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Introduction

L'hglium-3 polarisg nuclgairement trouve des applications dans divers do-
maines. En physique nuclgaire, il permet de rgaliser des cibles polarisges pour
les ®tudes de la structure du neutron [Mey94], [Bec99] et des polariseurs large
bande pour les faisceaux de neutrons (Itres p neutrons) [Sur97], [Bec98]. Depuis
guelques annges, les gaz rares polaris®s tels que le xgnon-129 [Alb94] ou I'n§lium-3
[Ebe96], [Mol02] sont utilisks en imagerie mgdicale. Les recherches en imagerie
des voies respiratoires par IRM d'hglium polarisg pourraient aboutir p des
applications pour des examens cliniques, par exemple pour un diagnostic prgcoce
des pathologies et pour un bilan fonctionnel des poumons suite p des obstructions
chroniques, p I'emphysgme ou p I'asthme [Bee04].

Toutes ces applications requigrent ['utilisation d'gchantillons d'hglium-3
fortement polarisgs et relativement denses p la temp®rature ambiante (pouvant
aller jusqu'p plusieurs bars).

La m®thode la plus simple, au moins conceptuellement, pour produire de I'hglium-
3 polarisg dense consiste p refroidir les atomes dans un champ magn$gtique
®levg. Appligug p I'n®lium-3 gazeux, cette m$thode ne permet pas malheu-
reusement d'obtenir des polarisations nuclgaires stationnaires importantes :
g une temp%®rature de l'ordre du Kelvin et dans un champ magn®tique de
guelques Tesla, des polarisations de l'ordre deOQ sont obtenues. De fortes
polarisations (0.9-0.95) sont obtenues p I'gtat solide de I'hglium-3 dans un
champ magn®tiqgue de 15 Tesla et p une temp%®rature de 5 mK [Fro98], [Aki00].
Le solide ainsi polarisg peut etre ensuite liqug ® sans perte de polarisation
[Cas79]. La dgcompression du solide suivie d'une ®vaporation du liquide et
d'une extraction du gaz a ®tg§ propos®e pour obtenir des ®chantillons gazeux
d'hglium-3 polaris®, mais la faisabilitg de cette technique n'a jamais §t¢ dgmontrge.

Pour obtenir des polarisations nuclgaires importantes dans I'hglium-3 gazeux, il
existe deux autres mgthodes. Ces deux mgthodes, dgvelopp®es depuis les annges
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60, font appel au pompage optique [Kas66], [Coh98]; il s'agit du pompage optique
par \Bchange de spin"avec des atomes alcalins [Bou60], [Wal97] et du pompage
optique par §change de mgtastabilitg [Sch63], [Col63], [Nac85b].

Le pompage optique par \change de spin"de I'hglium-3 fournit des ®chantillons
denses (p des pressions de plusieurs bars) avec des polarisations de l'ordre de
0.25-0.35. Toutefois, un inconvgnient majeur de cette mgthode 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 §change de m$tastabilit¢ de I'n®lium-3 permet quant
g lui d'obtenir des polarisations nuclgaires proches de l'unit§ mais pour une
faible pression d'hglium de l'ordre de 1 mbar [Big92], [Gen93], [Bat05]. Des
dgveloppements divers au niveau de lasers dgdifs au pompage [Gen03] ou au
niveau de l'am®lioration des conditions exp®rimentales de pompage [Gen93],
[Can94], [Sto96a], [Wol04] ont i e®ectus au long des annges. Toutefois, les
raisons prgcises des limitations de I'excacitg du pompage optique par §change de
metastabilit aux pressions glevges n'ont jamais §tg ®lucidges. Pour rem&dier p
cet inconvgnient du pompage par change de m$tastabilitg, di®grentes mgthodes
de compression du gaz polarisg, sans perte notable de polarisation, ont §t%
dgveloppkes [Eck92], [Nac99], [Gen0l]. Cependant, elles ngcessitent des appa-
reillages d®licats et des op®rateurs quali ®s. Il est donc utile pour la di®usion
a grande ®chelle 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 o le gaz peut étre polarisg a plus forte pression, ce qui rgduirait
le facteur de compression n§cessaire et par la suite simpli erait I'Btape de la
compression.

Une premigre s%rie d'exp®riences de pompage optique par §change de mgtastabilit§
en champ magn®tique ®levg (0.1 Tesla) a permis de polariser le gaz g plus forte
pression [Cou01] : les polarisations obtenues p 32 mbar sont augmentges de prgs
d'un facteur 2 par rapport p celles obtenues en champ magn®tique habituel de
l'ordre du mTesla [Nac02]. Le d®&couplage hyper n des divers ®tats atomiques
et/ou molgculaires dans les §tats excitgs de I'h&lium-3 pourrait &tre responsable
de cette am®lioration par une rgduction de la perte d'orientation nuclgaire dans
ces ftats excitgs. Ceci n'est pas ®tabli et motive I'Btude de I'excacitg du pompage
optigue par §change de m%tastabilit en champ magn®tique intense et de la
variation de cette excacitg avec l'intensitg du champ magn$gtique.

Dans ce m&moire, nous dgcrivons un ensemble de travaux exp®rimentaux et
thgoriques sur le pompage optique de I'hglium-3 par §change de metastabilitg
dans un champ magn®tique encore plus intense (1.5 Tesla) et p forte pression.
Notre manuscrit est organisg de la manigre suivante.
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Dans le premier chapitre, nous prgsentons un rappel sur les techniques de
polarisation de I'hglium-3 gazeux par pompage optique.

Dans le deuxigme chapitre, nous procgdons p une modglisation du pompage
optique par §change de m§tastabilith p 1.5 Tesla et aux fortes pressions en nous
inspirant des modgles numgriques d§ja ®tablis et en les adaptant g nos conditions.
Nous commenxons par dgtailler la structure atomique des di®®rents niveaux de
I'nglium-3 p 1.5 Tesla. Puis, nous dgcrivons les processus physiques intervenant
dans le mgcanisme du pompage optique par change de m§tastabilitg. Finalement,
nous proposons des modgles num®riques qui permettent de dgcrire de faxon aussi
rgaliste que possible les e®ets conjugu®s des di®grents processus entrant en jeu au
sein d'un gaz d'hglium-3 soumis g un pompage optique p 1.5 Tesla.

Nous consacrons le troisigme chapitre g la description du montage expgrimental.
Aprgs une brgve description de l'imageur clinique au sein duquel les exp®griences
ont §t% e®ectuges, nous dgtaillons le montage exp®rimental sous tous ses aspects :
principe du montage optique, sa rgalisation pratique soumise R l'exigence d'étre
completement amagn®tique, les cellules utilisges, les lasers et le systeme de mesure.

Dans le quatrigme chapitre, nous discutons la m®#thode de mesure de la
polarisation par absorption d'un faisceau laser. Nous d®taillons les m§&thodes
adopt®es pour analyser les mesures e®ectuges g I'gtat stationnaire et en dynamique
de pompage et nous discutons leur pertinence.

Le cinquigme chapitre est dgvolu p la prgsentation d'un corpus de rgsultats
d'exp®riences de pompage optique rgalisges p 1.5 Tesla. Ces rgsultats illustrent
la dgpendance des performances du pompage vis p vis de plusieurs paramgtres
exp®rimentaux. Nous en d®duisons les conditions expgrimentales favorables au
pompage optique en termes de polarisation stationnaire atteinte et de temps de
construction de la polarisation. De plus, nous prgsentons des rgsultats marquants
du pompage optique p pression glevge. Nous discutons leur importance et leurs
intgréts pratiques pour les applications d'imagerie mgdicale.

Le sixipme chapitre comporte une confrontation des rgsultats expgrimentaux
aux prgdictions thgoriques.
Le modgle num®rique ne suzt pas g lui tout seul pour prgdire I'gvolution de la
polarisation. Nous commenxons par dgterminer la densitg d'atomes mgtastables,
paramgtre crucial dans le calcul de la dynamique de construction de la polarisation
nuclgaire. Ainsi, nous mettons en §vidence une dgpendance de la densit§ d'atomes
megtastables vis p vis de la polarisation §lectronique des atomes m§tastables.
Ensuite, nous nous plasons dans des situations o les processus de relaxation n'af-
fectent pas I'Bvolution de la polarisation. Nous en dgduisons une caractgristique

15



intrinseque du pompage, p savoir le rendement quantique des schgmas de pompage
optique.

Finalement, nous procgdons p la mise en ®vidence de processus de relaxation
dgpendant de la lumigre laser de pompage, a®ectant la polarisation nuclgaire et
contribuant p limiter les polarisations stationnaires obtenues aux pressions §levges.

Le septigme chapitre prgsente un ensemble d'exp®riences complgmentaires.
Nous commenxsons par dgcrire des mesures de pompage optique e®ectuges dans
un champ magn®tique de l'ordre du mTesla. Les rgsultats obtenus sont utilisgs
pour comparer les performances du pompage optique en faible champ magn®tique
et p 1.5 Tesla en fonction de la pression. Ensuite, nous prgsentons des rgsultats
preéliminaires de pompage optique dans des champs magn®tiques allant de 1.3 Tesla
p 0.4 Tesla en utilisant le champ de fuite de I'imageur clinique. Finalement, nous
dgcrivons la mise en place d'un nouveau montage qui sert p des exp®riences de
pompage optique dans un champ magn®tigue homoggne et rgglable sur une plage
de 0 p 2 Tesla. Nous prgsentons les principales amliorations de ce dispositif par
rapport p celui utilisg pour notre §tude p 1.5 Tesla.
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Chapitre 1

Rappels sur les techniques de
polarisation de I'h§lium-3

Dans ce chapitre, aprgs un rappel de quelgues notions sur la polarisation
nuclgaire, nous prgsentons brigvement les deux techniques habituellement utilisges
pour polariser les atomes d'h§lium-3 par pompage optique. Nous d®crivons leur
principe et I'Gtat de l'art actuel.

1.1 Notions de polarisation

L'hglium-3 polarisg hors ®quilibre de Boltzmann est utilisg dans divers
domaines de la physique [Bec98]. En physique nuclgaire, il permet de rgaliser des
cibles polarisges et des polariseurs large bande pour les faisceaux de neutrons
[Mey94], [Sur97]. Aux interfaces entre la physique et la m®&decine, I'h&lium-3
hyperpolaris§ est utilisB comme une sonde pour explorer I'anatomie et la fonction
des espaces agriens pulmonaires [Mol02], [Bee04]. L'hglium-3 hyperpolaris§ est
®galement utilisg dans des ®tudes de mat®riaux poreux tels que les agrogels
[GuiOl1]. Plus récemment, des ®tudes th®oriques suggerent la rgalisation d'une
m®&moire quantique p l'aide de spins nuclgaires de I'h&lium-3 polaris§ dans son
®tat fondamental [Dan05].

Le niveau fondamental 1S, de I'hglium-3 est un ®tat singulet § = 0) avec
un moment angulaire orbitalL = 0; son moment angulaire §lectronique total
est J = 0. Le moment angulaire total de I'tat est donc purement nuclgaire
F = 1 = 1=2. Le niveau fondamental comporte deux sous-niveaux de nombre
guantique m, = 8 1=2, de population relative (18 M)=2, ouM est la polarisation
nuclgaire du niveau fondamental.
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La polarisation nuclgaireM d'un systgme de spin nuclgaire = 1=2 s'gcrit :

_ Nej Ng

= 7 11
N“ + N# ( )

ouN- est la population des atomes dm, = 1=2 et N, est la population des atomes
dem, = j 1=2.

A 300 K et dans un champ magn®tigue3, les atomes prgsentent g I'Bquilibre
thermodynamique de Boltzmann une polarisation :

p(E) i 1 o
1 4
exp(EE) +1 kg T
° ,, ohB (1.2)
Y AT

oput est le moment magngtique nuclgaire de I'nglium-3:Qr4£ 10 26 J/Tesla),

ks est la constante de Boltzmann (B8£ 10 2 J/K) et °q est le rapport gy-
romagngtigue nuclgaire de I'nglium-3 {2£ 3243601£ 10° rad.s '/T). Ce qui
constitue de trgs faibles polarisations (8 10 ¢ p 1.5 Tesla) par rapport g celles
requises pour les applications d'hglium-3 gazeux polaris§. Pour obtenir des po-
larisations nuclgaires importantes dans I'hnglium-3 gazeux, il existe deux autres
m®thodes faisant appel au pompage optique [Kas66]. Ces deux techniques de po-
larisation combinent le pompage optique d'une espgce atomique et le transfert de
la polarisation dans le niveau fondamental de I'hglium-3 grace p des processus
collisionnels.

1.2 Rappels sur le pompage optique par §change
de spin

Une m&thode de polarisation par pompage optique est fondge sur les collisions
dites d'tchange de spin entre un atome alcalin (ggn®ralement le rubidium) et
un atome d'hlium-3 [Wal97]. Le rubidium est polarisg par pompage optique en
utilisant la transition atomique 5S,-,-5P;-, qui correspond g, = 795 nm. Lors
d'une collision entre un atome de rubidium polarisg§ ®lectroniquement et un atome
d'hglium-3, le couplage hyper n entre I'Blectron externe de l'alcalin et le noyau du
gaz rare agit; il s'ensuit un transfert de la polarisation glectronique de l'alcalin
vers le niveau fondamental de I'hglium-3 [Bou60]. Le processus de la collision
Rb-He a une section excace trgs faible, de l'ordre dei®d cn?.

Le rubidium, qui est prgf€r§ par rapport aux autres alcalins, est pomp$® par un
réseau de diodes lasers gmettant une centaine de Watts avec une largeur spectrale
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de plusieurs nm. La pression du gaz est §levge, de l'ordre de plusieurs bars. Des
temp®ratures de l'ordre de 170-26CQ sont requises pour crger une vapeur de
rubidium.

Dans ces conditions, le pompage optique par §change de spin permet de po-
lariser des ®chantillons d'hglium-3, p des pressions de plusieurs bars, avec des
polarisations de l'ordre de 0.25-0.45 [Ric02]. Grace au dgveloppement de lasers,
il est possible d'obtenir dans de bonnes conditions des polarisations de l'ordre
de 0.65-0.7 [Cha03]. Un inconvgnient majeur de cette mgthode est la lenteur du
processus puisque la polarisation se construit au bout de plusieurs voire plusieurs
dizaines d'heures.

Depuis plusieurs annges, cette voie de polarisation par pompage optique fait
l'objet de diverses ®tudes a n d'am®liorer ses performances notamment en termes
de temps de production de l'aimantation. Des §tudes entreprises en 1998 montrent
gue dans des conditions de pompage optique, I'excacitg de I'Bchange de spin lors
de la collision entre l'alcalin et I'nglium-3 est 10 fois plus importante si I'alcalin
est le potassium et non le rubidium : quatre photons absorb$s par un atome de
potassium seraient ngcessaires pour polariser un noyau d'hglium-3, alors que prgs
de cinquante photons absorb®s par un atome de rubidium sont ngcessaires pour
polariser le noyau d'hglium-3 [Bar98]. RBcemment, des exp®riences utilisant une
vapeur hybride de potassium et de rubidium ont $t§ rgalisges [Bab03]. Le rubi-
dium est initialement polarisg en excitant la transition atomique g 795 nm et |l
transfgre sa polarisation au potassium lors de processus collisionnel de section ef-
“cace ®levge (prgs def 10 * cm?). La polarisation est ensuite transf@rge aux
atomes d'hglium-3 par des collisions d'&change de spin K-He et Rb-He. L'etcacit§
des collisions dans une vapeur riche en potassium excgde d'un ordre de grandeur
celle des collisions Rb-He et approche l'unitg. Ce qui, au nal, se traduit par une
ameglioration considgrable du taux de production de l'aimantation par unitg de
temps.

1.3 Rappels sur le pompage optique par §change
de m@tastabilit§

1.3.1 Pompage optique en conditions standard

Une autre m®thode de polarisation par pompage optique utilise les colli-
sions dites d'Bchange de metastabilitg entre des atomes d'h§lium-3 dans I'§tat
megtastable 23S, et dans I'gtat fondamental 1S, [Sch63], [Col63].

Le principe de la m&thode (voir Fig.1.1) mise au point dans les annges 60 par
Colegrove, Franken et Schearer peut etre rgsum$ en trois gtapes :
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Fig. 1.1 { Sch®ma illustrant les premiers niveaux de I'hglium-3 intervenant dans
le pompage optique par §change de mgtastabilit$.

1. Une dgcharge permet de peupler I'Btat m@tastabléS dans I'hglium-3
aprgs une cascade radiative.

2. Les atomes dans I'§tat m§tastable sont orientgs par pompage optique en
utilisant la transition 23S;-23P @, = 1083 nm. Grace au couplage hypern,
la polarisation est transfgrge aux noyaux des atomes mgtastables.

3. Lors d'une collision d'®change de m$tastabilitg, un atome dans ['§tat
fondamental He(1Sy) et un atome metastable polarisg nuclgairement
He (23S;) ®changent leur ®tat d'excitation ®lectronique [Dup71], [Dup73].
L'atome He se trouve alors polaris§ nuclairement dans son §tat fondamental.

La structure des niveaux impliqugs dans la transition atomique33,-2°P
est illustrge dans la Fig.1.2. L'§tat m§tastable 3%, comporte deux niveaux
hyperns F = 3=2 et F = 1=2 s®par®s de 6.74 GHz dans un champ magn®tique
de l'ordre du mTesla, soit six sous-niveaux Zeeman not®s; (i = 1;:::;6) par
ordre croissant d'§nergie. Le niveau®P a cinq sous-niveaux hyperns (deux
niveaux deF = 1=2, deux niveaux deF = 3=2 et un niveau deF = 5=2), soit
dix-huit sous-niveaux Zeeman not§8 ; (j = 1;:::;18) par ordre croissant d'gnergie.

Habituellement, le pompage optique par change de m®tastabilitg¢ de I'n®lium-
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Fig. 1.2 { Diagramme montrant les positions gnerggtiques, en champ magn®tique
de l'ordre du mTesla, des sous-niveaux Zeeman de |'gtat mgtastab?&,2(Es) et

de I'gtat excitg 2P (Ep) dans I'nglium-3. Les sous-niveauxA; pAg et B, p

B 1g sont class®s par ordre croissant d'gnergie. Les transitiong € Cg couplent
respectivement les niveaux :35;;F =1=2! 28Py;F =1=2 et 2S,;F =3=2!
2°Po; F = 1=2.
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3 est e®ectug p temp®rature ambiante dans un champ magn®tique statique de
I'ordre du mTesla. Les meilleures performances du pompage optique en termes
de polarisation nuclgaire stationnaire et taux de production de l'aimantation sont
obtenues en excitant la transition G (2°S;;F = 1=2! 23Py;F = 1=2) ou la
transition Co (23S;;F = 3=2! 2%Py;F = 1=2). Le choix de la raie excite est
e®ectu® selon la pression du gaz [Nac85b], [Gen93] : pour un gaz de pression
infrieure g 1 mbar, le laser pompe est accord® sur la transitiog &ors qu'il est
accord® sur G pour des pressions de I'ordre de 1 mbar. Des polarisations nuclgaires
de l'ordre de 0.8-0.9 [Big92], [Gen93], [Bat05] sont atteintes p des pressions de
l'ordre du mbar grace au dgveloppement de lasers dgdifs au pompage optique
[Dan87], [Che97], [Gen03], [Tas04]. Les taux de production de l'aimantation par
unitg de temps d®pendent fortement de lintensit§ laser incidente ainsi que de
I'intensitg de la dgcharge excitatrice [Gen93], [Cou01], [Wol04]. Compte tenu de sa
grande ezxcacit®, p la fois en termes de polarisation et de temps de production de
I'aimantation, c'est cette m&thode qui est souvent choisie.

1.3.2 D8pendance des r§sultats vis g vis de la pression

En polarisant le gaz p des pressions sup®rieures au mbar, les polarisations
nuclgaires atteintes sont moins importantes. Leurs valeurs diminuent progressive-
ment au fur et p mesure que la pression augmente. Cette variation de la polarisa-
tion avec la pression est illustrge dans la Fig.1.3. Des collisions g 3 corps avec le
fondamental ainsi que des collisions Penning auto-ionisantes pourraient a®ecter le
pompage optique g forte pression et limiter son excacit$.

Les collisions Penning auto-ionisantes d§crites par :
He" + He® | He(1'Sy) + He™* + @ (1.3)

constituent un processus qui contribue au raccourcissement de la durge de vie des
atomes me®tastables dans les conditions de pompage optique [Sch69]. En limitant
la densitg d'atomes metastables, les collisions Penning, processus non-lingaires,
pourraient a®ecter les performances du pompage optique aux pressions %levges.
En fait, en augmentant la pression du gaz, le nombre d'atomes dans le niveau
fondamental est augment®. Le rapport entre la densitg d'atomes mgtastables et la
densit® d'atomes fondamentaux devient alors moins favorable au pompage optique.

La diminution de la polarisation avec la pression pourrait aussi &tre expliquge
par une augmentation de la fréquence des processus p 3 corps tels que ceux dgcrits
par :

He" +2He ! He +He (1.4)

He" ®tant un atome d'h€lium dans I'Btat m®tastable 35, ou dans I'Btat ex-
citg 2P [Emm88], [Zha93]. Des collisions similaires aux collisions d'§change de
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Fig. 1.3 { Polarisations stationnaires obtenues par pompage optique par §change
de metastabilitg en champ magngtique statique de I'ordre du mTesla en fonction
de la pression du gaz. Le pompage est e®ectu en excitant la rajel@s ®toiles
correspondent aux rgsultats publigs dans la rgfgrence [Gen93], obtenus avec une
puissance laser de 4.5 W. Les donn®es en triangles sont des rgsultats obtenus dans
des cellules scellges d'hglium-3 cylindriques de dimensions £ &mm avec une
puissance laser de 2 W (paragraphe 7.1).
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metastabilitg et intervenant entre les molgcules m§tastables et les atomes polaris§s
pourraient probablement eétre p l'origine d'une relaxation supplgmentaire de la
polarisation p forte pression. Le canal de relaxation s'expliquerait par une therma-
lisation rapide du moment nuclgaire par couplage spin-orbite dans les divers §tats
rotationnels de la molgcule [Cou01]. Des exp®riences de pompage optique rgalisges
a 40 mbar ont montrg une trgs faible dgpendance de la polarisation stationnaire
vis p vis de l'intensitg du laser pompe alors que les temps de construction de la
polarisation se raccourcissaient en augmentant l'intensitg laser. Ces observations
ont permis de sugg®rer I'existence de processus de relaxation de la polarisation qui
augmentent avec l'intensitg laser, sans pour autant directement dgmontrer que les
molgcules m§tastables en sont responsables [Cou01].

1.3.3 D8§pendance des r§sultats vis p vis du champ
magn@tique

E®ets b#n§ ques du dfcouplage hyper n

En variant l'intensit® du champ magn®tique, le couplage hyper n intervenant
dans les divers §tats excitgs atomiques et molgculaires peut perdre de son exca-
Cit® et indirectement contribuer p I'am®lioration des rgsultats du pompage optique.

i- Au niveau des ®tats atomiques :

Lors du pompage optique, une dgcharge est entretenue dans la vapeur atomique :
les atomes sont portg§s dans un grand nombre de niveaux excitgs, au cours de col-
lisions qui ne dgtruisent pas leur orientation nuclgaire. Le couplage hyper n peut
transfgrer une partie de l'orientation du spin nuclgaire au moment §lectronique.
Quand l'atome se d®sexcite radiativement, cette orientation ®lectronique est
dissip®e sous forme de lumigre polarisge [Lal71]. Ce processus est p la base d'une
m®thode optique de mesure de la polarisation nuclgaire [Pin74], [Sto96Db].

Un e®et important d'un champ magn®tiqgue intense est de fortement rgduire
l'in°uence du couplage hyper n dans les ®tats excitgs de I'hn&lium-3. Son e®et
b®n® que se manifeste par une rgduction de la perte d'orientation nuclgaire
dans ces ®tats excitgs, et il peut expliquer I'am®lioration obtenue dans certaines
conditions. Expgrimentalement, ceci se manifeste par l'allongement des temps de
relaxation de la polarisation en prgsence de la dgcharge. L'ordre de grandeur du
champ magn®tigue n®cessaire au dgcouplage hyper n dans la cascade radiative
est » 10 mT [Lal71]. Des ®tudes de l'excacitf du pompage optique dans un
champ magn$®tique pouvant aller jusqu'a 30 mTesla sont actuellement en cours
dans notre groupe, en collaboration avec le groupe du Pr. W. Heil g I'Universitg
de Mayence [Bat].

ii - Au niveau des ®tats molgculaires :
Des exp®riences de °uorescence induite par laser p 465 nm entreprises dans [Cou01]
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ont permis d'tudier la variation de population de molgcules m§tastables He-
duite par la lumigre p 1083 nm. En accordant le laser pompe (intensit allant jus-
qu'm 225 W/cn) sur la transition C,-Cs (voir spectre de I'hglium-3 en faible champ
magn®tique illustrg dans la Fig.2.4), la population des molgcules m§tastables a
augment® jusqu'a un facteur de l'ordre de 5 dans une cellule p 40 mbar; dans
des cellules cylindriques de dimensions 5 £ cm, des augmentations jusqu'a un
facteur de l'ordre de 2 (1.7 p 8 mbar et 2.4 g 32 mbar) ont §t% observges.

Ces mesures n'ont pas permis de rendre compte de manigre quantitative de l'aug-
mentation des processus de relaxation en prgsence du laser pompe en fonction de
la pression. Toutefois, elles ont clairement mis en gvidence une augmentation de
la densit® de molgcules m§tastables Haans le plasma en présence de lumigre de
pompage optique p 1083 nm.

Méme si, aucun lien direct n'a §t§ ®tabli entre la prgsence de ces molgcules et
une relaxation importante, il est raisonnable de penser qu'un dgcouplage hyper n
intervenant au niveau des ®tats molgculaires pourrait diminuer la relaxation et
amtliorer les performances du pompage optique aux pressions glevges.

fitude ant@rieure du pompage optique en champ magn§tique intense

Des ®tudes de I'excacit® du pompage optique par §change de spin du xgnon-
129 dans un champ magn®tique intense de 7.04 Tesla ont montr§ une ameglioration
des rgsultats par rapport au pompage dans un champ magngtique de 2.35 Tesla.
Cette am®lioration gtait essentiellement due g une suppression des processus de
relaxation vers les parois de la cellule [Aug96].

Pour le pompage optique de I'hglium-3 par ®change de m%tastabilitg, des
expkriences prgliminaires ont €t e®ectuges en champ magn®gtique intense, p
0.1 Tesla [Flo90] et p 0.6 Tesla [FIo97] p des pressions de l'ordre de 4 mbar.
Mais, aucune %tude systgmatique des processus de pompage optique en champ
magntique intense et aux fortes pressions n'a §t% menge dans ce cadre.

Les premigres ®tudes de pompage optique p 0.1 Tesla et p pression §levge ont §t§
rgalisges dans notre groupe [Cou0l]. Des mesures de pompage optique p 0.1 Tesla
ont §galement §t® e®ectukes pendant mon stage de DEA [Nac02]. Nous reprodui-
sons dans la table 1.1 quelques-uns des r§sultats marquants.

L'application du champ magn®tique intense am®liore signi cativement I'excacit®

du pompage optique aux pressions glevges : les polarisations obtenues p 0.1 Tesla
sont typiquement augmentg§es d'un facteur 1.6 p 8 mbar et d'un facteur 2 p
32 mbar par rapport p celles obtenues en champ magn®tique de l'ordre du mTesla
et dans des conditions identiques de laser pompe. Ces r§sultats positifs montrent
les e®ets b®n® ques d'un champ magn®tique intense sur le pompage optique par
®change de metastabilitg p des pressions sup®rieures au mbar.
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Tab. 1.1 { Polarisations nucl§aires stationnaireM y,; obtenues pour un pompage
optique p 0.115 Tesla et 1 mTesla dans des cellules cylindriques d'hglium-3 (di-
mensions 5 crB5 cm) p 8 mbar et 32 mbar [Nac02]. Le laser pompe est une diode
laser ampli §e (paragraphe 3.4.2). La puissance incidente au niveau de la cellule
est 500 mW. Le laser est polaris# et est accord® sur la raie £

Pression (mbar)| Mg pB=1 mTesla | Mg pB=0.115 Tesla
8 0.1838 0.007 0.2858 0.003
32 0.0758 0.005 0.1478 0.006

A la lumigre de ces am®liorations, il est tentant d'augmenter l'intensit§ du
champ magn®tique et d'gtudier les performances du pompage optique pa pression
tlevge. Bien §videmment, l'intensitg du champ magn®tique ne peut pas etre aug-
mentge ind® niment en vue d'am$liorer les performances du pompage aux hautes
pressions. Le dgcouplage hyper n dans le niveau m§tastabfS,2dgterminera la
valeur maximale du champ magn$tique p partir de laquelle la polarisation crgge
par pompage optique dans le niveau m¥gtastable restera purement §lectronique.

Toutefois, dans un large intervalle de champ magn®gtique allant jusqu'p quelques
Tesla, I'Btude des performances du pompage optique par §change de m&tastabilitg
est possible. Notre ®tude p 1.5 Tesla, intensitg du champ magn®tique des imageurs
cliniques, s'inscrit dans ce contexte.

Par ailleurs, une ®tude en fonction du champ pourrait rgvgler I'existence d'un
champ magn®tique optimal. De plus, la dgpendance des rgsultats en fonction
de lintensit§ du champ magn®tique pourrait fournir une signature du type de
dBcouplage hyper n pertinent.
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Chapitre 2

Mod@lisations du pompage
optiqgue g 1.5 Tesla

Les premiers modgles §laborgs historiquement pour dgcrire le processus de pom-
page optique par §change de m¥gtastabilit® convenaient aux premigres expgriences
de pompage avec des lampes dhglium [Sch63]. Les polarisations nuclgaires
Btant faibles, il ®tait possible de lingariser les ®quations bilan d'gvolution de la
polarisation [Lal68]. Depuis le dgveloppement de lasers dgdi%s au pompage optique
et de forte puissance, des modgles plus complets et adapt®s aux fortes puissances
laser et p des polarisations §levges ont t% mis en place [Nac85a], [Nac85b]. Dans
ce chapitre, nous procgdons p une mod®lisation du pompage optique par §change
de m®tastabilit p 1.5 Tesla et aux fortes pressions en nous inspirant des modgles
dgjp Btablis. Comme la structure atomique des di®grents niveaux de I'n§lium-3
n'‘est pas la méme en faible champ magn®tique et p 1.5 Tesla p cause de l'e®et
Zeeman, notre modgle doit en tenir compte.

Nous commensons donc dans un premier temps par dgtailler la structure
atomique de I'hglium-3 p 1.5 Tesla, notamment les positions §nerg§tiqgues des
di®®rents sous-niveauR ; (i = 1;::;;6) et B; (j = 1;:::;18) de I'Btat mtastable
23S, et de I'Btat excitg 2P, ainsi que les transitions atomiques couplant les deux
®tats. Nous dgcrivons ggalement les raies atomiques utilisges pour le pompage
optiqgue p 1.5 Tesla en mettant en valeur leurs spgci cit®s.

Ensuite, nous dgcrivons les processus physiques intervenant dans le mgcanisme
du pompage optique par §change de m®tastabilitg : les interactions entre les
atomes et la lumigre laser, les collisions d'§change de m§tastabilit et les processus
de relaxation intervenant dans les divers §tats atomiques de I'h&lium-3.

Finalement, nous proposons des modgles simples permettant de dgcrire de faxon
aussi rgaliste que possible les e®ets conjugu®s de ces di®%rents processus au sein
d'un gaz d'hglium-3 soumis p un pompage optique laser p 1.5 Tesla.
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2.1 Structure atomique de I'n&lium-3 et nature
des transitions

2.1.1 Structure atomique des niveaux de I'n§lium-3

Des calculs d®taillgs dans la rgfgrence [Cou02] permettent d'obtenir la structure
atomique de I'hglium-3 en fonction du champ magn®tiquB. Nous les reprenons
succinctement ici avant de d®tailler la structure des niveaux p 1.5 Tesla.

La structure des niveaux de I'hglium-3 est dgterminge par I'Hamiltonien total
H du systgme :
H = H; + Hy + H; (2.1)

ouHs et Hye sont les Hamiltoniens qui dgcrivent les interactions ne et hyper ne

et ouH, est I'Hamiltonien Zeeman qui prend en considgration l'interaction entre
les spins §lectroniques et nuclgaires avec le champ magn®tique [Coh73], [Cou02].
L'Hamiltonien hyper n s'&crit :

Hne = ALl ¢S+ HEE" (2.2)

oul ¢S reprgsente le couplage entre les spins nuclgdiret §lectroniqueS pour un

niveau de moment orbital donn® (pour le niveau 2S;, As = | 4:49 GHz et pour
le niveau 2P, Ap = | 4:28 GHz) etH" un terme suppl®mentaire existant pour
I'Btat 23P [Cou02]. L'Hamiltonien Zeeman s'§crit :

H, = 1g(g’L + g2S+ gl) ¢B (2.3)

1g ®tant le magngton de Bohrg?, g2 et g ®tant respectivement les rapports
gyromagn®tiques du moment angulaire orbital, de spin g§lectronique et nuclgaire.

Aprgs un rappel sur la rgsolution analytique de I'Hamiltonien dans le niveau
metastable, nous reprenons les rgsultats du calcul numgrique bas® sur la diagona-
lisation de H et dgtaillg dans [Cou02].

ftant donn® I'Hamiltonien total dans I'Btat 23S, couplant les ®tatsjms; m;i
d'un mg donng, les §tats propres et valeurs propres peuvent étres obtenus ana-
lytiguement. Nous introduisons p cet §gard le champ magn®tique rgduoitet le
rapport 2 :

b= i g8 sB=As (2.4)

2= =203 : (2.5)

Les sous-niveaux m@tastables dag = 83=2,ji 1;ji etjl,+i, sont des %tats
propres d'§nergie respective :

Ws =1=2§ (1 + 2) (2.6)
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oM les indices + etj reprgsentent le signe deng. Pour les sous-niveaux de
meg = +1 =2, la matrice de I'Hamiltonien rgduit Hy; + H,/As) s'gcrit dans la
basef] 0; +1;]j1; jig q

M e 1=IO§

197 i Kli ?); 1=2 7

Il suxt de remplacer bpar i bdans I'Eq.2.7 pour obtenir la matrice correspondant

aux sous-niveaux deng = j 1=2. Les §nergies propres des sous-niveauxnde =
+1=2etmg = j 1=2 sont :
5 ,
wh = ATS 1+2b8 " 9+4b+ 4 807 1692(1; ) (2.8)
3 p ¢
W = ATS 1i 2b§ 9 4b+4 +8b2j 160%2(1; 2) (2.9)

oM les indicesh et | correspondent aux ®tats de plus forte et plus basse §nergie
respectivement. En ®crivant les anglgs. et p caractgrisant le taux de mglange
nuclgaire tels que :

tan Me = EE(WP:AS +1=2+ dl i 2)) (2 10)
tanpgy, = | 2(W"'=Asi b? '
les ®tats propres s'gcrivent :
Al = sinpjO;+i +cosp,jl;ji
A, = cosp jO;+i +sin W jl;ji
AN = j singji L+i+cosp jo;ii (2.11)
Aﬂ = cosp ji L +i+sinp jo;ji

Les variations des angleg. et en fonction du champ magn®tique sont prgsentges
dans la Fig.2.1. En faible champ magn$tique, un fort couplage hyper n se manifeste
par l'important m&lange des §tats :

1=3
2=3

Sin? .

S 1 (2.12)

Ce melange est fortement rgduit en fort champ magn®tique; poBr> 1 Tesla,
nous obtenons :
sirfps » 0:012=B2 (2.13)

Dans la suite, nous utlisons une autre nomenclature pour identi er les
sous-niveaux du 2S; tout en les classant par ordre croissant d'&nergie A ;
avec ( = 1;::;6). En faible champ magn®tique, les sous-niveauk; p A4
correspondent au niveal- = 3=2, alors queA s et A 4 correspondent au niveau
F = 1=2 (voir la Fig.1.2). En augmentant le champ magn®tique, un premier
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Fig. 2.1 { Variations de siny. etsinp; en fonction du champ magn®tiqué d'aprgs
la rgfgrence [Cou02]. En Insert, nous prgsentons le comportement asymptotique en
fort champ magngtique.
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croisement de sous-niveaux entrA 4, et A 5 apparadt p 0.1619 TeslaA 5 devient
alors le sous-niveayl; +i correspondant pmg = 3=2 . Un deuxigme croisement
de sous-niveaux entréA 3 et A 4 apparatt p 4.716 Tesla.

A 1.5 Tesla, et en tenant compte des croisements de sous-niveaux, les §tats propres
du niveau 23, s'crivent dans la base d&couplge;; m;i comme :
Ay = Ji Lii
A, = cosyji L+i+singy jo;ji
Az = COSWJO;+i +sin W jl;ji

As = j SinH‘ji 1;+i+C03Mj0;ii (2.14)
As = JL+i
Ag = j sinpjO;+i+cospjl;ji
o [ 0:07697
singg = O:
sing, = 0:07128 (2.15)

Les positions §nerg§tiques des sous-niveaix s'tendent sur prgs de 80 GHz. Les
SiX sous-niveaux megtastables sont rgpartis en trois paires de sous-niveaux quasi-
dRgBNBIrEsA(1, Ao), (A3, Ay, (As, Ag) comme illustrg dans la Fig.2.2. Ces trois
paires correspondent respectivement m; = j 1,0;1 dans la limite de champ
magn®tique inni (B!1 ).

L'Hamiltonien dans I'Gtat excite 2P ne peut etre rgsolu analytiguement
vu sa complexitg et le grand nombre de sous-niveaux qui entrent en jeu. Un
calcul num®rique bas® sur la diagonalisation de I'Hamiltonigd (Eq.2.1) dans le
niveau ZP est dgtaillg dans la réfgérence [Cou02]; les auteurs y procgdent g une
gBn®ralisation en champ magn®tique quelconque des rgsultats de [Nac85b], avec
une prgcision de l'ordre du MHz pour les §carts §nerg®tiques des niveaux. Les
positions §nergBtiqueEs et Ep des sous-niveaux du®s, et 2°P sont reprgsentges
en fonction du champ magngtique dans la Fig.2.3. Les sous-niveaux d 2ont
nomm®sB ; (j = 1;:::;18) par ordre croissant d'gnergie. Dans I'§tat®®, plusieurs
croisements et anti-croisements de sous-niveaux sont observgs en augmentant le
champ magn®tigue. La complexitg de la situation est illustrge dans le graphe
sup®rieur de la Fig.2.3M 1.5 Tesla, les positions §nerggtiques des sous-niveaux
B, s'®tendent sur prgs 120 GHz (Fig.2.2).

2.1.2 Transitions atomiques g 1.5 Tesla

Sont aussi calculgs, dans la rg¢fgrence [Cou02], les §Ifmeéntsle la matrice
de transition d'un sous-niveauA; p un sous-niveauB ; ainsi que les frgquences
des transitions! j /2Yapour les trois vecteurs polarisatiore de la lumigre mono-
chromatique @4, ¥ et Yapar rapport p I'axe de quanti cation choisi dans notre
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Fig. 2.2 { Diagramme montrant les positions §nerg®tiques p 1.5 Tesla des sous-
niveaux Zeeman de |'Btat m@tastable®s®, (Es) et de I'Btat excitg ZP (Ep) dans
I'nglium-3. Les sous-niveauxA ; pA ¢ et B ; pB 15 sont class®s par ordre croissant
d'gnergie.
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Fig. 2.3 { Valeurs propres de I'Hamiltonien H caractgrisant les positions
®nergBtiqgues des sous-niveaux Zeeman de |'gtat mgtastaey ZEs) et de I'Btat
excitg ZP (Ep) dans I'hglium-3 en fonction du champ magn$tique. Les sous-
niveaux, A; pAg et B, p B 15 sont classgs par ordre croissant d'§nergie. Les
positions §nerggtiques des niveauXZ et 2°P sont d§ nies par rapport aux po-
sitions §nerggtiques des sous-niveaux déS2 et du 2P, de I'nglium-4 en faible
champ magn$gtique.
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cas dans la direction du champ magn®tique). Les ®l&#mefis ngcessaires pour
dterminer la probabilitg d'une transitionA ;-B ; dans le cadre d'une approxima-
tion dipolaire ®lectrique (voir Egs.2.21 p 2.31) vEri ent :
X
Tij (e) =6 : (216)
i

Dans les tables 2.1 et 2.2, nous gcrivons les frgquences des transiignsh ainsi
que les gl®ments de la matrice de transitiofi; p 1.5 Tesla. Les deux tables
contiennent les caractgristiques des transitions pour les deux h§licitgs de la lumigre
¥ et ¥ . Les frequences des transitions calculfeg/ h correspondent aux §carts
entre les frequences optiquds; /2¥set la frgquence en champ magn$§tique nul de
la transition C; qui coupleAs pB;etAgspB 1o:

Ei=h="1§i !'sre=00 ='iji '610@=0) : (2.17)

Les transitions optiques dgtaillges dans les tables 2.1 et 2.2 donnent lieu aux
spectres d'absorption présentgs dans la Fig.2.4. Le spectre de la transitid®, 22°P
couvre une plage frgquentielle de 130 GHz environ, presque le triple de son §tendue
en champ magn®tique faible de I'ordre du mTesla (environ 40 GHz). Compte
tenu de I'glargissement Doppler dans les conditions exp®rimentales (Eq.2.25) et
les Bcarts Zeeman, certaines raies d'absorption ne comportent pas une seule tran-
sition. C'est le cas des quatre raies dgsigntes sur les spectredpayfom, fa, et
f,, comme le montrent les agrandissements dans la Fig.2.4.

2.1.3 Caract@ristiqgues des raies de pompage p 1.5 Tesla

Dans ce paragraphe, nous d®crivons qualitativement le comportement des
diverses raies atomiques utilisges pour le pompage optiqgue p 1.5 Tesla en nous
servant de leurs compositions et de leurs caractgristiques spectrales. L'e®et des
diverses transitions sur les performances du pompage optique en termes de
polarisation nuclgaire et taux de production de I'aimantation est dgcrit et discutg
plus loin dans le m&moire, dans les chapitres 5 et 6.

Les raies intBressantes pour le pompage optique sanpriori les raies intenses;
en e®et, une lumigre laser excitant ces raies serait excacement absorbge par les
atomes m®tastables. En faible champ magn®tique, les raies@ sont assez in-
tenses (Fig.2.4). Malheureusement, ces raies pompent les atomes dans des direc-
tions oppos®es [Nac85a], [Nac85b]; il s'ensuit un bilan mgdiocre de transfert de
moment angulaire et donc des polarisations nuclgaires nggligeables. Les utilisa-
teurs ont alors recours aux raies £et Cq. Ces raies sont certes moins intenses (et
donc moins absorbantes) mais elles ont I'avantage de ne comporter qu'une seule
transition atomique ; par la suite leur excitation est p l'origine de transferts im-
portants de moment cingtique et donc des polarisations nuclgaires glevges.
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Tab. 2.1 { Table comportant toutes les transitions qui couplent un sous-niveau
metastableA ; p un sous-niveaB ; de I'h®lium-3 p 1.5 Tesla et qui correspondent
g une lumigre polaris§&i par rapport p I'axe de quanti cation. Les poids des
raies vBri ent 'EQ.2.16. Les fréquences des transitiolts; / h sont d§ nies d'aprgs

'Eq.2.17.

3

A Bj Eij /h (GHZ) Tij

A3z |Bis| 47.180229 | 0.00039794
Ao | Bg | 25.277213 | 0.00003523
Az | Bio| 13.643245 | 0.00019145
As|Bis| 10.853061 | 0.01754658
As| B3| 3.862633 | 0.72521033 f,
Ag|Bis| 2.492549 |0.79870889 f,
As| Bs 1.766519 | 0.00002668
Az| B7 | -11.071118| 0.00847502
As|Bip| -12.645035 | 0.00505684
Asz| Bg | -14.880590| 0.98713020 f4 m
A4l Bg | -14.968058| 0.99761896 4
A;| B | -16.031775| 1.00000000 f4m
A, | By | -16.189945| 0.99993809 f4
As| Bg | -27.366056 | 0.24006702
Ag|Bio| -31.044433| 0.18991807

Az| B4 | -33.927185| 0.00380538

A4l B3| -38.478752|0.00234879

As| Bg | -47.739238| 0.01211922

Ag| B7 | -55.758797|0.01134465
A4l B, | -56.435216| 0.00003224
Ag| Bs | -59.568267 | 0.00000531

Ag| B4 | -78.614864 | 0.00002308
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Tab. 2.2 { Table comportant toutes les transitions qui couplent un sous-niveau
metastableA ; p un sous-niveaB ; de I'hglium-3 p 1.5 Tesla et qui correspondent
A une lumigre polaris§&4 par rapport p I'axe de quanti cation. Les poids des
raies veri ent 'EQ.2.16. Les frBquences des transitiofts; / h sont d& nies d'aprgs

'Eq.2.17.

74

A Bj Eij /h (GHZ) Tij
A1|Bis| 91.284111 | 0.05485464
As| Bg | 90.683717 | 0.00257163
A, | B3| 83.693289 | 0.07192920
A3 |Big| 70.436076 | 0.00000159
A, |Bip| 67.185620 | 0.00001015
Ai1|Bqo| 57.747127 | 0.06397648
Ao | Bg | 52.464599 | 0.07455791
A4|Bis| 50.438446 | 0.00343398
A3z |Bis| 46.194254 | 0.00351448
A,| B3| 43.448018 | 0.00319161
Ai| B7 | 33.032763 | 0.87134058 f,,
A,| Bg | 32.091417 | 0.85093111f,,
Ai1| Bs | 29.223291 | 0.00925515
A4 Bia| 26.940349 | 0.99248428 f,,
Az | B11| 26.934537 | 0.99648393 14,
As| B 7| 25.949784 | 1.00000000 fs,
Ag | Big| 25.748397 | 0.99999109 f,,
As| Bg | 12.219328 | 0.00083127
Ai1| B4 | 10.176696 | 0.00057315
Ag|B1s| 1506575 | 0.00000689
A, Bg| -8.153853 | 0.00005886
Ag|Bq1| -17.753142| 0.00000202
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Fig. 2.4 { Positions

relatives des raies de I'hglium-3E(;;/h) p 1.5 Tesla et en

champ magn®gtique de l'ordre du mTesla. Le spectre du haut correspond p une

lumigre polaris§e¥s
lumigre polaris§e¥s .
pas rgsolus. En Inse

par rapport p I'axe de quanti cation, celui du bas p une
En faible champ magn®tique, les di®®§rents spectres ne sont
rts, nous prgsentons des agrandissements de zones spectrales

autour des raiesfs p, f2p, fam et fo . La raie f4, comporte deux transitions quasi-
degen®rées p 27 GHz.
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RN 1.5 Tesla, les raies intensefy m, fom, fap et f2p présentent un fonctionnement
di®®rent de part leurs compositions spectrales favorables au pompage optique
comme expliqu® ci-aprgs. Elles s'avgrent &tre particuligrement propices et excaces
pour le pompage optique dans un large domaine de pressions. Les raiesB ;o p

i 3104 GHz,As5-Bopij 27.36 GHz,A ,-B g p 52.46 GHz etA 1-B 10 p 57.75 GHz
n'excitent quant p elles qu'un seul sous-niveau mgtastable. M&me si ces raies ont
des comportements similaires p ceux des rafes, et f,, elles sont moins intenses
(donc moins absorbantes p parit® de puissance laser) et par la suite moins excaces.
Les excacit®s respectives des raies sont vEri Bes exp®rimentalement (paragraphe
5.1) et confrontges aux pr&dictions thoriques dans le chapitre 6.

Raies de pompage f,, et fy,

f, m est une raie double; elle comporte deux transitions atomiquéss-B 13 et

A B 15 p 3.86 GHz et 2.49 GHz respectivement. Ces deux transitions ont des
probabilitgs de transition comparablesT; » 0:8) et sont distantes de 1.37 GHz
environ. ftant donn® I'Glargissement Doppler dans les conditions exp®rimentales,
un laser pompe polaris®4 et accord® surf,,, excite simultangment les deux
composantes de la raie. En supposant une redistribution collisionnelle dans |'gtat
23P qui tend p ®galiser les populations des dix-huit sous-niveaux (discutfe dans
le paragraphe 2.2.3), exciter les sous-niveauxs et A s de mg > 0 par le laser
pompe revient p les dgpeupler et p transfgrer la population principalement dans
les sous-niveaux dang < O; le bilan net de transfert de moment angulaire
se traduit par un alignement des spins nuclgaires anti-parallglement au champ
magn®tique et donc par une polarisation nuclgaifd < O.

La raie f,, est aussi une raie double qui comporte les transitions,-B ; et
A ,-B g p 33.03 GHz et 32.09 GHz respectivement. Ces deux transitions, distantes
de pres de 0.94 GHz, ont des poids relatifs comparablé&g (> 0:9) et sont excitges
simultangment dans les conditions expgrimentales de pompage optique. Dans le
cadre d'une redistribution totale dans I'gtat 2P, le pompage par dgpeuplement
des sous-niveauXA ; et A, de mg < 0 conduit g un transfert de la population
dans les paires de sous-niveaulg, A 4) et (A5, Ag) et donc p des polarisations
nuclgairesM > 0.

Raies de pompage fin et fs,

La raie f4,, comporte quatre transitions atomiquesA ;-B 1, A,-B ,, A3-B 5 et
A4;Bgpi 1603 GHz,j 1619 GHz,j 1488 GHz etj 1496 GHz respectivement,
avec des probabilitgs de transition comparable3i( » 1). Les quatre composantes
s'®talent sur 1.31 GHz environ. Un laser pompe polaris® et accord® surfym
excite simultangment les quatre sous-niveaux m§tastablés p A 4. Dans le cadre
d'un pompage par dgpeuplement, I'excitation des sous-nivealdx;, A , et A 4 de
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me < O transfgre la population dans le sens desg > 0 alors que I'excitation
du sous-niveauA ; de mg = 1=2 a tendance R transfgrer la population du cotg
desmg < 0. Au nal, l'action conjugute de l'excitation des trois transitions
A1-B1, A,-B, et A4-Bg I'emporte sur l'action antagoniste de I'excitation de
la transition A 3-Bs. La raie de pompagefs, prgsente donc un bilan net de
transfert de moment angulaire du cot® desr > O : la population est transfgrge
dans la paire de sous-niveauxA(s, A ) et des polarisations nuclgaire$q1 > 0
en rgsultent. Dans les conditions exp®rimentales, I'action de la transitighs-B s
peut étre rgduite en accordant le laser pompe non pas @552 GHz le centre de
la raie f4, mais pj 1652 GHz, le °anc gauche de la rai& , (voir Fig.2.5). Nous
proc®dons dans notre §tude expgrimentale p une vEri cation des actions cumulges
(conjugutes ou antagonistes) des quatre composantes.

La raie f4, est aussi intense qué, , ; c'est §galement une raie multiple com-
portant quatre transitions A 3-B 11, A4-B 15, A5-B 17 et Ag-B 1z p 26.93 GHz,
26.94 GHz, 25.95 GHz et 25.75 GHz respectivement et s'talant sur 1.20 GHz
environ. L'excitation de fs, grace p un laser polaris®4 dans un pompage par
dgpeuplement se traduit par un bilan net de transfert de la population vers les
sous-niveaux demg < 0 et conduit donc p desv < 0.

Double s§lection des raies de pompage

En conditions standard, le pompage optique par §change de m$gtastabilitg re-
pose sur I'excitation d'une transitionA ;-B j grace g un choix judicieux de la po-
larisation d'une lumigre laser se propageant le long de I'axe de quanti cation. Dgs
lors, I'excacit du pompage en termes de polarisation nuclgaire atteinte dgpend
fortement de la puret® de la polarisation du faisceau pompe. En e®et, lors d'un
pompage optique avec par exemple un laser polari3g, toute fraction du fais-
ceau de mauvaise polarisation3§ dans cet exemple) reste en rgsonance avec la
transition 23S;-2%P (les niveaux §tant dgg®ngres) et elle est absorbge trgs e+cace-
ment. Le dgfaut de polarisation circulaire, méme de l'ordre de 0.5 %, peut alors
limiter dramatiquement la valeur de la polarisation atteinte et ses consgquences
ngfastes sont de plus en plus importantes que la puissance du laser pompe est
®levge [Led00], [Wol04]. En fort champ magn®tique, cette contrainte sur la puretg
de la polarisation du faisceau laser est &liminge. En fait, grace p lI'e®et Zeeman
a 1.5 Tesla, les transitions optiques correspondant respectivement g une lumigre
polarisge circulaire droite et circulaire gauche sont spectralement rgsolues (voir
Fig.2.5). N 1.5 Tesla, I'excitation d'une transition A j-B j se fait donc par un choix
simultan® de la polarisation de la lumigre et de sa frequence. Cet avantage du
pompage optiqgue p 1.5 Tesla s'avgre particuligrement intgressant pour toutes les
applications ngcessitant une production massive d'hglium-3 polaris$.
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Fig. 2.5 { Spectre d'absorption de I'nglium-3 m$tastable p 1.5 Tesla. Ce spectre

est le rgsultat d'un calcul en prenant une largeur gaussienne nominale de 2 GHz
(FWHM, correspondant p la distribution des vitesses de I'hglium-3 p 300 K; les
autres sources d'glargissement du pro I des raies atomiques sont nggligges). Sont
reprgsentges en traits pleins les raies atomiques pour une lumigre poladégpar

rapport p I'axe de quanti cation, et en croix celles relatives p une lumigre polaris§e

¥4 . N 1.5 Tesla et p cause de la levge de dggEn®rescence des sous-niveaux par e®et
Zeeman, le spectre de la transition 35,-2°P couvre une plage frgquentielle de

130 GHz environ.
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2.2 Processus pris en compte pour la
mod§lisation

Avant de prgsenter une modglisation du pompage optique par ®change de
metastabilit®, nous dgcrivons les divers processus entrant en jeu. Nous sgparons
les interactions physiques en trois principaux groupes :

- Tout d'abord, nous dgcrivons les e®ets des photons en incluant I'excitation de
la transition 23S,-2°P par pompage optique et les processus de dgsexcitation par
®missions spontange et induite.

- Ensuite, nous dgcrivons les collisions d'change de mtastabilitg intervenant
dans le niveau m§tastable et dans le niveau fondamental. Il existe dans le gaz
d'autres collisions de changement de vitesse. Ces dernigres sont §lastiques; leurs
e®ets sur les variables internes des atomes (spins ®lectroniques et nuclgaires) se
manifestent par les glargissements collisionnels.

- Finalement, nous considgrons les processus de relaxation et de redistributions
collisionnelles dans le niveau m§tastablé2 et dans le niveau excitg ¥ ainsi que
les processus de relaxation a®ectant la polarisation dans le niveau fondamental

1'S,.

Nous notons les populations relatives des sous-niveaux m§tastables par
a;. La densitg d'atomes m®tastables dans un sous-niveAuy est alorsny,a;, avec
N, la densitg totale d'atomes dans le niveau m®tastablé. Nous notons les
populations des atomes dans les sous-niveaBx par b de fason que la densit§
d'atomes soitn,ly. Dans toute la suite, nous nous intgressons exclusivement au
régime quasi-stationnaire de I'gvolution couplge de ces diverses populations. Une
lente §volution de la polarisation pourra induire une §volution des populatiomas et
b, mais nous supposons que aucune variation rapide des paramgtres du pompage
optique (telles qu'une modulation du plasma ou du laser) n'existe. Les valeurs des
populationsa; ety sont donc les solutions stationnaires des §quations d'§volution :

THER | VIR | T
da + da + da i=1;:56

M dt ffro dt M em dt g (2.18)

0 = % + ﬁ j=1;::;18
dt PO dt Rel

ou sont combinges les contributions des processus de pompage opti)(des
collisions d'gchange de m%tastabilithe(M ) et des diverses relaxationsRel).
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2.2.1 Couplage au champ &lectromagn8tique
Contribution du processus de pompage optique

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

- I'excitation de la transition A -B; par absorption du laser avec la probabilit§
de transition par unit§ de temps £¢ = °pj.

- I'Bmission stimulge qui se traduit par une dgsexcitation des sous-nivedix sur
les sous-niveauXA ; excitgs par le laser pompe avec la probabilitg de transition

- I'Bmission spontange qui se traduit par une dgsexcitation lige a la durge de vie
radiative 1=j de I'Btat 2 °P.

Pour des raisons de simpli cation, nous ne considgrons pas les e®ets de
rgabsorption de la lumigre di®usge dans la cellule de pompage optique dans le
cadre de nos modgles num®riques. Une ®valuation de ces e®ets dans nos conditions
exp®rimentales est prgsentge dans le paragraphe 6.3.

Sous l'e®et du couplage avec le champ ®lectromagn®tique et I'excitation d'une
ou plusieurs transitions atomiques, les gquations d'gvolution des populations des
six sous-niveaux metastables et des dix-huit sous-niveaux dtP2s'gcrivent :

Haal As 8
) = .i(ai i b)+i Tkh i =1;::;6 (2.19)
dt oo ey K -1
V| X6
d 1 .
d_? = iibh+  —(&iB) =118 (2.20)
PO k=1 Kj

Probabilit§ d'absorption par unit§ de temps

Soit E le champ glectrique du laser utilis§ pour le pompage optique de pulsation
| assocife p la transition *5,-2°P, de polarisatione et d'intensit® surfacique
| =22,cE? : _
E=eE¢e" +cc: (2.21)
Pour une transition A ;-B ; couplant un §tat A; du niveau 25, pun BtatB; du
niveau 2P, la probabilitg d'absorption par unitg de temps %¢; dans le cadre de
I'approximation dipolaire §lectrique s'&crit [Nac85b] :
1 4%@f | (i =2)?
G mel i (i%E22+(1 g 1y)?

Tj (2.22)
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® Btant la constante de structure nef = 0:5391 la force d'oscillateur associge p la
transition 23S;-2°P, m. la masse de I'#lectron!, j et T; la pulsation et I'Blfment de
la matrice de transition deA; pB; et j Ole taux d'amortissement de la cohgrence
optique. Aux faibles pressions, { est §gal au taux de dgcroissance radiative i de
I'Btat 23P : —

i= o——f =1:022£ 10’ §'* 2.23

Il (2.23)
ouc est la vitesse de la lumigre,*Ah la constante de Planck. Aux fortes pressions,
.0t .
i “s'kerit :

i°=i+i cal (2.24)

i col reprgsente un ®largissement collisionnel proportionnel g la pression et de
I'ordre de 15 MHz/mbar [Blo85]. Par suite de I'agitation thermique, la distribution

des vitesses dans le gaz suit une loi de rgpartition de Boltzmann. Les raies d'ab-
sorption s'glargissent par e®et Doppler. Il en rgsulte des Gaussiennes de largeur ¢
plle: D
C=(!j=2%) 2kgT=Myc?>=1:19 GHz p 300 K (2.25)

oM kg est la constante de Boltzmann,T la temp$®rature du gaz,M4 la masse
de Jatome; la largeur @ mi-hauteur du proT Gaussien (FWHM), donnge par
2¢  In2 vaut 1.98 GHz pa 300 K.

L'interaction entre les atomes et le laser revét g la fois un caractgre spatial
et spectral. Dans nos modglisations du pompage optique aux pressions %levges,
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 considgrons un
laser pompe de puissance uniforme. En fait, le pro [ de distribution transverse
d'un laser n'est pas ggngralement uniforme et dgpend de la structure des modes
transverses. Le pro [ de distribution spatiale du laser que nous avons utilis§ (pa-
ragraphe 3.4.2) est gaussien; l'approximation spatiale revient donc p caractgriser
la distribution par un crgneau. Exp®rimentalement, ceci peut étre obtenu par
une apodisation du faisceaw.g. en utilisant un diaphragme pour ne sglectionner
que la fraction centrale du faisceau, d'intensitg assez homoggne. Spatialement, les
atomes sont donc s§par®s en deux catggories : dans le faisceau et hors du faisceau
laser. Une telle sg§paration en deux compartiments devient dixcile p basse pression
p cause d'une di®usion rapide des atomes qui s'oppose p une telle localisation
(voir paragraphe 6.1.4).

En outre, l'interaction atome-laser dgpend de I'gcart p rgsonance et prgsente
donc une grande dispersion des probabilits d'absorption. Un modgle exact du
pompage optique devrait prendre en considgration une distribution continue des
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probabilitgs de transition dgpendant de la distribution thermique des vitesses
atomiques et de la distribution spectrale du laseetc. pour tous les atomes inclus
dans le faisceau laser. Dans la rgfgrence [Nac85b], les auteurs considgrent deux
groupes d'atomes m§tastables g l'intgrieur du faisceau : une fraction des atomes
X s est en rigsonance avec le laser, l'autre fractionj(1X s) est hors rgsonance. Les
probabilitgs d'absorption sont supposges uniformes p l'intgrieur de chaque groupe.
Les deux familles sont couplges par les collisions de changement de vitesse, p la
fois les collisions d'change de m®tastabilitg et des collisions §lastiqiesorte
pression, ces collisions sont trgs frequentes ; le couplage entre les di®§rentes classes
de vitesse devient trgs excace (paragraphe 2.2.2). Dans ce cas, il appara®t naturel
de d®crire tous les atomes avec une méme probabilitg d'absorption par unitg de
temps calcul®e en moyennant sur la distribution Doppler. En utilisant les termes

de la rgfgrence [Nac85b], ceci correspond p prendre la fracti¥g d'atomes
megtastables e®ectivement pomp$gs §gale p 1.

L'e®et Doppler introduit un shift de ! ;; v=c pour les fr@quences atomiques dans
I'EQ.2.22. En moyennant sur la distribution des vitesses, la probabilitg de transition
d'aprgs I'EQ.2.22 s'§crit :

z a2
1 4vef T~ i =2)2 e (Vg
1. wet iyl i =re”Tdv (2.26)
G mei®vi Ve o &2+ i yjv=9
oM la vitesse moyenng est :
p
V=2%@¢=!; = 2kgT=My (2.27)
AN 300 K,
v=1:289£ 10> ms ! : (2.28)

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

Nous d® nissons : p 2:6f
° _
My : (2.29)
avec p7®f
T =3:697£ 10° § 'm2=W (2.30)
me! ¢

Pour des taux d'amortissement de la cohgrence trgs faibles par rapport g la largeur
Doppler (j 2 ¢ 2v4) i.e. pour des pressions d'hglium-3 1000 mbar, I'EQ.2.26

donne : 1
, ' ° . Lili)= 1 2
opij — 0 Tij g (Vi ly)=2ve) (2.31)
dj
Pour une intensit§ laser donnge, le taux de pompadg; est donc propor-
tionnel p I'Blfment de matrice de transitionl;; et §tant donn§ une certaine raie
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atomique, le taux de pompage diminue au fur et p mesure que le dgsaccord des
fréguences augmente.

Nous %crivons la saturation optique de la transition en comparafi, au taux j de
d®croissance radiative du niveau®P. L'intensit de saturation vaut :

lsat = 2:764£ 1060 W/m? : (2.32)

Dans nos conditions expgrimentales, l'intensit® laser maximale utilisge et en tenant
compte d'un aller-retour dans la cellule de pompage (paragraphe 3.4.2) vaut :

| =2 £ 1:25£ 10° W/m? : (2.33)

Ce qui correspond H,=j = 0 :9. Les processus d'gmission induite sont importants
pour des intensitgs laser du méme ordre que l'intensitg de saturation.

2.2.2 Collisions d'§change de métastabilit§
Rappels sur I'§change de métastabilit§

L'echange de m%tastabilitg est un processus de collision g deux corps entre
un atome metastable polaris® nuclgairement et un atome fondamental, au cours
duquel un §change de I'excitation glectronique est e®ectug. Ces collisions, assez
brgves, n‘a®ectent pas les spins §lectroniques et nuclgaires. De plus, elles ne sont
pas assez frequentes pour qu'une coh®rence entre sous-niveaux hyper ns di®grents
se crge [Par66]. Elles peuvent etre reprgsentges par :

He + He? ! He + He. (2.34)

fitant donn® la section etcace d'Bchange de metastabili®, les probabilitgs
d'®change par unitg de temps pour un atome dans I'Btat fondamentalS} et
un atome dans I'gtat m§tastable 35, sont respectivement donnges par :

1
ie= = = Nn%V (2.35)

Te

et .
°e= = = Ng¥av (2.36)

e

ouny, est la densitg d'atomes m§tastabledly est la densitg d'atomes dans I'gtat
fondamental,v est la vitesse relative des atomes entrant en collisiovkV reprgsente
une moyenne sur la distribution thermique des vitesses. jest proportionnel g

la densitg d'atomes m§tastables, alors quie est proportionnel g la pression du
gaz; d'aprgs la rgéfgrence [Dup719. vaut 3:75£ 10° s Y/mbar p la temp®rature
ambiante. Pour dgcrire les proprigtgs statistiques du mglange d'atomes d'hglium-3
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dans I'gtat fondamental et dans I'gtat mgtastable sous lI'e®et de ces collisions, nous
utilisons le formalisme de l'op®rateur densitg, comme dans les rgfgrences [Dup73],
[Nac85b], [Cou02], en §crivant :

v = 25 i+ S iing
o (2.37)
ajAiihA ]

i=1

1/&1

a; Btant les populations relatives des six sous-niveaux m§tastablég,et ¥4, les
matrices densitg§ des atomes fondamentaux et mgtastables respectivement.
Nous pouvons gcrire I'e®et de I'Bchange de m§tastabilitg (Eq.2.34) sur ces matrices :

d¥

| i e(i Y3+ Tre¥a)

d% P (2.38)
at (i Yo + i: i(l/é‘ Tra¥a) 1)

ouTre et Tr, sont les op®rateurs de trace respectivement sur les spins §lectronique
et nuclgaire, et | = jAihA;j est le projecteur sur les niveaux hyper ns de I'gtat
23S,.

Contribution du processus d'§change de métastabilit§

A partir des EQgs.2.38, nous pouvons ®crire les contributions aux ®quations
d'gvolution des populations relativess; des sous-niveaux mgtastables; et celle
de la polarisation nuclgaireM traduisant I'e®et des collisions d'&change de
megtastabilitg. Nous e®ectuons le calcul dans la base dgcoupt®em, i pour les va-
riables §lectroniques et nuclgaires et nous reprojetons ensuite sur les §tats propres.
Nous obtenons alors pour un sous-niveau mgtastable de population relataye

H da f o | Ps ¢
gt eid+ o (Ek+ MFy)a (2.39)
EM

E, F sont les matrices dgcrivant les collisions d'change de m®tastabilite pour
les atomes dans le niveau m§tastable et dgpendant du champ magn®gtique ; leurs
®I®ments sont dgtaills dans la rgfgrence [Nac85b] en faible champ magn®tique et
dans l'appendice de la rgfgrence [Cou02] pour un champ magn®tique quelconque.
Nous reportons d'aprgs [Cou02] leurs valeurs pour des champs magngtigBes
compris entre 0.1619 Tesla et 4.716 Tesla dans les tables 2.3 et 2.4, avec :

Sg sin? g

Cg = COS?ls = 1 sg (2.40)
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fvolution de la polarisation

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

HdM'ﬂ

i P ¢
T = je i M+ L& (2.41)
t EM

X
avec Lyax la polarisation nuclgaire dans le niveau m§tastable. Cette polarisa-

k
tion joue dans la suite un réle important et nous la noton$/ ° :

M® = Lay . (2.42)
k=1

L est la matrice qui dgcrit les collisions d'gchange de m§tastabilit® pour les atomes
dans le niveau fondamental.

ftant donn® ses §lfments pour un champ magn®tiqué®L9< B < 4:716 Tesla
(table 2.5), M ® s'gcrit :

M® = ja+1i 25 )(ai a)+ (i 2s:)(asi as)+ as (2.43)

alors que dans un champ magn®tique faible (de I'ordre du mTesl&},” s'gcrit :

ME oress = 181 5@ 3+ S0 a)ta . (244

En faible champ magn®tique, le couplage hyper n se manifeste par des angles de
m&lange ®leves (Eq.2.12Q 1.5 Tesla, le dgcouplage hyper n est assez avanc
(Eq.2.15). Ce changement de comportement va se traduire, comme d®crit dans
le paragraphe 2.3, par un ralentissement de la dynamique de construction de la
polarisation nuclgaire.

Revenons aux dgtails de I'EQ.2.41. Cette dernigre montre que les collisions
d'Bchange de megtastabilit couplent la polarisation nuclgaitd ® de I'gtat 2°S;
obtenue par pompage optique laser p la polarisation nuclgalve de I'§tat fonda-
mental 1!S,. Les Eqs.2.39 dgcrivent I'Bvolution desg; et montrent que pour les
atomes m®tastables, ces collisions transfgrent la population d'un sous-niveau g un
autre. Elles sont non lingaires sauf si nous considgrons la polarisatddndu ni-
veau fondamental comme x®e. C'est bien le cas lorsqu'elle §volue p des ®chelles
de temps¢, Te.

Sous le seul e®et des collisions d'change de m®tastabilit et de la méme fagon
que lors de collisions d'§change de spin entre des alcalins di®grents (comme dis-
cut® dans la rgfgrence [And59]), la polarisation du fondamentsl dicte aux po-
pulations de I'Btat mgtastable une distribution en temp®rature de spin; ceci im-
pose une dgpendance exponentielle des populations relatives awec En e®et, en
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a a as =V} a5 ds
a | 1 C 0 S, 0 0
& |C C+s oS 2cs;, 0 s:s
a| 0 os cE+s2 oc  Se 26S.
als ¢S GG C+s? 0 ¢S
as 0 0 St 0 1 C;
as | 0 s:s 2C, S CS: G CG+¢?

Tab. 2.3 { Bl#ments de la matrice E pour des champs magn$tiqueB compris
entre 0.1619 et 4.716 Tesla (Eq.2.39).

a a as a as a5
a il i G 0 i S 0 0
|G Gis cs 0 0 is:s
az| 0 os st o s 0
a | S 0 ice sjc 0 i C S
ds 0 0 S 0 1 C:
a| 0 s 0 Cs: & s2jc

Tab. 2.4 { Blfments de la matrice E pour des champs magn$tiqueB compris
entre 0.1619 et 4.716 Tesla (Eq.2.39).

& | A a as as
i

3 35
L [il ¢gis Ci s s 1

C St i G

Tab. 2.5 { Bifments de la matriceL pour des champs magn$tiqueB compris
entre 0.1619 et 4.716 Tesla (Eq.2.42).
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d® nissant la temp®rature de spin 1/ par :

CONe 14 M
= N 2.45
CTN, T I M (2.45)

ou N- et Ny sont les populations des deux sous-niveaux fondamentaux dg
respectifs £2 et j 1=2, nous pouvons dgmontrer que :

emr
© e8T2+2e72+26 "2+ @ 372

a; i=1;:56 (2.46)

est la solution stationnaire des Egs.2.38.

Les EQs.2.39, 2.41, 2.45 et 2.46 montrent donc que la crgation de I'orientation
nuclgaire dans le niveau fondamental suite au pompage optique hyper n dans le
niveau metastable repose sur les collisions d'gchange de m&tastabilitg qui couplent
le niveau metastable S, au niveau fondamental 1S,. Une mod€lisation rgaliste du
m®canisme de pompage optique par §change de mgtastabilitg permet d'une part de
comprendre la comp%tition et/ou la collaboration entre les divers processus entrant
en jeu dans le pompage optique aux fortes pressions et en champ magn®gtique
intense. D'autre part, elle permet de comprendre dans quelle mesure et dans quelles
conditions un diagnostic des populations du mgtastable permet de dgduire des
informations sur la polarisation nuclgaire du niveau fondamental (chapitre 4).

2.2.3 Processus de relaxation
Relaxation dans le niveau métastable 23S,

Les atomes m%tastables sont a®ectgs par divers types de collisions en plus
de I'Bchange de m%tastabilitg. Des collisions avec des espgces prgsentes dans le
plasma peuvent porter un atome d'un sous-nivead; donn§ g un sous-niveaé,
di®grent. La faxon la plus simple pour tenir compte de tous ces processus R l'aide
d'un seul paramptre phnom®nologique, le taux de relaxatidf', est de les dgcrire
en supposant que chaque populatiog, tend sous l'e®et de cette relaxation vers
une valeur moyenne telle que :

1 )l
ud_ai — iorell-laii = i=16 (247)
at . & 5 :

el

Relaxation dans le niveau excit® 23P

De la méme fason, pendant leur durge de vie radiative les atomes dans’ 2
peuvent étre portgs d'un sous-niveaB | p un sous-niveaB , (I;n =1;:::;18) par
des collisions diverses, p un taux d'autant plus §levg que la pression du gaz est
forte. Si elles sont sutsamment frgquentes, ces collisions §galisent les populations
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des 18 sous-niveaux de I'Btat excitf’R2 au cours de sa durge de vie radiative. La
faxon la plus simple de les prendre en compte est d'introduire un taux moyen de
relaxation °¥' de telle sorte que :

0 X 1

di rel n=1:18 § .
— . O . — 248
— i °p %h T j=1;:18 (2.48)

Des ®tudes de I'e®et de ces collisions dgpolarisantes dans le nivéawanduisent

A des taux de relaxation de I'ordre de 10s' ! dans le régime des pressions faibles
(p 1 mbar) opu les collisions inter-atomiques sont peu frgquentes [Sch67], [Lan68].
°rel est alors comparable au taux de dgcroissance radiative | d8R2(Eq.2.23). Par
contre dans le reégime des hautes pressioh§! (de I'ordre de 10 s 1 p 50 mbar) est
trgs grand devant j et une redistribution totale des atomes dans I'gtat®P peut
etre suppos®e. Des arguments similaires d'augmentation de taux de relaxation
dans le 2P avec la pression sont utilisgs dans la rgfrence [Nac85b] pour une
comparaison systgmatique entre des rgsultats expgrimentaux et num®griques de
pompage optique, et une valeur similaire dé®' a ®t¢ empiriquement dgduite
(°&' » i p 0.4 mbar).

Relaxation dans le niveau fondamental 1'Sy

L'orientation nuclgaire de I'gtat fondamental de I'hglium-3 peut étre d®truite
par divers types de processus. Nous supposons qu'ils se traduisent par un taux
global de relaxation de la polarisation j. Ce taux de relaxation rgsulte de la
relaxation en absence du plasma entretenu par la dgcharge radiofrgquence, p
laguelle s'ajoute la relaxation due au plasma.

i- En absence de plasma entretenu par la dgcharge radiofrgquence :

Les interactions nuclgaires diptle-dip6le dans le niveau fondamental sont une
source de relaxation de la polarisation. Plusieurs auteurs ont §tudi§ ce proces-
sus [Shi71], [Bar74], [New93]. Si nous considgrons une des plus rgcentes rgf&rences
[New93], nous avons g la temp%®rature ambiante un taux de relaxation 4y pro-
portionnel a la pressiorP :

P (mbar)
2.94£ 10°

Comme ce processus de relaxation conduit p des temps de relaxation de plusieurs
annges dans nos conditions exp®rimentales, il est totalement nggligeable.

100 (1) = (2.49)

Des impuretgs paramagn®tiques des parois des cellules en Pyrex peuvent
crger des inhomoggngitgs locales de champ magn®tique pouvant basculer le spin
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nuclgaire et perturber la polarisationM. Nous traduisons ces processus par
un taux de relaxation que nous NOtoONs jparei - Suivant la temp®rature du gaz,
I'interaction entre les atomes d'h&lium-3 et la surface de la paroi s'explique en
termes d'adsorption (rggime des basses temp%®ratures) ou d'absorption (rggime
des temp®ratures glevges) du gaz par la paroi [Fit67], [Fit69], [Jac01], [Jac03]. De
surcrodt, les temps de relaxation de la polarisation dus p ces processus dgpendent
du champ magn$®tique statiqueM 300 K, et dans un champ magn$tique de l'ordre
de 1 mTesla, les temps de relaxation typiques dans des cellules de Pyrex de
diamgtre 5 cm varient entre une et plusieurs heures [Fit69], [Hei95]. Des ®tudes
en fonction du champ magngtique ont montrg un rallongement du temps de
relaxation 1/j 1 paroi de prgs d'un facteur 2 en augmentant le champ magngtique
de 1 mTesla p 22.5 mTesla [Fit69]. Thgoriguement, un modele ®laborg par Jacob
et al. [Jac03] permet de dgterminer les temps de relaxation due aux collisions
atome-paroi ®tant donn® la surface de la paroi et le volume de la cellule p
temp®rature donnge. Ce calcul prgvoit un rallongement du temps de relaxation
1/i 1parei €N augmentant le champ magngtique. Dans nos expgriences p 1.5 Tesla,
nous n‘avons pas mesurg la seule contribution des impuretgs paramagn®tiques
des parois des cellulesijparoi. Ceci §tant, leurs e®ets sont inclus dans nos me-
sures de la relaxation due au plasma entretenu dans la cellulggich (Voir EQ.2.53).

Une autre forme de relaxation magngtique a son origine dans la prgsence
d'inhomog®n®it®s p grande ®chelle du champ magn®tique telles que les gradients
lingaires sur la cellule. Couplges au mouvement di®usif des atomes du gaz, ces
inhomog®ngitks entra®nent une relaxation avec un taux hagn calcul§ et mesurg
dans [Bar74]. Le calcul p base de th®orie des perturbations au deuxigme ordre
(dgpendant du temps) permet de trouver I'gquation d'gvolution de la matrice den-
sitg des atomes et par la suite le taux de relaxation longitudinale d¢ dans le cas
ou le mouvement des atomes est sursamment rapide (conditions de rgtrgcissement
par le mouvement). Pour un champ magn$tique tota® op les inhomoggngitgs va-
rient lingairement sur I'axe de la cellule avec une sym®trie cylindrique autour de
By, le champ magn$tique total s'gcrit :

B = jGxij Gyj+(Bog+2G2z)k (2.50)
aveci, j et k trois vecteurs unitaires,G le gradient longitudinal tel que :
¢B = 2GL (2.52)

L est la longueur de la cellule cylindrique, =B, est I''nhomog®n%®it§ relative du
champ magn®tique sur la cellule. jmagn S'&crit alors [Bar74], [Nac79] :
i - K a1°4(¢ B)?
magn - o .20
’ (1+ ¢°8BAA + ¢2°5BF)
°, est le rapport gyromagngtique nuclgaire de I'hglium-3 ¥2£ 3243601£ 1P
rad.s 1/T). ¢;1 est la constante de di®usion du mode propre de di®usion le plus

(2.52)

51



bas. ¢;1 est proportionnel p la pression du gaz et vaut:?5£ 10 3 s/mbar dans

des cellules cylindriques de dimensions 5 €& cm [Bar74].¢. est le temps moyen
skparant deux collisions atomiques, inversement proportionnel g la pression.
D'aprgs des mesures de coezcient de di®usion [Bid03], est de l'ordre de
2.4£ 10 " s p 1 mbar, compatible avec des mesures antgrieures [Sch65], [Gam65].
K est une constante dgpendant de la ggom®trie et des dimensions de la cellule.
Lorsque le champ magn$tique n'est pas trgs faible. pour °oBoéi1 A 1, 'EQ.2.52
donne la formule propos®e par Schearer [Sch65], formule confrontge partiellement
a des rgsultats exp®rimentaux, méme si elle dgrive d'une approche complgtement
di®grente et faisant appel aux rgsultats de la th§orie brownienne du mouvement.
Dans nos exp®riences de pompage optique p 1.5 Tesla au centre de l'imageur,
les inhomog®n®itBs magn®tiques sont extrémement faibles (paragraphe 3.1);
®valuges p prgs de 2 ppm au centre de I'imageur, elles conduiraient p des temps de
relaxation de plusieurs milliers d'annges dans nos cellules g 50 mbar. Par contre,
dans d'autres exp®riences e®ectuges le long de I'axe horizontal de l'imageur, |a
ou le champ magn®tiqudd < 1.5 Tesla varie rapidement, la relaxation due aux
inhomog®ngites du champ magn®tique s'avere etre un facteur limitant pour le
processus de pompage optique (paragraphe 7.2).

ii - En prgsence du plasma entretenu par la dgcharge radiofrgquence :

La cascade radiative qui peuple I'Gtat m§tastable contribue p la relaxation de
la polarisation suite aux collisions des atomes fondamentaux avec les ®lectrons
ou les espgces ioniques prsentes dans le plasma; les e®ets de ses processus sont
traduits par un taux de relaxation not® ;9 ;...

Dans nos exp®riences, nous avons proc®d® g une mesure systgmatique des processus
de relaxation en prgsence de plasma. Ces mesures englobent §galement les contri-
butions de la relaxation vers les parois de la cellule et de la relaxation due aux inho-
mog®n®itks du champ; les taux de relaxation \globale"sont Not®sgech = 1=T1 gech

et s'§crivent :

. — .0 . . .
| 1dech — | 1dech+| 1dd ti 1 paroi +i 1 magn (2-53)

Peuvent s'ajouter p ces processus de relaxation de la polarisation en prgsence
de plasma d'autres processus qui interviendraient lors du pompage optique, en
présence méme du laser pompe. Nous traduisons leurs e®ets par un taux global
gue nous notons j jaser - UN des buts de notre §tude de pompage optique en fort
champ magn$tique sera de mettre en §vidence et de dgterminer expgrimentalement
les valeurs des i aser @ N de caract®riser les processus dont ils dgpendent.
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2.3 Modgle p 6 populations

Le modele que nous dgveloppons dans ce paragraphe est un modgle qui tient
compte des divers processus du pompage optique de fason glgmentaire. Il va nous
permettre de discuter en utilisant des termes simples l'aspect dynamique de la
construction de la polarisation par pompage optique p 1.5 Tesla.

Pompage par d§population

Formalisons le processus de pompage optique par dgpopulation dont nous avons
parl® au paragraphe 2.1.3. Nous nous plaxons dans le contexte des pressions §levies
ou une forte redistribution collisionnelle dans I'tat excitg*P au taux °F! peut
etre suppos®e (paragraphe 2.2.3) et nous procgdons au pompage optique dans ces
conditions : un laser pompe, sutsamment intense et excitant un sous-niveau de
mg > 0, nit par dgpeupler ce sous-niveau et par transfgrer la population dans
les autres sous-niveaux. Le bilan net de transfert de moment angulaire se traduit
alors par une polarisation nuclgairé1 < 0.

Dans ce contexte, le processus de crgation d'une di®grence de population dans
les six sous-niveaux metastables de I'nglium-3 peut étre rgsum® par la sgquence
suivante : excitation de la transition 2S;-2°P avec un laser, redistribution colli-
sionnelle totale dans I'tat 3P et dgsexcitation par §missions induite et spontange.
Ce type de pompage connu par pompage par dgpopulation a §tg analys® pour la
premigre fois par Dehmelt [Deh56].

fquation d'§volution de la polarisation et ralentissement de la dyna-
mique

Nous considgrons un gaz d'hglium-3 g forte pression oy, suite au pompage op-
tique, par exemple en accordant le laser sur la transitiofy ,, tous les atomes
sont portgs dans la paire A s, Ag) comme reprgsent® schgmatiquement dans la
Fig.2.6. Ceci esta priori envisageable. En e®et, comme les collisions d'gchange
de metastabilitg n'a®ectent pas les spins §lectroniques et §tant donn® l'important
dgcouplage hyper n p 1.5 Tesla, I'Bchange de m§tastabilit§ va essentiellement cou-
pler les sous-niveaux p l'intgrieur de chaque paire de sous-niveadx (A ), (A 3,

A,) et (As, Ag). Ce couplage des sous-niveaux g l'intgrieur d'une méme paire
I'emporte sur d'§ventuels processus de relaxation comme illustrg plus loin dans le
memoire dans la Fig.4.4. Par la suite, un pompage laser, avec une puissance telle
gue le taux de pompage est comparable au taux d'§&change de m&tastabilitg dans
le niveau mgtastable’, peut excacement transfgrer la population dans la paire
de sous-niveauxA s, A g). De plus, comme les sous-niveauX s et A s ne sont pas
excitgs par le laser pompe, nous pouvons supposer que leurs populations relatives
sont dictges par I'gtat fondamental et suivent une distribution en temp$®rature de
spin. Les populations relatives des sous-niveadxs et A g sont donc :
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Fig. 2.6 { Schgma reprgsentatif du modgle simple de pompage optique p 1.5 Tesla,
permettant de discuter les ®chelles de temps relatives g la construction de la po-
larisation M par pompage optique laser. Le modgle suppose une excitation des
sous-niveauxA ; pA 4 et une distribution en temp%®rature de spin des populations
de la paire de sous-niveauxAs, A ).

1+M
as = >
1M (2.54)
A = o
La polarisation nuclgaire dans le niveau mgtastable est alors :
M® = M+(1ij M)s, (2.55)

Ce qui permet d'gcrire I'Bquation de I'gvolution deM (d'aprgs les EQs.2.41 et
2.42) :
dMm
dt
i e Btant le taux des collisions d'§change de m®tastabilitg pour un atome dans I'gtat
fondamental, j; le taux de relaxation longitudinale de la polarisation nuclgaire
dans le niveau fondamental. La rgsolution de I'EQq.2.56 donne :

= jefsi(1j M)gij i:M (2.56)

M(t) = Mga(lj € =) (2.57)
ou Mg, est la polarisation nuclgaire atteinte p I'tat stationnaire :
U . ﬂ il
Mstar = 1+ - 1 (2.58)
Stie

et t, est le temps de construction dé/ :

M stat
i eS+

ty = (2.59)
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Nous dgduisons de I'expression dgune dgpendance vis g vis de I'angle dans le
sens d'un ralentissement de la dynamique de construction e au fur et p mesure
gue I'angle de mglange se rgduit, donc au fur et g mesure que le champ magn$gtique
augmente.N 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®tique de l'ordre du mTesla og. » 0:3333. En
pratique, ce modgle n'est pas valide en champ magn®tique faible et seul un ralen-
tissement d'un ordre de grandeur est observg dans nos expgriences.

Validit§ du modple p 6 populations

Comme nous pouvions nous y attendre, les rgsultats de ce modele sont
indgpendants de la puissance laser puisqu'un dgpeuplement complet des sous-
niveaux excitgs par le laser pompe est suppos®. Bien entendu, ce modgle ne consti-
tue qu'une approche glmentaire pour comprendre simplement I'e®et d'un champ
magn®tique sur la dynamique du pompage optique. Son domaine de validit§ et son
exactitude sont §valugs par comparaison avec les rgsultats du modgle p 7 popula-
tions d®crit dans le paragraphe 2.4.

2.4 Modgle p 7 populations

Ce travail est le dgveloppement du modgle dgvelopp® dans [Nac85a], [Nac85b];
il est adapt® p la structure atomique de I'hnglium-3 p 1.5 Tesla et tient compte
explicitement des e®ets d'gmission induite. Ce modgle prend en consid§ration trois
familles d'gtats atomiques 1S, 2°S, et 2°P. Avec les notations du paragraphe
2.2, les EQs.2.18 donnant les populatiorss et i en rggime stationnaire peuvent
s'kcrire :

© P a X8
0 = °jia+ n:l(Ein + MFip)an i 0pin(aii )
n=1
A8 | 1
i Tebhi °S@0 g) (2.60)
n=1
X6 g
O =i+ “pi@ib)i e @iz
i=1 n=1

aveci =1;:5;6etj =1;::;18.
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Par ailleurs, dans le niveau fondamental, I'Bquation d'gvolution de la polarisa-
tion nuclgaire s'gcrit :

%—'\fﬁe(l\/l“i M)i iiM : (2.61)

La rgsolution du systeme d'®quations couplges EQs.2.60 et 2.61 repose sur
I'existence de constantes de temps trgs di®§rentes pour I'gvolution des processus
pris en compte dans la modglisation. En fait, les populations de I'gtat m§tastable
a; sont des variables rapides qui §voluent essentiellement sous I'e®et des colli-
sions d'change de m®tastabilitg (Bchelle de temps caractgristique de l'ordre de
1=°¢ » 10 °s). De meéme les populationy du niveau 2P ®§voluent essentiellement
sous l'e®et de"?' et | Bgalement p des Bchelles de temps trgs courtes. De son
cOt®, la polarisation nuclgaire dans le fondamental §volue avec des ®chelles de
temps plus longues de l'ordre de la seconde=(1).

2.4.1 Limite des fortes pressions

Nous nous plasons dans le contexte d'une forte redistribution collision-
nelle dans I'Gtat excitg 9P, contexte rgaliste pour les pressions d'h®lium-3
Elevies. Nous supposons donc que le taux de relaxation dans le nivéfu et
sup®rieur p tous les autres taux caractgristiques des processus entrant en jeu
dans le pompage optique par Bchange de m®tastabilit®' A i, °. et °,. Le
systegme p 24 populations peut se rgduire, comme d®taill§ ci-apres, p 7 populations.

Nous d& nissonsd comme la population totale des atomes dans le niveadP:
b = b, (2.62)

Comme les collisions dans le*P tendent p ®galiser les populations des dix-huit
sous-niveaux, nous pouvons gcrire :

b
= — 2.63
b 16 (2.63)
Dans ce cas, la population commune des sous-nivedix vgri e d'apres I'EQ.2.60 :
M 1
b X b
0 = iigg™ pi @i 7g (2.64)

i=1

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

pi (2.65)



le taux de pompage total au dgpart du sous-niveau nous obtenons :

X 2 bﬂ
0 = jjb+ ‘pi @i Tg (2.66)
i=1;6 18
Ce qui donne :
X
18 C)piai
b= — % —
uda,-ﬂ 18i + pi P, (2.67)
it = ;i° . a+(3i+ °,; ! i
at g i *pig +(3i PJ)4L18i+ opia|

Dans le cas particulier de I'excitation d'une seule transition atomiqué ;-B ; pour
le pompage optique, les Eqs.2.67 peuvent &tre simpli es. En les rg§crivant, nous
obtenons :

b T f
”dﬂ é' H A (2.68)
dt 50 - p | i 6 aq
&, est un taux de pompage e®ectif :
_ 18i%;
& = m (2.69)

avect; =1 (respectivement = 0) si le sous-niveau m§tastabla ; est (respective-
ment n'est pas) excitg par le laser pompe. Les EQs.2.68 et 2.69 constituent une
gkngralisation du modgle de pompage aux fortes pressions et faibles puissances
laser prgsent® dans [Cou02].

Par contre, quand plusieurs transitions sont excitges p la fosg. par pompage p

1.5 Tesla sur l'une des raie& m, fam, fap oufy ), les EQs.2.67 ne peuvent pas etre
®crites de fason simpli e et nous ne pouvons pas traduire les e®ets de I'Bmission
induite par un paramgtre e®ectif. La rgsolution num®grique du systeme permet
alors de mettre en gvidence la collaboration et/ou la comp®tition des divers taux
de pompage entrant en jeu. Les taux de pompadg; sont §valus numgriquement

en utilisant la formule de I'Eq.2.31 ®tablie pour tenir compte de I'e®et Doppler.
En pratique, pour la rgsolution du systgme d'gquations, nous cherchons pour une
polarisation M donn®e les ®tats stationnaires des populations des sous-niveaux
g partir desquelles on dgtermindl ® et donc dM=dt. Nous utilisons pour cela

un code num®rique qui consiste g trouver le noyau de la matric€ & ; il utilise
l'algorithme svdcmp (singular value decomposition) de la rgfgrence [Pre92]. Nous
pouvons donc dgterminer la dynamique du pompage optique, les polarisations
atteintes en rggime stationnaire et l'absorption de la lumigre laser de pompage.
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Dans les Figs.2.7 et 2.8, nous pr&sentons la variation du terme soufge’{ M)
de I'Eq.2.61 en fonction deg,=°¢ et °,=°¢ (EQ.2.29) respectivement, p 8 mbar
et 32 mbar. Dans nos conditions expgrimentales avec l'intensitg laser maximale
(Eq.2.33),°p=°.=0:304 p 8 mbar, 0.076 p 32 mbar et 0.036 p 67 mbar.
Le premier graphe correspond p l'excitation d'une seule transition, pompage que
nous quali ons de mono-transition. Dans cet exemple, une seule transition est
excitge, e.g. la transition A s-B ¢ ou bien la composanteA s-B ;3 de la raie de
pompagef, n, (Fig.2.7). Le second graphe correspond p I'excitation simultange de
plusieurs transitions (pompage quali  de multi-transitions). Dans cet exemple, il
s'agit d'un pompage sur la raie de pompage , (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®ect&, et par la suite un paramgtre&,="°,
indgpendant de la pression et duquel dgpendent les performances du pompage
optique. Un paramgtre comparable n'est pas trouvg pour les pompages multi-
transitions. Dans ces cas, nous discutons les performances du pompage en les
illustrant p diverses pressions.
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Fig. 2.7 { Variation du terme source M° j M) a 8 mbar (courbes en traits
pleins) et 32 mbar (symboles en croix) en fonction d&,=°¢ (correspondant p
1£ 10 3 < °p=° < 5£ 10°). Dans ce pompage, une seule transition est excitge
e.g. A 5-B g ou bien la composanteA 5-B 13 de la raief, .
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Fig. 2.8 { Variation du terme source M® i M) en fonction de°,=°¢ pour un
pompagef, ,. Méme Iggende que Fig.2.7.
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2.4.2 Limites analytiques aux fortes puissances laser

Dans la limite des fortes intensitgs laser, le systeme des Eqs.2.60 non-lingaires
peut étre rgsolu analytiguement.

Nous prgsentons ci-apregs les calculs permettant d'gvaluer I'gvolution temporelle
de M en prenant en compte les e®ets d'®mission stimulge. Nous considgrons
successivement les cas de pompdgg et f, , et comparons les limites analytiques
aux calculs numgriques.

Ensuite, nous montrons que les pompages multi-transitions (par exemple les
raiesf,,m et f, ) présentent des limitations intrinspques dgpendant de la pression
et de la polarisation du gaz.

Finalement nous discutons la validit¢ du modgle simple prgsent® dans le
paragraphe 2.3 et utilis§ pour discuter qualitativement les ®chelles de temps pour
la construction de la polarisationM .

Expressions analytiques

Considgrons un pompagé; , qui porte I'ensemble de la population dans la
paire (As, Ag) avec un méme taux de pompagé, = °,; pour les quatre com-
posantes de, . En I'absence de toute relaxation dans le niveau mgtastablé,
les populations p I'tat stationnaire v&ri ent le systgme :

( X6 )
o (a . Py Lo L4
0 = (g E)+Eb+ e i gt (Eji + MFj)a j =154
( =)
i X6
0 = &b+% g+ (Ei+MFj)a j =56
i=1
b 18 p(ag + ax + ag + as)

18j+4°,
(2.70)
Nous ®crivons les Egs.2.70 en les dgveloppant p l'ordre 0 &f, Hans la limite

°p !l etpijet°. xBs. Nl'Gtat stationnaire, nous obtenons le systgme suivant :

( 56 )

Biat e ia+ (Ei + MFji)a

i=1

0 j=5;6

(2.71)
da+ as+ag = 1

aveca= a;= a,=az= a4 A l'ordre le plus bas. En dgveloppant au premier ordre eg
les §I€ments des matrices d'gchange de m§tastabilitg et les solutions stationnaires
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du systeme d'EQs.2.71, I'Bquation de I'@volution dd devient :
Ham T i v 40,
l e e
T = —s;(1i M) 3 M1+ =— )
dt 25( i M) 3i M( 3i) (2.72)
Un calcul similaire pour un pompagé, , qui porte I'ensemble de la population
dans les pairesA 1, A ;) et (A3, A ) donne :

7 Y.
ud—Mﬂ = i s—(“M)2 25+M(1+}E))4 2.73
dt ., "B+ M) 37 (2.73)
Nous prgsentons une comparaison entre les limites analytiques correspondant
aux Egs.2.72 et 2.73 et les rgsultats num®riques du modgle p 7 populations du

pompage optique dans la Fig.2.9. Nous y ®tudions la variation du terme source

0.009
-0.006 4
M=0
0.006 1 G/g,=0.34
> = —___M=02
K '\ -0.0034" - f ST
= 0.003-
M =-0.6
0.0004 0.0004
10® 10 10" 10° 100 10*® 10° 10° 10® 10" 10° 108 10*° 10°

9/9 9/%

Fig. 2.9 { Variation du terme source M *j M) en fonction de®,=°. p 8 mbar pour
des pompage$: n (B gauche) eff, ,, (a droite). Un bon accord est obtenu entre les
rgsultats du modele num®rique (courbes en traits pleins) et les limites analytiques
dgcrites par les EQqs.2.72 et 2.73 (courbes en traits pointillgs). Nous reprgsentons
®galement g titre indicatif j=°, (trait vertical p 0:34).

(M®j M) de I'Eq.2.61 en fonction du rapport®,=°.. De plus, nous indiquons

la valeur du rapport j=°. qui permet de rep®rer les zones dans lesquelles une
saturation optique de la transition est obtenue. Avec les puissances laser g notre
disposition, les limites°,=°¢ A j=°: ne sont pas atteintes. Nous obtenons un
bon accord entre les limites analytiques et les rgsultats num®riques pour les deux
raies. Un comportement particulier est observg au niveau de la rdig, : la courbe
num®rique reprgsentative dé1 = 0:6 montre un changement de signe du terme
source de I'EQ.2.61N1°j M) dps les faible§,=°¢, signi ant par lp que le pompage
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optique par dgpeuplement sur la raid,,, prgsente des limitations intrinspques

et ne peut conduire p des polarisations stationnaires glevges. Ceci rgsulte de la
comp€tition des quatre transitions de pompage optique et du fait que la transition

A 3-B 5 (antagoniste des trois autres) prend une importance croissante p grande
M car le sous-nivealA 3 devient de plus en plus peupl§.

Limitations intrinspques aux fortes pressions

Ces comportements particuliers de changement de signe du termd@“(; M)
sont de plus en plus marqu$s au fur et p mesure que la pression est §levge, comme
le montrent les courbes des Figs.2.10 et 2.11.

A 32 mbar et 67 mbar et pour un pompagd, ., les changements de signe
de M*®i M) sont observgs p partir deM = 0:6 pour des faibles’, et p partir
de M = 0:2 ou Q4 pour les°, ®leves. Pour des pompagds,, menant p des
polarisations stationnaires< 0, les changements de signe pour ces mémes pressions
sont observgs @M =  0:8 dans la limite des forts taux de pompage. Puis au fur
et p mesure que la pression du gaz augmente, ces changements de signe et donc
de direction de pompage apparaissent p des polarisations et des taux de pompage
plus petits.

Les EQs.2.72 et 2.73 permettent de retrouver analytiquement les valeurs des
pressions g partir desquelles un pompage sur les rdigs et f,,, ne pourrait étre
etcace dans la limite°, ! 1 . Les r§sultats sont reprgsent®s dans la Fig.2.12.
En absence de tout processus de relaxation dans le niveau fondamental I(j; O
dans I'EQ.2.61) et en utilisant des fortes puissances laser, le pompage &y
ou f,, menerait g des polarisationg M j! 1 pour des pression® telles que
P < 4 mbar ouP < 33 mbar respectivement. Par ailleurs, pour des pressions
telles queP > 10 mbar ouP > 74 mbar, les pompages sur les raiés,, ou fo
respectivement mgneraient p des polarisatiopn® j- 0:5. Dans ces conditions, un
pompage sur la raid, , et p une pression de I'ordre de la pression atmosph®grique
(1 bar) permettrait de prgparer une polarisation de I'ordre d¢ 0:05. Les pompages
mono-transition (e.g. sur la transition A s-B g ou bien sur la composant@ s-B 13
de la raief, ) n'auraient pas ces limitations intrinsgques (Fig.2.7).
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Fig. 2.10 { Méme Iggende que la Fig.2.9. La pression est ici de 32 mbar.

G/g =0.041

66.75 mbar

-0.006 -

0.000+

Fig. 2.11 { Méme Iggende 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 p partir desquelles un changement de

la direction de pompage (changement de signe d&=dt) est obtenu. Ces courbes
dgcoulent de la rgsolution num®rique des Eqs.2.72 et 2.73.

2.4.3 Discussion des erreurs du modgle p 6 populations

M ce stade, nous disposons, en plus du modgle num®rique reposant sur 7 po-
pulations, de deux ®quations analytiques qui nous permettent de dgcrire le rggime

des fortes intensitgs laser : il s'agit de I'Eq.2.56 d®rivge dans le cadre du modgle p
6 populations et de I'Eq.2.72. Ces deux ®quations di®grent d'un facteur

s o ]

4°e
= Z 3 M@+ =-S5
i M( 3i)

5 (2.74)

dgpendant de la polarisationM et, via °., de la pression. Nous pr&sentons
dans la Fig.2.13 une comparaison entre les rgsultats numgriques du modgle p 7
populations et le terme source dans I'Eq.2.56. Pour des puissances laser telles que
0lj <°p,< jetp M =0, les deux modgles sont §quivalents p moins de 50 %
pres. Dans le rggime des fortes puissances laser, la comparaison entre les deux
modgles se ramgne p une ®§valuation du facteurM M =0, - est de l'ordre de

1.5 pour toutes les pressions. Par contre, pod 6 0, le modgle p 6 populations

est incorrect, méme qualitativement, dans la limite des fortes pressions.

Les di®grences entre les deux modgles sont en e®et dues aux hypothgses sur
lesquelles repose le modele p 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 sourcd(® i M) calculgs numgriguement
d'apres les modgles p 6 et 7 populations. Les rgsultats correspondent g un pompage
sur la raief;, p 8 mbar (triangles), 32 mbar (§toiles) et 67 mbar (cercles) pour
deux valeurs de la polarisatiorM = 0 (symboles creux) etM = 0:2 (symboles
pleins). Les trois traits verticaux avec un symbole reprgsentatif de la pression
correspondent p F°. = 0:336 p 8 mbar, 0.084 a 32 mbar et 0.041 p 67 mbar.
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niveaux (A s, A g) par excitation laser des paires de sous-niveauR ¢, A ), (A 3,

A ,) et dgpendant de la pression.

- de d®viations des populations de la distribution en temp®rature de spin, avec
des erreurs de l'ordre de sfrp, » 10 2,

Toutefois, en dgpit des hypothgses sur lesquelles il repose, le modgle simple consti-
tue un outil qui permet de discuter qualitativement l'in°uence de l'intensit§ d'un
champ magn®tique sur la dynamique du pompage optique et de retrouver I'gchelle
de temps caractgristique de la construction dil .

2.5 Extensions r@alistes des modgles

2.5.1 Modgle p 24 populations

Nous pouvons envisager le cas o la redistribution collisionnelle dans I'§tat
2°P n'est pas totale, avec un taux de collision i et des populations dans les sous-
niveaux B ; di®%rentes. Par rapport p la modglisation de [Nac85b], un raxtnement
de la description des taux de redistribution collisionnelle dans le niveadRinspirg
par le dgcouplage hyper n peut étre envisagg. Comme les collisions dgpolarisantes
dans le 2P conserveraient le spin nuclgaire, nous pouvons imaginer qu'elles
couplent essentiellement les atomes d'un mémg . Nous sEparons arti ciellement
les sous-niveaux du 3P en deux groupes de 9 sous-niveaux chacun selon le signe
dominant du m;. A 1.5 Tesla, les sous-niveaux dm, dominant +1=2 sont B ,,

B4, Bs, Bg, Bg, By, B1s, B1s €t B7; nous les identi ons par l'indice +.
Les autres sous-niveaux sont da, dominant j 1=2 et sont identi #s par l'indicej .

Nous introduisons de faxon certes globale mais un peu plus rgaliste deux taux

de redistribution dans le niveau 2P : un taux °{§F')ide couplant les populations

des sous-niveaux R l'intgrieur d'un méme groupe et un tal{e,, couplant entre

elles les populations des deux groupes. Les gquations d'gvolution des populations
s'®crivent alors :

H P 1 u P )
dbn + ) + + . o . i b” i
a [ rr§||oide b + | PnTﬂ i lone D i PnTﬂ ( )
M M 2.75
db“i — . orel bm . nj i . orel bm . n+ bﬂ+
dt I rapide il 9 I lente il 9

Les deux constantes de redistribution tiendraient compte g la fois des e®ets de la
pression du gaz et du dgcouplage hyper n d0 au champ magn$tique.

Dans ces conditions, la modglisation du pompage optique avec une situation p
24 populations repose, comme pour le modgle p 7 populations, sur la rgsolution
num®riqgue des Eqgs.2.18. Toutefois, la contribution des processus de relaxation
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dans le niveau 2P dgrive des EQs.2.75.

Nous presentons p titre illustratif dans la Fig.2.14 une comparaison de la
polarisation M® g M = 0 entre les rgsultats num&riques des modgles p 7 et 24
populations aux trois pressions que nous avons considgrges exp®rimentalement,
8 mbar, 32 mbar et 67 mbar.°, correspond p la plus grande intensit§ laser

1.04
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—k— 32.28 mbar
—@— 67.75 mbar

N M =0
] \ f
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Fig. 2.14 { Comparaison des r§sultats des modgles p 7 et 24 populatiod g

0. L'e®et de deux taux de redistribution dans le niveau®P sur la polarisation

M*® est considgrg g 8 mbar (triangles), 32 mbar (®toiles) et 67 mbar (cercles).
 reide = le = 100 pour tenir compte du dgcouplage hypern p 1.5 Tesld,="°;
vaut 0.304 p 8 mbar, 0.076 p 32 mbar et 0.036 p 67 mbar. Nous avons indiqu$ par
un trait vertical la valeur °{§Lide =°¢ correspondant aux mesures de [Sch67], [Lan68].

(Eq.2.33) que nous avons utilisge’,=°¢ vaut 0.304 @ 8 mbar, 0.076 p 32 mbar

et 0.036 p 67 mbar. Deux ordres de grandeur s§parent les taux de redistri-
bution °/&,. et °fe. pour tenir compte du dfcouplage hypern caract§ris§
par l'angle de m®lange (Eq.2.15). Nous explorons pour notre comparaison
l'intervalle °.=10 < ° rfgl'oide < 200.. Cet intervalle est choisi pour compatibilit$

avec les mesures des sections excaces des collisions d'§change de m%gtastabilitg
dans le niveau 2S; (paragraphe 2.2.2) et des collisions dgpolarisantes dans le
niveau ZP (paragraphe 2.2.3). Les deux modgles sont ®quivalents dans la limite
°{§|'oide =°c 1'1 . Par ailleurs, dans lintervalle consid§rg, une nette dgpendance
vis p vis de la pression du gaz est observge : en e®et, au fur et p mesure que la
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pression diminue, les di®grences entre les deux modgles augmentent. Toutefois, les
di®grences restent quantitativement trgs faibles (3 %).

Nous considgrons dans la Fig.2.15 la variation d&"° p relativement faible pres-
sion (8 mbar) sous I'e®et de la puissance laser pour trois valeurs°qﬂ%iole =° et
comparons les rgsultats par rapport aux rgsultats du modgle g 7 populations.
D'aprgs les mesures de sections excaces des collisions dgpolarisantes [Sch67],
[Lan68], la valeur de° ;g;,ide =°¢ serait de 6. Des di®grences allant jusqu'p prgs de
15 % sont obtenues dans le rggime des puissances faibles et allant jusqu'a 25 %
dans le rggime des puissances fortes pour le pompégg. Les e®ets sont moins
dramatiques pour un pompagé, ,,. Pour les pressions glevges, les di®%rences ob-

tenues sont inf@rieures g 10 %.

1.2
rel
grapide /ge
---2
1.14~
~ N X 6
N 18

Fig. 2.15 { Comparaison des rgsultats des modgles p 7 et 24 populations g 8 mbar
et @M = 0 pour des pompages;, (g gauche) etf,,, (a droite). Trois va-
leurs de°{§:3ide =° sont considgrges : 2 (courbe en traits pointillgs), 6 (symboles

en astfrisques [Sch67], [Lan68]) et 18 (courbe en traits pleir§f . =°/&, = 100.

Une mod¢glisation rgaliste des processus de pompage optique aux faibles pres-
sions devrait certainement tenir compte des e®ets conjugu®s du d®couplage hy-
pern et des collisions dgpolarisantedfigalement aux faibles pressions, d'autres
processus pertinents doivent étre pris en compte. Il faudra notamment considgrer
pour l'interaction entre les atomes et le laser une distribution continue des proba-
bilitgs de transition dgpendant de la distribution thermique des vitesses atomiques
et de la distribution spectrale du laser [Nac85b]. Comme nous sommes intgressgs
dans notre travail par les performances du pompage optique aux pressions glevges,
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nous n'‘avons pas prockd® p une modglisation dans cette direction. Le modele p 7
populations est adapt® aux conditions de notre §tude 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 dgpend aussi de la distribution spatiale
des atomes dans la cellule de pompage. Dans notre §tude, nous avons considgrg
un pompage e®ectu avec une puissance laser uniforme. Dans ces conditions, nous
divisons ggom®triqguement la cellule en deux zones : une zone ®clairge par le fais-
ceau laser et une zone obscure (hors du faisceau laser). Les atomes sont donc
spatialement s§pargs en deux catggories : 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 §levge (constante de temps de l'ordre
de 0.75 ms/mbar dans des cellules cylindriques de dimensions 5£d&ncm). 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 I'ensemble de la cellule.
Finalement, I'Eq.2.61 d'§volution de la polarisation doit &tre modi §e pour tenir
compte des fractions d'atomes<; contenus dans le faisceau laser et (1X;) p
I'ext@rieur du faisceau laser.

Se placer dans le contexte de cette approche revient expgrimentalement p diaphrag-
mer le faisceau pompe de puissance quasi-uniforme de telle sorte que deux zones
sont ggom®triguement dglimitges le long de la cellule. La ditcult® de dglimiter les
deux zones aux faibles pressions, Ip ou les atomes di®usent d'une zone g l'autre sur
des ®chelles 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.
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Chapitre 3

Montage exp@rimental

Avant d'entrer dans le d®tail des mesures exp®rimentales, nous consacrons ce
chapitre g la description du dispositif exp®rimental utilisg.

Dans un premier temps, nous prgsentons une description succinte de l'imageur
clinique au sein duquel les exp®riences ont §t§ e®ectuges.

Ensuite, nous nous attachons p dgcrire les cellules scellges d'hglium-3 et les
dgcharges radiofrgquences utilisges pour peupler les atomes d'hglium-3 dans I'gtat
metastable 3S;.

Puis nous presentons le principe du montage optique, sa rgalisation pratique
et le dispositif amagn®tigue mis en place pour notre §tude.

Finalement, nous dgcrivons les lasers pompe et sonde utilisg§s, avant de terminer
par une description succinte du systgme de mesure.

3.1 Source du champ magn@tique

Nos exp®riences de pompage optique p 1.5 Tesla ont §t® menges au CIERM
(Centre Inter ftablissement de Rfsonance Magn$tique), p I'hopital du Kremlin
Bicetre. Nous avons utilisg le champ magn®tique p 1.5 Tesla d'un appareil clinique
d'imagerie mgdicale (SIGNA, General Electric, Milwaukee, USA), bas® sur un
aimant horizontal supraconducteur (Fig.3.1). Le tunnel de I'imageur a un diamptre
de 0.55 m et une profondeur de environ 2 m. Des bobinages d'homog®&ngisation sont
installgs sur I'appareil clinique et sont rggl®s, dans le cadre de I'entretien technique
de l'imageur, de faxon g assurer une inhomog®n%®it® relative du champ magn®tique
de l'ordre de 2 ppm sur une sphere de diamgtre 0.4 m. L'intensit§ exacte du champ
magn®tigue au centre de l'imageur est dgterminge par des exp®riences de RMN
avec I'hydrogenetH ; la fréquence de rgsonance déH (63.83 MHz) correspond
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Fig. 3.1 { Photo de I'appareil clinique d'imagerie mgdicale (SIGNA, General Elec-
tric, Milwaukee, USA) implant® a I'hopital du Kremlin-Bicétre de 1985 p 2004.
L'imageur clinique est bas® sur un aimant horizontal supraconducteur qui produit
un champ magn®tique homoggne de 1.5 Tesla.

1.5am

1.0

Champ magnétique (T)
[

OO T T T T T T T T T T T T ,

0 1 2 3 4 5 6
Distance par rapport au centre de I'imageur (m)

Fig. 3.2 { Variation de l'intensitg du champ magn%tique le long de I'axe horizontal
de l'imageur.
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a la valeur de 1.4992 Tesla. Les bobines supraconductrices sont congues de faxon
g assurer un champ magn®tique le plus homoggne possible au centre du tunnel.
Le long de I'axe horizontal de I'imageur, l'intensitg du champ magn®tique d®cro®t
progressivement; sur une distance de 25 cm, elle passe de 1.33 Tesla p 0.95 Tesla,
provoquant des gradients de champ longitudinaux allant jusqua 15 mT/cm g la
sortie du tunnel. Sur la Fig.3.2, nous prgsentons la variation de l'intensitg du champ
magn®tiqgue B avec la distance par rapport au centre de l'imageur, I'axe Oz $§tant
I'axe parallgle au champ magn®tique statique de 1.5 Tesla. Les valeurs du champ
magn®tigue aux di®grentes positions repgrges p 1 cm prgs, ont §t€ dgduites des
mesures des ®carts §nerg®tiques entre les sous-niveaux Zeeman avec une prgcision
relative de l'ordre de 1 %.

3.2 Cellule et d§charge radiofr§quence

3.2.1 Cellules scell§es d'h&lium-3

L'hglium-3 gazeux est contenu dans des cellules scellges en Pyrex, cylindriques
de diampetre et longueur internes 4.6 cm (Fig.3.3). Nous avons utilis§ plusieurs
cellules remplies par J. Brossel ou P.-J. Nacher oy I'hglium-3 est aux pressions
de 1.33 mbar, 8 mbar (8118 0:06 mbar), 32 mbar (32288 0:11 mbar), 67 mbar
(66:758 0:11 mbar) et 133 mbar (132838 0:07 mbar).

Le temps de vie des m%tastables peut etre considgrablement raccourci par les
collisions de I'nglium-3 avec des impuret®s contenues dans la cellule. Pour limiter
ce phgnomegne, de nombreuses prgcautions ont §t® prises au moment du nettoyage
et remplissage des cellules. Aprgs plusieurs jours d'gtuvage dans un four p 700 K
sous vide pouss®, la cellule est remplie d'hglium et soumise p des d®&charges
micro-ondes (2.4 GHz, 100 W), puis vidge. Cette prockdure est rgp®te plusieurs
fois jusqup ce que seules les raies de I'hglium soient dgtect®es dans la °uorescence
du plasma.

Dans certaines de nos exp®riences, nous avons ggalement utilisg une autre ggomtrie
de cellule, que nous dgsignerons par \cellule g 0s"(Fig.3.3). Il s'agit d'une cellule

a 40.4 mbar d'hglium-3, compos®e d'une partie cylindrique de diamgtre 0.8 cm
et de longueur 10 cm et d'une partie sphgrigue de diamgtre 6 cm. Cette cellule

a Bt® initialement fabriquge pour d'autres ®tudes; sa partie sph®rique servait de
réservoir d'hglium-3 polaris§ pour des mesures par RMN. Dans notre cas, sa partie
cylindrique de faible diamptre est particuligrement adapt§e pour entretenir un
plasma d'atomes m®tastables intense dans le tube cylindrique et donc avoir une
absorption du laser pompe par les atomes m®tastables plus forte que dans les
autres cellules.
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cellule cellule
a 0s cylindrique

Fig. 3.3 { Photos des cellules scellges d'hglium-3.& droite, photo de la cellule
cylindrique (de dimensions internes 4.6 cfi¥.6 cm) avec deux paires d'§lectrodes
montges. - N gauche, photo de la cellule p os (40.4 mbar d'hglium-3). La partie
cylindrique de la cellule (tube de longueur 10 cm et diametre 0.8 cm) est par-
ticuliprement adapt®e pour augmenter les absorptions des lumigres laser par les
atomes m¥gtastables.

74



|
cellule
cylindrique

Fig. 3.4 { Photo de la cellule cylindrique (de dimensions internes 4.6 €4.6 cm)

avec deux paires d'®lectrodes circulaires; deux petites ®lectrodes de diamgtre
2.5 cm sont poskes contre les fenétres optiques de la cellule, les deux autres de
diamgetre 5 cm sont enroulges sur la cellule. Les §lectrodes sont connectges deux g
deux au méme potentiel de sorte que deux glectrodes successives ont des potentiels
de polaritg opposte.

3.2.2 D#charge radiofr§quence et §lectrodes

Pour peupler I'gtat mgtastable 2S, des atomes d'hglium-3, des dgcharges ra-
diofrgquences p 2-3 MHz sont utilisges. Un plasma d'hglium-3 est entretenu grace p
l'utilisation d'une ou plusieurs paires d'glectrodes circulaires placges sur les parois
externes de la cellule scellge d'hglium-3. Les §lectrodes excitatrices sont faites en
‘T de cuivre (de diampgtre 0.5 mm) et sont relifes aux bornes d'un circuit accordg
®I®vateur pour une excitation du type \capacitif*. Pour les cellules cylindriques de
faible pression €.g.1.33 mbar), seule une paire d'§lectrodes circulaires extgrieures
et enroulges autour de la cellule (diamptre 5 cm) est utilisge. Pour les cellules de
plus forte pression, deux paires d'§lectrodes circulaires sont utilisges; deux petites
®lectrodes de diampgtre 2.5 cm sont pos®es sur les fenétres optiques de la cellule
et les deux autres de diamptre 5 cm sont enroulges sur la partie cylindrique de
la cellule. Les quatre ®lectrodes sont connectges deux p deux au méme potentiel
de sorte que deux ®lectrodes successives ont des potentiels de polaritg opposge,
comme montrg dans la photo de la Fig.3.4. La cellule est montge de fason p ce
que le champ ®lectrique de la dgcharge radiofrgquence soit parallgle au champ
magn®tique statique. Dans ces conditions, il est beaucoup plus facile d'entretenir
la dgcharge radiofrBquence au sein du plasma d'h®lium-3 et il se trouve que le
pompage optique y est plus favorable en termes de polarisation nuclgaire obtenue
et taux de pompage (dgtails expgrimentaux dans le paragraphe 5.2).
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3.3 Montage optique : principe et r§alisation
pratique

Principe

Pour notre §tude systgmatique du pompage optique p 1.5 Tesla, nous avons uti-
lisg une con guration simple bas®e sur l'utilisation d'un laser pompe et d'un laser
sonde. Le schma du montage exp®rimental est prgsent®§ dans la Fig.3.5. Un pre-
mier laser, le laser pompe, est parallgle au champ magngtique statique de I'imageur
clinique. De polarisation circulaire¥s ou % , il est utilis pour interagir avec les
atomes et crger une orientation nuclgaire dans I'échantillon d'hglium-3. Le faisceau
pompe, peu absorb® aprgs avoir travers® la cellule contenant le gaz p polariser,
est renvoy® sur lui-méme par un miroir pour am®liorer I'excacit$ du pompage.
Un deuxigme laser, le laser sonde, est utilis§ pour mesurer les populations des
sous-niveaux mgtastables et dgduire ainsi la polarisation nuclgaire. Le laser sonde
gui se propage perpendiculairement au champ magn®tique est d'une polarisation
linBaire verticale¥zpar rapport p I'axe horizontal de quanti cation ; il est donc une
superposition d'un faisceaws et ¥4 .

R@alisation pratique

Plusieurs raisons nous ont amen®s p construire un dispositif expgrimental, por-
table et amagn®tique, spgcialement dgdi® p notre §tude systgmatique de pompage
optique en fort champ magn$tique (Fig.3.6).

Nos exp®riences ont §t§ e®ectutes p I'extgrieur des locaux du laboratoire. Comme
plusieurs ®quipes se relaient pour l'utilisation de l'imageur du CIERM pour des
“ns de recherche m®dicale, nous avions essentiellement accgs au champ magngtique
pour les crgneaux libres et les week-ends. Une des principales ditcultgs de notre
exp®rience est que le montage doit étre rginstall® p chaque nouveau jour de mani-
pulations ; tous les alignements optiques doivent tre refaits et ajustgs (Fig.3.7).

Le dispositif expgrimental a §t® fabriqug en utilisant des matgriaux amagn®gtiques,
essentiellement l'altuglas et le dural. Il est constitug d'une planche en altuglas,
de dimension 50 crA50 cm (voir la photo de la Fig.3.6). Certaines montures
d'optiques (lentille, lame retardatrice, cube polariseur, support de cellule) sont
usinges dans de l'altuglas, d'autres §lfments tels que les tubes des collimateurs, les
diaphragmes, les bloque-faisceaux ou les boftiers des photodiodes sont en dural.
Les chips magn®tiques des photodiodes sont solidement x®s dans des montures
en plexiglas. L'utilisation de matgriaux amagn®tiques est obligatoire car dans un
environnement de champ et gradients de champ magn®tique intenses, il est im-
portant de respecter certaines rggles de s®curitg, notamment manipuler et uti-
liser un matgriel amagn®tique. De plus, il est connu que des hgtgroggn®its du
champ magn%tique peuvent perturber le processus de construction de la polari-
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Laser
Pompe

\%xR.F. décharge
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Fibre Optique

Laser
w Sondée

Fig. 3.5 { Schgma du montage exp®rimental. Le faisceau pompe polaris§ circu-
lairement se propage parallglement au champ magn$®tique statique de l'imageur
clinique. Le faisceau sonde de polarisation lingaire verticéfese propage perpen-
diculairement au champ magn®tique. C.P.,=2 et ,=4 sont respectivement des
cubes polariseurs et des lames retardatrices demi-onde et quart d'onde utilisges
pour ajuster l'intensitg et la polarisation des faisceaux laser; Mi est un miroir; D

est un diaphragme circulaire de diamgtre 1.5 cm; R.F. dgcharge est la dgcharge
radiofrBquence entretenue par des ®lectrodes pos®es 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 expgrimental amagn®tique comportant la
cellule de pompage optique (C.), les optiqgues ngcessaires pour ajuster les dimen-
sions, l'intensitg 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®tique statique de l'imageur cli-
nique. Le trajet parcouru par le faisceau pompe est reprgsent® en traits pleins;
celui parcouru par le faisceau sonde est reprgsent® en traits pointillgs.
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Fig. 3.7 { Vue d'ensemble. Les lasers (dont la diode sonde au premier plan), les
appareils glectroniques et le systgme d'acquisition informatique restent dans une
rggion de faible champ magn®tique.

sation nuclgaire par pompage optique et limiter son excacitg (paragraphe 2.2.3).
En rgduisant I'usage de mat®riaux magngtiques au voisinage de la cellule de pom-
page optique, il est possible d'allonger le temps de relaxation de la polarisation
nuclgaire Ty magn = 1=i 1 magn- D€ plus, tous les appareils §lectroniques, les lasers
et le systgme d'acquisition informatique restent dans une rggion de faible champ
magn®tique.

3.4 Les lasers sonde et pompe

3.4.1 Le laser sonde

Le laser sonde utilis§ est une diode laser monomode DBR g 1083 nm, commer-
cialisge par Spectra Diode Laboratories (SDL), de puissance de l'ordre de 50 mW
et de polarisation lingaire. La diode monomode DBR utilisge n'est pas asservie sur
une cavitg ou un rgseau externe, et sa largeur en fonctionnement libre est de l'ordre
de 2-3 MHz FWHM. La frgquence du laser sonde est contrblge par un asservisse-
ment de la temp%®rature de la diode, rggulge par un §lment Peltier intggrg dans le
bodtier de la diode. Le thermomgtre d'asservissement, lui aussi intggrg a la diode,
forme une des branches d'un pont de Wheatstone. En faisant varier une tension
de consigne, il est possible de balayer la fréquence du laser sonde pour explorer la
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Fig. 3.8 { Vue de cot® du dispositif de couplage de la diode laser sonde dans
une bre optique. En sortie de la bre optique, le faisceau laser sonde est §tal§ et
attgnu® de fason p avoir une puissance surfacique de I'ordre deW/cm 2.

structure atomique de I'hglium-3 g 1.5 Teslax 150 GHz).

Le faisceau sonde est coupl® g une bre optique en utilisant deux lentilles de colli-
mation de focalef =8 mm (Melles Griot) et 11 mm (rgf®rence Thorlabs F220FC-
C) et unisolateur optique compos® d'un cube polariseur et d'une lame quart-d'onde
pour Bviter les retours de rg°exions parasites dans la diode laser (voir Fig.3.8).
Ces rgtro-rg°exions peuvent etre p l'origine de sauts de modes (mode-hopping) et
empeécher de balayer rgéguligrement la frequence de la diode. En sortie de la bre
d'ouverture numgrique 0.13, le faisceau est collimat® sur un grand diamgtre en uti-
lisant une lentille de focalef = 125 mm. Il est ensuite attgnu® de fason g assurer
une puissance surfacique de l'ordre detW/cm 2. Aprgs avoir traversg la cellule, le
faisceau sonde parcourt une distance de plus de 1 m (le trajet parcouru est montr§
dans la Fig.3.6) ; il est ensuite focalis®, diaphragm® et recueilli sur une photodiode
et son intensit® moyenne est enregistrge. Ces prgcautions sont importantes pour
®liminer toute lumigre parasite, notamment celle due au laser pompe.

3.4.2 Le laser pompe : diode laser ampli §e

Plusieurs sources lasers accordables en frgquence p 1083 nm sont disponibles
sur le marchg et peuvent servir pour le pompage optique par §change de
metastabilitg de I'nglium-3 [Gen03]. Historiquement, plusieurs ggn®rations de
lasers ont §t® utilisges. Ce fut d'abord des lasers p centres colorgs (centtes F
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Fig. 3.9 { Sch&ma de principe du laser pompe (diode laser ampli §e) utilis§ dans la
plupart de nos exp®riences. L'oscillateur madtre est une diode laser monomode DBR
(provenance SDL, de puissance nominale 50 mW et de polarisation lingaire). La
diode laser est couplge p I'ampli cateur de puissance dop$® Ytterbium. L'isolateur
optique (ou ABRL anti back-re°ected light) compos® d'un cube polariseur et d'une
lame quart d'onde permet d'®viter les retours parasites de lumigre rg°gchie dans
la diode laser [Che97].

dans des cristaux de NaF) [Led82], dont I'Bmission ®tait instable dans le temps.
Ensuite, ils ont §t® remplac®s par des lasers p cristaux dopgs de Ngodyme (LNA) :
pomp®s par des lasers p gaz, ils dglivrent des puissances de I'ordre d'une centaine
de mW [Dan87]. Les cristaux de Ngodyme peuvent aussi etre pomp®s par des
diodes lasers. La version dans laquelle de grands barreaux cristallins sont excitgs
par des lampes g °ash donne des puissances importantes, de I'ordre de plusieurs
Watts [Ami89], [Gen93]. Plus récemment, au d&but des annges 1990, des diodes
lasers DBR (Distributed Bragg Re°ector) monomodes g 1083 nm fabriquges
par SDL sont apparues; elles fournissent une puissance nominale de l'ordre de
50 mW [Maj93], [Sto96a]. Elles ont depuis ®t® remplackes sur le march® par des
diodes similaires commercialisges par Eagleyard. Depuis la n des annges 1990,
des ampli cateurs p base de bre dop®e ytterbium (Yb) sont commercialisg§s 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). Dernigrement, en §troite
collaboration avec notre groupe, la socigt® Keopsys a dgvelopp® des sources laser
oM la diode laser est remplac®e par un oscillateur lui aussi @ bre dopge Yb [Tas04]
dglivrant une puissance continue allant jusqu'p plusieurs watts.

Dans notre ®tude de pompage optique en fort champ magngtique et g pression
®levie, nous avons utilis® comme laser pompe (sauf indication de notre part) une
diode laser combinge p un ampli cateur p bre optique dop®e Ytterbium [Che97]
pouvant dglivrer une puissance de l'ordre de 500 mW. Le sch&ma de principe
de la diode laser ampli §e est reprgsent® dans la Fig.3.9. L'oscillateur madtre est
une diode laser monomode DBR identique p la diode sonde. Les caractgristiques
spectrales des diodes lasers DBR sont d®taillfes dans le paragraphe 3.4.1. De la

81



méme manigre que pour le couplage du laser sonde p la bre optique, la diode laser
pompe est couplge p la bre monomode d'entrge de I'ampli cateur en utilisant
deux lentilles de collimation (de focale§ = 8 mm et 11 mm) et un isolateur
optique. La bre optique permettant le couplage de la diode p I'ampli cateur
passe dans un contréleur 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 I'axe rapide de la bre et de contrbler la polarisation
de la lumigre en sortie de la diode laser ampli §e. Le faisceau laser en sortie de
I'ampli cateur est dans le mode gaussien TEM. Le collimateur, mont®§ par le
constructeur au bout de la bre optique de sortie, donne un faisceau lentement
divergent. Nous avons mesur$ la rgpartition transverse de l'intensit§ du laser pompe
au niveau de la cellule de pompage optique, p l'aide d'un puissance-mgtre et d'un
diaphragme circulaire (diamgtre 5 mm) que nous avons d§plac® pour balayer toute
la \surface"du faisceau pompe. L'intensit§ du laser obgit p une distribution spatiale
en gaussienne. On trouve que :

o2 2P o
I (r) = g€ 2r2=w? _ 1/4_\/\? e 2r2=p2 (3'1)
avec Z
P=2% 1(r)rdr (3.2)

our est la distance par rapport p I'axe optique longitudinal etv est le waist du
faisceau au niveau de la cellule de pompage optique. Au niveau de la fenétre op-
tique de la cellule, le pro T de distribution spatiale gaussienne de I'inte@sitilaser

a un waistw = 1:3 cm; en termes de largeur p mi-hauteur (FWHM =wv  21In 2),

ceci correspond a un diamgtre du faisceau laser de 1.53 cm. Dans nos situations
exp®rimentales, le faisceau pompe est diaphragm® (a un diamgtre de 1.5 cm) pour
stlectionner la fraction centrale du faisceau, d'intensitg assez homoggne. Cette
con guration correspond p une puissance laser incidente sur la cellule de l'ordre
de 250 mW. Elle o®re l'avantage d'une intensitg surfacique que nous supposons
uniforme et facilite la mod®lisation du processus de pompage optique (approxi-
mation discut®e dans les paragraphes 2.2.1 et 2.5.2). Dans d'autres situations, le
diaphragme est €liming et toute la puissance laser disponible est utilisge. Dans ce
cas, le faisceau laser §claire une plus grande partie de la cellule.

3.5 Systpme de mesure et acquisition

Le plasma d'hglium-3 est entretenu dans les cellules de pompage optique par
une dgcharge radiofrgquence dont l'intensitg est modulge (typiquement entre 20
et 30 % de profondeur de modulation) p des frgquences de l'ordre de 100 Hz. La
modulation de l'intensit§ du laser sonde transmise, proportionnelle g I'absorption
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du faisceau laser (tant que les absorptions sont relativement faibles), est analysge
par une ampli cation p dtection synchrone. La partie modul§e ainsi que la valeur
moyenne de l'intensitg transmise du faisceau sonde sont enregistrges. Les spectres
d'absorption sont obtenus du rapport entre le signal de la modulation du faisceau
sonde et son intensit§ moyenne ampli §e. Cette proc®dure rgduit les e®ets ligs p
la variation de l'intensitg du faisceau pendant les balayages en frgquence de la
diode laser sonde et rgduit au premier ordre les e®ets d'§paisseur optique dans la
cellule ; les calculs sont dgtaills dans I'annexe de [Cou01]. Les spectres d'absorption
obtenus sont ensuite analys®s selon la procgdure dgcrite dans le chapitre 4. Le
rapport signal sur bruit SNR dgpend de l'intensit§ de la dgcharge ainsi que de la
profondeur de sa modulation. Dans nos enregistrements, les SNR sont typiquement
sup®rieurs g 1000.

L'intensit§ transmise du laser pompe est §galement enregistrge. Son suivi en cours
d'exp®rience permet d'accorder la frequence du laser pompe sur une transition
atomique. De plus, il sert g ®tudier l'in°uence de divers paramgtres (telles que la
polarisation M, la puissance laser incidente, etc. ) sur I'absorption du laser pompe.
Les donnges sont enregistrges dans des chiers ASCII grace p un module d'acqui-
sition Data Translation DT9800, connect$ a un ordinateur portable via un port
USB. La frgquence d'gchantillonnage est 10 Hz.
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Chapitre 4

M&thode de mesure

Le pompage optique en ggn®ral est une m&thode qui permet d'obtenir en
régime stationnaire un §tat ou la rgpartition des populations dans les sous-niveaux
atomiques de I'gtat fondamental est trgs §loignge de la rgpartition de Boltzmann.
Le systeme peut alors acqu®rir une orientation de laquelle rgsulte une aiman-
tation macroscopique. Toute grandeur physique d&pendant des populations des
sous-niveaux peut etre utilisge pour dgtecter et mesurer cette orientation.

Grace au pompage optigue par ®change de m®gtastabilitg, I'atome d'h®lium-3
est polarisg nuclgairement dans son ®tat fondamental. Une des m®thodes de
mesure de la polarisation nuclgairéM est la rgsonance magn®gtique nuclgaire
RMN entre les sous-niveaux de I'gtat fondamental [Lor93]. Toutefois, elle n'est
pas trgs adapt§e pour une ®tude systBmatique de la dynamique du pompage
optique pour diverses raisons : aux basses pressions, la sensibilit¢ des mesures
par RMN est faible vu la faible densitg¢ des atomes dans I'§chantillon. De plus,
aprgs chaque impulsion de champ radiofrgquence rgsonnant avec le moment
magn®tiqgue nuclgaire de I'hglium-3 et basculant I'aimantation d'un certain angle,
une fraction de la polarisation nuclgaire est dgtruite ; ce qui limite la possibilitg
de suivre et d'gtudier la construction de la polarisation pendant le processus de
pompage optique. Finalement, cette technique est fortement a®ectge par le bruit
radiofrgquence g&n®reg par la dgcharge excitatrice utilisge pour peupler les atomes
d'hglium-3 dans I'§tat mgtastable. Ceci constitue une ditcult§ majeure pour
calibrer, de fason absolue et precise, les signaux d&tectgs par RMN.

Une autre m§thode pour la dgtection de la polarisation nuclgaire dans I'hglium-3
consiste p mesurer de faxon optique le taux de polarisation circulaire de la transi-
tion 3'D-2'P correspondant p une lumigre rouge de= 667:8 nm [Big92]. Dans

un plasma d'hglium-3 entretenu par une dgcharge radiofrgquence, les divers gtats
excits peuvent etre peupl®s par cascade radiative. Une orientation §lectronique
proportionnelle p la polarisation nucl®aire y apparat grace au couplage hyper n.
Un des niveaux utilisgs p cette n est le niveau'B, de durge de vie de l'ordre de

15 ns, qui se dgsexcite par gmission spontange en $mettant une lumigre polarisge
circulairement [Pin74]. Une fraction de la polarisation glectronique peut étre
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perdue par collisions; ce qui fait que I'excacit® de cette mgthode de mesureMle
dgpend de la pression du gaz d'hglium-3. Le rapport entre le taux de polarisation
®lectronique et la polarisation nuclgaire a ®t® mesurg pour I'hglium-3 et calibrg
pour donner des mesures absolues de la polarisation. Une autre variante consiste p
®tudier la transition 3*°D-2°P correspondant p une lumigre orange de= 587:6 nm
[Sto96b]. Toutefois, il est connu que cette m§thode de d®tection par mesure de
la °uorescence §mise perd son excacitg dgs que le champ magn®tique appliqug
dgpasse 10 mTesla p cause des e®ets de dBcouplage hyper n dans la cascade
radiative [Lal71]. En cons§quence, cette m§thode de mesure est inapproprige pour
notre ®tude systBmatique de pompage optique en champ magngtique glevg.

A 1.5 Tesla, comme R toutes les valeurs de champ magn®gtique ®lev®@ mTesla),

la m&thode retenue pour la mesure de la polarisation nuclgaire repose sur des me-
sures d'absorption par les atomes m$tastables d'une lumigre laser correspondant
A la transition 22S,-2°P.

Aprgs un rappel du principe de la m&thode de mesure par absorption, nous
dgtaillons la mgthode d'analyse utilisge dans nos exp®riences.

Nous presentons ensuite les m§thodes adopt§es pour analyser les mesures
e®ectuges p I'Gtat stationnaire (§quilibre de Boltzmann ou ®quilibre entre les
atomes et le laser) et nous discutons leur pertinence.

Finalement, nous dgcrivons les m§thodes utilisges pour §tudier la dynamique
du pompage optique. Nous prgsentons successivement les deux approches utilisges
en mettant en valeur leurs avantages et inconvgnients.

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

4.1.1 Principe de la mesure

La m®thode optique par absorption d'une lumigre monochromatique et
polarisge par les atomes m$tastables permet de mesurer g la fois la densitg des
atomes mgtastables, et la polarisation nuclgaire dans le mgtastabM ° dont on
d®duit la polarisation nuclgaire dans le fondamenta . Elle repose sur le fait que,
sous certaines conditions et en absence de pompage optique et de relaxation, les
collisions d'gchange de m®tastabilit couplent fortement la polarisation nuclgaire
M dans le niveau fondamental 45, aux populations des sous-niveaux Zeeman
dans I'gtat 2°S,, de telle sorte que ces populations sont dictges pdr (voir para-
graphe 2.2.2). Il s'agit d'une extension de la mgthode dgveloppge dans [Big92] ou
des exp®riences de pompage optique en faible champ magngtique sont e®ectuges.
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Les auteurs y mesurent I'absorption par les atomes m$tastables d'un faisceau
sonde transverse au champ magn®tique, polaris§ lingairement et accordg sur la
transition Cg. Une fois que le rapport des absorptions pour les polarisatiofé

et ¥sest dgterming, ils en dgduisent la valeur de la polarisation nuclgaire. Donc,

en faible champ magn®tique, la mgthode de mesure des populations mgtastables
repose sur la stlection des transitions excitges par la polarisation de la lumigre,
les §nergies des sous-niveaux Zeeman ®tant dgggn®rges. En champ magn®tique
®leve, en l'occurence p 1.5 Tesla, la dgggn®rescence des sous-niveaux m§tastables
est levge 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 frgquence de la lumigre (spectre de I'n®lium-3 illustrg dans la Fig.2.5).

En pratique, deux signaux d'absorptiorS,; et S, sont enregistrgs. Ces signaux
d'absorption sont proportionnels p la densitg d'atomes mgtastables dans les sous-
niveaux sondgs. lls peuvent étre gcrits sous la forme :

Sn1 = KpiNmanr et Spz = KpaNman: (4-1)

oM N, est la densitg totale d'atomes metastables,; et a,, sont les populations

relatives des sous-niveaux sond#s,,; et K,, sont des constantes de proportion-
nalitg dgpendant de l'intensitg de la transition excitge. En utilisant I'Eq.2.46, le
rapport des deux signaux d'absorption devient :

Sn2 Kn2

S _ Kni e (4.2)

ou ¢ mg est la di®§rence entre les nombres quantiques du moment angulaire total
des deux sous-niveaux sondgs. Quand le systgme n'est pas polarisgN = 0),

les six populations relatives des sous-niveaux m§tastables sont §gales entre elles. Le
rapport des deux signaux d'absorption, en utilisant les Egs.4.1, donneMa=0 :

Y Kz

(4.3)

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

- H Snlsr?zﬂ 1=¢ mg

SHZSr?l

(4.4)

La valeur de la polarisationM est ensuite dgduite :
_ej1
e +1

(4.5)

C'est une technique de mesure absolue de la polarisation, ne ngcessitant aucune
calibration et valable, en l'absence des processus de relaxation et de pompage
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optique, A toutes les pressions et tous les champs magn®tiques [Big92], [Cou02].
D'un point de vue pratique, elle requiert le choix d'un \doublet de d§tection"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® sur une transition optiqu&;-B ; et
de faible intensitg permet $galement de dgterminer la valeur absolue de la densit§
d'atomes metastables. Dans un volume §lgmentaire de la celldd = dS £ dz
(ou l'axe z correspond R la direction de propagation du faisceau laser), le nombre
d'atomes m%tastables dans le sous-nivedy; est n,adV. Par la suite, n,a,dV
photons sont absorb®s par unitg de temps. L'intensitg lumineuse absorb®e par
unit® de longueur est donnge par :

~dl_ hIn 5
'dzT g

(4.6)

En §crivant une dgcroissance exponentielle de l'intensitg avec la longueur d'absorp-
tion zg,

1(z)=1(z=0)exp(i z=32) ; 4.7)
nous obtenons au bout d'une longueur un facteur de transmissionl =1 S (S
®tant le signal d'absorption) tel que :

T =exp(j L=2p) : (4.8)
D'op :
I_ _ hin & (4.9)
Zy djj .
Au nal et en utilisant I'EQq.2.31, nous obtenons :
me¢ InT 1
Nm =i P= : 4.10
" PTRef L T exp( (! !y)=2v8) ?) (4.10)

Dans le cas op plusieurs transitions sont simultangment excitges par un laser mo-
nomode de frgquencé avec des d§saccords (j ! ) et des §lfmentsT de la
matrice de transition d'un sous-niveauA ; g un sous-niveaB , la ggn®ralisation

de I'Eq.4.10 donne :

no= o gme® INT 1 :
=1 — ZAY *
™ IRef L aTeexp (i (! i !)=2ve) 2)

(4.11)

La variation de la densit§ totale des atomes m$tastables avec la polarisation peut
étre Bvaluge en utilisant les formules des Eqs.2.46, 4.2 et 4.5 :

(M) Sy €7%+2e72+2¢ T2+ @ %72
Nm(M =0) Sh1 6eMmFr1

avecmg; le nombre quantique relatif au sous-niveau mgtastable sond$.

(4.12)
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4.1.2 Méthode d'analyse

Pour mesurer l'absorption d'un faisceau sonde par les populations des deux
sous-niveaux Zeeman, nous balayons la frequence du laser sonde (paragraphe
3.4.1) p raison de 275 MHz/s pour couvrir le domaine spectral comportant les
deux raies de d§tection, et nous enregistrons l'intensit® du faisceau laser aprgs son
passage dans la cellule. La partie modulge de l'intensit§ (suite g la modulation
de l'amplitude de la dgcharge) est analys§e par un ampli cateur p dtection
synchrone. Une fois que nous avons enregistrg le spectre d'absorption au niveau
du doublet de d®tection, nous ajustons les pro Is d'absorption des deux raies en
pro | de Gauss ou de Voigt, selon la pression du gaz. Finalement, nous utilisons
les amplitudes des pics d'absorptiors,; et S,, pour calculerM (Eqg.4.5) et la
variation relative de la densit§ d'atomes m§tastables (Eq.4.12).

Ajustements des raies d'absorption

Il est connu que le pro I des raies d'absorption dgpend de la temp$®rature et de
la pression du gaz.

Dans le cas de I'hglium-3, I'Blargissement minimal d0 g la durge de vie nie du
niveau 2P (ou ®largissement naturel) est +2v4= 1:626 MHz, | ®tant le taux de
decroissance radiative de I'gtat®®P donn® par I'Eq.2.23. Aux fortes pressions, des
collisions ®lastiques et inglastiques contribuent §galement p I'glargissement de la
raie; cet glargissement est proportionnel p la pression et de l'ordre de 15 MHz/mbar
[Blo85] (paragraphe 2.2.1). Le phgnomgne d'&largissement collisionnel est dgcrit
comme pour I'Blargissement naturel par un pro [ Lorentzien.

D'autre part, dans nos exp®riences de pompage optique, le gaz d'hglium-3 se
trouve p la temp®rature ambiante de 300 K. Les raies d'absorption sont §largies
par e®et Doppgler. Il en rgsulte des raies en forme de Gaussienne de largeur p
mi-hauteur 2¢° In2 = 1:98 GHz (Egs.2.25).

Pour les faibles pressions d'hglium-3, les proIs d'absorption sont essentiel-
lement Gaussiens §tant donn® que les ®largissements collisionnels peuvent étre
nggligks. Pour les fortes pressions d'h®lium-3, il faut tenir compte simultangment
de l'e®et Doppler et de I'e®et des collisions; le pro T des raies rgsultant est un
pro I de Voigt V, produit de convolution du pro T de GaussG par le pro [ de
Lorentz L :

V = G- L (4.13)

Nous illustrons dans la Fig.4.1 comment les spectres expgrimentaux dgvient pro-
gressivement d'une distribution Gaussienne au fur et p mesure que la pression du
gaz augmente. Dans nos analyses aux faibles pressions, nous avons ajust® les deux
raies du doublet de dgtection en deux Gaussiennes. Les largeurs p mi-hauteur ob-
tenues par un ajustement de tout le pro I (ailes comprises) sont998 0:02 GHz
g 1.33 mbar et 2118 0:06 GHz g 8 mbar. Aux plus fortes pressions, les largeurs
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Fig. 4.1 { A gauche, les spectres d'absorption normalisge sont prgsent®s en fonction
de (E=hj Ej;=h)? en repgre semi-logarithmique. lls correspondent respectivement
aux cellules de 8 mbar, 32 mbar et 67 mbar. Le laser sonde, polafé$ est balay®

en frgquence au niveau de la transitiol ;-B 1o p 57.75 GHz (voir Fig.2.5). La
dgcroissance lingaire rgvele une dgpendance gaussienri.droite, les spectres
sont reprgsent®s en fonction de 1#=h | Ej;=h)2. Les pentes p l'origine corres-
pondent aux ailes lorentziennes et augmentent avec la pression.

Gaussiennes ajustges excpdent la largeur Doppler de plus de 15 %. Les raies en-
registrges doivent etre obligatoirement ajust®es en pro Is de Voigt ou apodistes
a n d'&liminer la contribution des ailes Lorentziennes. Les deux variantes donnent
des rgsultats gquivalentse.g. @ moins de 1 % prgs dans la cellule de 32 mbar.
Toutefois, quand le doublet de dgtection avoisine une raie intense, les amplitudes
des pics d'absorption peuvent étre a®ectges par les ailes de cette dernigre. C'est
le cas par exemple quand le doublet de d®tection utilisg comporte les raies isolges
As-BipetAs-Bgpij 3104 GHz et pj 27:37 GHz respectivement (voir table 2.1

et Fig.2.5). Les amplitudes des pics d'absorption sont alors surestimges de fason
inggale p cause des ailes de la rdig, et par consgquent les valeurs del sont
erronges. Nous tenons compte alors dans nos ajustements de la contribution de
I'aile du pro T de Voigt de la raie f4 .

4.2 Mesures exp8@rimentales g I'§tat stationnaire
Notre §tude a comport§ des mesures de polarisation en prgsence du laser pompe

accord® sur une transition atomiqued.g. lors de la phase de construction d#
et donc pMg,) et en son absenceeg(g.aM » 0 (p I'Bquilibre de Boltzmann)
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ou lors de la mesure de la relaxation d& due au plasma). Nous commenxons
par dgcrire les mgthodes d'analyse utilisges en absence du laser pompe et nous
discutons leur validitg. Ensuite nous discutons leur pertinence quand elles sont
e®ectuges en prgsence du laser pompe.

4.2.1 En absence du laser pompe

Les collisions d'®change de m%tastabilitg couplent fortement la polarisation
nuclgaireM dans le fondamental et les populations des sous-niveaux mgtastables.
En absence de pompage optique, elles gtablissent une distribution de population
du type temp®rature de spin dans les six sous-niveaux m®tastables [Nac85b],
[Cou02] avec une temp%®rature de spinc1 qui dgpend de la polarisation nuclgaire
M (paragraphe 2.2.2). Les populations relatives obgissent donc aux EQs.2.39 et
2.46. Nous avons v&ri % ceci exp®rimentalementMa = 0 et p Mg,; €n absence du
laser pompe.

KA 1.5 Tesla et p la temp®rature ambiante de 300 K, les polarisations nuclgaires,
d'apres I'gquilibre de Boltzmann, sont de I'ordre de 16. Nous prgsentons dans

0.03
1133 | 8 32 | 40 | 67 |133 mbar
0.02 -
_ 001+
fe! -
& 0.00 %%T%‘T;%%ﬁ%;%T% TH o |
2 e T el
S -0.01-
0.02 . <M_ >=25x10"£9.9x10"
-0.03

Fig. 4.2 { Dans cette gure, nous reprgsentons les valeurs obtenues de M pour
diverses pressions allant de 1.33 mbar g 133 mbar. Le laser sonde est balayg en
frequence pour enregistrer le spectre du doublet de dgtectioda= 0 en absence

de pompage optique. La valeur moyenne (symbole le plus g droite du graphe)
obtenue p I'Bquilibre de Boltzmann estMoi = 2:5£ 10 4§ 9:9£ 10 “,

la Fig.4.2 les rgsultats typiques de polarisation obtenus pour toutes les pressions
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®tudifes. En moyennant sur I'ensemble des rgsultats p diverses pressions du
gaz, pour divers rapports de signal sur bruit SNR dans les enregistrements
et en utilisant deux doublets de d®tection di®%rents, la valeur de polarisation
nuclgaire obtenue est infgrieure p 18 en accord avec la polarisation d'gquilibre

de Boltzmann (Eqg.1.2).

En outre, ce cas constitue une fason de vgri er expgrimentalement la mgthode
d'ajustement des spectres, prgcgdemment dgcrite.

Hors §quilibre de Boltzmann et en absence de tout processus de relaxation af-
fectant les populations des atomes m&tastables, il est possible de retrouver par un
calcul num®rique reposant sur la distribution de temp®rature de spin les spectres
enregistrgs. Un exemple d'enregistrement p 8 mbar est prgsentg§ dans la Fig.4.3.
En absence de laser pompe (trac® en traits pleins), le spectre d'absorption du fais-

0.5 0.04
0.02
o
—
S x
8 8 0.00
2 o
< £
[a)]
-0.02
LN DL R LA L I RN R LA '0-04'|'|'|'|'|'|'|'|'|'
-35 -30 -25 -20 -15 -10 -5 0 5 35 -30 25 20 -15 -10 -5 0 5
E /h (GHz) E /h (GHz)

Fig. 4.3 { N gauche, spectres d'absorption du faisceau sonde (polari®) enre-
gistrgs pM ¢, = 0:512 en absence (trac® en traits pleins) et en prgsence (tracg
en traits pointillgs) du laser pompe accord§ sur la transitiofy ,, et de puissance
incidente 250 mW. Les enregistrements sont e®ectugs dans une cellule de 8 mbar.
- M droite, courbe des rgsidus correspondant p I'Bcart entre le spectre expgrimental
enregistrg en absence du laser pompe (trac® en traits pleins de la gure de droite)
et un ajustement en supposant une distribution de population en temp®rature de
spin.

ceau sonde peut etre ajust® par un spectre ou les populatiGgsobgissent g une
distribution en temp®rature de spin. Le rapport des amplitudes des signaux d'ab-
sorption du faisceau sonde relatives aux populations de deux sous-niveaux Zeeman
est utilisg pour dgterminerM . La courbe des rgsidus correspond g I'§cart entre le
spectre exp®rimental enregistrg et un ajustement en supposant une distribution
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de population en temp®rature de spin. Elle illustre la validitg et la robustesse de
la distribution en temp®rature de spin en absence de tout processus de relaxation
d'excacitg comparable p celle des collisions d'gchange de m$gtastabilit§.

Nous considgrons p titre d'exemple I'e®et d6f' =°, sur la distribution des po-
pulations des six sous-niveaux m§tastables; p A et ce pour di®grentes va-
leurs de M. La relaxation des atomes metastables par di®usion vers les parois
de la cellule (temps de di®usion de l'ordre de@ £ 10 3 s/mbar) serait telle

que °®'=°, =2 £ 104 p 1.33 mbar et°¥'=°, = 5:4£ 10 ° p 8 mbar. Le cal-

cul numgrique e®ectug en absence de laser pompe montre que les processus de
relaxation a®ectent les populations d'une méme paire de sous-niveaux de fason
comparable (Fig.4.4). Ceci est dd, comme expliqug dans le paragraphe 2.3, au fait
gue les collisions d'8change de mgtastabilit couplent excacement les sous-niveaux
d'une méme paire. Dps lors, toute perturbation due au faisceau pompe (comme
illustrg 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 rggi par la distribution de temp®rature de spin. Dans notre con gura-
tion expBrimentale et pour des pompages menant p des polarisatidhs> 0 (pa-
ragraphe 5.1), les populations des sous-niveaux de la paifes( A 5) sont sondges,
alors que pour des pompages menant p déls< 0, celles relatives p la paire de
sous-niveaux A 1, A ) le sont. Par consgquent, dans les cas les moins favorables
i.e. correspondant p°®'=°. » 10 3, les mesures de polarisation sont a®ectges p
moins de 0.5 % prgs. Nous en concluons que les mesures de polarisation, e®ectuges
en absence de laser pompe et dgduites des rapports des signaux d'absorption de
deux sous-niveaux appartenant p une méme paire sont peu sensibles aux e®ets de
relaxation intervenant dans le niveau m$tastable (Figs.5.2 et 5.1).

4.2.2 En prisence du laser pompe

En plus du spectre d'absorption enregistrg en absence du laser pompe, la
Fig.4.3 illustre un exemple de spectre en prgsence du laser pompe et pour une
méme polarisation M correspondant a I'gquilibre entre les atomes et le laser
pompe. Dans cet exemple de pompage, le laser pompe vide les populations des
sous-niveauxA ; pA 4 et peuple les sous-niveau& s et A ¢; sa prgsence perturbe
la distribution des populations et modi e fortement le spectre d'absorption du
faisceau sonde (trac® en traits pointillgs) en comparaison avec le spectre enregistrg
en absence de laser pompe. Ceci s'explique par le fait que lors du processus
de pompage optique, I'absorption du laser pompe par les sous-niveaux excitgs
tend p surpolariser la population d'un ou plusieurs sous-niveaux mgtastables. Ce
processus (qui dgpend de l'intensit® lumineuse absorbge) est en \comp®tition"avec
les collisions d'change de m%tastabilitf qui couplent les atomes entre eux
(processus dgpendant de la pression du gaz). Degs lors, en prgsence d'un laser
pompe dgpeuplant un ou plusieurs sous-niveaux Zeeman, les populati@s
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des sous-niveaux metastables ne peuvent ni satisfaire I'Eq.2.46 ni ob®ir p la
distribution de temp®rature de spin [Abb05].

La Fig.4.5 illustre comment les processus de surpolarisation a®ectent les
populations relatives des sous-niveaux metastables. Nous y reprgsentons, en
fonction du rapport °,=°¢ entre le taux de pompage et le taux de collisions
d'tchange de m%tastabilitg, la variation relative des populations par rapport p
la distribution en temp®rature de spin (e. °,=° = 0). Ces calculs num®riques
(modgle p 7 populations) e®ectugs pour divers pompages et diverses polarisations
nuclgaires montrent que les populations d'une méme paire de sous-niveaux
sont a®ectges de fason comparable; ce qui, encore une fois, montre que les
perturbations a®ectant les populations des sous-niveaux mgtastables se traduisent
par un transfert de population entre les paires tout en laissant le rapport des
populations g l'intrieur d'une méme paire rggi par la distribution de temp®rature
de spin. Exp®rimentalement, nous avons syst&matiquement v&ri &, et ce p toutes
les pressions, que le rapport des populations des sous-niveauxnge adjacents
demeure inchang® (les sous-niveaudxs et A ¢ quand le laser pompe est accord§
sur la transition f4» ou f; 5, ou encore les sous-niveauk ; et A ; quand le laser
pompe est accord$ sur la transitioff, , ou f4,). Ces observations exp®rimentales
ainsi que les calculs num®griques confortent les hypothgses sur lesquelles repose
notre modgle p 6 populations (Eq. 2.54).

Par cons®quent, l'utilisation de la m§thode d'analyse dfcrite dans le para-
graphe 4.1.1 reste valable pour les mesures B en prgsence d'un laser pompe
p I'Btat stationnaire et pendant sa dynamique de construction. Encore une fois,
il suxt de s®lectionner un doublet de d®tection qui excite deux sous-niveaux
metastables di®grents de ceux excitgs par la raie de pompage et qui appartiennent
p une méme paire (Figs.5.2 et 5.1).

4.3 Mesures exp@rimentales dynamiques

Dans cette section, nous d®crivons les m®thodes utilises pour analyser les
donnges exp®rimentales en vue d'une §tude systBmatique de la dynamique du
pompage optique. Nous dtaillons successivement les deux approches utilisges en
mettant en valeur leurs principaux avantages et inconvgnients.

4.3.1 Mesure de la population d'un sous-niveau m@tastable

En absence du laser pompe, il est possible de suivre en continu la relaxation
de la polarisation p partir d'une mesure d'absorption sondant la population
d'un sous-niveau donn® sous rgserve d'hypothgses concernant la densitg d'atomes
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Fig. 4.5 { Variations des rapports des populations relativeg des six sous-niveaux
metastables en fonction dé,=° p diverses valeurs d& et p 8 mbar. Les popu-
lations sont rapportges pa leurs valeurs respectives correspondari,p’e = 0. Les
populations des sous-niveaux de la pairéA(s, Ag) sont sondges pour des pom-
pages menant g des polarisationsl > 0 (comme un pompage multi-transition
f4m), alors que pour des pompages menant g dék < 0 (comme un pompage
multi-transition f, ), celles relatives p la paireA 1, A ;) le sont.
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metastables. En pratique, il s'agit d'accorder le laser sonde sur une raie simple
excitant par exemple le sous-nivea ; ou A s de mg respectifsj 3=2 ou 3=2 et
d'enregistrer la variation temporelle du signal d'absorption® 1.5 Tesla, ceci est
possible en accordant le laser sonde polari¥® sur la transition A ;-B 1o ou sur

la transition A 5-B g si le laser est polaris®4 . Une fois I'enregistrement de la
variation du signal d'absorptionS est e®ectu®, il faut convertir le signal enregistr§
en polarisation nuclgaireM .

Nous considgrons le cas op le laser sonde excite la population du sous-niveau de
me Bgal p 32. En combinant les Egs.2.46 et 4.1 et @M =0, il est possible de
convertir la variation de l'absorption en polarisation. En supposant par exemple
gue la densitg de m§tastables ne varie pas avec la polarisation, nous obtenons :

s _ 6% =2

S0 eF2+2e2+2e "2+ @i 372

Il sutt simplement d'inverser I'Bquation prgc®dente pour trouver la temp®rature de
spin et par suite la polarisation nuclgaire. L'Eq.4.14 peut &tre facilement ramenge
sous la forme d'une ®quation du troisigme degrg et rgsolue en utilisant la formule
de Cardan. Nous obtenons alors : )
A r s A r I3
e = j 9 + f + p_3 i 9 + f + ’
2 4 27 2 4

(4.14)

©

Iéi

N
\‘

oup=2=3etq=7=27; 6S°=S. De méme, il est possible de convertir un si-
gnal d'absorption proportionnel g la population d'un sous-niveau deng ®gal p

i 3=2. Un calcul analytique peut etre $galement entrepris pour les populations des
sous-niveaux demg ®gal p £2 et j 1=2. Dans la Fig.4.6, la polarisationM est
reprgsentge en fonction d&=S" dans les quatre cas correspondant p la mesure
des populations des sous-niveaux ae: Bgal p8 1=2 et § 3=2. Les populations des
sous-niveaux demg = § 3=2 varient de faxon monotone avec la polarisation; ce
qui n'est pas le cas des populations relatives aux sous-niveauxnde = § 1=2.

4.3.2 Mesure de deux populations m@tastables

La m®&thode prgc®dente peut etre utilise pour mesurer I'gvolution B sous
réserve d'’hypothgses quant p la variation de la densit§ d'atomes m§tastables et en
absence de perturbations importantes dues au laser pompe. Nous dgcrivons ici une
methode plus g&n®rale qui permet de remonter p la foiMpet an,, comme dgcrit
dans le paragraphe 4.1.1. Cette m&thode s'inspire de celle utilisge en faible champ
magn®tique op grace p la polarisation du faisceau sonde, deux combinaisons de
populations sont simultan®ment d®&terminges [Big92]. Ce qui n'est videmment
pas possible en champ magn®tique intense p cause de I'e®et Zeeman. Par ailleurs,
elle utilise le fait que le rapport des populations des sous-niveaux appartenant p
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Fig. 4.6 { Variation de la polarisation M avec le signal d'absorptiorS sondant la
population des sous-niveaux deng respectifsj 3=2 (cercles), 32 (carrgs),j 1=2
(triangles) et 1=2 (Btoiles). S° et S sont respectivement les signaux d'absorption
d'une lumigre laser par les atomes m§tastables dans le sous-niveau en question, p
M=Oetpourjl- M- +1.

une méme paire n'est pas a®ect® par la prgsence de la pompe.

La mgthode utilisge consiste p balayer plusieurs fois la frequence du laser sonde
au niveau du doublet de dgtection pendant I'gvolution d& sur des ®chelles de
temps beaucoup plus courtes que celles caractgristiques des processus de pompage
et de relaxation. Dans nos exp®riences, le laser sonde est balay® en frgquence p
une vitesse de I'ordre de 1 GHz/s, une fois dans le sens des frgquences croissantes
puis dans le sens des frgquences dgcroissantes et ainsi de suite. Un exemple d'enre-
gistrement de la phase de construction de la polarisation nuclgaire dans la cellule
de 8 mbar est reproduit dans la Fig.4.7. Les spectres d'absorption sont obtenus
en balayant la frgquence du laser sonde polari3® pour exciter les transitions
A 5-B g et A 5-B 1o correspondant respectivement aux frequence27:37 GHz et
i 3104 GHz (Fig.2.5). Le laser pompe accord$ sur la transitidp,,, et de puissance
incidente 250 mW est appliqu® g = 100 s. Les \enveloppes'observges sont les
amplitudes des signaux d'absorption relatifs aux deux sous-niveaux megtastables
et utilisges pour dgterminerM . Nous observons ici que la population du sous-
niveau mg = 3=2 augmente avec la polarisation, alors que celle relative au sous-
niveaumg = 1=2 commence par augmenter puis diminue, comme prvu d'apres les
rgsultats de la Fig.4.6. Un inconvgnient de cette mgthode est que I'gvolutionMe
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Fig. 4.7 { Signaux d'absorption du faisceau sonde obtenus en balayant alternative-
ment la frequence du laser sonde au niveau du doublet de dgtectién(transitions

A 5-B g et Ag-B 10). Cet exemple est enregistrg pendant la phase de construction de
la polarisation nuclgaire. Le laser pompe accord® sur la transitién, et de puis-
sance incidente 250 mW est appligugta= 100 s. Le pompage est e®ectu® dans la
cellule de 8 mbar. - M gauche, tous les spectres obtenus pendant la construction de
M par pompage optique sont prgsent®s. N droite, les amplitudes des pics d'ab-
sorption sont reprgsent§es en fonction du temps. Ces amplitudes sont celles des
signaux d'absorptionS,; et S,,, proportionnels aux populations des sous-niveaux
As (mg = 3=2) (carrgs) etAs (mg = 1=2) (Btoiles), et elles sont utilisges pour
remonter pM .
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est gchantillonnge dans le temps. De plus, pendant I'enregistrement de I'§volution
de M, les deux signaux d'absorption relatifs aux deux sous-niveaux mgtastables
sond®s sont dgcalgs temporellement; un traitement prgalable des donnges enre-
gistrges ou donnges brutes est n§cessaire. Un exemple de traitement est illustrg
dans la Fig.4.8.

i+1

i+1

Fig. 4.8 { Agrandissement d'une zone temporelle de la Fig.4.7 entte= 150

et 180 s.S'i 1, S' et S'*! sont les amplitudes relatives du signal d'absorption p

ti 1 t' et t'"*! correspondant p un des deux pics du doublet de dftection. Les
zones hachurges sont relatives au deuxigme pic. Les indices 1 et 2 permettent de
distinguer les deux pics. Aprgs une interpolation lingaire (voir texte), la valeur
moyenne de la polarisation est dgduite p l'instant moyen

Nous considgrons le doublet de dgtection les amplitudes respectives des deux
pics S| et S, sont dgcal®s temporellement det¢= t, i ti. Avant d'utiliser leurs
valeurs respectives pour calculév p l'instant moyent, chacun de ces deux signaux
d'absorption est estim® au premier ordre par une interpolation lingaire p l'instant
t en utilisant : .

tjt
ti+1 i ti
S' et S'*! gtant les amplitudes du signal d'absorptiorS aux instants t' et t'*?
respectivement. Les interpolations lingaires peuvent etre faites entré! et t' ou
entret' et t'*!. Les deux fasons nous permettent d'encadrer les valeurs des signaux
d'absorption et par la suite de dgterminer un minorant et un majorant poui .

S(t) = S'+ (S'j s (4.15)
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Nous prenons ensuite la valeur moyenne des deux bornes de I'encadrement comme
valeur de M p linstant t; I'erreur sur M sera infgrieure p M = tM=2, M
®tant I'gcart entre les deux bornes de lintervalle d'encadrement. Compte tenu de
ces divers traitements, nous obtenons pour I'exemple prgsent§ dans la Fig.4.7 les
rgsultats prgsent®s dans la Fig.4.9. Les incertitudes statistiques sont infgrieures
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E
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Fig. 4.9 { Exemple de construction de la polarisation nuclgairé par pom-
page optique p 1.5 Tesla. Le laser pompe est accord® sur la transitigp, et
appliqug at = 100 s. Ce pompage est e®ectug dans la cellule de 8 mbar et cor-
respond p I'enregistrement prgsent® dans la Fig.4.7. Le laser sonde est balayg en
frequence au niveau du doublet de d§tecticvi (transitions A 5-B g et A g-B 19). -

M gauche, I'Bvolution temporelle deM est reprgsentge. Les valeurs de polarisation
M sont obtenues aprgs une estimation par interpolation lingaire des amplitudes
des deux pics du doublet de d®tection. Les barres d'erreur correspondent aux in-
certitudes statistiques. - M droite, en haut, nous reprgsentons les §carts entre les
valeurs deM : celles correspondant aux interpolations lingaires et celles correspon-
dant aux donnges enregistrged/y: ). En bas, nous reprgsentons les incertitudes
m®thodologiques M .

aux incertitudes m$thodologiques. De plus, les incertitudes m&thodologiques sont
importantes en dgbut de cingtique et elles diminuent fortement dgs lors que la
polarisation varie peu. Les e®ets de la variation temporelle #& susceptibles de
deformer les pics d'absorption sont nggliggs dans nos traitements. La distorsion des
pics est probablement compens®e en premigre approximation par les balayages en
frequence altern®s du laser sonde. Ceci ®§tant, cet exemple d'enregistrement avec
ses incertitudes mgthodologiques illustre les cas extrémes ; pour des dynamiques de
relaxation deM sous I'e®et du plasma ou pour des cingtiques de pompage utilisant
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des puissances laser infgrieures p 250 mW, les incertitudes m$thodologiques sont
typiguement rgduites d'un facteur 2 p 5.

En dynamique de pompage : t,

Nous visons grace aux mesures de dynamique de pompage p dgterminer
exp®rimentalement, en plus d# g, le terme source de I'Eq.2.61 1 = 0. Nous
pouvons etre amen®s A croire que I'§volution de suit une exponentielle ; mais ceci
ne correspond pas p la rgalitg. En e®et, nous avons observg dans nos exp®riences
gque M se construit de faxon beaucoup plus complexe; son gvolution temporelle
prgsente un comportement relativement rapide au voisinage d&¢ = 0 et pro-
gressivement ralenti au fur et p mesure qud tend vers Mg, . Des ajustements
exponentiels e®ectugs localement, dans les zones autowlde O etde M = M gy,
donnent des constantes de temps prgsentant des §carts allant de 20 % g 50 %. Les
particularitgs de cette cingtigue de pompage se rgsument par :

{ un caractgre non-exponentiel de I'ensemble de la cingtique de pompage
{ un comportement quasi-exponentiel en n de dynamique de pompage

guelles que soient les conditions de pompage.

Pour rem$dier p cette complexitg et pouvoir extrairelM=dt -, nous
prockdons comme suit : Nous s®parons I'gvolution Bleen 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®terminer la valeur asymptotique
de la polarisation, en gquilibre avec le laser pompg; . Btant donn® M, un
ajustement exponentiel dans la zone autour d&l = O permet de trouver une
constante de temps caractgristigue que nous notoms La Fig.4.10 illustre un
exemple typique de construction dé& par pompage optique. Nous y reprgsentons
en gchelle semi-logarithmique I'gvolution déMsiar | M) en fonction du temps ainsi
gue l'ajustement exponentiel autour deM = 0. Dans cet exemple, nous obtenons
t,=71:58 2:1 s. En n, nous dgterminongdM=dty -y en ®crivant :

g
“am' | M

dt -, o

(4.16)

Méme si nous ne disposons pas de dgmonstration qui valide l'approche utilisge,
NOuUsS pouvons nous convaincre de son utilitg par une simulation numgrique. Nous
considgrons pour cela I'gvolution temporelle d'une grandedir selon une loi arbi-
traire qui mime I'gvolution de M. Y croft vers une valeur asymptotiquey; telle
gue autour deY = 0, cette croissance est rapide et puis au fur et p mesure que
Y ! Y;,ladynamique de croissance se ralentit d'un facteur typique compris entre
20 et 50 %. Nous d®crivons cette loi par une exponentielle dont la constante de

102



14
z M= 0.620 + 0.006
t,=71.5£21 s
0.1
=
=
0.014
1E'3 T T T T T T
0 250 500 750

time (s)

Fig. 4.10 { ficart de M par rapport p la polarisation d'gquilibre Mg pour
I'enregistrement prgsent® dans les Figs.4.7 et 4.9. Les donnges exp®rimentales
sont reprgsentes par les carrgs creux. La courbe en traits pleins reprgsente
un ajustement exponentiel des donnges exp®rimentales autour e = 0 avec
Mgt = 0:6208 0:006; cet ajustement donnd, = 71:58 2.1 s.
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temps ¢ se raccourcit en allant deY =0pyY = Y;

Y(t) = Y + ke x=¢()
ey .19 Y1 Y(t)ﬂ (4.17)
) = a 1 oy

1

Une trentaine de points est utilisge pour reprgsenter la loi arbitraire d'gvolution

u ® c=2 O
O O c=3
1.2 5
7 0
w
c
3 e
S 10t -g------ 8 ____ O
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30 points 30 points 30 points
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Fig. 4.11 { Dans cette gure, nous reprgsentons les rsultats de la simulation
num®rique dgcrite par les Eqgs.4.17. Les rapports entre la vraie valeur dié=dt

aY =0 et les rgsultats des di®%rentes approches d'ajustements y sont prgsentgs
pour deux valeurs de la constante des EQqs.4.17¢ = 2 et 3) et pour Y; =

0:6. Les carrgs, triangles et cercles correspondent respectivement aux approches
d'ajustements (), (ii) et (iii ) dgcrites dans le texte.

de Y (exp®rimentalement, environ trente points sont utilisgs pour dgterminer
I'Bvolution de M ). Nous proc®dons ensuite p plusieurs tentatives d'ajustements

a n de retrouver la pente p l'originedY =d{y-q . Trois approches d'ajustement
s'avgrent pertinentes :

I- un ajustement exponentiel de lI'ensemble des donnges

Il - un ajustement exponentiel autour deé/ = 0 en gardant les deux paramgtres (la
constante de temps et la valeur asymptotique) libres

i - deux ajustements cons®cutifs : un premier ajustement au niveau de I'asymp-
tote permet de trouver la valeur asymptotique et le second ajustement autour de
Y =0, tout en imposant I'asymptote, dgtermine la constante de temps. Le rapport
entre la valeur asymptotique et la constante de temps donne la pente p l'origine.
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Nous comparons ensuite les rgsultats des trois mgthodes d'ajustement a la valeur
connue dedY=dtpY = 0, pour diverses valeurs de& et M en ajoutant dans cer-
taines situations des bruits Gaussiens de I'ordre de quelques % sur les donnges.
Pour ¢ = 2 (respectivement 3), la constante de temps augmente de prgs d'un fac-
teur 2 (respectivement 1.5) en allant dgy p ¢; . La m®thode d'ajustement {ji )
s'avgre etre la meilleure approche p adopter; elle permet de retrouver les rgsultats
corrects de pente p l'origine g moins de quelques % prgs comme le montrent les
rgsultats de la Fig.4.11.

En dynamique de relaxation :  T1 gech

ajusterénent exponeritiel

0.6 Jif |
| T, . 52092 +265

1
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Fig. 4.12 { Exemple de mesure de la relaxation de la polarisation nuclgalve en
présence de plasma dans une cellule de 8 mbar. L'§volutionMeest obtenue en
balayant la fréquence du laser sonde au niveau du doublet de dgtectién(transi-

tions A 5-B g et A 4-B 10). La dBcharge radiofrgquence utilisge est la m&me que celle
pour les exemples prgsent®s dans les Figs.4.7 et 4.9. Les donnges exp®rimentales
sont reprgsentges par les carrgs creux. La courbe en traits pleins reprgsente un
ajustement exponentiel de I'ensemble des points. Nous traxons §galement la courbe
des rgsidus traduisant les §carts entre les donnges exp®rimentales et I'ajustement
exponentiel. La constante de temps rgsultante e$f gecn = 20928 26 s.

La polarisation nuclgaireM peut etre d®truite par divers processus physiques,
en prgsence du plasma entretenu par la dgcharge radiofrgquence (paragraphe 2.2.3).
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Pour mesurer son temps de relaxation longitudinale en prgsence de plasma, nous
procgdons comme suit. Nous commenxons par polariser I'gchantillon jusqu'p at-
teindre I'§tat stationnaire correspondant p I'Bquilibre entre le laser et les atomes.
Ensuite, nous coupons le laser pompe et nous §tudions I'gvolutionMesous I'e®et

de la dgcharge. Un exemple de mesure exp®rimentale dans une cellule de 8 mbar
est illustrg dans la Fig.4.12. La variation deVl est ajustge par une exponentielle
qui nous donne le temps de relaxation longitudinale not®; 4ecnh. Dans ce cas,
Msiat = 0:62 et nous trouvonsT; gech = 20928 26 s.
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Chapitre 5

R@sultats exp@rimentaux du
pompage optique A 1.5 Tesla

Dans ce chapitre, nous prgsentons les rgsultats expgrimentaux du pompage
optique p 1.5 Tesla. Ces rgsultats nous ont permis de dgterminer les conditions
exp®rimentales favorables au pompage optique en termes de polarisation station-
naire atteinte Mgy, et/ou temps de construction de la polarisationt,. L'analyse
guantitative des rgsultats expgrimentaux, leur interprgtation et leur confrontation
aux predictions des modgles num®griques sont prgsentges dans le chapitre 6.

Dans un premier temps, nous prgsentons une compilation des rgsultats obtenus
a 1.5 Tesla en variant divers paramgtres expgrimentaux.

Nous commenxons par dgcrire les consgquences du choix de la raie atomique pour
le pompage optique p 1.5 Tesla. Nous presentons pour chaque con guration de
pompage les raies sondes retenues pour mesurer la polarisation (chapitre 4) et les
rgsultats du pompage optique dans les rggimes des faibles et fortes pressions.

Ensuite, nous discutons les consgquences du choix du plasma entretenu dans la
cellule p toutes les pressions du gaz. Nous tenons compte pour cela des e®ets
de lintensitg de la dgcharge radiofrquence, de la ggom®trie et disposition des
®lectrodes excitatrices et de la ggom®trie des cellules.

Puis, nous prgsentons des exp®riences qui illustrent la dgpendance des r§sultats
du pompage vis p vis de la puissance laser incidente sur la cellule.

Dans un second temps, nous prgsentons les rgsultats marquants du pompage
optique p 1.5 Tesla et aux pressions §levges. Nous discutons leur importance et
leurs intgréts pratiques pour les applications d'imagerie mgdicale.
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5.1 E®ets de la raie atomique p 1.5 Tesla

A 1.5 Tesla, le spectre d'absorption de I'h§lium-3 avec une lumigre polarisge
¥} ou ¥ comporte quatre raies intense, n, fom, f4p €t f2, (voir Figs.2.4 et 2.5),
chacune gtant compos®e de plusieurs transitions atomiques comme dgtaillg dans le
paragraphe 2.1.3. Le spectre comporte §galement des raies n'excitant qu'une seule
transition atomique (pompage mono-transition); les plus intenses so ¢-B 19
(j 3104 GHz),A5-B o (j 27:36 GHz),A ,-B ¢ (52.46 GHZz) etA 1-B 10 (57.75 GHz).
Nous prgsentons ci-aprgs les schmas de pompage ®tudi®s p 1.5 Tesla, en indiquant
les raies sondes utilisges dans chaque cas pour mesurer la polarisation. Ensuite,
comme l'excitation de ces diverses raies atomiques a des consgquences di®grentes
sur les rgsultats du pompage optique, nous comparons leurs excacitg§s respectives
aux faibles et aux fortes pressions.

5.1.1 Choix des raies pompe et sonde

Un laser pompe accord® sur la rai&, (3.18 GHz) excite simultangment,
compte tenu de I'Blargissement Doppler dans nos conditions exp®&rimentales de
pompage optique, les populations des sous-nivealx et A s. Comme expliqu§
dans le paragraphe 4.2.2 et p cause des phgnomgnes de surpolarisation, nous
choisissons pour mesurer la polarisation p I'gtat stationnaire et en dynamique
de pompage un doublet de dgtection qui n'excite pas les populations de la paire
de sous-niveaux A s, Ag). Dans ce cas, le doublet de d§tection retenu comporte
les deux transitionsA ,-B g p 52.46 GHz etA 1-B 10 p 57.75 GHz et est excitg
par une lumigre laser polaris§&4 . Un diagramme repr®sentatif des di®®rentes
transitions atomiques excitges par les lasers pompe et sonde lors d'un pompage
f, m est prgsent® dans la Fig.5.1.

La raie f,, (32.56 GHz) excite quant p elle les populations des sous-niveaux
metastablesA ; et A,. Dans le pompagef,,, le doublet sonde utilis§ pour la
dgtection et la mesure devl est le méme que celui utilis§ pour un pompadgm
d®crit ci-aprgs.

La raie f4m (i 1552 GHz) excite simultangment les populations de quatre
sous-niveaux metastable®\; p A 4. Lors d'un pompagef;n,, la fréquence du
laser sonde polaris®: est balayge au niveau des transitions atomiquéss-B g p
i 27:37 GHz etA 4-B 10 pj 3104 GHz. Ainsi, et grace aux mesures d'absorption
du laser sonde, les populations des sous-niveaiix et A s non excitgs par le laser
pompe sont dgterminges. Les di®§rentes transitions atomiques excitges par les
lasers pompe et sonde lors d'un pompade, sont reprgsentges dans la Fig.5.2.

Dans le cas d'un pompagé , (26.39 GHz), les sous-niveaux excit§s soft; p
A . Le laser sonde polaris®i est balay® en fréguence au niveau des transitions
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Fig. 5.1 { Les transitions atomiques de la rai& ,, sont reprgsentges par des °gches
pleines. Les transitions retenues pour la sonde et reprgsentges par les °gches en
pointillgs sontA ,-B g p 52.46 GHz etA ;-B 10 p 57.75 GHz.
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Fig. 5.2 { Les transitions atomiques de la rai&; ,, sont reprgsentges par des °gches
pleines. Les transitions retenues pour la sonde et reprgsentges par les °gches en
pointillgs sontAs-Bg pj 27.37 GHz etA4-B 1o pj 3104 GHz.
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atomiquesA 1-B 1 et A »-B 9, comme pour un pompagé, ,, a n de dgterminer
les populations relatives des sous-niveaux; et A ,.

Le pompage avec un laser polaris® sur la raie Ag-B 10 (j 3104 GHz) ou
sur la raie As5-Bg (j 27:.36 GHz) s'accompagne du choix du méme doublet de
dgtection que le pompagé . Inversement, le pompage avec un laser polari¥%
sur la raie A ,-B ¢ (52.46 GHz), sur la raieA 1-B 1o (57.75 GHz) ou sur la raieA ;-

B 15 (91.28 GHz) requiert le choix du méme doublet de dgtection que le pompage

f4m.

5.1.2 R@sultats du pompage optique

Nous avons proc®d® dans notre §tude p une vEri cation exp®rimentale de I'ef-
“cacit® de chaque raie atomique pour le pompage optique. Les raies intenfgs,
fap, f2m etf,, s'avgrent etre doublement favorables au pompage optique d'une part
a cause de leurs intensitgs g§levges (la lumigre laser est donc fortement absorbge
par les atomes m$tastables) et d'autre part p cause de leurs compositions spec-
trales respectives (les actions cumulges de l'excitation simultange des transitions
atomiques se traduisent par un bilan important de transfert de moment cingtique).
D'autres raies, moins intenses, ont §t% galement examinges.

Pour cette ®tude, des plasmas favorables au pompage optique sont entretenus
dans les cellules d'hglium-3 p toutes les pressions; l'intensit® de la dgcharge est
choisie conform&ment aux criteres présent®s dans le paragraphe ftant donng
un plasma p une certaine pression, plusieurs pompages excitant les di®grentes
raies atomiques sont e®ectugs. Nous reportons les valeurs des polarisations sta-
tionnaires Mg Obtenues ainsi que les temps de construction de la polarisatign
en fonction de la frgquence du laser pompe accordge pour exciter une raie atomique.

R&gime des faibles pressions

Nous prgsentons dans la Fig.5.3 les rgsultats de pompage optique p 1.5 Tesla,
obtenus dans la cellule g 1.33 mbar, en pompant successivement sur les migs
B g, f4m dBcalte de 1 GHz dans le sens des frgquences dgcroissantébe GHz),
fam, fam, f4, dBcalfe de 1 GHz dans le sens des friquences dgcroissdntes,
f,p et A1-B 15. Ces rgsultats sont obtenus dans les mémes conditions de plasma
(T1 gech = 300 s) et puissance du laser pompdfser = 500 mMW).

A faible pression, les polarisations les plus §levges sont obtenues en pompant
sur la raie f;, dgcale de 1 GHz dans le sens des frgquences dgcroissantes. En
dgcalant de 1 GHz la frgquence du laser, la contribution de la transition antago-
niste A 3-B 5 de la raief; ,, est rgduite (paragraphe 2.1.3). Les r§sultats obtenus en
variant le dgsaccord du laser pompe par rapport aux raies comportant plusieurs
transitions sont confrontgs aux prgdictions du modgle num®rique dans le chapitre
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Fig. 5.3 { R®sultats de pompage optique en fonction de la frgquence du laser
pompe accord® sur une raie atomique de I'hglium-3 g 1.5 Tesla et p 1.33 mbar
(carrgs). La puissance laser incidente au niveau de la cellule de pompage optique
est 500 mW (paragraphe 3.4.2). Nous reprgsentons g titre indicatif une partie du
spectre d'absorption de I'hglium-3.

6. Selon l'intensitg de la dgcharge et les paramptres du laser pompe, des polarisa-
tions similaires p celles obtenues par pompage optique standard (jusqu'p 0.6-0.8)
peuvent &tre obtenues p 1.33 mbar en utilisant la rafg ,, [Abb0O4]. Des rgsultats
comparables sont obtenus en pompant sur la raig, dgcalge de 1 GHz (25.39 GHz

au lieu de 26.39 GHz) a n de rgduire la contribution de la transition antagoniste

A 4-B 15. Les pompages mono-transition p 27:36 GHz et p 91.28 GHz reposant

sur l'excitation d'un seul sous-niveau deng = | 3=2 et mg = 3=2 respectivement
menent a des polarisations non nggligeables en dgpit des faibles intensitgs des raies
atomiques.

R&gime des fortes pressions

Nous pre&sentons dans la Fig.5.4 les rgsultats de pompage optique p 1.5 Tesla,
en pompant successivement sur les raifs;-B o, le “anc gauche dd4m, fam, fom,
le “anc gauche defy, f4p et f;, dans les cellules de pressions §levges : 32 mbar
(T1 gech = 1490 s), 40.4 mbar Ty gech = 1300 s) et 67 mbar {1 gech = 1300 S).

La raie la plus performante en termes de polarisation nuclgaire maximale est la
raie f, ,. La raie f, , permet aussi d'avoir des polarisations nuclgaires comparables.
Pomper sur les raied,, ou fs, ou sur leurs °ancs est §galement intgressant p
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 g

i 27.36 GHz donne ®galement des polarisations non nggligeables ; toutefois, vu la
faible intensitg de la raie, ce pompage reste moins etcace que les autres.
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Fig. 5.4 { R®sultats de pompage optique en fonction de la frequence du laser
pompe accord® sur une raie atomique de I'hglium-3 pa 1.5 Tesla. Ces rgsultats sont
obtenus dans les cellules cylindriqgues p 32 mbar (gtoiles) et 67 mbar (cercles) avec
une puissance laser incidente de 500 mW ; les rgsultats p 40.4 mbar (astgrisques)
sont obtenus dans la cellule p os avec une puissance laser de 25 mW (le faisceau
laser utilisg dans le cas des cellules cylindriques est diaphragm® circulairement
pour obtenir un faisceau de diamgtre 0.5 cm). Nous reprgsentons g titre indicatif
une partie du spectre d'absorption de I'hglium-3.

5.2 E®ets de la d§charge g 1.5 Tesla

5.2.1 Caract@risation de la d§charge

Pour porter les atomes d'hglium-3 dans le niveau mtastableéS, une
d®charge radiofrgquence est entretenue dans la cellule de pompage optique
grace p l'application d'un champ %lectrique radiofrgquence (paragraphe 3.2.2).
Dans notre ®tude, nous n'avons pas procgd® p une cartographie spatiale de la
distribution des atomes m$tastables. Nous nous sommes restreints p caractgriser
les d®charges en fonction de leurs apparences visuelles et de leurs intensitgs.
Quantitativement, ceci revient p les caractgriser par deux paramgtres globaux :
la densitg d'atomes metastables intggrge le long du faisceau pompe ou soRde
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et le temps de relaxation longitudinale de la polarisation en prgsence de plasma
T1 gech (paragraphe 2.2.3). En e®et, l'intensitg de la dgcharge radiofrBquence
est un paramgtre exp®rimental pouvant a®ecter fortement les performances
du pompage optique. Augmenter lintensitg de la d®charge, en augmentant la
puissance radiofrgquence dgpos®e au niveau des ®lectrodes excitatrices, a pour
cons®quence directe d'augmenter le nombre de collisions ionisantes dans le plasma.
Ce qui se traduit d'une part, par une augmentation den,, (qui reste limitge p

10'7 at/m 2 @ cause des collisions Penning autoionisantes) mais d'autre part, par
un raccourcissement du temps de relaxation de la polarisatidn gech-

Le choix de l'intensitg de la dgcharge radiofrBquence p 1.5 Tesla pose des
problgmes similaires p ceux rencontrgs lors du pompage optique en faible champ
magn®tiqgue. Un compromis entr@,, et Ty gech, l€S deux grandeurs utilisges pour
caract®riser le plasma entretenu dans la cellule, est alors requis pour optimiser
les performances du pompage. Il faudra augmenter I'une ou l'autre en fonction
des objectifs visgs : maximiser la valeur du taux de production de I'aimantation
par unitg de temps (inversement proportionnel @) ou maximiser Mg, coOmme
illustrg par les rgsultats prgsentgs dans le paragraphe 5.2.3.

De plus, des problgmes sp®ci ques apparaissent dans nos exp®riences en champ
magn®tique intense. L'application d'un champ magn®tique intense a®ecte les tra-
jectoires des ®lectrons; ceci se traduit par une modi cation de l'apparence visuelle
du plasma entretenu dans les cellules p faible pression et a®ecte les paramgtres
globaux de caractgrisation de la dgcharge.

Par ailleurs, et comme nous allons le voir (paragraphe 5.4), le pompage en champ
magn®tique intense ®tend le domaine d'applicabilit¢ du pompage optique par
®change de m®tastabilit aux pressions g§levges. Ce qui nous amgne g considgrer
expBrimentalement la faxon de ggn®rer et entretenir les plasmas dans les cellules p
pressions sup®rieures p 1 mbar.

5.2.2 G8ométrie des 8lectrodes excitatrices

Les ®lectrodes excitatrices peuvent &tre montges de diverses fazons sur les parois
de la cellule de pompage optique. Leur ggom®trie et leur disposition a®ectent
fortement la rgpartition des atomes m§gtastables au sein de la cellule. Méme si dans
notre tude nous n'avons pas proc®d® a une cartographie spatiale de la distribution
des atomes m®tastables pour chaque con guration d'€lectrodes, nous prgsentons
des rgsultats de pompage optique pour di®®rentes con gurations.

Orientation du champ §lectrique radiofr§quence

Nous avons considgrg dans notre §tude deux orientations du champ ®lectrigue
de la dgcharge par rapport au champ magn®gtiqige de I'imageur clinique :E k B et
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E ? B. Empiriquement, nous avons observg qu'il est beaucoup plus facile d'allumer
et d'entretenir une dgcharge dont le champ €lectrique est orient§ parallglement

au champ magn®tique statiqué requis pour le pompage optique. D'ailleurs pour
orienter le champ ®lectrique perpendiculairement au champ magn®tique dans nos
exp®riences, nous commenxons par allumer la dgcharge de fason p EvkiB,
puis sans ®teindre la dgcharge nous tournons la cellule de faxon p &oh B.
Malgrg toutes ces prgcautions, il est extremement dixcile d'accorder le circuit p
résonance, d'entretenir la dgcharge et d'obtenir des densitgs d'atomes m§tastables
comparables p celles obtenues dans le cas d'une con guratiok B. N 32 mbar, et
apres plusieurs tentatives pour allumer la dgcharge, nous avons obtenu de faibles
densitgs de metastables (de I'ordre de:@8 0:1) £ 10'° at/m 2) avec desT; gech
courts (prgs de 22@ 28 s). Dans cette con guration, le pompage optique n'est
pas aussi excace que dans une con guratidd k B (voir Fig.5.6) ; des polarisa-
tions nuclgairesM,; de lI'ordre de 0208 0:02 sont obtenues. Dans la suite, nous
n‘examinons que les performances expgrimentales correspondant au ds B,
favorable au pompage optique.

Disposition des §lectrodes excitatrices

M 1.33 mbar et p l'instar des exp®riences rgalisges en faible champ magn®tique,
une seule paire d'glectrodes enroulges autour de la cellule est utilisge. Cette
con guration permet d'avoir des Ty qech allant de quelques dizaines de secondes
A pres de 2000 s avec des densitgs de mtastables allant:8€ 20 at/m?3 p
0:4 £ 10'® at/m3. Les caractgristiques de ces dcharges sont reproduites dans
la Fig.5.5 et des exemples de r§sultats du pompage optique obtenus dans cette
con guration sont prgsent®s dans la Fig.5.7.

L'utilisation de deux ®lectrodes enroulges autour de la cellule n'est pas propice
aux pressions plus glevges. Dans cette con guration, la dgcharge est plus brillante
a proximitg des ®lectrodes (Ilp ou le champ ®lectrigieest le plus intense). La
distribution des atomes m§tastables est fortement non-uniforme : en dgplasant un
faisceau sonde transversalement p I'axe de la cellule, nous observons qu'au niveau
des ®lectrodes, les densitgs d'atomes m$tastables sont §levies (les absorptions du
faisceau sonde ®levges) alors que tout au long de I'axe de la cellule cylindrique,
une trs petite fraction d'atomes m§tastables interagit avec le laser pompe. Nous
avons essay® empiriquement plusieurs con gurations d'€lectrodes dans le but
d'augmenter la densitg d'atomes m$tastables le long de l'axe de la cellule sans
raccourcir lesT; g4ech €t par la suite ameliorer les performances du pompage optique
p forte pression : une paire d'&lectrodes circulaires de diamgtre 5 cm enroulges
autour de la cellule, une paire de petites §lectrodes circulaires de diamgtre 2.5 cm
postes au contact des fenétres optiques de la cellule, deux paires d'&lectrodes
circulaires (deux petites et deux grandes) connectges deux p deux de telle faxon
que deux %lectrodes successives aient des potentiels de polaritgs identiques ou
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Fig. 5.5 { Caractgristiques des dgcharges radiofrgquences p 1.33 mbar et 1.5 Tesla.
N, estla densit® moyenne d'atomes m§tastables ggom®triquement prgsents dans le
faisceau pompeT; q4ech €St le temps de relaxation longitudinale de la polarisation

en prgsence de plasma. Une paire d'§lectrodes circulaires enroulges autour de la
cellule est utilisge pour entretenir la dgcharge.

opposges ont §t® essayges. Un exemple de comparaison des performances obtenues
g 32 mbar est prgsent® dans la table 5.1. Nous y prgsentons en fonction de la
disposition des ®lectrodes les parampgtres caractgristiques de la dgcharge et les
rgsultats du pompage optique. Les dgcharges les plus favorables au pompage
optique et les moins relaxantes sont celles obtenues en montant sur la cellule
cylindrique deux paires d'glectrodes de fason p avoir deux ®lectrodes successives
de potentiels oppos®s (photo illustrge dans la Fig.3.4).

Nous prgsentons dans la Fig.5.6 une ®tude de caract®risation de la dgcharge
pour cette con guration d'&lectrodes. En variant l'intensitg de la puissance ra-
diofrgquence dgpos®e au niveau des ®lectrodes (d'une fraction de Watts p quelques
Watts), les densitgs de m®tastables couvrent un large intervalle allant defl
10 at/m3 @ 8£ 10 at/m3; les Ty qech peUvVENt &tre trgs longs par comparai-
son aux plasmas entretenus dans les conditions standard, jusqu'a prgs de 2000 s.
Bien ®videmment, ces rgsultats ne sont pas universels; ils peuvent dgpendre en
plus de l'orientation et de la ggom®trie des ®lectrodes d'autres paramptres tels que
I'Bcartement entre les g§lectrodestc. Cependant, ils donnent une idge g la fois qua-
litative et quantitative des plasmas que nous pouvons ggn®rer aux hautes pressions
et dans un champ magn®tique de 1.5 Tesla. Les rgsultats 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 ggom®trique des §lectrodes sur
les performances du pompage optique p 32 mbar. Le laser pompe, de puissance
incidente 250 mW, est accord® sur la rai& , dgcalge de 1 GHz dans le sens
des frgquences d®croissantes. Les trois lignes correspondent respectivement aux
con gurations suivantes : une paire de petites ®lectrodes posges au contact des
fenétres optiques de la cellule ; deux paires d'glectrodes mont§es de fagon que deux
®lectrodes successives aient des potentiels oppos®s ou identiques.

T1 dech Nm M stat ty dM=dt(p M=0)

(s) (106 at/m 3) (s) (s ?)
petites | 4168 28| 3.738 0.08 | 0.288 0.01| 658 4 | 0.00438 0.0004
oppos®s | 6408 30| 3.348 0.08 | 0.288 0.01| 578 6 | 0.00498 0.0007
identiques | 6178 23| 3.218 0.14 | 0.298 0.01| 718 7 | 0.00418 0.0005

5.2.3 R@sultats du pompage optique

A 1.33 mbar, des rgsultats typiques de pompage sur la rdig, dans un plasma
entretenu par \une paire d'glectrodes enroulges autour de la cellule"sont reports
dans la Fig.5.7. Pour les dgcharges faibles et modgr§esy(., allant de 300 s p
1500 s), les temps de construction de la polarisatiap (variant entre 60 s et 350 s)
sont presque proportionnels A1 gech, Proportionnalit® illustrge par la courbe en
traits pointillgs dans la Fig.5.7. Les polarisations stationnaires ( 0.8) obtenues
avec une puissance de 2 W, dglivrge par un laser g bre multimode commercialis®
par Keopsys [Tas04], sont indgpendantes de 4ecn. Pour les fortes dgcharges, les
temps de constructiont, de la polarisation sont plus courts (variant entre 15 s
et 55 s) etMg, varie entre 0.4 et 0.65. L'augmentation de la densitg d'atomes
metastables suite p 'augmentation de la puissance radiofrgquence dgposge au ni-
veau des ®lectrodes se traduit par une augmentation de l'absorption du laser pompe
par les atomes m§tastables et donc par un raccourcissement du temps de construc-
tion de la polarisation t,. Toutefois, dans ces mémes conditions, la valeur de la
polarisation nuclgaire stationnaireMg; est fortement limitge.

Les rgsultats de pompage obtenus aux pressions ®levges, en utilisant la
con guration \deux paires d'glectrodes mont®es sur la cellule de fason que deux
%lectrodes successives sont de potentiels oppos®s”, sont reportgs dans les Figs.5.8
et 5.9. Nous y prgsentons des rgsultats exp®rimentaux obtenus en pompant
respectivement sur la raief,,, et la raie f;, dgcalge de 1 GHz dans le sens
des frgquences dfcroissantes. Les d§charges permettant d'obtenir les plus fortes
valeurs deMg,; sont les dgcharges \faibles", proches du seuil d'extinction; leur
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Fig. 5.6 { Caract®ristiques des d®charges radiofrBquences utilisges pour les pres-
sions glevges. Deux paires d'glectrodes circulaires (deux enroulges autour de la cel-
lule et deux pos®es au niveau des fenétres optiques) avec des potentiels §lectriques
oppos®s sont utilisges pour entretenir la dgcharge. Les triangles correspondent a la
cellule de 8 mbar, les gtoiles p 32 mbar et les cercles p 67 mbar.

niveau est rggl® en baissant progressivement la puissance radiofrgquence dgposge
dans la cellule (de quelques Watts p 0.1 ou 0.25 W) et en accordant la frgquence de
la dgcharge p résonance avec le circuit §lgvateur de tension (2-3 MHz). En baissant
ainsi l'intensitg de la dgchargeT; gech Varie de 500 s p 2000 s &l 4,; varie entre

i 0:60 etj 0:71 p 8 mbar, entrej 0:37 et j 0:49 p 32 mbar, et entrej 0:28 et

i 0:36 p 67 mbar en pompant sur la rai& , avec une puissance laser incidente de
250 mW. Bien §videmment, cette augmentation d®l g, en diminuant l'intensit§

de la dgcharge s'accompagne d'un rallongement du temps de construction de la
polarisation ty,, et ce p toutes les pressions.

Les e®ets de l'intensitg de la dgcharge radiofrBquence sur les rgsultats du pom-
page optique p 1.5 Tesla se manifestent par des comportements en accord avec les
pr&dictions qualitatives du modgle p 6 populations dgcrit dans le paragraphe 2.3 :
i- aux faibles pressions, et par comparaison avec les performances du pompage
optique en faible champ magn®tique [Sto96a], [Gen93], [Led00], nous observons
un ralentissement de la dynamique de construction d&é de prgs d'un ordre de
grandeur.

il - en augmentant la densit§ d'atomes m§tastables,, 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 lintensitg de la
d®charge caractgrisge par le temps de relaxation longitudinale de la polarisation
T1 gech B 1.33 mbar. Une seule paire d'§lectrodes enroulges autour de la cellule est
utilisge pour entretenir la dgcharge. La raie de pompage est la réjg,. Les carrgs
pleins correspondent aux rgsultats obtenus en utilisant un laser pompe de puis-
sance incidente 500 mW (paragraphe 3.4.2); les carrgs creux correspondent aux
risultats obtenus avec une puissance laser incidente de 2 W [Tas04]. La courbe en
traits pointillgs est un guide pour I'%il correspondant g une droite de pente 0.25.
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Fig. 5.8 { Performances du pompage optique sur la rafg,, en fonction de I'in-
tensit® de la dgcharge caractgrisge par le temps de relaxation longitudinale de la
polarisation T; g4ech. Les densitks de mtastables, respectives sont reportges dans

la Fig.5.6. La puissance incidente du laser pompe est 250 mW ; le faisceau a un
diamptre de 1.6 cm. Les triangles correspondent a la cellule de 8 mbar, les §toiles
a 32 mbar et les cercles p 67 mbar.
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Fig. 5.9 { Mémes conditions exp®rimentales que celles de la Fig.5.8. La raie de
pompage est la raié, ,, dgcalge de 1 GHz dans le sens des frgquences dgcroissantes.
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5.2.4 G&om@trie de la cellule de pompage optique

En utilisant une paire d'glectrodes pour entretenir la dgcharge dans les cellules
cylindriques aux pressions glevges, les atomes mgtastables sont localis§s prgs des
®lectrodes et des parois de la cellule (paragraphe 5.2.2). Nous pouvons imaginer
gu'en rgduisant le volume intgrieur de la cellule cylindrique en diminuant le
diamgtre du cylindre, nous pouvons améliorer la rgpartition spatiale des atomes
m®tastables et augmenter la fraction d'atomes pouvant interagir avec le laser
pompe le long de l'axe de la cellule.

Au moment de nos expgriences, nous disposions d'une seule cellule p \os"(photo
dans la Fig.3.3) dont la ggom®trie est dgcrite dans le paragraphe 3.2.1. Cette cel-
lule est plus complexe que les cellules cylindriques. Seule une petite fraction (prgs
de 1/15) du volume total de la cellule intervient dans le processus de pompage
(dgcharge radiofrgquence et interaction avec le laser pompe). Il s'agit de la fraction
constituge par le tube cylindrique de la cellule (I'os). La partie sph®&rique constitue
un rgservoir important d'atomes d'hglium-3 (prgs de 14/15 du volume total) in-
teragissant par la di®usion avec les atomes prgsents dans I'os. Expgrimentalement,
nous avons observg qu'il est beaucoup plus facile dallumer et d'entretenir la
d®charge dans le tube de la cellule p os par comparaison avec les cellules cylin-
driques 5 cn£ 5 cm. De plus, p 1.5 Tesla, comme en champ magngtique moins fort
(0.1 Tesla [Cou01]), des plasmas trgs intenses peuvent &tre entretenus dans cette
cellule p 40.4 mbar d’'hglium-3. Des rgsultats typiques de dgcharge radiofrBquence
entretenue dans cette cellule sont prgsentgs dans la table 5.2. Nous vy illustrons
en fonction du T; gech Mmesur® dans la cellule, les densitgs d'atomes m$tastables
g®n®rges dans le tube cylindrique de la cellule p os ainsi que le temps de relaxa-
tion longitudinale de la polarisation T dans la partie cylindrique. Compte
tenu des volumes respectifs du tube cylindrique,e et de la celluleVeye €t en
nggligeant tous les processus de relaxation vers les parois de la partie sphgrique,
Tiuee  s'gerit

Viub T1 dech
T, = T = 5.1
1 dech Veetwe " 15 ®-1)

Les absorptions ®levges du faisceau laser par les atomes m$tastables le long
de l'axe de la cellule se traduisent par des densitgs d'atomes mEtastables
systgmatiquement sup®rieures p celles obtenues dans la cellule cylindrique
(5 cm£ 5 cm) de pression comparable (32 mbar). Toutefois, ce gain en densit§ de
metastables s'accompagne d'un raccourcissement du temps e®ectif de relaxation
longitudinale de la polarisationT ¢ .

Plusieurs exp®riences de pompage optique ont $t§ e®ectuges dans cette cellule.
Dans un premier temps, la taille du faisceau pompe divergent (paragraphe 3.4.2)
est rgduite p l'aide d'un diaphragme circulaire de diamgtre 0.5 cm au niveau de
la fenétre optique de la cellule. Seule une faible puissance (pouvant aller jusqu'p
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Tab. 5.2 { Caractgristiques typiques des dgcharges radiofrgquences entretenues g
1.5 Tesla dans la cellule p os p 40.4 mbar. Quatre §lectrodes sont utilisges; elles
sont enroul®es sur 'os et connectges deux p deux de fazon p ce que deux glectrodes
successives soient de potentiel oppos$.

T1 dech (S) 20938 33] 13248 41| 8498 17| 767§ 18
Tiuee  (s) 1408 2 888 3 | 57§ 1.2| 518 1.2
Nm (10% at/m3) | 418 0.2 | 448 0.3 498 0.6|/5.9§8 0.2

25 mW) est incidente sur la cellule et disponible au pompage optique. Dans
un second temps, le faisceau pompe est focalisg pour atteindre des puissances
surfaciques importantes (jusqu'p 1.3 W/crf) puis diaphragm®& a 0.5 cm : ce qui
correspond p un faisceau laser de puissance 250 mW et de diamgtre 0.5 cm.
Les rgsultats de polarisation et de temps de constructiot{®™ sont prgsentgs
dans la Fig.5.10. Les mesures p faibles et fortes intensitgs laser sont e®ectuges
dans deux dgcharges di®grentes : [E54ech €t l€S N, respectifs sont de 1324 s

et 44 £ 10 at/m?3 et de 767 s et ®£ 10 at/m 3. En pompant sur la raie

f, m, nous obtenons g 40.4 mbar des polarisations nuclgaires de l'ordrej d&4

avec seulement une puissance laser de 25 mW. La polarisation nuclgaire ne varie
pas signi cativement pour une intensitg lumineuse moyenne allant de 0.13 p
1.3 W/cm?2. Un raisonnement analogue p celui permettant d'estimer 18§, pa
partir des mesures dd; gech €St utilisg pour estimer les*®, temps de construction

de la polarisation dans la partie cylindrique de la cellule p partir des mesures de
tp, dans toute la cellule. Au fur et p 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 p os par comparaison avec les rgsultats obtenus
dans les cellules cylindriques de pression comparable (les ®toiles dans la Fig.5.8).
Ce gain est probablement da g I'augmentation de la densitg d'atomes mgtastables
et p la rgduction du volume de pompage. Une ®tude systgmatique du pompage
p forte pression dans un ensemble de cellules cylindriques de diamgttel que
1 cm< A < 5 cm devrait sans doute pouvoir aider p §claircir ce point et contribuer
certainement p I'am§lioration des plasmas entretenus aux pressions glevges.
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Fig. 5.10 { R®sultats de pompage optique (polarisation stationnaire et temps de
construction dans le tube de la cellule p 0s) p 40.4 mbar en variant la puissance
laser incidente g la cellule. La raie de pompage est la rdjg,. Les rgsultats sym-
bolis§s par des astgrisques correspondent g I'utilisation d'un faisceau pompe dont
la taille est rgduite p l'aide d'un diaphragme circulaire de diamgtre 0.5 cm. Les
autres (astgrisques dans un cercle) correspondent p un faisceau pompe focalis®§ pour
atteindre des puissances surfaciques plus ®levges puis diaphragm® (voir texte).

5.3 E®ets de la puissance du laser pompe

Nous considgrons dans ce paragraphe lI'e®et de la puissance laser incidente sur
les rgsultats du pompage optique aux pressions glevges. Nous nous mettons dans
des conditions de d§charge douce pour toutes les pressioms {1 gech , 1000 S).

Puis nous proct®dons g divers pompages en variant la puissance laser incidente sur
la cellule de pompage. La frequence du laser pompe est accordge pour exciter la
raie f, , ou le °anc gauche de la raid;, (i.e. la raie f4, dgsaccordge de 1 GHz
environ dans le sens des frgquences dgcroissantes).

Les rgsultats (polarisation stationnaire et temps de construction de la polarisa-
tion) obtenus a 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 observg p 8 mbaffgalement, les temps de construction de la
polarisation se raccourcissent progressivement.
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Fig. 5.11 { Rgsultats du pompage optique sur la raig , en fonction de la puis-
sance laser incidente au niveau de la cellule. Les triangles correspondent p la cellule
de 8 mbar, les §toiles p 32 mbar et les cercles p 67 me8. mbar, T; gecn = 2092 s

et ny, = 3:49£ 10 at/m 3. A 32 mbar, Ty gech = 1490 s etn, = 2:47£ 106 at/m 3.

N 67 mbar, T gech = 1090 s etn,, = 1:31£ 10 at/m 3.
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Fig. 5.12 { Mémes conditions expgrimentales que celles de la Fig.5.11; le pompage
est e®ectu® en excitant le “anc gauche de la rdig,.
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5.4 R@§sultats aux pressions &lev@es

5.4.1 R@sultats marquants de polarisation

Nous rgsumons dans la Fig.5.13 les rgsultats marquants du pompage optique
par $#change de mgtastabilitg p 1.5 Tesla. Nous y prgsentons les polarisations sta-
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Fig. 5.13 { Meilleures polarisations stationnaires obtenues par pompage optique
a 1083 nm en champ magn®gtique de I'ordre du mTesla (§toiles [Gen93] et triangles
(paragraphe 7.1)) et p 1.5 Tesla (cercles) en fonction de la pression d'hglium-3.
Les ®toiles et triangles correspondent aux rgsultats de pompage sur la rajel@s
cercles correspondent aux rgsultats de pompage sur la rhig.

tionnaires en fonction de la pression d'h&lium-3. Pour ces exp®riences, le faisceau
du laser pompe n'est pas diaphragm® ; toute la puissance laser dglivrge par la diode
laser ampli e (500 mW) est utilisge et le faisceau laser ®claire une grande partie
de la cellule. Les rgsultats sont obtenus en pompant sur la rdig, la plus excace

aux fortes pressions. Les polarisations maximales que nous obtenons correspondent
a des records absolus de polarisations nuclgaires rgalisges par pompage optique par
®change de mtastabilitg p ces pressionsQ:75 p 8 mbar,j 0:56 p 32 mbar; 0:51

a 40.4 mbar etj 0:37 p 67 mbar. La dgcroissance di&s,; avec la pression est bien
moins forte p 1.5 Tesla qu'en faible champ magn$tique.

Nous pouvons nous demander si cette dcroissance en fonction de la pression
prgsente une valeur asymptotique poul szr aux pressions glevges. Des exp®riences
de pompage sur la raid;,, p 133 mbar donnent des polarisations de l'ordre de
0.11; ce qui montre que la polarisatioM g, continue p dgcroftre en augmentant

la pression (Fig.5.14). En dgpit des ditcult®s rencontrges pour allumer et entre-
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tenir un plasma stable dans la cellule cylindrigue de 133 mbar, les polarisations
obtenues s'inscrivent dans la continuit® de la variation expgrimentale dég, . M

ces pressions glevges, le recours p des cellules de plus petit diamgtre amgliorerait
sans doute la qualitg du plasma et la rgpartition spatiale de la densit§ d'atomes
metastables. Nous prgsentons une explication de la diminution 8&y,; avec la
pression dans le chapitre 6 : mis g part les limitations intrinsgques du schgma de
pompage optique p 1.5 Tesla et aux fortes pressions prgsentges dans le paragraphe
2.4.2 et la Fig.2.12, des processus de relaxation supplgmentaire de la polarisation
dans I'¢tat fondamental et intervenant dans le domaine des puissances laser ex-
plorg exp®rimentalement expliqueraient en partie la diminution d# 4, avec la
pression.
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Fig. 5.14 { A gauche, meilleures polarisations obtenues par pompage optique p
1.5 Tesla en fonction de 4P, l'inverse de la pression d'hglium-3. A droite, varia-

tion de la quantitg PolarisatiorE Pression, proportionnelle p I'aimantation dans la
cellule en fonction de £P. Les cercles et les carrgs correspondent respectivement
aux rgsultats de pompage sur la raig , et la raie f4 p,.

Pour les applications utilisant I'nglium-3 polaris§ nuclgairement, le rythme de
production du gaz polaris® ainsi que la quantit$ d'aimantation obtenue par unitg de
temps peuvent etre des paramgtres plus pertinents que la valeur de la polarisation
stationnaire atteinte p I'Bquilibre entre le laser et les atomest cet §gard, nous
introduisons comme dans [Sto96a] un taux de production de l'aimantatioR,
d® ni par :

(5.2)



ouP estla pression du gaz contenu dans la cellule. Nous rgsumons dans la table 5.3
les meilleures performances obtenues p 1.5 Tesla en pompant respectivement sur les
raiesf, , et f;,, dgcalge de 1 GHz dans le sens des frgquences dgcroissantes et nous
nous limitons aux exp®riences rgalisges dans les cellules cylindriques de volume
identique. Nous les comparons aux rgsultats du pompage optique en faible champ
magn®tique. Les rgsultats p 1.33 mbar sont pris des rgfrences [Sto96a], [Led00]
et [Gen93]. Les rgsultats aux pressions glevges correspondent p des expgriences
complgmentaires p notre §tude et prgsentges dans le paragraphe 7.1. Les rgsultats
de pompage en faible champ magn®tique et g 1.5 Tesla correspondent p des puis-
sances de laser pompe di®grentes.

Tab. 5.3 { Polarisation stationnaire My, temps de constructiont, et taux de
production de l'aimantation R, (Eq.5.2) en fonction de la pression du gaz et la
puissance laser utilisge pour le pompage optique dans des cellules cylindriques de
dimensions 5 crB 5 cm. Les rgsultats correspondent aux donnges reprgsentges dans
la Fig.5.13.

Raie | Pression| T1 gech Pias M stat tp jRaj

mbar S W s mbar/s
15T fam 8 2100 | 0.5(0.25)| 0.62 (0.59) | 70 (85) | 0.072 (0.056)
15T fam 32 1490 | 0.5 (0.25)| 0.40 (0.35) | 96 (183) | 0.134 (0.062)
15T fam 67 1190 | 0.5 (0.25)| 0.29 (0.26) | 117 (203)| 0.165 (0.085)
15T fom 8 2100 | 0.5 (0.25)| -0.75 (-0.71) | 120 (118) | 0.051 (0.048)
15T fom 32 1490 | 0.5 (0.25) | -0.56 (-0.49) | 138 (214)| 0.131 (0.074)
15T fom 67 1190 | 0.5 (0.25) | -0.37 (-0.28) | 180 (300)| 0.137 (0.062)

[Sto96a]| Cgq 1 270 0.05 0.50 40 0.013

[LedOQ] | Cq 1.33 400 1.1 0.56 11 0.068

[Gen93] | Cq 1.33 900 4.5 0.78 6.5 0.160
3mT Cq 8 448 2(0.25) | 0.32(0.21) | 21(79) | 0.123 (0.021)
3mT Co 67 280 2 (0.25) | 0.07 (0.04) | 32 (130) | 0.146 (0.021)

N 1.5 Tesla, des polarisations et des taux de production de I'aimantation compa-
rables aux performances du pompage optique standard sont obtenus avec des puis-
sances laser plus faible#t 8 mbar, de fortes polarisations allant jusqu'g 0.75 sont

atteintes. De plus, les tauxR, obtenus p 8 mbar sont comparables aux rgsultats
obtenus en pompage optique standard p 1 mbar. Par ailleurs, les temps de construc-
tion de la polarisation ne se rallongent pas proportionnellement p 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®titifs avec ceux obtenus par pompage optique
en faible champ. De surcro®t, ce gain eR, ne s'accompagne pas d'une perte
considgrable en polarisatiotM 4. Ceci peut s'expliquer par le fait qu'en d®pit du
dgcouplage hyper n, le pompage optique p 1.5 Tesla conserve un bon rendement
guantique : tout photon e®ectivement absorb® par les atomes dgpose son moment
cingtigue au niveau des atomes (paragraphe 6.2.2).

D'un point de vue exp®rimental, d'importantes am®gliorations visant des augmen-
tations de R, peuvent étre envisagges® titre d'exemple, nous pourrions utiliser
des cellules de diamgtre rgduit pour augmenter la densitg d'atomes m§tastables
interagissant avec le laser pompe.

5.4.2 Int§réts pour les applications m@dicales

Les rgsultats de pompage optique obtenus g 1.5 Tesla ouvrent des perspectives
intBressantes pour I'lmagerie par Rgsonance Magn®tique des cavitgs pulmonaires
qui ngcessite des ®chantillons denses et fortement polarisgs.

Dans cette perspective d'applications, le nouveau schma de polarisation de
I'nglium-3 p 1.5 Tesla ouvre la voie au dgveloppement d'un polariseur de gaz
situ qui serait simple, compact et parfaitement compatible avec I'environnement
hospitalier. Ce polariseur de gaz utiliserait le champ magn$tique de l'imageur
clinique, et op®rerait par exemple en téte de lit de l'imageur. Il comporterait
une cellule de pompage optique de 300 éncontenant du gaz p 32 mbar ou
67 mbar. Une source laser g 1083 nm br&e et dglivrant une puissance de l'ordre
du Watt pourrait etre utilisBe pour polariser les atomes. A n de porter le gaz p
la pression atmosph®rique, une compression d'un facteur 1 : 30 ou 1 : 15 au lieu
de 1 : 1000 serait requise. Ce nouveau polariseur prgsenterait alors un avantage
principal par rapport aux polariseurs existants : une simpli cation considgrable
de la procgdure de compression. Par ailleurs, et p cause des absorptions #levges
de la lumigre laser par les atomes m®tastables, l'utilisation de cellules courtes
permettrait une compacti cation du systgme polariseur. Une autre caract®ristique
avantageuse de ce polariseur repose sur la sgparation spectrale des transitions
optiqgues correspondant p une lumigre polarisge circulaire droite et circulaire
gauche (paragraphe 2.1.3); ce qui fait que l'excitation d'une transitioA ;-B ; se
fait par un choix simultan® de la polarisation de la lumigre et de sa fréquence. Une
excellente polarisation du faisceau pompe n'est alors plus essentielle, comme c'est
le cas pour les polariseurs op®rant en faible champ magn®gtique [Led00], [Wol04].

Di®%rents modes de fonctionnement du polariseur peuvent étre considgrgs :
i- Pour I'imagerie du petitbanimal ou pour des mesures globales chez 'homme :
Aprgs compression du gaz contenu dans la cellule de 30¢ @82 mbar, des doses
de 10 cni polarisges M s: = 0:5 peuvent etre prgparges en moins de 5 min. Ces
volumes sont convenables pour I'imagerie des poumons d'un cochon d'Inde ou d'un
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| /4 cellule

Fig. 5.15 { Sch&ma reprgsentatif du polariseur op quatre cellules montges en pa-
rallgle sont utilisges pour le pompage optique.

rat. La prgparation en ligne de ces doses peut §galement &tre envisagge.

ii - Pour I'imagerie des poumons humains :

Les performances d'un tel polariseur ne seraient pas adaptges pour l'imagerie des
poumons humains. Dans de telles conditions, prgparer une dose de 308, ém
halable et polarisge @M = 0:5 prendrait prgs de 2.5 h. Pour amgliorer ce
rendement, il faut polariser le gaz simultangment dans plusieurs cellules montges
en parallgle. Cette solution est mise en place dans le polariseur de Mayence ou
5 cellules de pompage optiqgue sont montges en parallgle et deux lasers dglivrant
chacun 15 W sont utilisgs [Eck92]. Dans le cas du polariseur p 1.5 Tesla, moins de
puissance laser totale et des cellules de moindre volume seraient utilisges. Quatre
cellules de pompage y seraient montges et un laser de puissance 2 W serait utilis®
pour le pompage (Fig.5.15). Le taux de production de I'aimantation serait rgduit
d'un facteur 4 et la prgparation d'une dose de 300 énprendrait prgs de 45 min.

Alternativement p la compression 1 : 30 ou 1 : 15, les rgsultats de pompage
optigue a 1.5 Tesla et aux pressions §levges permettent de prgparer des doses par
dilution du gaz polaris®. Il suxt pour cela de porter le gaz polaris® p la pression
atmosph®rique par ajout d'un gaz tampon comme le diazote. Nous illustrons
dans la Fig.5.16 la variation de la quantitg Polarisatiofs Pression, proportionnelle
a l'aimantation dans la cellule en fonction de la pression. Quand le pompage
optigue est e®ectu® p 32 ou 67 mbar et g 1.5 Tesla, plus d'un facteur 10 est gagn®
au niveau de l'aimantation totale prgparge dans I'Bchantillon par rapport au
pompage p 1 mbar. Ce gain en aimantation totale prgparge dans I'Gchantillon se
manifeste au niveau du signal dgtectable par rgésonance magn®tique nuclgaire. La
dilution du gaz, qui est la m&thode la plus simple, peut &tre utilisge excacement
dans des exp%®riences de RMN ne ngcessitant pas des polarisations §levges [Dar98].
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Fig. 5.16 { Variation de la quantit§ PolarisatiorE Pression, proportionnelle g I'ai-
mantation dans la cellule (et donc pour la rgsonance magn®tigue nuclgaire au
signal total dftectable) en fonction de la pression. Les %§toiles [Gen93] et tri-
angles (Fig.1.3) correspondent aux rgsultats obtenus par pompage optique en faible
champ magn®tique. Les cercles et les carrgs correspondent respectivement aux
rgsultats de pompage p 1.5 Tesla sur la rdlig,, et le °anc gauche de la raid, .
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D'un point de vue §conomique, et méme si les gtudes des e®ets du champ
magn®tique sur les performances du pompage optique pourraient montrer la
prgésence d'un champ magn$®tique optimal pour le pompage optique par §change
de m%tastabilit®, un polariseur de gaz p 1.5 Tesla prgsente un avantage majeur
puisque prgs de 20 000 imageurs opgrent en routine clinique g 1.5 Tesla p travers
le monde.
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Chapitre 6

Interpr@tation des r@sultats
exp@rimentaux

Dans ce chapitre, nous procgdons p une comparaison entre les rgsultats de
mesures expgrimentales et les rgsultats numgriques du modgle p 7 populations.
Nous nous appuyons pour cette tude sur les mesures et rgsultats expgrimentaux
dgcrits dans le paragraphe 5.3. Ces mesures sont e®ectuges p toutes les pressions
en variant la puissance laser pompe incidente, dans des plasmas favorables au
pompage optique. Le choix d'une dgcharge douce dplgecn , 1000 s garan-
tit une faible contribution des processus de relaxation dus g la prgsence du plasma.

La construction de la polarisationM par pompage optique dgpend de plusieurs
paramgtres atomiques : les populations relatives des sous-niveaux mgtastables,
la densit$ d'atomes m$tastables, via le taux d'change de m®tastabilit$
dans le niveau fondamental ¢ et le taux de relaxation de la polarisation dans
le niveau fondamental j; (EQ.2.61). Les caractgristiques du laser pompe, p
savoir sa frgquence et son intensitg, suxsent pour d&terminer les populations
relatives des sous-niveaux. La densitg de m®tastableg ainsi que le taux de
relaxation de la polarisation j; sont deux paramgtres plus dixciles p dgterminer
exprimentalement dans les conditions de pompage.

Dans le paragraphe 6.1, nous nous penchons sur la question de la dgtermination
de la densitg d'atomes m$tastables en nous basant sur les mesures d'absorption
du faisceau pompe. Nous mettons ainsi en §vidence une augmentation de la
densitg d'atomes mgtastables en fonction de la polarisation glectronique du niveau
mgtastable. Des mesures complgmentaires de variation de densitg de mgtastables
sont aussi prgsentges.

Dans le paragraphe 6.2, nous comparons les rgsultats des mesures
exp®rimentales aux prgdictions numgriques @ = 0, une situation dans la-
guelle les processus de relaxation n'a®ectent pas I'évolutionMe Nous dgcrivons
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les rendements quantique$ des sch®mas de pompage optique p 1.5 Tesla. Nous
prgsentons ®galement une comparaison entre des rgsultats exp®rimentaux et
numgriques dans le cas d'un pompage multi-transitions op il est possible, en
dgsaccordant la frgquence du laser pompe par rapport au centre de la raie,
d'ameliorer les performances du pompage optique.

Finalement, dans le paragraphe 6.3, nous procgdons p la mise en §vidence de
processus de relaxation supplmentaire induite par le laser pompe, qui a®ectent
la polarisation nuclgaire et limitent les polarisations stationnaires obtenues aux
pressions §levges.

6.1 D8termination de la densit§ de m@tastables

La densitg d'atomes metastables interagissant avec le laser pompe est un
paramgtre vital dans le calcul num®rique de I'®volution de la polarisation.
Dans nos conditions exp®rimentales, les atomes m®tastables ne sont pas uni-
formgment rgpartis dans la cellule (paragraphe 5.2.2). Et comme le faisceau
sonde est align® perpendiculairement au champ magn®tique, il n'interagit pas
avec les mémes atomes que le laser pompe parallgle au champ magn$tique. Par
suite, nous ne pouvons nous servir des mesures d'absorption du faisceau sonde
intggrge le long de son trajet pour dgterminer prgcisgment la densitg d'atomes
metastables le long de I'axe de la cellule pendant la construction de la polarisation.

Par ailleurs, nous avons mesur§ dans le cadre de nos exp®riences les absorptions
du faisceau pompe p intensitg de pompage. Nous disposons de deux familles
de mesures. Une premigre famille comporte les absorptions mesurgds g 0
gue nous notonsAbs(M = 0); ces dernigres sont mesurges \au vol'pendant la
construction de la polarisation. Une deuxigme famille comprend les absorptions
mesurges M gr que nous notonsAbs (Mg ). Comme ces mesures sont e®ectuges
p I'Btat stationnaire correspondant p I'Bquilibre entre les atomes et le laser, elles
sont plus prgcises que les mesuredja= 0.

Nous nous servons de I'ensemble de ces mesures d'absorption pour dgterminer
la densit§ d'atomes m§tastables dans les conditions de pompage et pour d§ nir le
cadre dans lequel nous utilisons le modgle num®rique.

6.1.1 Approche supposant une densit§ de métastables
constante

Dans nos exp®riences, nous avons mesurfp= 0 l'absorption du faisceau
pompe fortement attgnu®, d'intensitg lasex 11 W/cm?2. Cette mesure d'absorp-
tion permet de calculer trgs simplement la densit§ d'atomes mgtastables intggrge le
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long de I'axe de la cellule. Nous notons cette valeur de la densitg de m$tastabfes

L'approche la plus simple que nous pouvons adopter pour comparer les
rgsultats expBrimentaux aux rgsultats numgriques repose sur I'hypothgse que la
densitg d'atomes m®tastables est indgpendante de la polarisation et de l'intensit$
du laser pompe. Par ailleurs, toutes les conditions du pompage sont parfaitement
determinges exp®rimentalement : la puissance du laser pompe, la surface du
faisceau pompe, la raie de pompage, la frgquence du laser et la pression du gaz.

Nous sommes ainsi en mesure d'utiliser le modgle num®rique pour calculer
en prgsence du laser pompe les populations relatives des sous-niveaux, donc
I'absorption du faisceau pompe par les atomes m§tastables.

A 8 mbar, les calculs d'absorptionAbs(M = 0) du faisceau pompe accordg
sur la raie de pompage et @M = 0 ne sont pas en accord avec les mesures
exp®rimentales comme le montrent les graphes de la Fig.6.1. Nous y reprgsentons
en fonction de la puissance laser incidente au niveau de la cellule les mesures d'ab-
sorption du faisceau pompe accord® sur la raie de pompdgg ou le °anc gauche
defsm et @M = 0 aprgs un aller-retour dans la cellule. Nous observons une di-
minution de l'absorption du laser pompe au fur et g mesure que la puissance du
laser augmente. Cette diminution rgsulte de l'apparition d'une polarisatioM °
importante g forte intensitg. Mais, méme si la variation globale de l'absorption
est reproduite par les calculs num®riques, des ®carts jusqu'a prgs d'un facteur 2
sont observgs entre les rgsultats exp®rimentaux et les rgsultats num®riques. De
la méme fason, les mesures d'absorptidibs (M) e®ectuges dans la cellule de
8 mbar et AMg,; nNe sont pas bien reproduites par le modgle. Ces di®%rences in-
diquent que la densit® de m§tastables utilisge dans le modgle pour reproduire les
rgsultats expgrimentaux est sous-estimge. Elles portent g croire que la densitg de
metastables est a®ectge par la prgsence du laser pompe et par la polarisation.

6.1.2 Approche d§terminant la densit§ de métastables g
partir des mesures d'absorption

Comme les absorptions du faisceau pompe en conditions de pompage aprgs
un aller retour dans la cellule sont mesurges expgrimentalementMa = 0 et
A Mg, NOUS pouvons dgterminer les densitgs de m$tastables en adoptant une
autre approche. Celle-ci consiste p utiliser le modgle num®rique pour calculer les
densitgs d'atomes m®tastables,, (M = 0) et n, k(Mswt) COnBrentes avec les
absorptions mesurges. La puissance du laser pompe, la surface du faisceau pompe,
la raie de pompage, la fréquence du laser et la pression du gaz sont dgterminges
exprimentalement.
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Fig. 6.1 { Variation de l'absorption du laser pompe par les atomes m§tastables en
fonction de la puissance laseP,s; incidente au niveau de la cellule de pompage
optique p 8 mbar. Les symboles pleins correspondent aux rgsultats expgrimentaux ;
les symboles creux correspondent aux rgsultats num®riques obtenus en supposant
la densitg de mtastables constant®, = 3:49£ 10'® at/m 3. Les cercles et carrgs
correspondent respectivement aux mesures lors d'un pompage sur la faiget le

°anc gauche de la raidy .
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Nous illustrons dans la Fig.6.2 les densitgs de mgtastables calculgds g O

a 8 mbar. M gauche, nous reprgsentons en fonction de la puissance laser incidente
les absorptions du faisceau pompe accord§ sur la raie de pompdage, (ou le
°anc gauche def; ) mesurges @M g,:. M droite, nous reprgsentons les densitgs
de metastables calculges. Nous indiquons ®galement la valéjjrde la densit§ de
metastables utilisge dans le paragraphe 6.1.1 et dgterminge p partir des mesures
d'absorption d'un faisceau pompe attgnu® @ = 0. Nous observons une augmen-
tation de la densit® de mtastables par rapport g, p toutes les puissances laser.

1 8
=
1 4 mdecalée de 0.4 Gjiz -
)} Y 7
I, . E
~ S R
0.14 [ ] © 6 1
o 3
I ] o "9'
= S %
~ [ ] 8 5
g ~ ;
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18.104 mbar : é n®
] CE ) R Rl |
T T ML | T T ML | T T 3 T T T T T ML |
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I:’Iaser (mW) Plaser (mW)

Fig. 6.2 { Nous prgsentons en fonction de la puissance laser incideRige R

8 mbar : p gauche, les mesures exp®rimentales de l'absorpthdrs,(M = 0) du
faisceau pompe accord® sur la raie de pompage et g droite, les valeurs numgriques
de ny, (M = 0) dgduites des mesures d'absorption. Les barres d'erreur dgcoulent
des incertitudes exp®rimentales sur les mesures d'absorption. Les cercles et carrgs
correspondent p un pompage sur la rafg, et le “anc gauche de la raid; . La
courbe en pointillgs reprgsente la valeur d&,.

Un calcul identique est e®ectu® Mg aux pressions 8 mbar, 32 mbar et
67 mbar. Les rgsultats sont illustrgs dans la Fig.6.% gauche, nous reprgsentons
en fonction de la puissance laser incidente les absorptions du faisceau pompe
accord® sur la raie de pompagé,(, ou le “anc gauche dd,,) mesurges @ g .
Les polarisations stationnaires correspondantes sont reportges dans les Figs.5.11
et 5.12. A droite, nous reprgsentons les densitks de m$tastables calculges. Nous
indiquons ®galement la valeur de la densitg de m®tastabled utilisge dans le
paragraphe 6.1.1 et dgterminge p partir des mesures d'absorption d'un faisceau
pompe attgnuf gM = 0. M toutes les pressions, une augmentation de la densit§
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Fig. 6.3 { Nous pre&sentons en fonction de la puissance laser incideRige : R
gauche, les mesures expgrimentales de I'absorptidbins, (M g¢ ) du faisceau pompe
accord® sur la raie de pompage et g droite, les valeurs numgriquesde(M gtat)
deduites des mesures d'absorption. Les barres d'erreur dgcoulent des incertitudes
exp®rimentales sur les mesures d'absorption. Les cercles et carrgs correspondent g
un pompage sur la raid;, ,, et le °anc gauche de la rai¢; ,. La courbe en pointillgs
reprgsente la valeur deg,.
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de metastables par rapport @2 est obtenue @M .

Nous en d®duisons que pour rgconcilier les rgsultats num®riques et
exp®rimentaux, nous devons supposer que la densitg d'atomes m$tastables va-
rie avec l'intensit® laser et avec la polarisation, sauf peut €tre pour la plus forte
pression oy la taille de I'e®et est faible.

6.1.3 D8pendance de la densit§ de m@tastables vis g vis de
I'orientation §lectronique du niveau m§tastable

Réle jou§ par I'orientation §lectronique

Pour un méme plasma, en pompant sur les deux raies et p toutes les pres-
sions gtudi®es, les mesures d'absorptidis (M = 0) et Abs((Mg:) du faisceau
pompe pM = 0 (Fig.6.2) et p Mg (Fig.6.3) sont cohgrentes avec des den-
siths de m®tastables sup®rieuresfy. Cette augmentation de la densit§ d'atomes
metastables induite par la prgsence du laser pompe peut etre expliquge par une
inhibition des collisions Penning auto-ionisantes :

He(2’S;) + He(23S,) i He(1'Sp) + He™ + @ (6.1)

La section excace de ces collisions dgpend fortement de la polarisation §lectronique
de I'gchantillon. Pour un ®chantillon polaris®, des calculs thgoriques prgvoient une

importante rgduction des collisions de Penning pour des raisons de conservation

du spin lors du processus collisionnel [Shi94], [Fed96]. Ces prgdictions ont §t§
veri Bes exp®rimentalement dans le contexte des condensats de Bose-Einstein
d'hglium-4 megtastable [Her0O0].

Nous notonshl;i la valeur moyenne du moment angulaire §lectronique dans
le niveau metastable et correspondant g l'orientation §lectronique des atomes
megtastables localisgs ggom®triguement dans le volume ®clairg par le laser pompe.
A 1.5 Tesla, et §tant donn$ la rgpartition des sous-niveaux m§tastables en trois
paires de sous-niveaux (Fig.2.2), nous pouvons gcrire :

hji = (asi &)+ asS+ | @C + aCr | &S,

» | (ap+ &)+ (as+ ag) (6-2)

En absence d'un laser pompe, les populations relatives, a,, as et as des
sous-niveaux respectifA ;, A,, As et Ag sont dictgBes par la distribution en
temp®rature de spin. En prgsence du laser pompe, leurs valeurs num®riques
respectives peuvent etre calculges en utilisant le modgle p 7 populations. Nous
pouvons aussi calculer les densitgs d'atomes m$tastables coh§rentes avec les
absorptions du faisceau pompe mesurgedta=0 et @ Mg .
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Fig. 6.4 { Nous prgsentons en fonction de l'orientation ®lectronique du ni-
veau metastablenl]i les prg&dictions num®riques d&, (M = 0) (p gauche)

et Ny k(Mgat) (B droite) dBduites des mesures exp®rimentales de Il'absorption
Abs((M = 0) et Abs(Mgt) B 8 mbar. Les barres d'erreur dgcoulent des incer-
titudes exp®rimentales sur les mesures d'absorption. Les cercles et carrgs corres-
pondent p un pompage sur la raig , et le °anc gauche de laraié,; ,,. La courbe en
pointillgs reprgsente la densit§ d'atomes mgtastable® dgterminge par la mesure
d'absorption d'un faisceau pompe attgnu®.
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Les rgsultats de variation de la densit§ d'atomes m®tastables en fonctionrdéi

p 8 mbar sont reprgsent®s dans la Fig.6.4. Une nette augmentation de la densit§
d'atomes m§tastables par rapport @2 est observgée p 8 mba®t M = 0 et en
présence d'un laser intense, l'orientation §lectronique dans le niveau m§tastable
peut etre §levge et proche dans certains cas de 'unit§.

Aux pressions glevgedyi est plus faible qu'a 8 mbar et 'augmentation de la
densitg de m$tastables aved;i est moins importante qu'p 8 mbar. Les valeurs

numeriques des, «(Mgt) aux deux fortes pressions (32 mbar et 67 mbar) sont
reprgsentges dans la Fig.6.5.
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Fig. 6.5 { Nous prgsentons en fonction de l'orientation §lectronique du niveau
metastablehli les prgdictions deny, «(Msi: ) dBduites des mesures exp®rimentales
de l'absorption Abs, (M) B 32 mbar (p gauche) et g 67 mbar (@ droite). Les barres
d'erreur dgcoulent des incertitudes exp®rimentales sur les mesures d'absorption.
Les cercles et carrgs correspondent p un pompage sur la fajeet le °anc gauche

de la raiefs,. La courbe en pointillgs reprgsente la densitg d'atomes m§tastables
n® dBterminge par la mesure d'absorption d'un faisceau pompe attgnu®.

La variation de la densitg d'atomes m®tastables en fonction de ['orientation
®lectronique du niveau m&tastablrl}i et p toutes les pressions est rgsum$e dans la
Fig.6.6. Toutes ces valeurs sont les rgsultats des calculs cohgrents avec les mesures
d'absorption du laser pompe. La dgpendance de la densitg de mgtastables vis p vis
de hJ]i permet de rgconcilier entre elles, non seulement les mesures e®ectuges p
M =0 et p M4, mais les mesures e®ectuges p toutes les pressions.
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Fig. 6.6 { Variation relative de la densitg d'atomes m§tastables en fonction de
I'orientation §lectronique du niveau m$tastabléli p 8 mbar (triangles), 32 mbar
(Btoiles) et 67 mbar (cerclesh, ¢=n2, est le rapport entre la densit§ de mgtastables
en présence d'un laser pompe (Figs.6.4 et 6.5) et la densitg de mtastabfes
d®duite d'une mesure d'absorption d'un faisceau pompe attgnu®. Les barres d'er-
reur dgcoulent des incertitudes expgrimentales sur les mesures d'absorption.
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V@ri cation exp8§rimentale directe

Dans notre ®tude, nous avons e®ectu® des mesures de vEri cation de l'aug-
mentation de la densit§ d'atomes m$tastables avdd)i. Pour cela, nous nous
sommes servis d'un montage expgrimental ou le faisceau sonde et le faisceau pompe
sont tous les deux parallgles au champ magn®tique de 1.5 Tesla; par la suite les
deux lasers interagissent avec les mémes atomes (paragraphe 7.3). Les mesures
exp®rimentales sont e®ectuges dans la cellule cylindrique ((E&rtm) g 8 mbar.

Le plasma est tel qUET; gecn = 820 s et nd = (3:57§ 0:20) £ 10 at/m 3 cor-
respondant ghl]i = 0. Nous reprgsentons dans la Fig.6.7 la variation relative
de la densit d'atomes m®tastables en fonction dd)i. Les di®Brents symboles

2.0

m T =820s

1 dech

=250 mw
15 laser m %g

m |

1.0 %—% ______________

0.0 0.5 1.0

Fig. 6.7 { Nous prgsentons en fonction de l'orientation §lectronique du niveau

metastableh];i p 8 mbar la variation relative de la densit§ d'atomes m$tastables.

nm k=n°, represente I'augmentation de la densitg de m@tastables par rapport p sa
valeur phJ}i = 0. Les barres d'erreur dgcoulent des incertitudes exp®grimentales

sur les mesures d'absorption du faisceau sonde.

correspondent g trois situations exp®&rimentales :

1. les carrgs correspondent g une mesure en absence d'un laser pompe. Le gaz est
initialement polaris§ puis nous enregistrons la relaxation de la polarisation
en prgsence du plasma.

2. les ast®risques correspondent p un exemple de construction de la polarisation
avec une puissance laser incidenfser = 3 mW.

141



3. les cercles correspondent p un exemple de construction de la polarisation
avec une puissance laser incident,ser = 250 mW.

En absence du laser pompe, les populations des sous-niveaux m§tastables sont
dictges par la distribution en temp®rature de spin. En prgsence du laser pompe,
cette distribution est perturb®e par les processus de surpolarisation (paragraphe
4.2.2) ; nous utilisons alors le modgle p 7 populations pour calculer les populations.
Une fois que les populations relatives des sous-niveaux mgtastables sont connues,
les absorptions du faisceau sonde sont utilisges pour calculer les densitgs d'atomes
metastables cohgrentes. L'augmentation de la densitg d'atomes m§tastables, ob-
servge @ partir des mesures expgrimentales en absence et en prgsence d'un laser
pompe, est en parfait accord avec les valeurs numgriques de densitgs de mgtastables
deduites des mesures exp®rimentales d'absorption du faisceau pompe. Nous avons
®galement observg et mesurg cette dgpendance de la densitg de m$gtastables avec
hJJi g 67 mbar.

6.1.4 E®ets de di®usion aux faibles pressions

Comme dgcrit dans le paragraphe 2.5.2, l'interaction entre les atomes et le
laser dgpend de la distribution spatiale des atomes dans la cellule de pompage.
Jusqu'ici, pour tenir compte de cette distribution dans notre modglisation,
nous avons divis§ la cellule en deux zones : une zone ®clairge par le faisceau
laser ou les atomes mtastables sont surpolarisgs par le laser pompe et une
zone obscure (hors du faisceau laser) ou les populations des atomes m§tastables
suivent une distribution en temp%®rature de spin. En prgsence d'un dgcouplage
hyper n important, plusieurs collisions d'fchange sont n§cessaires pour qu'un
atome m¥tastable perde complgtement sa surpolarisation. Soit e temps corres-
pondant. Durant ce temps, I'atome peut di®user g la frontigre entre les deux zones.

Nous pouvons alors imaginer que la zone §clairge a un diamgtre e®ectif sup®rieur
au diametre ggBom®trique du faisceau laser. L'§largissement du diamgtre par rap-
port au diamptre ggom®trique peut étre approximativement §valug en se plasant
dans le contexte du modgle p 6 populations dgcrit dans le paragraphe 2.3. Suite p
un pompagef, n, la valeur moyenne du moment angulaire nuclgaire dans la paire
de sous-niveauxA s, Ag) sS'BcritpM =0 :

. h
H,i = s, > (6.3)
Par ailleurs, dans ces conditions, I'atome dispose d'un moment cingtique total
hF,i = *h. Lors d'une collision d'gchange de mgtastabilitg, un atome perd la frac-
tion s, =2 de son moment cingtique si bien que prgs des? collisions, soit prgs de
400 collisions sont requises g 1.5 Tesla pour qu'un tel atome perde tout son mo-
ment cintique. fitant donn® que deux collisions d'Bchange de mStastabilit sont
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temporellement espacges de=%,, nous avons :

400

o
e

¢t

(6.4)

Le mouvement de di®usion des atomes conduirait alors p des d§placements
[Diu89] : p
+ = 6D ¢ t (6.5)

de l'ordre de 1 mm g 8 mbar,D %®tant le coexcient de di®usion de I'hg§lium

(D =1:708£ 10° cnm?/s p 1 mbar) [Bid03]. Des lors, nous pouvons imaginer dans la
cellule, en plus des deux zones (Bclairge et obscure), une zone intermgdiaire ou une
\peau"qui tient compte de ce processus. Il est clair que cet e®et d'§largissement
de la zone gclairge perd de son importance aux pressions glevges.

A 8 mbar, la prise en compte de I'e®et de \peau'permettrait de rgconcilier
les rgsultats expgrimentaux deAbs(M = 0) et les pridictions num®riques du
modgle p 7 populations sans invoquer une variation de la densitg de m§tastables.
Dans la Fig.6.8, nous reprgsentons en fonction de la puissance laser les valeurs
exp®rimentales d'absorptionsAbs(M = 0) et les valeurs num®riques calculges
grace aux mesures da?. En considgrant un diamgtre e®ectif de la zone claire
®largi de 2 mm par rapport au diamgtre ggom®trigue du faisceau laser, nous
rgconcilions les mesures exp®rimentales et num®griques. Toutefois, les valeurs
expBrimentales de Abs((Mgst) B Mgt restent sup®rieures aux pregdictions
num®riques (voir Fig.6.9). L'e®et de \peau'ne permet pas de les rgconcilier entre
elles.

Méme si un e®et de \peau“est probablement prgsent p faible pression, il ne
permet pas g lui seul d'expliquer nos rgsultats expgrimentaux et une variation de
la densitg d'atomes mtastables par rapport p la valenf, reste nfcessaire pour
dgcrire nos mesures exp®rimentales. Nous retenons donc l'idge que la densit§ de
metastables dgpend de l'orientation §lectroniqu@.i et nous nous plasons dans
ce cadre pour procgder p la comparaison entre I'expgrience et la thgorie dans les
paragraphes 6.2 et 6.3.
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Fig. 6.8 { Variation de I'absorption du laser pompe par les atomes m§tastables en
fonction de la puissance lasdP s, incidente au niveau de la cellule de pompage
optigue p 8 mbar et AM = 0. Les symboles pleins correspondent aux rgsultats
expBrimentaux ; les symboles creux correspondent aux calculs obtenus dans le cadre
\e®et de peau’en utilisant les densitgs d'atomes mgtastables mesurgaed g O

et en absence d'un laser pompe; le diamgtre de la zone ®clairge est agrandi de
2 mm par rapport au diamgtre ggom®triqgue du faisceau laser. Les cercles et carrgs
correspondent aux mesures lors d'un pompage sur la rédg, et le “anc gauche de

la raie fs .
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Fig. 6.9 { Variation de I'absorption du laser pompe par les atomes m§tastables en
fonction de la puissance laseP s incidente au niveau de la cellule de pompage
optiqgue pa 8 mbar et M 4. M&me I®gende que la Fig.6.8.
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6.2 Analyse des r§sultatsp M =0

Maintenant que la densitg de m$tastables est dgterminge dans le cadre d'un
calcul cohgrent avec les mesures d'absorption du faisceau pompe, le seul paramgtre
non mesur§ duquel dgpend la polarisatioM est le temps de relaxation dans le
niveau fondamental & ;. A M = 0, comme tous les rsultats en sont indgpendants,
nous pouvons procgder g une comparaison directe entre I'exp®rience et la thgorie.

6.2.1 Taux de pompage dM=dty -

Nous nous concentrons d'abord sur la quantit@RiIM=dt - caract®risant
la dynamique du pompage et nous prgsentons dans la Fig.6.10 les rgsultats
exp®rimentaux des taux de pompage p 8 mbar. Les valeurs expgrimentales de

0.009 0.000
®
4 m décalée de 0.4 GHz g ? | f 2m
/?I\ 0.006 % -0.003- 5
= g
N
5 g ]
~—~ 0.003- -0.006 i
=
o
5 8.104 mbar 1 8.104 mbar
0.000 ——— e r————r -0.009 .
1 10 100 1 10 100
P laser (mW) P laser (mW)

Fig. 6.10 { Variations de dM=dty -0y en fonction de la puissance laser incidente
Paser - Les cercles et carrgs correspondent g un pompage sur la faig et sur

le °anc gauche de la raid;,,. Les symboles pleins et creux correspondent res-
pectivement aux rgsultats expgrimentaux (Eq.4.16) et num®riques calculges avec
les densitgs de m®tastables dgduites des mesures d'absorption du laser pompe p
M = 0 (illustrges dans la Fig.6.4). Les barres d'erreur r§sultent des incertitudes
exp®rimentales sur les mesures d'absorption.

dM=dt -qy sont dgterminges p partir des mesures dé, et de t, en uti-

lisant I'EQ.4.16. Pour les valeurs num®riques, nous nous servons des mesures
expBrimentales d'absorption du faisceau pompeM = 0 a n de d&terminer les
densitgs d'atomes m§tastables coh§rentes avec ces mesures (Fig.6.4). Les barres
d'erreur dgcoulent des incertitudes exp®rimentales sur les mesures d'absorption.
Un bon accord est obtenu.
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6.2.2 Rendement quantique g M =0

16
(e) 66.75 mbar e
* 32.28 mbar %
12 - A A 8.104 mbar o ’
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Fig. 6.11 { Rendement quantique du processus de pompage optique p 1.5 Tesla
et @M = 0 sur la raie f,,. Nous reprgsentons le nombre d'atomes polaris§s
par secondeR ; en fonction du nombre de photon®R , absorb®s par seconde p
M = 0. Les symboles pleins et creux correspondent respectivement aux rgsultats
exp®rimentaux et numgriques. Expgrimentalement, le rendement quantiquede

la raie f, ,, est 1.968 0.06, en bon accord avec les prgdictions numgriques.

Une caract®ristique intrinsgque du schma de pompage est le rendement quan-
tique du processus (ou \photon exciency"). Le rendement quantiqué est d§ ni
comme le nombre d'atomes polaris§s par unit de temRs, divis§ par le nombre
de photons absorb®s par unitg de tem@s,. Dans nos cellules cylindriques de di-
mensions internes 4.6 c/h4.6 cm,R , (exprim® en at/s) (Eq.5.2) etR , (exprim
en ph/s) sont calculgs d'apres :

Ra(at/s) = am P(mbar) £ 1:87£ 10
dt (vm=o) (6.6)
R _ _ I:)Iaser (W)
p(ph/s) = Abs(M —0)h—,

Les valeurs exp®rimentales et num§riques de, et R, sont reportges dans la
Fig.6.11. Nous obtenons un bon accord pour le rendement quantique. Pour la
raie f, ,,, nous trouvons” ®P = 1:968 0:06 alors que la valeur num®rique est de
“th = 2:008 0:.03. La raief,, a quant p elle un rendement quantique inf@rieur
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a celui de la raief, ,,. ExpBrimentalement, nous trouvons ¢ = 0:748§ 0:05, en

bon accord avec la valeur num&rique de I'ordre de I'unitg, selon le dgsaccord par
rapport au centre def, ,,. Pour un dgsaccord de 0.4 GHz dans le sens des frgquences
dgcroissantes, le modele numgrique prgdit = 0:828 0:04.

Nous pouvons utiliser le raisonnement suivant pour retrouver de faxon plus simple
les rendements quantiques des raids,, et f,,,. Nous considgrons un cycle de
pompage optique comportant I'absorption, la redistribution collisionnelle dans le
23P et I'Bmission spontange. Nous supposons ®galement que les deux ®l&ments
de transition T; (Table 2.1) composant les raie$,, sont gaux entre eux. De
méme pour les quatre §l¢ment$; composantf,,. Nous obtenons, dans le cas

de la raief,,, et aprgs un cycle de pompage optique, une variation de moment
angulaire Rt megi = | 1 et pour la raie f;, une variation ht mgi = 1=2 dans

le niveau m§tastable. Comme les collisions d'§change de m§tastabilit¢ conservent
le moment cingtique, nous nous retrouvons dans I'§tat fondamental de moment
angulaire purement nuclgaird = 1=2 avec une variation de populations telle que

h¢( N-j Ngi =i 2 pour un pompagef, m et lt( N j Ng)i =1 pour fgp,.

Ces rendements quantiques sont assez ®§levgs et importants par comparaison avec
le pompage optique de I'hglium-3 par $change de spin ost de I'ordre de 0.02-
0.05 ou méme au pompage optique hybride (K-Rb) par $change de spin”ogst

de l'ordre de 0.25 [Bar98], [Bab03].

Le pompage optique p 1.5 Tesla conserve les proprigtgs intrinsgques du pompage
optique par §change de m%tastabilitg et en champ magn®gtique faible : malgrg le
dgcouplage hyper n, tout photon e®ectivement absorb® d§pose etcacement son
moment cingtiqgue au niveau des atomes, et contribue ainsi p la construction de la
polarisation nuclgaire.

6.2.3 E®ets du df§saccord lors d'un pompage multi-
transitions

Dans ce paragraphe, nous ®tudions expgrimentalement et numgriquement l'in-
°uence du dgsaccord de la frequence du laser pompe par rapport au centre d'une
raie de pompage multi-transitions (comme les raiefgm, fap, fam et f,) sur les
résultats du pompage optique. Comme expliqu® dans le paragraphe 2.1.3, ces raies
intenses sont propices au pompage optique. Toutefois, ces raies prgsentent des com-
portements particuliers rgsultant de I'action cumulge (conjugu®e ou antagoniste)
des transitions atomiques qui les composent.

Pompage fsnm

Comme present® dans le paragraphe 5.1, les rgsultats du pompage sur la raie
f4 m d€pendent considgrablement du dgsaccord de la frequence du laser par rapport
au centre defs . Ainsi, les rgsultats expgrimentaux du pompage sont amgliorgs
si un dgsaccord de 1 GHz environ (°anc gauche de la rdig, Fig.2.5) est choisi.
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Le modele num®rique p 7 populations pregdit des comportements identiques. Nous
illustrons la variation du terme source M °j M) en fonction de la frgquence du
laser pompe accordge sur la raig,, dans la Fig.6.12. Le calcul num®rique est
e®ectu® pouf,=°. = 0:6 p 8 mbar. Ce qui correspondrait p un faisceau laser de
diamgetre 16 mm, de puissance 500 mW et e®ectuant un aller retour dans la cellule.

0.010
[ ] 7 \
0.008{M=0 = / , =
[] / \ u
'y // v "
0.006 - .f ; v "
\ [ |
= = \
K M=024 ' u
< 0.004 - ; -
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®
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Y, .\l
7/ ‘.
0.000 . . . : . : .
-18.0 -16.5 -15.0 -13.5
E/h (GHz)

Fig. 6.12 { Exemple de rgsultats num®riques illustrant la variation du terme source
(M*®j M) en fonction de l'accord en frequence du laser pompe sur la réig, p
trois valeurs deM. Ces rgsultats sont obtenus p 8 mbar aveg=°. = 0:6. Ce

qui correspondrait p un faisceau laser de diamgtre 16 mm, de puissance 500 mW
et e®ectuant un aller retour dans la cellule. Nous reprgsentons p titre indicatif le
pro I d'absorption correspondant p la raie atomique (en pointillgs).

L'augmentation du terme source observge en se d§calant du centre de la raie
dans le sens des frgquences dgcroissantes 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 demg > 0. En e®et, I'action conjuguge de I'excitation des trois
transitions A 1-B 1, A ,-B ; et A 4-B ¢ se traduit par un transfert important de la
population du cot® desmg > 0. L'action de I'excitation de la transition A 3-B 5 se
trouve alors favorisge par rapport p celle des trois autres. La rgduction de la contri-
bution de A 3-B 5 est rgalisge exp®rimentalement en dgsaccordant vers le rouge la
frequence du laser pompe par rapport au centre de la raie. La valeur num®rique du
dgsaccord optimal peut g son tour dgpendre de la polarisation nuclgaire car plus
la polarisation nuclgaire est §levke, plus I'action des-B 5 est favorisge.
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Pompage f,n

Méme si la raief,, est constituge de transitions atomiques excitant des
sous-niveaux dont lesmg sont de méme signe, des comportements particuliers
sont §galement observgs dans ce pompage. Nous illustrons ce comportement dans
la Fig.6.13 : la variation du terme sourceNI ®j M)y est reprgsentge en fonction
de la frequence du laser pompe accordge sur la riaig. Le calcul num®rique est

0.000

2m

-0.002

-0.010 : . . . .
0.0 15 3.0 4.5 6.0

E/h (GHz)

Fig. 6.13 { Exemple de rgsultats num®riques illustrant la variation du terme source
(M®j M) en fonction de l'accord en frgquence du laser pompe sur la réig,.
Méme I§gende que Fig.6.12.

e®ectu® pouf,=°. = 0:6 p 8 mbar. En d®saccordant vers le bleu la frgquence du
laser pompe par rapport au centre de la rai& ,,, une augmentation du terme
source est obtenue p toutes les valeurs de polarisation. Ce qui signi e que la paire
de sous-niveauxA s, A g) excitBe pendant un pompagé® , est mieux dgpeuplge.
Comme nous avons proc®d® a une modglisation systgmatique aprgs avoir e®ectug
les exp®riences, cet e®et n'avait pas ®t§ anticip® et notre ®tude exp®rimentale
systBmatique a §t% faite en pompant sur le centre de la rdjg,.

Des rgsultats exp®rimentaux rgcents obtenus p 8 mbar p Cracovie (paragraphe
7.3) en variant le dgsaccord du laser pompe par rapport au centre de la rgig,
sont confrontgs aux prgdictions du modele num®grique dans la Fig.6.14. Nous y
reprgsentons la variation dedM=dtyy-qy en fonction de la frgquence du laser
pompe. Les polarisations stationnaires obtenues varient entyed:65 et 0:70. L'ef-
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fet du dgsaccord est trgs clairement observg, et les mesures expgrimentales donnent
des rgsultats tout p fait comparables aux calculs numgriques.
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Fig. 6.14 { Variations du taux de pompagedM=dty - en fonction de la
frequence du laser pompe p 8 mbar. Le faisceau pompe, e®ectuant un aller re-
tour dans la cellule, a un diamgtre de 20 mm et une puissance de 250 mW
(paragraphe 7.3). Les symboles pleins et creux correspondent respectivement aux
résultats exp®rimentaux et num®riques calculgs avec une densitg de m®tastables
de 241£ 10* at/m 3. Nous reprgsentons en pointillgs le pro T d'absorption corres-
pondant p la raief, .

6.3 Analyse des r@sultats p |'§tat stationnaire

6.3.1 Calculs des polarisations stationnaires

Nous avons montrg dans le paragraphe 2.4.2 qu'il existe des limitations in-
trinspques du schma de pompage optique p 1.5 Tesla dans le rggime des fortes
puissances laser au fur et @ mesure que la pression augmente. Or, méme aux
relativement faibles puissances laser utilisBes dans nos exp®riences, le modgle
num®rique utilis® dans le cadre des conditions expgrimentales des rgsultats des
Figs.5.11 et 5.12 pr&dit, surtout pour les pressions %#levges, des polarisations sta-
tionnaires sup®rieures p celles mesurges expgrimentalement. Ceci est illustrg dans
la Fig.6.15, ou nous reprgsentons en fonction de la puissance laser incidente les
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valeurs stationnaires de polarisatioMM s,y mesurges et calculges. Les polarisations
stationnaires sont calculges en considgrant comme seul processus de relaxation la
contribution de la dgcharge i ¢ech (EQ.2.53) et en utilisant les densitgs d'atomes
metastablesn, «(Mst ) de la Fig.6.3.A 8 mbar, de trgs I§gers ®carts sont observgs.
Ces di®®rences sont beaucoup plus importantes g 32 mbar et 67 mbar. De plus,
elles augmentent avec la puissance laser incidente sur la cellule. Des processus de
relaxation suppl®mentaire de la polarisation dans I'gtat fondamental et intervenant
pendant le pompage optique pourraient expliquer cet §cart, comme prgsentg dans
le paragraphe 6.3.2.

6.3.2 fvaluation de la relaxation pendant le pompage

Une faxon d'§valuer les §carts entre les valeurs expgrimentales et les prgdictions
num®rigues deMg,: consiste p ®valuer un taux de relaxation a®ectant la po-
larisation dans I'gtat fondamental et p l'utiliser dans les calculs pour avoir des
prgdictions numgriques compatibles avec nos mesures. Plus particuligrement, nous
®valuons le taux de relaxation supplgmentaire de la polarisation due g la prgsence
du laser pompe i jaser -

N M = Mgy, comme I'Btat stationnaire ou d'®quilibre entre le laser et
les atomes est atteint, nous pouvons ®crireM=dt = 0. Aprgs un ajustement
des densitgs d'atomes m§tastablas, (M) grace aux mesures &bs(Mgiat)
(Fig.6.3), toutes les conditions exp®rimentales sont parfaitement connues. Nous
pouvons dgterminer, en utilisant le modele num®rique, la valeur du terme source
de I'Eq.2.61. Par la suite, nous en dgduisons les taux de relaxation longitudinale de
la polarisation dans le niveau fondamental j. j ; inclut toutes les contributions de
relaxation : la relaxation due au plasma entretenu dans la cellule, gech (EQ.2.53,
mesurg exp®rimentalement d'aprgs la m&thode d®crite dans le paragraphe 4.3.2)
ainsi qu'une relaxation supplgmentaire notge;jaser intervenant pendant la phase
de construction de la polarisation dans la cellule de pompage optique.

Les rgsultats numgriques dejjaser COrrespondant aux mesures prgsentges dans les
Figs.5.11 et 5.12 sont report®s dans la Fig.6.16. Les taux de relaxation de la polari-
sation en prgsence du laser j,ser Y SONt reprgsent®s en fonction dep, la densitg
d'atomes dans I'gtat excitg 2P en prgsence du laser pompe etMy,;. Les barres
d'erreur dgcoulent des incertitudes sur les mesures expgrimentalesbd, (M gt ).

Les plus grands taux de relaxation i jaser SONt Observes pour des pompages multi-
transitions f; ,. M faible pression (ici 8 mbar), les valeurs numgriques des jiser
sont comparables ou inf@rieures p celles deggich. Aux pressions glevges, les jser
sont du méme ordre de grandeur ou plus grands que les tauxgich. De plus, pour

les trois pressions considgrges expgrimentalement et indgpendamment de la raie
de pompage, nous observons une augmentation dgaker au fur et g mesure que

la densitg d'atomes dans le niveau®P augmente, donc au fur et p mesure que la
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Fig. 6.15 { Variation de la polarisation stationnaire en fonction de la puis-
sance laser incidentePser. Les symboles pleins correspondent aux rgsultats
exp®rimentaux ; les symboles creux correspondent aux rgsultats numgriques ob-
tenus en utilisant les densitgs d'atomes metastables calculfgsc(Mgt) €t €n
considgrant comme processus de relaxation la contribution de la dgcharge (voir
texte). Les cercles et carrgs correspondent aux mesures lors d'un pompage sur la
raie f, , (graphes p droite) et sur le °anc gauche de la rafg,, (graphes g gauche).
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Fig. 6.16 { Variation de j 1 jaser €N fonction denp, la densitg d'atomes portgs dans
le niveau excit® 3P en prsence du laser pompe et (voir texte). Les cercles
et carrgs correspondent aux mesures lors d'un pompage sur la faig (graphes p
droite) et sur le °anc gauche de la raié; ,, (graphes p gauche). Les barres d'erreur
dgcoulent des incertitudes expgrimentales sur les mesuresbd, (Mg ). Les traits
horizontaux en pointillgs correspondent aux j gech Croissant avec la pression.
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puissance laser est §levge. Des ajustements lingaires ded en fonction denp
donnent les pentes prgsentges dans la table 6.1.

Tab. 6.1 { Pentes obtenues des ajustements lingaires des donnges de la Fig.6.16
et correspondant p la variation de j jaser €N fonction denep.

f4m f2m
10 ¥ ¢ Y(at/m %) | 10 8 g Y/(at/m 3)
8 mbar 0.598 0.08 2.218 0.35
32 mbar 2.848 0.01 2.698 0.11
67 mbar 1.678 0.11 3.228 0.58

Dans la Fig.6.16, nous avons suppos® que la relaxation de la polarisation induite
par la présence du laser pompe est la cons®quence d'une modi cation du plasma
partout dans la cellule €.g. si le pompage optique crge des espgces excitges dif-
fusant dans toute la cellule). Si par contre, nous supposons que la relaxation agit
seulement dans le volume de la cellule §clairg par le faisceau pompe, la modi ca-
tion locale du taux de relaxation sera beaucoup plus importante, d'un facteur de
I'ordre de 8 correspondant au rapport entre le volume total de la celluM.,g e et

le volume de la cellule §clairg par le laser pomMgser -

6.3.3 Interpr@tations de la relaxation pendant le pompage

Nous considgrons et discutons dans ce paragraphe la signi cation et la per-
tinence de deux processus physiques pouvant &tre invoqugs pour expliquer la
proportionnalitg de j;.ser avecnp. Il s'agit des e®ets de dgpompage dus p une
rgabsorption de la lumigre di®us®e dans la cellule et des processus de crgation des
molgcules homonuclgaires m§tastables.

E®ets de d§pompage dus p une r§absorption de la lumigre di®us$§e dans
la cellule

Comme prgsent§ dans le chapitre 2, nous n'avons pas considgrg dans notre
modgle num®rique les e®ets de rgabsorption de la lumigre di®usge dans la cellule
de pompage optique (par absorption et $mission spontange). Or, il est connu
gue ces e®ets peuvent s'avirer génants, voire méme limitants dans certaines
conditions expgrimentales (milieux optiguement §pais). Dans ce paragraphe, nous
nous proposons d'§valuer leur ordre de grandeur et de discuter dans quelle mesure
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ils contribueraient p la relaxation de la polarization nuclgaire.

Nous considgrons dans ce qui suit un photon rgemis au centre de la cellule
et nous montrons que la probabilitg qu'il soit reabsorb® sur une transition qui
dgpompe est de l'ordre de 1/60. Pour rem®dier p la complexit® du calcul exact de
la puissance lumineuse rgabsorb®e..,, NOUS nous proposons de d§terminer une
estimation pour Pyeap.

Nous assimilons la cellule cylindrique de pompage optique de dimensions
5 cmE5 cm p un cube. En tenant compte du miroir de renvoi (voir le schgma
exp®rimental reproduit dans la Fig.3.5) et des angles solides, la longueur e®ective
parcourue par le photon est 466 £ 3L=2+5=6£ L=2 = 2=3£ L, opu L estla
longueur de la cellule (ou aréte du cube).

Nous considgrons maintenant le cas d'absorption maximale dans nos conditions
expkrimentales : p 8 mbar et en accordant le laser pompe sur la réjg, les
absorptions mesurges sur un aller-retour dans la cellule eMa= 0 sont de l'ordre

de 0.6 pour une faible puissance laser. Il s'ensuit que pour une transition telle que
Tj =1, l'absorption sur la distance e®ective [2=3 dans la cellule est de I'ordre de
1=20.

En pompage Dehmelt sur la raid, ,, la probabilitg pour que la lumigre §mise par
®mission spontange soit p une frgquence susceptible d'¢tre absorb®e par les deux
sous-niveauxA s et A est Bgale p 2 soit 1=3. En nggligeant I'e®et deM sur

les populations et en ne considgrant que les transitions intensd§ (» 1), nous
pouvons estimer la puissance rgabsorb®dPp,, = 1=83£ 1=20£ Py = Paps=060,

oM Pgps est la puissance laser initialement absorbge.

Pour chaque condition expgrimentale de pompage sur la rdig,, nous pouvons
donc calculer le nombre de photons rgabsorb®s par unitg de temps. En utilisant le
rendement quantique du pompage optique sur les sous-niveadix et A 5 (Bgal p

2), le nombre de photons rgabsorb®s par unitg de temps est converti en un nombre
d'atomes dgpolarisgs par unitg de temps. Un terme de dgpompad®i£dt)gepo,
proportionnel pnp et p =Ny, peut etre §valug d'apres I'Eq.6.6 et par la suite
nous dgduisons les valeurs des taux de relaxation de la polarisation sous l'e®et de
Ce Processus jdepo = ( AM=dt) gepo=Mstat -

Un calcul similaire peut étre men® pour un pompage sur la rafg,, ; dans ce
cas, la probabilit¢ pour que la lumigre $mise par gmission spontange soit p une
frequence susceptible d'étre absorb®e par les quatre sous-niveduy A ,, Az

et A, est Bgale p B et le rendement quantigue du pompage optique sur ces
guatre sous-niveaux pour ®valuer le nombre d'atomes dgpolarisgs est §gal g 1. Il
en rgsulte une puissance rgabsorbge ®gale au$ii,g60.

Les valeurs num®riques correspondant p nos conditions exp®&rimentales de po-
larisation stationnaire, de pression et de puissance laser sont illustrges dans la
Fig.6.17. A 8 mbar, les valeurs de taux de dgpompage jepo SONt infBrieures mais
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Fig. 6.17 { Variation de j 1 gepo (Symboles creux) en fonction du produiti, np=Ng,

N, Btant la densitg d'atomes metastables My, Np la densitg d'atomes portgs
dans le niveau excitg 2P en prsence du laser pompe etMqs, €t Ng la den-
sitg d'atomes dans le niveau fondamental. Les symboles pleins correspondent aux
valeurs de j;aser- LES rgsultats sont relatifs aux trois pressions §tudiges 8 mbar
(triangles), 32 mbar (Btoiles) et 67 mbar (cercles). Les traits horizontaux en poin-
tillgs correspondent aux p gech relatifs g chacune des trois pressions.
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comparables g celles de;jaser (VOIr les triangles pleins et creux dans la Fig.6.17).

Par contre, aux pressions §levges, les valeurs deej, sont nettement plus faibles

gue celles de jaser (COmparer les §toiles et les cercles pleins et creux entre eux
dans la Fig.6.17) et celles dues p la contribution du plasma gech (COmparer les
®toiles et les cercles creux aux traits horizontaux en pointillgs dans la Fig.6.17).
Par la suite, les §carts (voir Fig.6.15) obtenus entre les polarisations stationnaires
mesurges et celles calculges ne peuvent pas &tre expliqugs par des processus de
dgpompage ligs p une rgabsorption de la lumigre di®usge dans la cellule de pom-
page optique.

Processus de cration des mol$cules mtastables

Des collisions p trois corps accompagnges d'une formation de molgcules
He, m®tastables peuvent étre suspectges d'etre p l'origine de la relaxation
supplgmentaire j;jaser- En e®et, la molgcule homonuclgaire d'hglium-3 dans le
niveau m®tastablea®§; est peuplge par la cascade radiative dans le plasma. Mais
une lumigre intense p 1083 nm maintient une population dans I'BtatR ou un
atome peut former par interaction avec deux atomes dans I'gtat fondamental la
mol®cule He(b? 4) : c'est un canal supplgmentaire de formation de la molgcule
d'hglium, s'ajoutant p celui qui implique des atomes dans I'¢tat’3,, et cent fois
plus excace [Emm88, Zha93]. Ces molgcules participeraient alors p des collisions
similaires aux collisions d'change de m%tastabilit¢ (dont p notre connais-
sance la section excace n'a ®t® ni mesurge ni calculge) et une thermalisation
rapide du moment nuclgaire par couplage spin-orbite dans les divers %tats rota-
tionnels de la molgcule serait p I'origine de la relaxation de la polarisation [Cou01].

Dans nos con gurations exp®rimentales, le cas le plus marquant de relaxation en
présence du laser pompe correspond p une augmentation dalge au ji jaser de

pres d'un facteur 5 par rapport au j gech (€N pompant sur la raief, , p 32 mbar).

En tenant compte des sections etcaces de crgation des molgcules g partir d'atomes
dans le niveau 2S; ou dans le niveau 2P [Zha93] et des populations des atomes
dans les deux niveaux (dans cet exemple> » 0:04n,, on n,, est la densitg
d'atomes m®tastables @M et np la densitg d'atomes portgs dans le niveau
excit® 2P en prsence du laser pompe etNhs ), il vient que le taux de crgation

des molgcules augmente de prgs d'un facteur 4. Ce qui est tout p fait comparable
aux mesures e®ectuges dans [CouOl] ou des exp®riences de °uorescence induite
par laser g 465 nm ont permis de mesurer une augmentation de la population
des molgcules metastables jusqu'p un facteur de l'ordre de 5 dans une cellule
g 40 mbar et jusqu'm un facteur de l'ordre de 2.4 dans une cellule cylindrique

p 32 mbar. Dans I'hypothgse op les molgcules m®tastables sont responsables
de l'augmentation de j;, la corrglation observge entre le taux de crgation des
molgcules et le taux de relaxation laisse entendre que gicn €St lui-meéme limit§

par les processus de formation des molgcules m§tastables, au moins g cette pression.
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Pour comprendre les e®ets des molgcules mgtastables, nous considgrons un
modgle simple oy la densit® de molgcules serait dgterminge par leur taux de
criationvia les processus R trois corps (impliquant deux atomes fondamentaux) et
leur taux de destruction due g la di®usion vers les parois de la cellule (inversement
proportionnel g la pression du gaz). Dans le cadre de ce modgle, la densit§ de
molfculesn,,, est proportionnelle pP3, ou P est la pression du gaz.

Soit j M = 1=TM |e taux de dissipation de polarisation dans la molgcule,
1=¢M°! e taux d'Bchange entre une molgcule mgtastable et un atome fondamental
et M™° |a polarisation de la molgcule m®tastable. Suivant la valeur dg™!
(inconnue pour la molgcule He mais discutBe dans [Abr61] pour la molgcule;tét
en champ magn®tique faible) et la valeur dg"™' (inconnue, mais raisonnablement
du méme ordre de grandeur que=E.), deux rggimes extrémes sont g considgrer :

i- le régime derelaxation forte dans lequel¢™ A T/ Dans ce rggime,
MMl = 0, Le taux de relaxation caus® par les mol§cules serait proportionnel
p leur densitg; ce qui ramgnerait un taux de relaxation due aux molgcules
proportionnel p P2 et donc pNg (Ng ®tant la densitg d'atomes dans le niveau
fondamental).

i - le rggime derelaxation faible dans lequel¢™ ¢ T, Dans ce rggime,
MMl = M, Le taux de relaxation ramen® dans le fondamental serait proportion-
nel g 7 Nmol =Ny avec une constante numgrique de l'ordre de l'unit§.

Comme montrg dans la table 6.1, les donnges exp®rimentales semblent exclure
une dgpendance ehI§ du taux de relaxation j 1 jaser - Elles excluent davantage une
dgpendance erNg?’. Ce qui nous porte p §liminer le cas d'une relaxation forte. De
plus, dans le rggime de relaxation forte, on s'attendrait p des taux de relaxation
i 11aser INdBpendants de l'intensit® du champ magn®tique ; 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 que, np=Ngy est un paramgtre pertinent pour
i 1depo €1 PaS pour j1jaser- Il €St B remarquer quen,npNg semble rgconcilier les
valeurs de j;aser B tOutes les pressions et raies de pompage considgrges, comme
illustrg dans la Fig.6.18 M ce stade, nous ne sommes pas en mesure de proposer un
mecanisme physique raisonnable donnant lieu p un taux de relaxationrgmneNg.

Comme montrg dans [Abr61], le taux de relaxation nuclgaire dans une molgcule
diatomique est inversement proportionnel g la pression du gaz. En rggime de
relaxation faible, ceci nous amgne p attendre des taux de relaxation jser
proportionnels au produit de densitgsN4 et non en fonction du produitnpNg.
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Fig. 6.18 { Variation de j 1 jaser €N fonction du produitn,npNg, Ny, $tant la den-
sitg d'atomes m®tastables pMg ., Np la densitg d'atomes portgs dans le niveau
excitg 2P en presence du laser pompe et €t Ny la densitg d'atomes dans le
niveau fondamental. Les rgsultats sont relatifs aux trois pressions gtudies 8 mbar
(triangles), 32 mbar (®toiles) et 67 mbar (cercles). Les traits horizontaux en poin-
tilles correspondent aux  gech respectifs (croissant avec la pression). La droite,

de pente (7798 0:42)£ 10 ° s Y/(at/m 3)3, reprgsente un ajustement lingaire des
donnges.
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Nous voyons sur la Fig.6.19 que les rgsultats obtenus p 8 mbar et p 32 mbar sont

% ) -
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Fig. 6.19 { Variation de j1aser €n fonction du produit npNg, np §tant la den-
sitg d'atomes portgs dans le niveau excitfR2 en prgsence du laser pompe et
A Mg €t Ng la densitg d'atomes dans le niveau fondamental. Les r§sultats
sont relatifs aux trois pressions gtudifes 8 mbar (triangles), 32 mbar (®toiles)
et 67 mbar (cercles). Les traits horizontaux en pointillgs correspondent aux

i 1dech respectifs (croissant avec la pression). Les pentes obtenues par ajustements
lingaires sont respectivement (398 0:04) £ 10 %2 s Y/(at/m 3)2 p 32 mbar et
(1:078 0:02)£ 10 *? ¢ Y/(at/m 3)2 @ 67 mbar.

bien compatibles avec une telle dgpendance mais que les valeurs ggsd sont
trois fois plus faibles (anp Ny donng) p 67 mbar. Dans le modgle simple considg§rg
jusqu'ici, la densitgn, cro® commeP?3; il est clair que ce rgégime cesse d'etre
valable lorsque des processus non-lingaires viennent limiteg, (par exemple
des collisions mol&cule-molgcule ou molgcule-atoni&, 2. Il est raisonnable de
penser que de tels e®ets interviennent p 67 mbar, limitant, p étre seulement
(67=32)% £ 1=3 » 3 fois plus §levEe qu'p 32 mbar (au lieu de (82)% » 9); ce qui
expliquerait les rgsultats de la Fig.6.19.

La discussion prgc®dente nous conduit p penser que des molgcules en rggime
de relaxation faible sont responsables de la relaxation supplgmentairgager 0b-
servge dans nos exp®riences p pression §levge, et sans doute §galement d'une part
importante dans la relaxation due p la dgcharge; yech-

Il est clair qu'une con rmation directe au moyen d'une mesur@-situ de la den-
sitg de molgcules est ngcessaire pour valider notre description. La mesure de cette
densit® permettrait en outre de dgduire la valeur du temps de relaxatiocii™ et
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de quanti er I'e®et sur ce temps du dgcouplage hyper n produit par le champ de
1.5 Tesla.

6.3.4 E®ets du champ magn8tique sur la relaxation

Revenons p la Fig.6.15. Les §carts entre les valeurs des polarisations station-
naires mesurges et celles calculges en considgrant comme seul processus de relaxa-
tion de la polarisation la contribution de la dgcharge sont §galement observgs lors
des exp®riences de pompage optique en faible champ magn®tigue comme illustrg
dans la Fig.6.20.
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Fig. 6.20 { Polarisations stationnaires obtenues par pompage optique en champ
magn®tique de l'ordre du mTesla (®toiles, voir paragraphe 7.1) et p 1.5 Tesla
(cercles) en fonction de la pression d'hglium-3. Les ®toiles correspondent aux
résultats de pompage sur la raie £ Les cercles correspondent aux rgsultats de
pompage sur la raief, ,,. Les symboles pleins et creux correspondent respective-
ment aux valeurs mesurges et celles calculges en considgrant comme processus de
relaxation la seule contribution de la dgcharge. 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 prgsence (jjech €t i 11aser) €t €n absence (i gech)
de laser pompe p 1.5 Tesla p ceux obtenus en faible champ magn®gtique.
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Nous considgrons pour cela la variation de;j.ser €n fonction de la densit§
d'atomes dans le niveau excitg*® (np) p pression glevgel titre d'exemple, les
rgsultats obtenus dans la cellule p 32 mbar sont illustrgs dans la Fig.6.21. Nous
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10 3 _ *
3 * _
-,
-,
*x -
- _ 7 1 dech
100°+————-— p7hniii
0
Q)ﬁ 1074 pﬁ Gl dech
10 L f
0.1 1 10

15 3
n, (107 at/m’)

Fig. 6.21 { Variation de j1aser €n fonction denp, la densitg d'atomes portgs
dans le niveau excitg¢ 3P en prgsence du laser pompe etMg.: dans la cellule

a 32 mbar. Les ®toiles et cercles correspondent respectivement aux rgsultats de
pompage en champ magn®tique de l'ordre du mTesla (voir paragraphe 7.1) et p
1.5 Tesla. Les traits horizontaux correspondent auxjgech. L€S droites en pointillgs
correspondent aux ajustements lingaires des rgsultats expgrimentaux.

y indiquons ®galement en traits horizontaux les valeurs des, jech. En faible
champ magn®tique, comme g 1.5 Tesla, nous observons une augmentation des
i 11aser @vec np. Toutefois, la relaxation aussi bien en prgsence qu'en absence
de laser pompe est nettement moins importante p 1.5 Tesla qu'en faible champ
magn®tique, probablement grace p un etcace d&couplage hyper n des espgces
excitges qui contribuent g la relaxation.

La rgduction du taux de relaxation en prgsence de la dgcharggygcn de prgs
d'un facteur 10 permet de comprendre en grande partie le gain de polarisation
observg p forte pression (comparer p pression donnge les gtoiles et les cercles pleins
dans la Fig.6.20). En e®et, si lors des exp®riences de pompage optique en faible
champ magn®tique des plasmas comparables p ceux exp®rimentalement entrete-
nus g 1.5 Tesla peuvent etre obtenus, des polarisations nuclgaires beaucoup plus
grandes que celles mesurges pourraient alors tre obtenues en pompant sur la raie
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Co comme illustrg dans la Fig.6.22.
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Fig. 6.22 { Polarisations stationnaires obtenues par pompage optique en champ
magn®tique de l'ordre du mTesla (®toiles, voir paragraphe 7.1) et p 1.5 Tesla
(cercles) en fonction de la pression d'hglium-3. Les ®toiles correspondent aux
rgésultats de pompage sur la raie £ Les cercles correspondent aux rgsultats de
pompage sur la raief, . Les carrgs correspondent p une situation hybride ou le
pompage optique est e®ectu® en faible champ magn®tique (syy @ont les pa-
ramgtres (m, T1 gech) SONt ceux des plasmas entretenus p 1.5 Tesla. La puissance
laser incidente sur la cellule est 250 mW.

L'§tude de la dgpendance en pression dejdser Semble indiquer que ce sont pro-
bablement des molgcules mgtastables qui sont la cause principale de la relaxation
observge. Dans cette hypothgse, la rgduction de la relaxation g 1.5 Tesla fournit
une information pr&cieuse sur I'e®et du d®couplage hyper n dans ces molgcules.
Toutefois, d'autres mesures exp®rimentales sont ngcessaires pour valider cette hy-
pothgse et une ®tude des; jaser €N fonction du champ magngtique est actuellement
en cours (paragraphe 7.3).

163






Chapitre 7

Exp8riences compl§mentaires

Dans ce chapitre, nous dgcrivons un ensemble d'exp®&riences complgmentaires
de pompage optique rgalisges p di®®rentes valeurs du champ magn$gtique dans les
cellules cylindriques de dimensions 5 divb cm.

Nous commenxons par dgcrire des expgriences de pompage optique e®ectuges
dans un champ magnttique de l'ordre du mTesla. Les rgsultats obtenus sont
utilisks pour comparer les performances du pompage optique en faible champ
magn®tique et p 1.5 Tesla en fonction de la pression.

Ensuite, nous prgsentons les rgsultats de quelques tentatives de pompage op-
tigue dans le champ magn®gtique de frange de l'imageur clinique. En positionnant
le montage optique construit pour notre §tude p 1.5 Tesla le long de l'axe hori-
zontal de I'imageur g diverses distances par rapport au centre de l'imageur, nous
avons accpgs p des champs magngtiques allant de 1.3 Tesla p 0.4 Tesla. Des ®tudes
a 0.1 Tesla ont §t§ entreprises prgckdemment en utilisant un autre dispositif.
Des rgsultats sont reportgs dans la table 1.1 et dans les rgfgrences [Nac02], [CouO1].

Finalement, nous d®crivons la mise en place d'un dispositif amagn®tique plus
compact que celui utilisg p 1.5 Tesla. Ce nouveau montage sert g des expgriences de
pompage optiqgue dans un champ magngtique homoggne et pouvant aller jusqu'a
2 Tesla. Nous prgsentons les principales amgliorations de ce dispositif par rapport
a celui fabriqu® pour notre §tude p 1.5 Tesla.

7.1 Exp@riences en faible champ magn@tique

Nous prsentons dans ce paragraphe des mesures de pompage e®ectuges dans
les cellules cylindriques de dimensions 5 €B cm en faible champ magn®tique.
Les rgsultats obtenus sont utiliss pour comparer les performances du pompage
optique en faible champ magngtique et p 1.5 Tesla en fonction de la pression.
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