastables par rapport µa la valeurn0

m reste n¶ecessaire pour
d¶ecrire nos mesures exp¶erimentales. Nous retenons donc l'id¶ee que la densit¶e de
m¶etastables d¶epend de l'orientation ¶electroniquehJ ¤

z i et nous nous pla»cons dans
ce cadre pour proc¶eder µa la comparaison entre l'exp¶erience et la th¶eorie dans les
paragraphes 6.2 et 6.3.
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Fig. 6.8 { Variation de l'absorption du laser pompe par les atomes m¶etastables en
fonction de la puissance laserPlaser incidente au niveau de la cellule de pompage
optique µa 8 mbar et µaM = 0. Les symboles pleins correspondent aux r¶esultats
exp¶erimentaux ; les symboles creux correspondent aux calculs obtenus dans le cadre
\e®et de peau"en utilisant les densit¶es d'atomes m¶etastables mesur¶ees µaM = 0
et en absence d'un laser pompe ; le diamµetre de la zone ¶eclair¶ee est agrandi de
2 mm par rapport au diamµetre g¶eom¶etrique du faisceau laser. Les cercles et carr¶es
correspondent aux mesures lors d'un pompage sur la raief2 m et le °anc gauche de
la raie f4 m .
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Fig. 6.9 { Variation de l'absorption du laser pompe par les atomes m¶etastables en
fonction de la puissance laserPlaser incidente au niveau de la cellule de pompage
optique µa 8 mbar et µaM stat . Même l¶egende que la Fig.6.8.
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6.2 Analyse des r¶esultats µa M = 0

Maintenant que la densit¶e de m¶etastables est d¶etermin¶ee dans le cadre d'un
calcul coh¶erent avec les mesures d'absorption du faisceau pompe, le seul paramµetre
non mesur¶e duquel d¶epend la polarisationM est le temps de relaxation dans le
niveau fondamental 1=¡ 1. µA M = 0, comme tous les r¶esultats en sont ind¶ependants,
nous pouvons proc¶eder µa une comparaison directe entre l'exp¶erience et la th¶eorie.

6.2.1 Taux de pompage dM=dt(M =0)

Nous nous concentrons d'abord sur la quantit¶edM=dt(M =0) caract¶erisant
la dynamique du pompage et nous pr¶esentons dans la Fig.6.10 les r¶esultats
exp¶erimentaux des taux de pompage µa 8 mbar. Les valeurs exp¶erimentales de

1 10 100
0.000

0.003

0.006

0.009

1 10 100
-0.009

-0.006

-0.003

0.000

f 
4 m

 
décalée de 0.4 GHz

8.104 mbar

 

 

dM
 / 

dt
 (

M
=0

)

P 
laser

  (mW)

f 
2 m

 

8.104 mbar

 

 

P 
laser

  (mW)

Fig. 6.10 { Variations de dM=dt(M =0) en fonction de la puissance laser incidente
Plaser . Les cercles et carr¶es correspondent µa un pompage sur la raief2 m et sur
le °anc gauche de la raief4 m . Les symboles pleins et creux correspondent res-
pectivement aux r¶esultats exp¶erimentaux (Eq.4.16) et num¶eriques calcul¶ees avec
les densit¶es de m¶etastables d¶eduites des mesures d'absorption du laser pompe µa
M = 0 (illustr¶ees dans la Fig.6.4). Les barres d'erreur r¶esultent des incertitudes
exp¶erimentales sur les mesures d'absorption.

dM=dt(M =0) sont d¶etermin¶ees µa partir des mesures deM stat et de tb en uti-
lisant l'Eq.4.16. Pour les valeurs num¶eriques, nous nous servons des mesures
exp¶erimentales d'absorption du faisceau pompe µaM = 0 a¯n de d¶eterminer les
densit¶es d'atomes m¶etastables coh¶erentes avec ces mesures (Fig.6.4). Les barres
d'erreur d¶ecoulent des incertitudes exp¶erimentales sur les mesures d'absorption.
Un bon accord est obtenu.
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6.2.2 Rendement quantique µa M = 0
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Fig. 6.11 { Rendement quantique du processus de pompage optique µa 1.5 Tesla
et µa M = 0 sur la raie f2 m . Nous repr¶esentons le nombre d'atomes polaris¶es
par secondeR a en fonction du nombre de photonsR p absorb¶es par seconde µa
M = 0. Les symboles pleins et creux correspondent respectivement aux r¶esultats
exp¶erimentaux et num¶eriques. Exp¶erimentalement, le rendement quantique´ de
la raie f2 m est 1.96§ 0.06, en bon accord avec les pr¶edictions num¶eriques.

Une caract¶eristique intrinsµeque du sch¶ema de pompage est le rendement quan-
tique du processus (ou \photon e±ciency"). Le rendement quantiqué est d¶e¯ni
comme le nombre d'atomes polaris¶es par unit¶e de tempsR a divis¶e par le nombre
de photons absorb¶es par unit¶e de tempsR p. Dans nos cellules cylindriques de di-
mensions internes 4.6 cm£ 4.6 cm,R a (exprim¶e en at/s) (Eq.5.2) etR p (exprim¶e
en ph/s) sont calcul¶es d'aprµes :

R a(at/s) =
dM
dt (M =0)

P(mbar) £ 1:87£ 1018

R p(ph/s) = Absk(M = 0)
Plaser (W)

¹h!

(6.6)

Les valeurs exp¶erimentales et num¶eriques deR a et R p sont report¶ees dans la
Fig.6.11. Nous obtenons un bon accord pour le rendement quantique. Pour la
raie f2 m , nous trouvons´ exp = 1:96§ 0:06 alors que la valeur num¶erique est de
´ th = 2:00 § 0:03. La raie f4 m a quant µa elle un rendement quantique inf¶erieur
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µa celui de la raief2 m . Exp¶erimentalement, nous trouvonś exp = 0:74§ 0:05, en
bon accord avec la valeur num¶erique de l'ordre de l'unit¶e, selon le d¶esaccord par
rapport au centre def4 m . Pour un d¶esaccord de 0.4 GHz dans le sens des fr¶equences
d¶ecroissantes, le modµele num¶erique pr¶edit´ th = 0:82§ 0:04.
Nous pouvons utiliser le raisonnement suivant pour retrouver de fa»con plus simple
les rendements quantiques des raiesf4 m et f2 m . Nous consid¶erons un cycle de
pompage optique comportant l'absorption, la redistribution collisionnelle dans le
23P et l'¶emission spontan¶ee. Nous supposons ¶egalement que les deux ¶el¶ements
de transition Tij (Table 2.1) composant les raiesf2 m sont ¶egaux entre eux. De
même pour les quatre ¶el¶ementsTij composant f4 m . Nous obtenons, dans le cas
de la raie f2 m et aprµes un cycle de pompage optique, une variation de moment
angulaire h¢ mF i = ¡ 1 et pour la raie f4 m une variation h¢ mF i = 1=2 dans
le niveau m¶etastable. Comme les collisions d'¶echange de m¶etastabilit¶e conservent
le moment cin¶etique, nous nous retrouvons dans l'¶etat fondamental de moment
angulaire purement nucl¶eaireI = 1=2 avec une variation de populations telle que
h¢( N" ¡ N#)i = ¡ 2 pour un pompagef2 m et h¢( N" ¡ N#)i = 1 pour f4 m .
Ces rendements quantiques sont assez ¶elev¶es et importants par comparaison avec
le pompage optique de l'h¶elium-3 par ¶echange de spin oµu´ est de l'ordre de 0.02-
0.05 ou même au pompage optique hybride (K-Rb) par ¶echange de spin oµu´ est
de l'ordre de 0.25 [Bar98], [Bab03].
Le pompage optique µa 1.5 Tesla conserve les propri¶et¶es intrinsµeques du pompage
optique par ¶echange de m¶etastabilit¶e et en champ magn¶etique faible : malgr¶e le
d¶ecouplage hyper¯n, tout photon e®ectivement absorb¶e d¶epose e±cacement son
moment cin¶etique au niveau des atomes, et contribue ainsi µa la construction de la
polarisation nucl¶eaire.

6.2.3 E®ets du d¶esaccord lors d'un pompage multi-
transitions

Dans ce paragraphe, nous ¶etudions exp¶erimentalement et num¶eriquement l'in-
°uence du d¶esaccord de la fr¶equence du laser pompe par rapport au centre d'une
raie de pompage multi-transitions (comme les raiesf4 m , f4 p, f2 m et f2 p) sur les
r¶esultats du pompage optique. Comme expliqu¶e dans le paragraphe 2.1.3, ces raies
intenses sont propices au pompage optique. Toutefois, ces raies pr¶esentent des com-
portements particuliers r¶esultant de l'action cumul¶ee (conjugu¶ee ou antagoniste)
des transitions atomiques qui les composent.

Pompage f4 m

Comme pr¶esent¶e dans le paragraphe 5.1, les r¶esultats du pompage sur la raie
f4 m d¶ependent consid¶erablement du d¶esaccord de la fr¶equence du laser par rapport
au centre def4 m . Ainsi, les r¶esultats exp¶erimentaux du pompage sont am¶elior¶es
si un d¶esaccord de 1 GHz environ (°anc gauche de la raief4 m Fig.2.5) est choisi.
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Le modµele num¶erique µa 7 populations pr¶edit des comportements identiques. Nous
illustrons la variation du terme source (M ¤ ¡ M ) en fonction de la fr¶equence du
laser pompe accord¶ee sur la raief4 m dans la Fig.6.12. Le calcul num¶erique est
e®ectu¶e pour°p=°e = 0:6 µa 8 mbar. Ce qui correspondrait µa un faisceau laser de
diamµetre 16 mm, de puissance 500 mW et e®ectuant un aller retour dans la cellule.
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Fig. 6.12 { Exemple de r¶esultats num¶eriques illustrant la variation du terme source
(M ¤ ¡ M ) en fonction de l'accord en fr¶equence du laser pompe sur la raief4 m µa
trois valeurs deM . Ces r¶esultats sont obtenus µa 8 mbar avec°p=°e = 0:6. Ce
qui correspondrait µa un faisceau laser de diamµetre 16 mm, de puissance 500 mW
et e®ectuant un aller retour dans la cellule. Nous repr¶esentons µa titre indicatif le
pro¯l d'absorption correspondant µa la raie atomique (en pointill¶es).

L'augmentation du terme source observ¶ee en se d¶ecalant du centre de la raie
dans le sens des fr¶equences d¶ecroissantes s'explique par une inhibition de l'ac-
tion de la transition A 3-B 5 qui excite, contrairement aux trois autres transitions,
un sous-niveau demF > 0. En e®et, l'action conjugu¶ee de l'excitation des trois
transitions A 1-B 1, A 2-B 2 et A 4-B 6 se traduit par un transfert important de la
population du côt¶e desmF > 0. L'action de l'excitation de la transition A 3-B 5 se
trouve alors favoris¶ee par rapport µa celle des trois autres. La r¶eduction de la contri-
bution de A 3-B 5 est r¶ealis¶ee exp¶erimentalement en d¶esaccordant vers le rouge la
fr¶equence du laser pompe par rapport au centre de la raie. La valeur num¶erique du
d¶esaccord optimal peut µa son tour d¶ependre de la polarisation nucl¶eaire car plus
la polarisation nucl¶eaire est ¶elev¶ee, plus l'action deA 3-B 5 est favoris¶ee.
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Pompage f2 m

Même si la raie f2 m est constitu¶ee de transitions atomiques excitant des
sous-niveaux dont lesmF sont de même signe, des comportements particuliers
sont ¶egalement observ¶es dans ce pompage. Nous illustrons ce comportement dans
la Fig.6.13 : la variation du terme source (M ¤ ¡ M ) y est repr¶esent¶ee en fonction
de la fr¶equence du laser pompe accord¶ee sur la raief2 m . Le calcul num¶erique est
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Fig. 6.13 { Exemple de r¶esultats num¶eriques illustrant la variation du terme source
(M ¤ ¡ M ) en fonction de l'accord en fr¶equence du laser pompe sur la raief2 m .
Même l¶egende que Fig.6.12.

e®ectu¶e pour°p=°e = 0:6 µa 8 mbar. En d¶esaccordant vers le bleu la fr¶equence du
laser pompe par rapport au centre de la raief2 m , une augmentation du terme
source est obtenue µa toutes les valeurs de polarisation. Ce qui signi¯e que la paire
de sous-niveaux (A 5, A 6) excit¶ee pendant un pompagef2 m est mieux d¶epeupl¶ee.
Comme nous avons proc¶ed¶e µa une mod¶elisation syst¶ematique aprµes avoir e®ectu¶e
les exp¶eriences, cet e®et n'avait pas ¶et¶e anticip¶e et notre ¶etude exp¶erimentale
syst¶ematique a ¶et¶e faite en pompant sur le centre de la raief2 m .

Des r¶esultats exp¶erimentaux r¶ecents obtenus µa 8 mbar µa Cracovie (paragraphe
7.3) en variant le d¶esaccord du laser pompe par rapport au centre de la raief2 m

sont confront¶es aux pr¶edictions du modµele num¶erique dans la Fig.6.14. Nous y
repr¶esentons la variation dedM=dt(M =0) en fonction de la fr¶equence du laser
pompe. Les polarisations stationnaires obtenues varient entre¡ 0:65 et¡ 0:70. L'ef-
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fet du d¶esaccord est trµes clairement observ¶e, et les mesures exp¶erimentales donnent
des r¶esultats tout µa fait comparables aux calculs num¶eriques.
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Fig. 6.14 { Variations du taux de pompagedM=dt(M =0) en fonction de la
fr¶equence du laser pompe µa 8 mbar. Le faisceau pompe, e®ectuant un aller re-
tour dans la cellule, a un diamµetre de 20 mm et une puissance de 250 mW
(paragraphe 7.3). Les symboles pleins et creux correspondent respectivement aux
r¶esultats exp¶erimentaux et num¶eriques calcul¶es avec une densit¶e de m¶etastables
de 2:41£ 1016 at/m 3. Nous repr¶esentons en pointill¶es le pro¯l d'absorption corres-
pondant µa la raief2 m .

6.3 Analyse des r¶esultats µa l'¶etat stationnaire

6.3.1 Calculs des polarisations stationnaires

Nous avons montr¶e dans le paragraphe 2.4.2 qu'il existe des limitations in-
trinsµeques du sch¶ema de pompage optique µa 1.5 Tesla dans le r¶egime des fortes
puissances laser au fur et µa mesure que la pression augmente. Or, même aux
relativement faibles puissances laser utilis¶ees dans nos exp¶eriences, le modµele
num¶erique utilis¶e dans le cadre des conditions exp¶erimentales des r¶esultats des
Figs.5.11 et 5.12 pr¶edit, surtout pour les pressions ¶elev¶ees, des polarisations sta-
tionnaires sup¶erieures µa celles mesur¶ees exp¶erimentalement. Ceci est illustr¶e dans
la Fig.6.15, oµu nous repr¶esentons en fonction de la puissance laser incidente les
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valeurs stationnaires de polarisationM stat mesur¶ees et calcul¶ees. Les polarisations
stationnaires sont calcul¶ees en consid¶erant comme seul processus de relaxation la
contribution de la d¶echarge ¡1 dech (Eq.2.53) et en utilisant les densit¶es d'atomes
m¶etastablesnm k(M stat ) de la Fig.6.3. µA 8 mbar, de trµes l¶egers ¶ecarts sont observ¶es.
Ces di®¶erences sont beaucoup plus importantes µa 32 mbar et 67 mbar. De plus,
elles augmentent avec la puissance laser incidente sur la cellule. Des processus de
relaxation suppl¶ementaire de la polarisation dans l'¶etat fondamental et intervenant
pendant le pompage optique pourraient expliquer cet ¶ecart, comme pr¶esent¶e dans
le paragraphe 6.3.2.

6.3.2 ¶Evaluation de la relaxation pendant le pompage

Une fa»con d'¶evaluer les ¶ecarts entre les valeurs exp¶erimentales et les pr¶edictions
num¶eriques deM stat consiste µa ¶evaluer un taux de relaxation a®ectant la po-
larisation dans l'¶etat fondamental et µa l'utiliser dans les calculs pour avoir des
pr¶edictions num¶eriques compatibles avec nos mesures. Plus particuliµerement, nous
¶evaluons le taux de relaxation suppl¶ementaire de la polarisation due µa la pr¶esence
du laser pompe ¡1 laser .

µA M = M stat , comme l'¶etat stationnaire ou d'¶equilibre entre le laser et
les atomes est atteint, nous pouvons ¶ecriredM=dt = 0. Aprµes un ajustement
des densit¶es d'atomes m¶etastablesnm k(M stat ) grâce aux mesures d'Absk(M stat )
(Fig.6.3), toutes les conditions exp¶erimentales sont parfaitement connues. Nous
pouvons d¶eterminer, en utilisant le modµele num¶erique, la valeur du terme source
de l'Eq.2.61. Par la suite, nous en d¶eduisons les taux de relaxation longitudinale de
la polarisation dans le niveau fondamental ¡1. ¡ 1 inclut toutes les contributions de
relaxation : la relaxation due au plasma entretenu dans la cellule ¡1 dech (Eq.2.53,
mesur¶e exp¶erimentalement d'aprµes la m¶ethode d¶ecrite dans le paragraphe 4.3.2)
ainsi qu'une relaxation suppl¶ementaire not¶ee ¡1 laser intervenant pendant la phase
de construction de la polarisation dans la cellule de pompage optique.

Les r¶esultats num¶eriques de ¡1 laser correspondant aux mesures pr¶esent¶ees dans les
Figs.5.11 et 5.12 sont report¶es dans la Fig.6.16. Les taux de relaxation de la polari-
sation en pr¶esence du laser ¡1 laser y sont repr¶esent¶es en fonction denP, la densit¶e
d'atomes dans l'¶etat excit¶e 23P en pr¶esence du laser pompe et µaM stat . Les barres
d'erreur d¶ecoulent des incertitudes sur les mesures exp¶erimentales d'Absk(M stat ).
Les plus grands taux de relaxation ¡1 laser sont observ¶es pour des pompages multi-
transitions f4 m . µA faible pression (ici 8 mbar), les valeurs num¶eriques des ¡1 laser

sont comparables ou inf¶erieures µa celles de ¡1 dech. Aux pressions ¶elev¶ees, les ¡1 laser

sont du même ordre de grandeur ou plus grands que les taux ¡1 dech. De plus, pour
les trois pressions consid¶er¶ees exp¶erimentalement et ind¶ependamment de la raie
de pompage, nous observons une augmentation de ¡1 laser au fur et µa mesure que
la densit¶e d'atomes dans le niveau 23P augmente, donc au fur et µa mesure que la
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Fig. 6.15 { Variation de la polarisation stationnaire en fonction de la puis-
sance laser incidentePlaser . Les symboles pleins correspondent aux r¶esultats
exp¶erimentaux ; les symboles creux correspondent aux r¶esultats num¶eriques ob-
tenus en utilisant les densit¶es d'atomes m¶etastables calcul¶eesnm k(M stat ) et en
consid¶erant comme processus de relaxation la contribution de la d¶echarge (voir
texte). Les cercles et carr¶es correspondent aux mesures lors d'un pompage sur la
raie f2 m (graphes µa droite) et sur le °anc gauche de la raief4 m (graphes µa gauche).
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Fig. 6.16 { Variation de ¡ 1 laser en fonction denP, la densit¶e d'atomes port¶es dans
le niveau excit¶e 23P en pr¶esence du laser pompe et µaM stat (voir texte). Les cercles
et carr¶es correspondent aux mesures lors d'un pompage sur la raief2 m (graphes µa
droite) et sur le °anc gauche de la raief4 m (graphes µa gauche). Les barres d'erreur
d¶ecoulent des incertitudes exp¶erimentales sur les mesures d'Absk(M stat ). Les traits
horizontaux en pointill¶es correspondent aux ¡1 dech croissant avec la pression.
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puissance laser est ¶elev¶ee. Des ajustements lin¶eaires de ¡1 laser en fonction denP

donnent les pentes pr¶esent¶ees dans la table 6.1.

Tab. 6.1 { Pentes obtenues des ajustements lin¶eaires des donn¶ees de la Fig.6.16
et correspondant µa la variation de ¡1 laser en fonction denP.

f4 m f2 m

10¡ 18 s¡ 1/(at/m 3) 10¡ 18 s¡ 1/(at/m 3)
8 mbar 0.59§ 0.08 2.21§ 0.35
32 mbar 2.84§ 0.01 2.69§ 0.11
67 mbar 1.67§ 0.11 3.22§ 0.58

Dans la Fig.6.16, nous avons suppos¶e que la relaxation de la polarisation induite
par la pr¶esence du laser pompe est la cons¶equence d'une modi¯cation du plasma
partout dans la cellule (e.g. si le pompage optique cr¶ee des espµeces excit¶ees dif-
fusant dans toute la cellule). Si par contre, nous supposons que la relaxation agit
seulement dans le volume de la cellule ¶eclair¶e par le faisceau pompe, la modi¯ca-
tion locale du taux de relaxation sera beaucoup plus importante, d'un facteur de
l'ordre de 8 correspondant au rapport entre le volume total de la celluleVcellule et
le volume de la cellule ¶eclair¶e par le laser pompeVlaser .

6.3.3 Interpr¶etations de la relaxation pendant le pompage

Nous consid¶erons et discutons dans ce paragraphe la signi¯cation et la per-
tinence de deux processus physiques pouvant être invoqu¶es pour expliquer la
proportionnalit¶e de ¡ 1 laser avec nP. Il s'agit des e®ets de d¶epompage dus µa une
r¶eabsorption de la lumiµere di®us¶ee dans la cellule et des processus de cr¶eation des
mol¶ecules homonucl¶eaires m¶etastables.

E®ets de d¶epompage dus µa une r¶eabsorption de la lumiµere di®us¶ee dans
la cellule

Comme pr¶esent¶e dans le chapitre 2, nous n'avons pas consid¶er¶e dans notre
modµele num¶erique les e®ets de r¶eabsorption de la lumiµere di®us¶ee dans la cellule
de pompage optique (par absorption et ¶emission spontan¶ee). Or, il est connu
que ces e®ets peuvent s'av¶erer gênants, voire même limitants dans certaines
conditions exp¶erimentales (milieux optiquement ¶epais). Dans ce paragraphe, nous
nous proposons d'¶evaluer leur ordre de grandeur et de discuter dans quelle mesure
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ils contribueraient µa la relaxation de la polarization nucl¶eaire.

Nous consid¶erons dans ce qui suit un photon r¶eemis au centre de la cellule
et nous montrons que la probabilit¶e qu'il soit r¶eabsorb¶e sur une transition qui
d¶epompe est de l'ordre de 1/60. Pour rem¶edier µa la complexit¶e du calcul exact de
la puissance lumineuse r¶eabsorb¶eePreab, nous nous proposons de d¶eterminer une
estimation pour Preab.
Nous assimilons la cellule cylindrique de pompage optique de dimensions
5 cm£ 5 cm µa un cube. En tenant compte du miroir de renvoi (voir le sch¶ema
exp¶erimental reproduit dans la Fig.3.5) et des angles solides, la longueur e®ective
parcourue par le photon est 1=6 £ 3L=2 + 5=6 £ L=2 = 2=3 £ L, oµu L est la
longueur de la cellule (ou arête du cube).
Nous consid¶erons maintenant le cas d'absorption maximale dans nos conditions
exp¶erimentales : µa 8 mbar et en accordant le laser pompe sur la raief4 m , les
absorptions mesur¶ees sur un aller-retour dans la cellule et µaM = 0 sont de l'ordre
de 0.6 pour une faible puissance laser. Il s'ensuit que pour une transition telle que
Tij = 1, l'absorption sur la distance e®ective 2L=3 dans la cellule est de l'ordre de
1=20.
En pompage Dehmelt sur la raief4 m , la probabilit¶e pour que la lumiµere ¶emise par
¶emission spontan¶ee soit µa une fr¶equence susceptible d'être absorb¶ee par les deux
sous-niveauxA 5 et A 6 est ¶egale µa 2=6 soit 1=3. En n¶egligeant l'e®et deM sur
les populations et en ne consid¶erant que les transitions intenses (Tij » 1), nous
pouvons estimer la puissance r¶eabsorb¶ee µaPreab = 1=3 £ 1=20£ Pabs = Pabs=60,
oµu Pabs est la puissance laser initialement absorb¶ee.
Pour chaque condition exp¶erimentale de pompage sur la raief4 m , nous pouvons
donc calculer le nombre de photons r¶eabsorb¶es par unit¶e de temps. En utilisant le
rendement quantique du pompage optique sur les sous-niveauxA 5 et A 6 (¶egal µa
2), le nombre de photons r¶eabsorb¶es par unit¶e de temps est converti en un nombre
d'atomes d¶epolaris¶es par unit¶e de temps. Un terme de d¶epompage (dM=dt)depo,
proportionnel µa nP et µa 1=Ng, peut être ¶evalu¶e d'aprµes l'Eq.6.6 et par la suite
nous d¶eduisons les valeurs des taux de relaxation de la polarisation sous l'e®et de
ce processus ¡1 depo = ( dM=dt)depo=Mstat .
Un calcul similaire peut être men¶e pour un pompage sur la raief2 m ; dans ce
cas, la probabilit¶e pour que la lumiµere ¶emise par ¶emission spontan¶ee soit µa une
fr¶equence susceptible d'être absorb¶ee par les quatre sous-niveauxA 1, A 2, A 3

et A 4 est ¶egale µa 2=3 et le rendement quantique du pompage optique sur ces
quatre sous-niveaux pour ¶evaluer le nombre d'atomes d¶epolaris¶es est ¶egal µa 1. Il
en r¶esulte une puissance r¶eabsorb¶ee ¶egale aussi µaPabs=60.

Les valeurs num¶eriques correspondant µa nos conditions exp¶erimentales de po-
larisation stationnaire, de pression et de puissance laser sont illustr¶ees dans la
Fig.6.17. µA 8 mbar, les valeurs de taux de d¶epompage ¡1 depo sont inf¶erieures mais
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Fig. 6.17 { Variation de ¡ 1 depo (symboles creux) en fonction du produitnmnP=Ng,
nm ¶etant la densit¶e d'atomes m¶etastables µaM stat , nP la densit¶e d'atomes port¶es
dans le niveau excit¶e 23P en pr¶esence du laser pompe et µaM stat et Ng la den-
sit¶e d'atomes dans le niveau fondamental. Les symboles pleins correspondent aux
valeurs de ¡1 laser . Les r¶esultats sont relatifs aux trois pressions ¶etudi¶ees 8 mbar
(triangles), 32 mbar (¶etoiles) et 67 mbar (cercles). Les traits horizontaux en poin-
till¶es correspondent aux ¡1 dech relatifs µa chacune des trois pressions.
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comparables µa celles de ¡1 laser (voir les triangles pleins et creux dans la Fig.6.17).
Par contre, aux pressions ¶elev¶ees, les valeurs de ¡1 depo sont nettement plus faibles
que celles de ¡1 laser (comparer les ¶etoiles et les cercles pleins et creux entre eux
dans la Fig.6.17) et celles dues µa la contribution du plasma ¡1 dech (comparer les
¶etoiles et les cercles creux aux traits horizontaux en pointill¶es dans la Fig.6.17).
Par la suite, les ¶ecarts (voir Fig.6.15) obtenus entre les polarisations stationnaires
mesur¶ees et celles calcul¶ees ne peuvent pas être expliqu¶es par des processus de
d¶epompage li¶es µa une r¶eabsorption de la lumiµere di®us¶ee dans la cellule de pom-
page optique.

Processus de cr¶eation des mol¶ecules m¶etastables

Des collisions µa trois corps accompagn¶ees d'une formation de mol¶ecules
He¤

2 m¶etastables peuvent être suspect¶ees d'être µa l'origine de la relaxation
suppl¶ementaire ¡1 laser . En e®et, la mol¶ecule homonucl¶eaire d'h¶elium-3 dans le
niveau m¶etastablea3§ +

u est peupl¶ee par la cascade radiative dans le plasma. Mais
une lumiµere intense µa 1083 nm maintient une population dans l'¶etat 23P oµu un
atome peut former par interaction avec deux atomes dans l'¶etat fondamental la
mol¶ecule He2(b3¦ g) : c'est un canal suppl¶ementaire de formation de la mol¶ecule
d'h¶elium, s'ajoutant µa celui qui implique des atomes dans l'¶etat 23S1, et cent fois
plus e±cace [Emm88, Zha93]. Ces mol¶ecules participeraient alors µa des collisions
similaires aux collisions d'¶echange de m¶etastabilit¶e (dont µa notre connais-
sance la section e±cace n'a ¶et¶e ni mesur¶ee ni calcul¶ee) et une thermalisation
rapide du moment nucl¶eaire par couplage spin-orbite dans les divers ¶etats rota-
tionnels de la mol¶ecule serait µa l'origine de la relaxation de la polarisation [Cou01].

Dans nos con¯gurations exp¶erimentales, le cas le plus marquant de relaxation en
pr¶esence du laser pompe correspond µa une augmentation de ¡1 due au ¡1 laser de
prµes d'un facteur 5 par rapport au ¡1 dech (en pompant sur la raief4 m µa 32 mbar).
En tenant compte des sections e±caces de cr¶eation des mol¶ecules µa partir d'atomes
dans le niveau 23S1 ou dans le niveau 23P [Zha93] et des populations des atomes
dans les deux niveaux (dans cet exemplenP » 0:04nm oµu nm est la densit¶e
d'atomes m¶etastables µaM stat et nP la densit¶e d'atomes port¶es dans le niveau
excit¶e 23P en pr¶esence du laser pompe et µaM stat ), il vient que le taux de cr¶eation
des mol¶ecules augmente de prµes d'un facteur 4. Ce qui est tout µa fait comparable
aux mesures e®ectu¶ees dans [Cou01] oµu des exp¶eriences de °uorescence induite
par laser µa 465 nm ont permis de mesurer une augmentation de la population
des mol¶ecules m¶etastables jusqu'µa un facteur de l'ordre de 5 dans une cellule
µa 40 mbar et jusqu'µa un facteur de l'ordre de 2.4 dans une cellule cylindrique
µa 32 mbar. Dans l'hypothµese oµu les mol¶ecules m¶etastables sont responsables
de l'augmentation de ¡1, la corr¶elation observ¶ee entre le taux de cr¶eation des
mol¶ecules et le taux de relaxation laisse entendre que ¡1 dech est lui-même limit¶e
par les processus de formation des mol¶ecules m¶etastables, au moins µa cette pression.
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Pour comprendre les e®ets des mol¶ecules m¶etastables, nous consid¶erons un
modµele simple oµu la densit¶e de mol¶ecules serait d¶etermin¶ee par leur taux de
cr¶eationvia les processus µa trois corps (impliquant deux atomes fondamentaux) et
leur taux de destruction due µa la di®usion vers les parois de la cellule (inversement
proportionnel µa la pression du gaz). Dans le cadre de ce modµele, la densit¶e de
mol¶eculesnmol est proportionnelle µaP3, oµu P est la pression du gaz.

Soit ¡ mol
1 = 1=Tmol

1 le taux de dissipation de polarisation dans la mol¶ecule,
1=¿mol

e le taux d'¶echange entre une mol¶ecule m¶etastable et un atome fondamental
et M ¤mol la polarisation de la mol¶ecule m¶etastable. Suivant la valeur deTmol

1
(inconnue pour la mol¶ecule He¤2, mais discut¶ee dans [Abr61] pour la mol¶ecule H2 et
en champ magn¶etique faible) et la valeur de¿mol

e (inconnue, mais raisonnablement
du même ordre de grandeur que 1=°e), deux r¶egimes extrêmes sont µa consid¶erer :

i - le r¶egime derelaxation forte dans lequel¿mol
e À Tmol

1 . Dans ce r¶egime,
M ¤mol = 0. Le taux de relaxation caus¶e par les mol¶ecules serait proportionnel
µa leur densit¶e ; ce qui ramµenerait un taux de relaxation due aux mol¶ecules
proportionnel µa P3 et donc µaN 3

g (Ng ¶etant la densit¶e d'atomes dans le niveau
fondamental).

ii - le r¶egime derelaxation faible dans lequel¿mol
e ¿ Tmol

1 . Dans ce r¶egime,
M ¤mol = M . Le taux de relaxation ramen¶e dans le fondamental serait proportion-
nel µa ¡mol

1 nmol =Ng avec une constante num¶erique de l'ordre de l'unit¶e.

Comme montr¶e dans la table 6.1, les donn¶ees exp¶erimentales semblent exclure
une d¶ependance enN 2

g du taux de relaxation ¡1 laser . Elles excluent davantage une
d¶ependance enN 3

g . Ce qui nous porte µa ¶eliminer le cas d'une relaxation forte. De
plus, dans le r¶egime de relaxation forte, on s'attendrait µa des taux de relaxation
¡ 1 laser ind¶ependants de l'intensit¶e du champ magn¶etique ; ce qui est en contraste
avec nos observations comme nous le montrons dans le paragraphe 6.3.4.

Dans la Fig.6.17, nous montrons quenmnP=Ng est un paramµetre pertinent pour
¡ 1 depo et pas pour ¡1 laser . Il est µa remarquer quenmnPNg semble r¶econcilier les
valeurs de ¡1 laser µa toutes les pressions et raies de pompage consid¶er¶ees, comme
illustr¶e dans la Fig.6.18.µA ce stade, nous ne sommes pas en mesure de proposer un
m¶ecanisme physique raisonnable donnant lieu µa un taux de relaxation ennmnPNg.

Comme montr¶e dans [Abr61], le taux de relaxation nucl¶eaire dans une mol¶ecule
diatomique est inversement proportionnel µa la pression du gaz. En r¶egime de
relaxation faible, ceci nous amµene µa attendre des taux de relaxation ¡1 laser

proportionnels au produit de densit¶esnPNg et non en fonction du produitnPN 2
g .
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Fig. 6.18 { Variation de ¡ 1 laser en fonction du produit nmnPNg, nm ¶etant la den-
sit¶e d'atomes m¶etastables µaM stat , nP la densit¶e d'atomes port¶es dans le niveau
excit¶e 23P en pr¶esence du laser pompe et µaM stat et Ng la densit¶e d'atomes dans le
niveau fondamental. Les r¶esultats sont relatifs aux trois pressions ¶etudi¶ees 8 mbar
(triangles), 32 mbar (¶etoiles) et 67 mbar (cercles). Les traits horizontaux en poin-
till¶es correspondent aux ¡1 dech respectifs (croissant avec la pression). La droite,
de pente (7:79§ 0:42)£ 10¡ 59 s¡ 1/(at/m 3)3, repr¶esente un ajustement lin¶eaire des
donn¶ees.
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Nous voyons sur la Fig.6.19 que les r¶esultats obtenus µa 8 mbar et µa 32 mbar sont
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Fig. 6.19 { Variation de ¡ 1 laser en fonction du produit nPNg, nP ¶etant la den-
sit¶e d'atomes port¶es dans le niveau excit¶e 23P en pr¶esence du laser pompe et
µa M stat et Ng la densit¶e d'atomes dans le niveau fondamental. Les r¶esultats
sont relatifs aux trois pressions ¶etudi¶ees 8 mbar (triangles), 32 mbar (¶etoiles)
et 67 mbar (cercles). Les traits horizontaux en pointill¶es correspondent aux
¡ 1 dech respectifs (croissant avec la pression). Les pentes obtenues par ajustements
lin¶eaires sont respectivement (3:59 § 0:04) £ 10¡ 42 s¡ 1/(at/m 3)2 µa 32 mbar et
(1:07§ 0:02)£ 10¡ 42 s¡ 1/(at/m 3)2 µa 67 mbar.

bien compatibles avec une telle d¶ependance mais que les valeurs de ¡1 laser sont
trois fois plus faibles (µanPNg donn¶e) µa 67 mbar. Dans le modµele simple consid¶er¶e
jusqu'ici, la densit¶enmol crô³t commeP3 ; il est clair que ce r¶egime cesse d'être
valable lorsque des processus non-lin¶eaires viennent limiternmol (par exemple
des collisions mol¶ecule-mol¶ecule ou mol¶ecule-atome 23S1). Il est raisonnable de
penser que de tels e®ets interviennent µa 67 mbar, limitantnm µa être seulement
(67=32)3 £ 1=3 » 3 fois plus ¶elev¶ee qu'µa 32 mbar (au lieu de (67=32)3 » 9) ; ce qui
expliquerait les r¶esultats de la Fig.6.19.

La discussion pr¶ec¶edente nous conduit µa penser que des mol¶ecules en r¶egime
de relaxation faible sont responsables de la relaxation suppl¶ementaire ¡1 laser ob-
serv¶ee dans nos exp¶eriences µa pression ¶elev¶ee, et sans doute ¶egalement d'une part
importante dans la relaxation due µa la d¶echarge ¡1 dech.
Il est clair qu'une con¯rmation directe au moyen d'une mesurein-situ de la den-
sit¶e de mol¶ecules est n¶ecessaire pour valider notre description. La mesure de cette
densit¶e permettrait en outre de d¶eduire la valeur du temps de relaxationTmol

1 et
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de quanti¯er l'e®et sur ce temps du d¶ecouplage hyper¯n produit par le champ de
1.5 Tesla.

6.3.4 E®ets du champ magn¶etique sur la relaxation

Revenons µa la Fig.6.15. Les ¶ecarts entre les valeurs des polarisations station-
naires mesur¶ees et celles calcul¶ees en consid¶erant comme seul processus de relaxa-
tion de la polarisation la contribution de la d¶echarge sont ¶egalement observ¶es lors
des exp¶eriences de pompage optique en faible champ magn¶etique comme illustr¶e
dans la Fig.6.20.
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Fig. 6.20 { Polarisations stationnaires obtenues par pompage optique en champ
magn¶etique de l'ordre du mTesla (¶etoiles, voir paragraphe 7.1) et µa 1.5 Tesla
(cercles) en fonction de la pression d'h¶elium-3. Les ¶etoiles correspondent aux
r¶esultats de pompage sur la raie C9. Les cercles correspondent aux r¶esultats de
pompage sur la raief2 m . Les symboles pleins et creux correspondent respective-
ment aux valeurs mesur¶ees et celles calcul¶ees en consid¶erant comme processus de
relaxation la seule contribution de la d¶echarge. La puissance laser incidente sur la
cellule est 250 mW.

Dans ce paragraphe, nous nous proposons de comparer et discuter les taux de
relaxation de la polarisation en pr¶esence (¡1 dech et ¡ 1 laser ) et en absence (¡1 dech)
de laser pompe µa 1.5 Tesla µa ceux obtenus en faible champ magn¶etique.
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Nous consid¶erons pour cela la variation de ¡1 laser en fonction de la densit¶e
d'atomes dans le niveau excit¶e 23P (nP) µa pression ¶elev¶ee.µA titre d'exemple, les
r¶esultats obtenus dans la cellule µa 32 mbar sont illustr¶es dans la Fig.6.21. Nous
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Fig. 6.21 { Variation de ¡ 1 laser en fonction de nP, la densit¶e d'atomes port¶es
dans le niveau excit¶e 23P en pr¶esence du laser pompe et µaM stat dans la cellule
µa 32 mbar. Les ¶etoiles et cercles correspondent respectivement aux r¶esultats de
pompage en champ magn¶etique de l'ordre du mTesla (voir paragraphe 7.1) et µa
1.5 Tesla. Les traits horizontaux correspondent aux ¡1 dech. Les droites en pointill¶es
correspondent aux ajustements lin¶eaires des r¶esultats exp¶erimentaux.

y indiquons ¶egalement en traits horizontaux les valeurs des ¡1 dech. En faible
champ magn¶etique, comme µa 1.5 Tesla, nous observons une augmentation des
¡ 1 laser avec nP. Toutefois, la relaxation aussi bien en pr¶esence qu'en absence
de laser pompe est nettement moins importante µa 1.5 Tesla qu'en faible champ
magn¶etique, probablement grâce µa un e±cace d¶ecouplage hyper¯n des espµeces
excit¶ees qui contribuent µa la relaxation.

La r¶eduction du taux de relaxation en pr¶esence de la d¶echarge ¡1 dech de prµes
d'un facteur 10 permet de comprendre en grande partie le gain de polarisation
observ¶e µa forte pression (comparer µa pression donn¶ee les ¶etoiles et les cercles pleins
dans la Fig.6.20). En e®et, si lors des exp¶eriences de pompage optique en faible
champ magn¶etique des plasmas comparables µa ceux exp¶erimentalement entrete-
nus µa 1.5 Tesla peuvent être obtenus, des polarisations nucl¶eaires beaucoup plus
grandes que celles mesur¶ees pourraient alors être obtenues en pompant sur la raie
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C9 comme illustr¶e dans la Fig.6.22.
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Fig. 6.22 { Polarisations stationnaires obtenues par pompage optique en champ
magn¶etique de l'ordre du mTesla (¶etoiles, voir paragraphe 7.1) et µa 1.5 Tesla
(cercles) en fonction de la pression d'h¶elium-3. Les ¶etoiles correspondent aux
r¶esultats de pompage sur la raie C9. Les cercles correspondent aux r¶esultats de
pompage sur la raief2 m . Les carr¶es correspondent µa une situation hybride oµu le
pompage optique est e®ectu¶e en faible champ magn¶etique (sur C9) dont les pa-
ramµetres (nm , T1 dech) sont ceux des plasmas entretenus µa 1.5 Tesla. La puissance
laser incidente sur la cellule est 250 mW.

L'¶etude de la d¶ependance en pression de ¡1 laser semble indiquer que ce sont pro-
bablement des mol¶ecules m¶etastables qui sont la cause principale de la relaxation
observ¶ee. Dans cette hypothµese, la r¶eduction de la relaxation µa 1.5 Tesla fournit
une information pr¶ecieuse sur l'e®et du d¶ecouplage hyper¯n dans ces mol¶ecules.
Toutefois, d'autres mesures exp¶erimentales sont n¶ecessaires pour valider cette hy-
pothµese et une ¶etude des ¡1 laser en fonction du champ magn¶etique est actuellement
en cours (paragraphe 7.3).
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Chapitre 7

Exp¶eriences compl¶ementaires

Dans ce chapitre, nous d¶ecrivons un ensemble d'exp¶eriences compl¶ementaires
de pompage optique r¶ealis¶ees µa di®¶erentes valeurs du champ magn¶etique dans les
cellules cylindriques de dimensions 5 cm£ 5 cm.

Nous commen»cons par d¶ecrire des exp¶eriences de pompage optique e®ectu¶ees
dans un champ magn¶etique de l'ordre du mTesla. Les r¶esultats obtenus sont
utilis¶es pour comparer les performances du pompage optique en faible champ
magn¶etique et µa 1.5 Tesla en fonction de la pression.

Ensuite, nous pr¶esentons les r¶esultats de quelques tentatives de pompage op-
tique dans le champ magn¶etique de frange de l'imageur clinique. En positionnant
le montage optique construit pour notre ¶etude µa 1.5 Tesla le long de l'axe hori-
zontal de l'imageur µa diverses distances par rapport au centre de l'imageur, nous
avons accµes µa des champs magn¶etiques allant de 1.3 Tesla µa 0.4 Tesla. Des ¶etudes
µa 0.1 Tesla ont ¶et¶e entreprises pr¶ec¶edemment en utilisant un autre dispositif.
Des r¶esultats sont report¶es dans la table 1.1 et dans les r¶ef¶erences [Nac02], [Cou01].

Finalement, nous d¶ecrivons la mise en place d'un dispositif amagn¶etique plus
compact que celui utilis¶e µa 1.5 Tesla. Ce nouveau montage sert µa des exp¶eriences de
pompage optique dans un champ magn¶etique homogµene et pouvant aller jusqu'µa
2 Tesla. Nous pr¶esentons les principales am¶eliorations de ce dispositif par rapport
µa celui fabriqu¶e pour notre ¶etude µa 1.5 Tesla.

7.1 Exp¶eriences en faible champ magn¶etique

Nous pr¶esentons dans ce paragraphe des mesures de pompage e®ectu¶ees dans
les cellules cylindriques de dimensions 5 cm£ 5 cm en faible champ magn¶etique.
Les r¶esultats obtenus sont utilis¶es pour comparer les performances du pompage
optique en faible champ magn¶etique et µa 1.5 Tesla en fonction de la pression.
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