Quantification du champ magnétique RF irradiant un systeme de spins électroniques
Spins « habillés » par les photons, transitions a plusieurs photons

Variations du facteur de Landé
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Champ statique

Oy direction d’observation privilégiée

Champ radiofréquence RF
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Les champs_z et_?(; sont de méme ordre de grandeur, ce qui est trés inusuel car en général le champ statique est

beaucoup plus grand. Le nombre de photons comme le nombre de spins est tres grand. B, est constant sur
I’échantillon et I’émission spontanée est négligeable.

Nous allons étudier le systeme avec un champ quantifié ou non.
Les expériences portent sur les spins électroniques, au contraire de I'IRM qui concerne les spins des protons.



) Les acteurs en présence

A) Spins en grand nombre (électrons de conduction du lithium métallique ou radical

libre)
" g re
Moment magnétique associé au spin S :
> >
L=y hS

V=-80e/2m facteur gyromagnétique =- 1.8 10" MKSA pour I'électron

go facteur de Landé : 2.023 pour I'électron et h = 107* J.s

B) Champ magnétique constant B, faible : variable tres lentement, quelques Gauss (10™

Tesla soit 10 fois champ magnétique terrestre)

Effet Zeeman :

> >
H, = - | B, Ec=tyhB,/2 =2thwy/2 ( + pour spin electron +)

avec: Wwo=|v| |Bol



c 1 Champ magnétique RF B, fort (quelques gauss) a 14 Mhz : trés grand nombre de

photons = 10'® pour B; = 1 Gauss (au contraire de Haroche dans la cavité a 51 Ghz):
Hi=(a"a+%)hw d’états propres |n> Er=(n+%)hw=nhw

In(t)>=e " |n>=e™™" |n (0)>
a’ et a opérateurs création et annihilation a [n>=Vvn |n-1> et a' |n>=V(n+1) |n+1>
En représentation de Heisenberg : a(t) = a(0)e™" et a*(t)=a’(0)e"™"

Par rapport a B, les photons sont polarisés i, o+, 6- ou une combinaison o+, o- pour un champ oscillant le
long de Ox.

o -9 _> iwt -9 -iwt efe s .
Ce champ magnétique 2B;cos Wt= B;e +B;e est quantifié par 'opérateur :

[Bil =A(a"+a)/ | v]|
avec: A=w./VN

wi=|vy ]| |By]

et N nombre moyen de photons.



L’ensemble des spins soumis a By et aux photons conduit a la notion de photons habillés par le champ RF :

Eo+Er= 'I_'hwo/z + NhW

“!

|n+1)|+? InD]+>




Il faut ajouter I'hamiltonien d’interaction entre spins et photons qui leve les dégénérescences aux points de

croisement impair en I'absence de photons Tt :

- >
H =- pn.B,

L’hamiltonien total s’écrit :

H= [a'aw+wyS,+A(a" +a)S,]n

Absorption photon o+

Absorption photon o -

Spin électronique

Bo>0

Mesures : cette absorption d’énergie peut étre détectée sur la source RF qui voit une charge plus importante

(méthode du Q-metre, de I'oscillateur marginal) ou par double résonance optique (voir Cohen-Tannoudji, Haroche...)

lorsque la condition de résonance est satisfaite :

Wo=|V]|[Bo|=%w



Mais lorsque la source RF est puissante des transitions a plusieurs photons sont induites :

Spin électronique

& +

Absorption photon o+

Absorption photon o -

Absorption photon o+




Sur le diagramme énergétique global, ces « transitions » se traduisent par des couplages entre niveaux de la fagon

suivante :

E

Nhw
(N-1)hw
(N-2)hw
(N-3)hw

En un point d’anticroisement, le couplage par H, entraine la levée de dégénérescence et conduit au

premier ordre a deux niveaux d’énergie distincts :
Ex=(N-%)hwz%h{(w-wo)+ V[(w—wy) +w’)]

=(N-%)hwt¥hw Siw=wo



Un champ RF sinusoidal ne peut pas étre décrit par un état propre |n > de Hg car sa valeur moyenne serait

nulle. Il est donc décrit par un état cohérent |a (t)>, état propre de I'opérateur d’annihilation a, de valeur
propre a = VN. Les états cohérents ou semi-classiques minimisent la relation « d’incertitude » An. A® >1.

|a(0)>= 2 Co(a) |n> Ch(at) = e"o"z/2 a/vn !

la(t)>=e "R |a(0)> = 2, Co(a ™) |n>

Les opérateurs a et a* couplent des états |n >, |n-1 > et |n+1> et font apparaitre le terme cos w t dans la
valeur moyenne de 'opérateur champ B,

A
C @)

_____ 1 — al

N v



D) Le réseau atomique, I’ «environnement » qui contribue a la décohérence par

interaction avec les spins est simplement représenté par une constante de temps t
appelée temps de relaxation.



Il) Le mouvement

i <4
A) Evolution de <M> et de ses composantes spectrales

L’opérateur densité total s’écrit :

p (t) =pr (t) ps(t)

et permet de calculer
> e
<> =tr p_% et <_ﬁ> = Zqspins <H > = Y 1 Zg gpins <8>

avec Pr(t) =a(t)><a(t) |

et pour les spins :
dpy/dt=-i[H, psl/h—(ps-psl/t
T décrit la relaxation vers B, et B; a I’équilibre thermique (Boltzmann) :
Pso=%[1—(H1+Ho)/kT]
Le terme H, est souvent négligé en champ By fort. Si :
dps/dt=0

alors:  i[H,pd/h=—(ps-pso)/T



Mesures : elles peuvent étre réalisées par une « bobine » sensible a I'aimantation M, ou @ M, mais

rigoureusement perpendiculaire a B; . Cette bobine (quelques spires) est accordée et sert aussi a filtrer

les pulsations pw. Les composantes spectrales sont définies par :

-> _> ipwt ->
<M>= Zogpinstrpp= L, e <M >,

>

<S S = zp elpwt

< S>p

Par exemple :
<S'>=trps’ = Zy<[<n|p | n> [+> <+ [ST[->= Zn<|<n| pgps [n> [+>
<S> = Z,e®" I, Cola) Corpl@) <-|<ntp| ps [n> |+>
Pour p petit devant N :
Crip(@) = Cyfa) et 2y C)* (o) f(n) =f(N)
<S$'>,=<-| <N +p|ps | N>|+>

Cela permet de dire que I'existence de composantes spectrales a la fréquence p est associée au couplage
des niveaux | N> et | N + p>.



Finalement :
> —=> N —> —=>
<M>;,=enp (<Mpi1 >+ <My 1>) + 6,0 Co + € Op +1 Csa

avec .

€= wi/w

N=WT| 0 0 -Ap

0 Np 0]
0
Co = 0]
Xo Bo
A+l
Ci1= Xow/|v| -B +1
0]
Ap=7{[1+iTt(p w—wo N +[1+it(p w+wo)l™ } raies de résonanceen wo=*p w

Bp=%i{[l+itpw—wo)] ™ -[1+it(pw+wo)]l™ }

Np=[1+iptuo]'1



avec pour susceptibilité statique (loi de Curie) :
Xo=qy'h/akT
Cela est équivalent a la formulation classique des équations de Bloch modifiées pour les champs B faibles:

= > S>> >
dM/dt =y d (mt cinétique)/dt =y MAB - [M—XO(BO+Bl)]/r

——

(<M>-> M) couple relaxation

9,
Cette expression peut étre obtenue en calculant directement d< M >/dt . D'ailleurs, lorsque le champ n’est

pas quantifié, I'évolution du moment cinétique est donnée en représentation de Heisenberg par :

e e
ihdS/dt=[S,-ihyB.S]

et selon I'axe Oz par :

> =
dS,/dt =y [S A B,



B) Lorsque le champ B; est un champ tournant, une solution exacte en régime stationnaire est

obtenue dans le référentiel tournant avec ce champ :

My ‘= Aw y B1t> Mo/(1 + ©° Aw? + y* B, %)

My “ =y Bit Mo/(1 + T Aw” + v’ B, T°)

M, ‘= (1+Aw’T®) Mo/(1 + T Aw? + v B,* T°)
avec Aw=w- wg Mg=XoBo

Le terme y° B;> 2 non négligeable pour B, élevé est appelé terme de saturation. Il élargi les raies de
largeur naturelle Aw = 1/t et fait tendre M’ vers 0.

Dans le référentiel du laboratoire :
My=M) coswt—M, sinwt
My =M, sinwt+M, coswt

La composante de My en quadrature avec B; correspond a I'absorption de puissance : M|’ est lorentzienne.
C’est aussi la composante en phase de M,. Elle tend a s’annuler pour B; élevé : saturation.

L’autre composante M, est appelée dispersion. Elle s’annule a la résonance en w = wp mMais ses pics ne se

saturent pas en champ B, élevé et peuvent « transmettre de l'information » sans absorption d’énergie car
. ’ ’ . 2

loin de la résonance M’ décrit en 1/ Aw* et M’y en 1/ Aw.



Absorption et sa dérivée dispersion et sa dérivée

Lorsque le champ est sinusoidal, la solution est la superposition des deux solutions liées a deux champs
tournant si ces champs sont faibles. La largeur des raies est alors Aw =t = 0.5 10’0u en champ (|y|t)* =
0.3 Gauss



o [y} *pnvm-ﬂo ..p'.n 0 +pn  No
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Symétrie des raies d’absorption et de dispersion observables en pwt = pQ/t selon Ox et Oy.

Sinon la solution sera cherchée par perturbation pour B; ou By petits.



C) Endéveloppant les composantes spectrales selon les puissances de € c’est-a-dire de

Q_lg ou de B; on met en évidence le couplage entre les différents termes composant le spectre :

M, = 54 et M,°
k k-1 k-1

<M>pk= O si k< |p| ousik+p impair

{ermes de

termes de méme ordre meme [requence

en £ Apparition de la résonance a
wo=3 wau3“ordreen w;
M a la pulsation 3 w
"’ Vd .
-4

Transmission de cette
méme résonance au

5°™ ordre en w ; aux

¥ | pulsations wet5w




k = nombre de photons émis + nombre de photons absorbés
p = nombre de photons émis — nombre de photons absorbés

La re-sommation de termes a la méme fréquence permet de retrouver le terme de saturation et de mettre
en évidence un décalage des raies vers le champ Bg nul ( effet Bloch Siegert) ou elles finissent par arriver
comme le calcul suivant va le montrer. La figure suivante montre ce décalage des raies de dispersion et les
variations de la pente en champ Bg nul.

B =0,16G B, =15G

H B, =4,32G B, =60G B, =83G

Bl :10,2 G B]_ ::1"!16 . . Bl l=14t°G )



1%Hg atoms

L=5=0
=1/2

S. Haroche,
These

de 3¢me cycle,
Paris (1966)



Lorsque By et B; ne sont pas orthogonaux, des photons m induisent des transitions supplémentaires et des
harmoniques pairs en wg = 2pw méme pour p nul.

Raie en champ nul et raies paires et impaires lorsque B, et By ne sont pas orthogonaux.



D) Le comportement au voisinage de By = 0 est obtenu par un autre développement limité au
premier ordre en wy :

M, = 2 B, Yo ( cos wt + wt sin wt)/(1 + w't’)

formule de Debye. Etsiwt>>1:
My =<2 X9 By (Jp-2 €J1) 2p=0 Japea Sin (2p +1)w t

M, =2 %o By (Jo-2 €1 )[ Jo/2 + 2 p= Japua Sin 2p W t ]
J, (2 €) étant la fonction de Bessel d'ordre p avec € = w; / w

La pente du signal de dispersion a la pulsation w sera proportionnellea(J,-2 €J; ) J; et non
pas a JyJ; sans relaxation le long de B;.

Elle tend a devenir périodique pour de grandes valeurs de € doncde B, en sin(4 €) -1



.

lithium
:oPPH

(Jo-2€)1) )y

JOC R LY S

e —



De méme I'aimantation statique le long de By a une pente qui varie comme :

(Jo-2€d1) o




Au voisinage de By = 0, I'hamiltonien :

H'= [a'aw+tA(a" +a)S,]h
a pour états propres des états obtenus a partir des états [n>|+> par I'opérateur de déplacement
D O\ S /(1)) - e+)\ Sx (at+-a)/ w
X

En prenant en compte la perturbation h wy S, la pente des niveaux d’énergie varie comme Jo(2¢) (Cohen-
Tannoudji, Polonsky, Haroche, Landré-Lhuillier...). Il s’en déduit un facteur de Landé g = go Jo (2€) ayant les
mémes variations, qui s'annule et change signe lorsque B; augmente.



L'/,\ Energy of a dressed state
. for increasing values of the
amplitude of the RF field

* Theoretical curves calculated by
numerical diagonalization of H
* Experimental points obtained by
measuring the Bohr frequencies
of the dressed spin (modulated
transverse optical pumping)
C. Landré-Lhuillier
Thesis of 3rd cycle

It clearly appears that the the g-factor
vanish when the shifted even
crossings arrive in @,=0

Qualitative understanding of non
perturbative effects
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S. Haroche, C. Cohen-Tannoudj,
C. Audoin, J-P. Schermann:

Fhys. Rev. Lett. 24, 861 (1970)



Bobine Emission

Oscillateur a

Quartz 14 Mhz

o priemit—pimin

Bobine rédceplion
(&chantillon)

champ sholigue

REférence

ecteur

Phase 50 hz

B-F- illo

Référence
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