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INTRCDUCTION

De nombreuses informations sur les propriétés atomiques
et nucléaires peuvent &tre obtenves par la méthode de la Résonance Magné-

tique dans les états atomiques excités. Depuis les premieres expériences

de BROGSEL sur le niveau 63P1 des différents isotopes du mercure (1), la

méthode de détection optique de la Résonance Magnétique a été appliquée
avec succes 2 d'autres cas, en particulier 2 certains niveaux de l1a série
principale des métaux alcalins, aux niveaux de résonance du mercure et

du zinc (2). La méthode d'excitation par bombardement électronigue combi-
née avec la détection cxtigue de la résonance magnétique permet d'atteindre
des niveaux plus ncmbreux encore (3). On peut ainsi mesurer V'effet Stark
des niveaux excités, leurs structures hypexfines, ieurs durées de vie, les

moments dipolaires magnétiques et quadrupolaires électriquesdes noyaux.

3
C'est en étudiant l'effet Stark du niveau 6 Pl des différents isotopes du

mercure que BLAMONT découvrit un effet nouveau (4)(5) dont 1'étude fait

I'objet du présent travail.

,

Dans le cas du mercure, le calcul permet de nrévoir la forme

jab>
de la raie de résonance magnétique; en 1'absence de champ électrique.
o L

Pe

créant un effet Stark, la largeur est déterminée théoriqguement par la

largeur naturelle des niveaux excités entre lesquels s'effecive la transi-

P

tion, 2 laquelle s'ajoute ur élargissemernt caus$ pax la radinizéguence (1j,
BROSSEL observa des raies dont la forme &*ait en excellent accord avec la

formule théorique; 1'étude de leurs largeurs le condaisit 2 conclure que la



. . 3 . . P
durée de vie L. du niveau 6 Pl des différents isotopes du mercure était
-7 o e s

T =1,55.10 sec.; cette valeur était nettement supérieure a celles résul-
tant des déterminations antérieures dues aux méthodes traditionnelles de
1'optique (6). BLAMONT, reprenant 2 l'occasion de ses recherches les
mesures de BROSZEL dans d'autres conditions expérimentales, obtint une
valeur différente. Faisant varier de fagon systématique les conditions des
mesures, il constata que la grandeur, que nous désignerons désormais par

: 2 Ve ' 1, rd Pl . s 3
T, interprétée tout d'abord comme étant la durde de vie du niveau 6 Pl
d'un atome de mercure isolé, dépendait en réalité de ces conditions. En
particulier, la variafion de T avec la pression de vapeur du mercure dans
la cellule ou 1l'on effectue la double résonance est considérablement plus

grande que les erreurs accidentelles possibles, Le sens de l'efiet est inat-

tendu : & densité de vapeur éievée, les chocs inferatomiques deviennant

o

plus rombreux et tendent & abréger la durée pendant laquelle les atomes

excités sont soumis sans perturbation & la radiofréquence; cn s'aitentldonc

1

a trouver un élargise ement des raies en vertu de la relation d'incertitude.

c¢c8 vaie

w

[

Or au contraire, T augmente, c'est-a=-dire qusz

de résonance mase

gnéiigue s'affinent quand la pression de vapeur de mercure augmenta; on ne

ks

peut donc pas attribuer le phénomene & das collisions, I} devenait évident
que T n'est pas égal 2 la durde de vie vraie du rivean (gque nous coniinuercns
& désigner par [ ) et il était important de comprendre liorigine de l'z2ffine-

ment des raies de manidre CJ_L aucune eoulvoque ne Oul Se subsisier sur

les autres résuitats des mesures et que l'on connaisse les précautions 2
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prendre pour mesurer T au movyen de la méthode de résonance magnétique.
Suivant une suggestion de J. BROSSEL, ces effets ont été attri-

bués a la diffusion multiple des photons optiques de la raie de résonance

o

2537 A par les atomes de mercure soumis & la double résonance.. Aux

pressions de vapeur élevées, un photon émis par un atome excité qui retombe

a 1'état fondamental a une forte probabilité d'étre réabsorbé par un autre

atome de mercure 3 l'intérieur méme de la cellule de résonance. Un photon

issu de la source lumineuse et absorbé nar un atome de mercure dans la

cellule peut &tre ainsi réémis et réabsorbé plusieurs fois avant de sortir de

l1a cellule. C'est le phénomene de la résonance secondaire ou diffusion mul-

tiple. D'autres effets bien connus sont diis également, au moins dans le cas

du mercure, a la diffusion multiple (emprisonnement et dépolarisation de

la raie de résonance optique). Apres avoir rappelé en détail les conditicns

de la méthode de double réscnénce dans le cas du mercure, nous expdserons

les raisons qui ont conduit BROSSEL & cette conclusion (chapitre I). Le

chapitre II comportera 1'étude théorique des effets de la diffusion multiple.

Dans les chapitres III et IV enfin, nous décrirons les dispositifs expérimen-

1N
53}

A L.alil
LaUuX Uiliil I«

1]

W

ct les méthodes de mesures 2t nous sxpcserons les vésultats

obtenus,
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1- GENERALITES “UR LA METHODE DE DCUBLE
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RECONANCE APPLIQUEE AU NIVEAU 6°P) DU MERCURE

-]

3
1) Structure du niveau 6 P1 et de la raie de résonance 2537 A

Les premiers niveaux de l'atome de mercure sont représentés
. . 1 .
sur la figure 1, Le niveau fondamental 6 SO a un moment angulaire J = 0;
par suite, les isotopes de masse atomique paire sans spin nucléaire n'ont
pas de décomposition Zeeman, alors que les isotopes impairs & snin nuclé-
aire ont un effet Zeeman dd uniquement au moment magnétique du noyau,
. (g . 3 c .

Le ler niveau excité est le niveau 6 Pl’ de moment angulaire électronique

J = 1, relié au niveau fondamental par la raie d'intercombinaison

6150 - 53}31 (2537 A). Gon facteur de Landé, déterminé par BROSZEL dans

le cas des isotopes pairs (1) vaut gy = 1,4238,
Le mercure naturel contient plusieurs isotopes stables dont

le tableau 1 (page 4 bis) donne l'abondance relative et les spins nucléaires I.

o

I1 en résulte une structure hyperfine complexe de la raie 2537 A, analysée

par CCHULER et KEYSTON, et plus récemment par BITTER, SAGALYN et

~

MELISSINGS (7). Pour un isctone impair déterminé, le niveau excité 6JP1

z

est décomposé en niveaux hyperfins caractérisés par le rombre quantique

N

T T
i+ 7, ave

F({i-J(&F

-+
(]

ici J= 1), qui représente la grandeur du mo-

7
/AN

ment cinétique total ?z T+ T de l'atome. Le niveau fcndamental pour lequel
J = 0 reste simple; la raie d'un isotope impair est donc décemposée en

27+ 1 ou 2I+ 1 composantes (selonque J< IouJ > ). En outre, les cen=
tres de gravité des ccmpesantes de la raie de chaque isotope impair et les

raies des isotopes pairs ne coincident pas en raiscn du déplacement isotopique
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Les figures 2 et 3 donnent la structure hyperfine de l'ensemble de la raie (7).
Cette structure présente une particularité tres importante : si

l'on écarte certaines coincidences approchées accidentelles, la distance des

composantes est grande devant la largeur Doppler de chacune d'elles, qui

-3 -1 . . .
est de 35.10 "cm . En conséquence, si l'on dispose d'une source lumineuse

contenant un isotope tel que 2OOHg ou 20z Hg »pur, @%  dont la largeur de
raie d'émission n'est guére- supérieure a la largeur Doppler, les photons .'
émis par cette source ne peuvent exciter dans un mélange isotopique quel-
conque que les atomes de cet isotope. Dans la diffusion multiple, les photons
réémis et réabsorbé; gardent la longueur d'onde primitive, dans les limites
de la forme Doppler de la raie, et par suite les seuls atomes qui les diffusent
sont ceux de cet isotope. La diffusion multiple se produit ainsi sur cet isotope
indépendamment de la présence des autres isotopes qui n'interviznuent pas
plus qu'un diluant inerte. Il ern est de méme pour les composantes des isotopes
impairs ou des isotopes 198Hg ou 204Hg, pourvu gue la concentration dans la

cellule de résonance des isotopes dont une composante ccincide accidentelie-

ment avec la composante étudiée scit suffisamment faible. Ainsi dans un

201
mélange isotopique enrichi en Hg et contenant une trés faikle concentraticn
199 201 tog o 1o P 2z \
de Hg, de Hg et de Hg, la ditfusion multiple s¢ fzva indépendamment

o
pour chacune des composantes a, b, ¢, de la raie 2537 A, (fig. 2 et 3}.
On peut en outre profiter des coincidences accidentelies nour
exciter sélectivement une compcsante hyperfine d'un isotope impair. Par

- . 204 .
exemple, une excitation par une source contenant l'isotope Hg pur excitera
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) 20 R
sélectivement la composante a du Hg dans un mélange enrichi eun cet

isotope.
TABLEAU 2
Valeurs de g pour les différents niveaux hyperfins
I F
Er
Isotopes pairs : 0 1 3/2
19944 S VR V5 P2
: : : 3/2 11
: : RV A | :
P 201y, :oo3/2 0 3/2 i 2/5
: : 5/2 3/5 :

En présence d'un champ magnétique, chaque niveau subit une
décomposition Zeeman en 2F + 1 sous-niveaux (2J + 1 = 3 pour ies isctopes

pairs). Le tableau 2 donne les facteurs de Landé Bp des différents niveaux
Br 3 o
(ou plus exactement les rapports X —5—en négligeant le facteur 4
J
Landé nucléaire gI) . Nous avons toujours opéré dans des champs faibles, de

[

100 gauss au plus, dans lesquels 1l'effet Zeeman est petit davant 1'efiet Doppler
et &

cédentes sont encore valiables.

[N

restent tres faibles et les conclusions pr



2) Polarisation de la raie 2537 A

La figure 4 donne le tableau des différentes composantes Zeeman
o
de chaque composante hyperfine de la raie 2537 A, avec les valeurs relatives
de leurs probabilités de transition et leurs états de polarisation. Dans le cas
des isotopes impairs, les valeurs numériques sont valables en champ assez
. P -; . I3 .

faible pour que le découplage I. T soit négligeable (effet Zeeman petit devant
la structure hyperfine).

51 on éclaire avec la raie 2537 A une cuve contenant de la va-
peur de mercure, la lumigre de résonance observée possede un état de polari~
sation qui dépend, entre autres, de la direction et de la polarisation de la lu-
miere incidente, de la direction d'observation, de la direction ct de la gran-
deur du champ magnétique. Nous prendrons toujours pour axe Oz du systeme
de coordonnées de référence un axe paraliele au champ magnétique statique
-3
Hy. &1 l'on observe dans une direction perpendiculaire a Oz telle que Ox, la
lumidre réémise est une superposition de lumidre n (vecteur électrique pa-
rallele & Oz) d'intensité Irr' et de lumidre o (vecteur électrique paralldle & Oy)
d'intensité I(T (fig. 5, page 19 ). 8i l'excitation a lieu en lumigre m {par exem-=
ple par une lumiere incidente de direction Oy, de vecteur électrique parallzle

) { +r)
‘" ces intensités et ie taux de polarisa-

a Oz), nous désignerons par ITT
tion PTT de la lumiere réémise sera par définition :

L

P =100 —L .7 (1, 1).
m 1 (m)
1T g







(a)Hglsotopes pairs I-0 (b) Hg'l99 I=1/2




En excitation o (lumiére de direction Oy, de vecteur électrique parallele a

Ox - ou lumi2re naturelle de direction Oz, superposition incohérente de dy

et 0.) nous les désignerons par IW(U) et IG(G); le taux de polarisation Pc sera
(@) ()
P =100 LA (1, 2) . Enfin, si le champ magnétique est assez
o (@, ;@ P s
o ™

faible pour que l'effet Zeeman ne soit pas tres grand devant la largeur natu-
relle des niveaux, la lumitre réémise le long de Oz est polarisée (8)(9).

Zi on excite le long de Oy avec un vecteur électrique parallele & Ox, nous
désignerons par IX et IY les intensités réémises dans la direction Oz avec des

vecteurs électriques parallzles & Ox et Oy respectivement et le taux de pola-
I -1

risation sera P = 100 == Y (1, 3)
I + 1
X y

P— Po, qui doit se confondre avec I?T en raison du principe de stabilité

; a3 la limite o Ho —_— 0,
spectroscopique (9).

3'il s'agit d'un phénomene de résorance optique simple, le cal-
cul des taux de polarisation Pc, Prr (ou Po) se fait aisément dans le cas de
l'excitation sélective d'une composante hyperfine, au moyen des prcbabilités
de transition données par la fig. 4. On en déduit les valeurs théoriques pouxr
un mélange isotopique donné éclairé par une source dont la répartition
d'intensité sur les diverses composantes hyperfines est connue. Ainsi pour
un isotope pair excité sélectivement, on prévoit que Pn = P(r = Po = 100.

Pour le mercure naturel excité par une source de mercure naturel, les résule

tats théoriques sont donnés dans le tableau 3 (page 9) dans le cas d'une exci-

tation de type '"broad line' (sépartition uniforme de l'intensité lumineuse sur



toutes les composantes) ou ''narrow line' (chaque composante ayant une inten-
sité proportionnelle au poids statistique du niveau excité correspondant et a

la concentration de l'isotope envisagé).

TABLEAU 3
Taux de polarisation théoriques dans le cas d'une diffusicn
simple par Hg naturel
! Excitation P ! P =P
: : o : m ° :
i "broad line" (! 73,50 i 84,7
"narrow line" 81,2 38,7 ‘

Les valeurs expdrimentales sont toujours inférieures en fait

aux valcurs théoriques. De nombreuses études ont été faites sur la variation
du taux de polarisation en fonction de la pression de vapeur du mercure {16),
On constate que celui-ci diminue quand la pression de vapeur augmentie, Ce
phénomene est fréquemment attribué & des ccllisions interatomigques, produi=-
sant des transitions entre souse-niveaux Zeeman du niveau excité., Les expé-
riences faites par Mlle ROLLET {10) dans le cas d'un isotope pair pur ont
montré qu'il est dd en réalité & la diffusion muiltiple, au moins dans le cas du

N . P s =3 P
mercure a des pressions de vapeur inférievres 3 10 "mm. Un argument déci-

sif en faveur de cette interprétation est que chaque isotope pair se comporte



- 10 -

indépendamment des autres en ce qui concerne cette variation, Le mécanisme
du pkénomene peut étre compris au moyen d'une image classique : une lumigre
incidente m par exemple excite un atome A diun isotope pair dans le niveau

S ,
m = 0 de 1'état 6 Pl (fig. 6, page 19 ); l'atome A rayonne alors comme une

~

antenne paralleie &2 Oz. Le rayonnement qu'il émet vers un autre atome B du

“ ~

-~ - e L -'§ . .
méme isotope a un vecteur électrique £ parallele & la projection de Oz sur
. . ~ -? ﬁ N N
un plan perpendiculaire a AB, En B, E a une composante £ _ parallele a Oz
m
= : i s ' <
et une composante E perpendiculaire & Oz, que 1'on peut encore décompo-
o
= = .
ser en 2 composantes I + et & tournant en sens inverses dans un plan
G -
perpendiculaire a2 Oz. Ces 3 comnosantes ont les états de polarisation requis
pour exciter l'atome B dans les niveaux m = 0, +1, =1 respectiverment. Mais
le rayonnement émis par A dans la direction AB a sa longueur d'onde déplacée
par effet Doppler en raison du mouvement de liatome et il en est de méme du
rayonunement venant de cette direction que B peut absorber. La vitesse relative
peut se trouver telle que la longueur d'onde d'une composante g, oun ¢, cde B
coincide ainsi avec celie de la composante m émise par A, B est alors excitd
en o4 ou o_ et un observateur recevant le rayonnement émis par B recoit de
la lumigre ¢ alors que l'excitation de A a eu lieu en lumiere . Quand 1'effet
Zeeman est beaucoup pius petit que la largeur Doppler dc la raie d'absorption,
PP I 4q B PP P
la probabilité pour que les 2 atomes soient sans viiesse relative ou avec une
vitesse relative convenable pour que la dépolarisation ait lieu est sensiblement

la méme, Il est clair gue la dépolarisation devient de plus en plus notable

apres chaque rediffusion. Il en résulte la diminution constatée du taux de
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polarisation quand la pression de vapeur augmente,

2) Forme de la raie de résonance magnétique en l'absence de diffusion multiple

s s o e — ——— s WA — — —. — —— Y —— — —— Y —— — o — G { LS T — i = Gt W S T s M G St S M S S o i i

(v, 1T
La méthode de EROSZEL-BITTER consiste & créer une dissymé-

. . . 3 .
trie de population entre les sous-niveaux Zeeman de 1'état 6 Pl en excitant

[+

les atomes par la raie 2537 A convenablement polarisée. Le taux de polarisa-
tion de la lumiere de résonance optique réémise résulte de cette indgalité de
population; cette derniere diminue si 1'on induit par un champ de haute fré-

quence des transitions entre les sous-niveaux, et le changement du taux de

polarisation qui en résulte permet de détecter la résonance magnétique,

Renroduisons le raisonnement fait par BROISTSEL pour obtenir
la forme de la raie.
‘Ini:éressons-nous au cas d'un sous-niveau hyperfin F d'un isotope
déterminé {F = J = 1 pour un isotope pairj., Mous de.cngne‘rons par :
- Nm la population du sous-niveau Zeeman m a 1'état stationnaixr
-n_ le nombre d'atomes portés par unité de temps dans 1'état m

par absorption de rayonnement.
»

m o
- A et A les probabilités de transiticn w et ¢ partant du

mais normalisdes de telle sorte que

- P (F, m, m'; t) la probabilité pour quiun atome scit dans le
niveau m' a l'instant t sachant qu'il était dans le niveau m a

1'instant C.
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Le nombre d'atomes portés dans le niveau m pendant un inter-
valle dt, antérieur de la duréde t & 1'instant d'observation, est nmdt, L.e nom-

bre de ces atomes passés au niveau m' 2 l'izstant d'observation serait

nmdt x P (F,m, m';t) en l'absence d'émission spontanée . Mais seule la

t/T

fraction e de ces atomes est restée dans 1'état excité, N s'obtient en

m!

ajoutant les contributions de tous les niveaux m avec toutes les valeurs de t

o
) e‘.t/?: nmdt P (F, m, ml; t) (I’ 4)

m o

. . . . N m
et les intensités I et I réémises sont proporiionnelles 3 ) A N _, et
m o L m
m'
- A Nm' respectivement. En pratique, on observeI oul ou une
™ o
!

B1~1

combinaison linéaire des deux.

3i l'excitation optique est en lumigre m ou o (o, et ¢_ simultané-
ment), la résonance magnétique n'est observable que si F > 1/2, &i on sup-
pose en outre le champ magnétique assez faible pour que F soit un bon nombre

. e .f A’ Ve . - Pe - k3
quantique (découplage I. J négligeable, sous-niveaux Zeeman équidistants),
on trouve que les variations lors de la résonance de I et l sont proportion~-
™ c

nelles a l'expression suivante ( 1, 11, 12):
2 2,2 2
i+ 0o +451 T
_xp ity ) (L 5)

B(-C‘-, \k"" H T’:)

2 2 2 2 2 __ 2.
(1+4-)) +4 80T )(1+)) + DT
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Dans cette formule

/
f "L\L = 28 - L.l,)
, o]
| -é'-'-)— = Y est la fréquence du champ de radiofréquence imposé.
bid
&.-) O ’ - P
(1, 6) i 5 = ° est la valeur de cette fréquence & résonance,

LY 7
‘.! W =y H , ¥ étant le rapport romagnétique du niveau ’
i o o PI gy g qd
i e e
"‘5 ( ‘f - gF 2mc )

\
y,

\ '}) =F 1—]]'7:. , H1 étant la grandeur de la composante tournant

dans le sens convenable du champ de radiofréguence.

X est une constante.
Nous désignerons dans la suite par raie de Majorana-Brossel

une raie dont la forme est représentée par l'expression (I, 5),

~ie . ’ =¥ —'} .
Fi au contraire le découplage I. J° est assez important pour

que l'écart des transitions m —>» m+ letm —— m ~ 1 soit grand

devant la largeur naturelle des niveaux, chaque transition donne une raie
ayant une forme de Lorentz, des transitiorns & quanta multiples pouvant

apparaitre aux fortes valeurs de H, . Nous n'avons jamais opéré dans ce cas

&

que nous n'étudierons pas plus avant.

On opere généralement en tragant un ensernble de raies pour

diverses vaieurs de H, . Selon la formule (I, 5), la largeur a mi-hauteur

FY

théorique pour chaque raie est donnée par

1 4 '
L\‘.,()..)Z: ZCZ_ %3+245>2+{(3+245>2)2+16(1+532)(1+4332)]'

1/,
?

J

(L, 7)
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4
. ) 2 2 2
soit pratiquement, pour 5) ( 3 A A —_— (1 +6,13 5) ) (1, 8)
C
formule approchdée valable 2 1% pres.
Pour ~¥L = 0, l'amplitude & résonance de la courbe est

2

K.

Cn pose y = -=K' (1+4 ?2) ' (1, 10)

Expérimentalement, H 6 est mesuré en valeur relative, et par

1
suite, 2 partir des courbes, on connait y & un facteur constant preés. Si on

2 .
porte les grandeurs Aw et y mesurées en fonction de H, qui est propor-

1
- S . . . .
tionnel a 5) , on doit obtenir des droites qui permettent de déterminer T
re L 2

et la valeur numérique de 53 pour chaque courbe. On peut alors tracer un
réseau de courbes thécoriques correspondant au méme T et anx mémes va-

2 . ‘s o~ 2
leurs de 5) et le comparer au réseau expérimental. §~ étant connu par
la position de 1'axe de symétrie des courbes, le réseau théorigna dépend
de 3 parambetres ( £, K et la valeur absolue de Hl pour une ccurbe). .
L'accord entre les réseaux théoriques et les réseaux expsrimentaux obtenus
par BROSSEL était excellent. Il était ainsi arrivé 3 la valeur T = 1,55.10
en excitant par une source a mercure naturel du type ‘‘broad line' une cell
contenant du mercure naturel, & sa pression de vapeur saturante a 0°C. Les

. . 201
mesures effectudes sur les résonances du niveau F = 3/2 de l'isotope Hg

(en champ assez intense) 1'avaient conduit & des valeurs tr&s voisines (1).

13}

eg.




4) Effets de la diffusion multiple sur la résonance magnétique

Ces résultats ont &té remis en cause par BLAMCNT qui, au
cours de ses recherches sur l'effet Stark du nivecau 63}.31, fut amené 3 re-
prendre les mesures de BROSSEL (4). Les réseaux de courbes expérimen-
tales qu'il obtenait &taient dans tous les cas en excellent accord avec la for-
mule (1, 5), mais & condition de remplacer dans cette formule la durée de vie

T nar un parametre T variant dans de laxges limites lorsqu'il changeait la

forme et les dimensions de la cellule de résonance, la scurce lumineuse exci-
tatrice, et surtout la densité de vapeur du mercure dans la cellule, Des expé-
riences détaillées entreprises alors (5)(13) conduisirent & attribuer cet effet
a3 la diffusion multiple. Notons encore le sens inattendu de l'effet : le paramet:
T est une fonction croissante de la densité de vapeur du mercure, c'est-a-dire
que dans un certain domaine de densités de vapeur, les raies de résonance
magnétique sont d'autant plus fines que la densité est plus élevée. L'effet
peut €tre qualifié de grand si on le compare aux errecurs d'expérience acci-
dentelles (T pouvant varier par un facteur de l'ordre de 3), mais il reste
relativement petit si on le compare a la variation correspondante de la den-
sité de vapeur p (augmentant en méme temps par un facteur de l'ordre de
1000) .

Les arguments suivants ont nermis cette interprétation, et ont
confirmé 1'attribution & la diffusion multiple de la dépolarisation de la raie

de résonance :



- 16 -

a) Zi des collisions (au sens de la théorie cinétique) intervenaient
dans l'effet de dépolarisation, elles diminueraient le temps qu'un atome passe
sans perturbation dans un sous-niveau Zeeman déterminé, donc élargiraient
les raies quand p augmente; or on observe au contraire un affinement.

b) Le taux de polarisation, comme le paramitre T, ddpendant
a une densité de vapeur déterminée, de la forme et des dimensions des cel-
lules, tout comme le nombre moyen de diffusions d'un photon par les atomes
qu'elles contiennent. Au contraire, cette dépendance ne peut se comprendre si
seules intervenaient des collisions.

~} Des mesures ont été faites en excitant par la méme source

< . N .. 202 . R
contenant un échantillon de mercure tres enrichi en Hg (mélange n°1, ta-
bleau 1), 2 cellules identiques contenant l'une du mercure naturel, l'autre le

-~ 21 . . . 202 - - - z 1 »
méme échantillon enrichi en Hg (5, 12, 13). Eiles ont montré que les phé-
nomenes de dépolarisation et d'affinement des raies ne dépendent, pour une

» » . ’, 3 4. r .
géométrie donnée, que du nombre N nar cmm  d'atomes diffusant efiectivement

. PV « 11 202 X
le rayonnement (c'est-4-dire ici appartenant & l'isctope Hg) et non de ia
présence des autres isotopes. Ceci élimine une interprétation par des colli-
sions entre atomes d'isotones différents et s'interprzte au contraire aisément
par la diffusion muitipie.

d) Notons qu'a basse densité de vapeur, ol la diffusion multinle

. . . ' e s -7
ne doit plus intervenir, toutes les mesures ont conduita T = 1, 18,10 sec,

valeur que nous pensons &tre la durée de vie vraie T de l'atome isolé.
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_e_) Qualitativement, 1l'affinement des raies peut se comprendre
au moyen de la quatriédme relation d'incertitude A'HEIZENBERG. Le temps
moyen qui s'écoule entre l'absorption et la réémission d'un photon par un
atome est la durée de vie € du niveau excité; n absorptions et réémissions
successives nécessitent en moyenne untemps n < . Il en résulte 1 augmen-
tation avec la densité de vapeur du temps d'emprisonnement T ' du rayonnement
réémis, mesuré par divers auteurs (14) : par définition, T ! est la constante
de temps avec laquelle son intensité diminue si on coupe brusquement le
flux lumineux excitateur., T ' tend vers T aux trés basses pressions de
vapeur ., On peut considérer que T Ireprésente le temps moyen de la mesu-
re d'effet Zeeman effectuée par la méthode de double résonance. L'incerti -
tude deu surla position de la raie, c'est-a-dire sa largeur limite pour’
un chamyp de radiofréquence nul, est alors bien une fonction décroissante de
la densité de vapeur, puisque le temps de la mesure 7= ' en est une fonction

croissante, Notons toutefois que ce raisonnement prévoit une largeur des

oz s 2 L .
raies égale & —— . Or la largeur limite 2/T des raies de résonance magné-

—

-

tique décroft beaucoup moins vite que 2/ ' lorsque p croit (' = 1000 T
par exemple dans une zone de valeurs de p pour laquelle T ~ 3 7).

A ces arguments d'ordre qualitatif sont venus s'ajouter d'autres
arguments d'ordre quantitatif, tirés de la comparaison entre les résultats
expérimentaux et les prévisions fondéessur la théorie de lieffet, exposée an

chapitre II. Nous les examinerons au chapitre IV,
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5) Caractdre cohérent de la diffusion multiple
L'interprétation que nous avons donnée jusqu'ici ne faisait inter-

venir que la notion de population des niveaux atomiques. La fonction d'onde

d'un atome A excité i l'instant t est ‘]L T C (t) f’

A
les +m étant les fonctions d'onde représentant 1'atome A dans les sous-
. A . -
niveaux Zeeman m, ct les Cm (t) étant des coefficients tels que
j ] 2 ” z
i Cm (t) l = 1, dont l'évolution dans le temps est déterminée par 1'équa-

tion de Schrddinger, en tenant compte des effets de la radicfréquence. Les po-

. . o2 . A 2
pulations des niveaux excités m sont Nm = )_ lC , la somme pore-

A,B...

tant sur tous les atomes A, B...
Nous dirons que la diffusion multiple serait de type incohérent

ei l'atome A émettait des intensités lumineuses m, oy, 0_, incohérentes entre

. . f A 2 .
elles, ne dépendant que des i . Dans un tel phénomene, un atome B
!

serait excité par des inten s lumineuses incohérentes, venant des atomes

2 . .
. seules secraient déter~

. rie 2 p B
qui l'entourent; les probabilités de présence Cm

)

minées lors de l'absorption de rayonnement par B, Une telle interprétation
permet de comprendre l'augmentation du temps d'emprisonnement T ' et la
dépolarisation de la lumidre de résonance optique quanila densité de vapeur
augmente. Mais clle ne permet en aucun cas de comprendre 1'affinement des
raies de résonance magnétique.

En effet, si B est éclairé par une lumidre d'intensité constante et"
de polarisation fixe, quand on fait agir sur lui la résonance magnétique, le

signal de résonance magnétique qu'il émet est donné par la formule (7, 5).
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Mais dans 1'hypothese de la diffusion incohérente, la lumieére que regoit B

~

vient en partie d'autres atomes soumis eux aussi & la résonance magnétique;
par suite, elle se dépolarise si 1'on approche de la condition de résonance
W = ywH = (u_. Il en résulte une diminution de l'inégalité des probabilités

o o

i _p 2
de présence l Cm

lofsque B absorbe le rayonnement, et le signal
émis par B est plus petit que le signal donné par la formale (I, 5). L'effet
est d'autant plus important que l'on est plus pres de la condition de résonance.
Tn d'autres termes, 1l'hypothese précédente conduit & conclure que la contri-
bution de B a la raie de résonance observée est élargie par rapport & ce
qu'elle serait d'aprés la formule (I, 5) (étant plus diminuée au centre de la
raie que sur les ailes). La superposition d'un grand nombre de phénomzenes
de ce type ne pourrait que donner des raies élargies, et on n'observerait en
aucun cas des raies 3 fois plus fines que leur largeur naturelle 2/ TC . Cette
hypothese, trop simpliste, doit donc étre rejetée.

Ii faut au contraire tenir compte en détail des effets de cohéren-
Ce entre les coefficients C:/;, Cri, #tc. .., qui doivent &tre reliés entre eux

en grandeur et en phase. Le calcul, qui doit étre mené en utilisant 1'équation

de Schrddinger, tenant compte de la Théorie Quantique du Rayonnement, fait

. T R S S ) .
wlomleslelmlale]w!on
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II- ETUDE THEORICUE DE& EFFETS DE LA DIFFUSION

1) Introduction

L'étude théorique du phénomeéne impose de reprendre a la base

- la théorie de 1'absorption et de 1'émission des photons par un
systéme atomique.

- le probhleme méme de la résonance magnétique dans 1'ét at
excité d'un atome, puisque le raisonnement de BROSSEL donné
au cha?itre I, paragraphe 3, valable dans le cas d'un seul

atome, ne permet de déterminer que les intensités lumineuses

émises par l'intermédiaire des populations des niveaux.

Les calculs que nous avons faits s'appliquent essentiellement au
cas du mercure, c'est-a~dire d'une traﬁsition optique entre un niveau fonda-
mental pour lequel J = 0 et un niveaun excité de résonance pour lequel J = 1;
on suppose en outre que le noyau de l'atome a un spin nucléaire I et que la
structure hyperfine est grande devant la largeur Doppler de la raie, si bien
que la diffusion multiple se produit indépendamment pour chaque composante
hyperfine. Les résuliats obtenus sont également valables pour toute transition
optique reliant 2 niveaux de moments angulaires quelconques (qui correspon-
dent aux moments angulaires I et F de notre calcul) pourvu que la raie corres=
pondante soit bien isclée dans le spectre. Ainsi le calcul ne serait pas valable

dans le cas du sodium dont chacune des 2 raies de résonance D1 et DZ a
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une structure hyperfine qui est de l'ordre de la largeur Doppler. D'autre
~ . 3 . .
part, nous avons du, pour conduire le calcul jusqu'au bout, faire un certain
nombre d'hypotheéses restrictives, satisfaites dans les conditions de la plu-
part de nos expériences :
. - £z s < S
- niveaux Zeeman équidistants (pas de découplage I. J  ni
d'effet Stark),
- effet Zeeman faible devant la largeur Doppler de la raie.
- atomes pas trop voisins les uns des autres, (la longueur
d'onde optique doit &tre petite devant la distance des atomes dans la vapeur),
Nous indiquerons tout d'abord (paragr. 2) la méthode utilisée
pour tenir compte en détail des effets du champ de rayonnement sur les
états excitéds des atomes et sur la fonction d'onde représentant 1'ensemble
du systeme. Nous appliquerons cette méthode d'abord au cas de la diffusion
simple, ce qui nous permettra de retrouver les résultats classiques du cha-
pitre I {(paragr. 3). Puis nous étudierons le cas de 2 atomes (paragr. 4) et
P P . . ] ‘g“:" ]
nous généraliserons ensuite au cas de l'ensemble des & atomes d'une
vapeur (paragr. 5). Enfin, nous appliquerons nos résultats aux divers cas
concrets rencontrés dans nos expériences (calcul explicite des taux de polari-
sation, durées de cohérence, etc...).

2) Mcéthode de traitcmertdu champ de rayonnement.

Nous avons a étudier le systéme constitué par les Y7, atomes
identiques d'une vapeur et le champ de rayonnement. Nous supposerons que le

-
vecteur d'état "\J7 de ce systeéme peut &tre dans tous les cas décomposé en
i

-t
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sunerposition linéaire d'états orthonocrmés | f, x> et le, !'35 :
‘\If(t) =] O ® |6 x>+ T Uy ® L e > (11, 1)
= g

Dans les états “f, xy , d'énergie Ecx’ les atomes sont
tous dans un sous-niveau Zeeman de 1l'état fondamental, en présence d'un
photon, caractérisé par son vecteur d'onde et une direction de polarisation
et dont 1! énergie est voisine de celle correspondant & 1'excitation du niveau
de résconance de 1l'un des atomes. Dans les états i e, {”" >, d'énergie E/S
1'un des atomes est porté dans un sous-niveau Zeeman de son niveau de ré-
sonance, aucun photon n'étant orésent. Les lettres o ou (\3 indiquent
l'ensemble des nombres quantiques et parametres qui snécifient chaque état.

Nous négligeoné ainsi tous les états dans lesquels nlusieurs
atomes sont excités en méme temps, ceux ol plusieurs nhotons sont nrésents
et ceux ol des atomes sont excités dans d'autres niveaux que le niveau de ré-
sonance . Ces anproximations sont classiques dans 1'étude de la réscnance
optique (8, 15, 16). La derni®drec revient & supposer cssentiellement que
chaque atome n'a que 2 niveaux, ayant chacun une structure Zeeman; les
autres niveaux sont & une distance énergétique assez grande de ces 2 niveaux
principaux nour que l'on nuisse ne pas en tenir compte.

LiHamiltonien du systéme a la forme (en 1'abgence d'une pertur-
bation par la radiofréquence) : J =;f"f-'«)o +%: (1L, 2) formule dans la-
quelle

- o ° est un Hamiltonien diagonal. Ses &léments de matrice
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entre les états | £, &« > ou |e, (3 > sontles énergies Ey ot E o de
ces états :

<4 ql%o‘f’u> X

(e,(s ‘%ole,ﬁ> E{’.\

- %I est une partie non diagonale de 1'Hamiltonien et n'a d'élé-

Lav]

(11, 3) .

ments de matrice non nuls qu'entre des états du type ’ f, x> et des états du
type (e, /35 . %I est la partie du champ de rayonnement responsable des
transitions dipolaires électriques entre 1'état excité et 1'état fondamental des
atomes, avec absorption ou émission d'un photon. Nous verrons que les élé-.
ments de matrice de % [ peuvent éventuellement dépendre du temps (cf.
paragr, 3). _

En présence d'un champ magnétique de radiofréquence, il faudra

dent les élément

4]

ajouter & 1'Hamiltonien un terme supplémentaire %

RF’ '
de matrice relieront entre eux les états le,/ﬁ > correspondant a l'excita-
-iW
tion du méme atome et auront une dépendance du temps en e ; nous négli~

geons ainsi l'action de la radiofréquence sur 1'état fondamental, ce qui est
légitime si les fréquences de résonance sont tres différentes dans 1'état fonda-
mental et dans 1'état excité pour un méme champ magnétique statique (cas du
mercure)'.- Un changement de variables convenable nous permettra de nous rame-
ner au méme probl¥me mathématique quien l'absence de radiofréguence. Remar-

-
quons que nous traitons de manigre semi-classique la partie J/(f du champ de

RF

rayonnement responsable des transitions dipolaires magnétiques entre sous-

niveaux Zeeman, c'est-a-dire que les &léments de matrice correspondant 2



1'absorption et &2 1'émission d'un photon de radiofréquence seront considérés
comme égaux; ce traitement est ici justifié par la valeur négligeable des pro-
babilités d'émission spontanée pour ces transitions, comparées aux probabili-
tés des transitions induites (en d'autres termes, le nombre de photons de

2 : 3 . .
fréquence hertzienne par cm” est toujours trés grand).

La dépendance du temps de ‘"\:}f(t), c'est-a-dire des coefficients

a. , (t) et .f_"f;_e . (t) de son dévelopnement (II, 1), sera déterminée par
X A g 125
1'équaticn de Gchrddinger %)
d .7y i A } “1r
1= M(t) = f CoT T (t) . T (t) (11, 4)

Nous passerons alocrs en représentation d'interaction, posant

-

O (t)=e .‘:}(")"otzi,.-”(t) =Yb,, ® 6> + T bes (© } 37 (11, 5)

C

_*
i

avec :
i% .t
= ("L 1 o,
g bf’\ (t) = (t) e (11, 6)
! iE, t
| = " ~ .
L beﬁ (t) C“e{. (ty e " f
?(t) satisfait & 1'équation
a9
i O =00 9 ® (11, 7)
avec : ST ol
27 7 t o, ~1>0 t
Gatp () = et 70 A6 (6) e t 7o (11, 8)

e it . . S S S e (" . S, S WA il VA i, o, S S M i " ot o Bt o S —— o . it s e . et o it e b i el S e it e, e, i g b ot e ot

Dans tout ce chapitre, on a utilisé un systéme d'unités dans lequel
"%\/ =c=1]
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La résoluticn de (II, 7) s'effectue de facon approchée suivant
une méthode classique en Electrodynamique Quantique (8, 15, 16) consistant
2 éliminer les coefficients bfg\ (t).

On integre (I, 7) de 0 & t

t
g)(t) = @ (o) = i/;{) f~" (t') CE ) at! (11, 9)

Le 2e¢ membre de {II, 9) est alors substitué 2 @ (t) 2u 2e membre

de (I, 7) :
d ? :“‘i/}' ) e t., 1 =L 1 ! I
: D) =5 () Do) -i [ "2 (F ', (¢) ¢ () at (11, 10)
1—37 71 1 Jo  f I ¥ o1
En portant le développement (II, 5) et en multipliant par
< e, [’3 ' , on obtient

)
i_d te =S \/\ e, \x 7 i? o)>-i ) J (e, g% (t (t')l eﬁ .->bep:(t.)dt|
e,r; : £

(11, 11)
(en tenant compte du fait que les éléments de matrice tels que
-:'-"‘g ' 92! ' . N s .
<e(7_,\.§’ I (t) 7o I (t') l £ A sont nuls d'anreés les hypotheses faites
re)
sur J§ 1 (t) qui n'a A'8léments de matrice non nuls qu'entre un état du type

le, {5 > et un état du type lf, > ),

-

*ICotte méthode classique de résolution de 1'équation (Ii, 7) est en icuie rigue
incorrecte. On peut montrer que, dans le cas d'un seul atome, envisagé au pa-
ragraphe 3, la solution exacte des &quations ne peut pas conduire pour des temps
tres prandv a2 une décroissance d'allure exponenticlle des coefficients

ib o ‘2 introduits plus loin, alors que la solution approchée exposée ici

SZ:

conduit & ce résultat (cf. II, 26) . Toutefois les résultats approchés sont vala-

~

. e . . P 2
bles Hour des temps comparables & la durée de vie (. du niveau excité étudié.
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En général @(0) sera un état excité Ie, (3 o'> et le ler terme
du 2e membre de (I, 11) sera nul. Notons que cette condition initiale n'a pas
de réalité physique. Elle signifie que la perturbation due au champ de rayon-
nement comfnence a agir seulement & partir d'un instant initial déterminé.
Mais on peut montrer (8, 15, 16) que les effets dis a2 1'établissement de la
perturbation s'amortissent en un temps court, de l'ordre de l'inverse de la
fréquence correspondant a la transition optique envisagée (c'est-a-dire 10-153ec
environ), alors que les effets qui nous intéressent correspondent & la durée de
vie d'un niveau excité (de l'ordre de 10-9 a 10-7 sec). En tout état de cause il
est possible méme de s'affranchir de cette restriction et de prendre comme état
initial celui dans lequel un paquet d'onde correspondant & 1 photon excite les
atomes de la vapeur (cf. appendice n° 1). Quel que soit 1'état initial, les
équations (II, 11) ne font plus intervenir que les amplitudes de probabilité b

. ~

des états excités, Nous aurons & évaluer les intégrales du second membre, ce
que nous pourrons faire en supposant que la solution est une somme d'exponen-

S

tielles

- . P .
K avec ! ):) ' XL E g __.",.5 ; nous vérifierons ensuite que
la solution obtenue satisfait bien & cette condition. Connaissant les b (t),
. e/g
1'équation (II, 7) nous donnera, par multiplication par <f, 'x’l :
. d i A ap! "
i——— b =T <f,o\!v/}b L0 e A b, , () (11, 12)
A {
Nous obtiendrons ainsi toutes les valeurs cherchées
2 : oo s -
QL £ (t) et nous pourrons étudier le rayonnement émis,
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3) Cas de 1'émission de rayonnement par un atome isolé

Les résultats de cette étude sont bien connus; nous allons brigve-
ment reprendre le calcul par la méthode exposée au paragr, 2, en supposant
' . > l - . - - +

que l'atome est animé d'un mcuvement rectiligne uniforme de vitesse v , et

se trouve éventuellement en présence d'un champ de radiofréquence.

>
"
Z
o]
o+
o
(%
bebo
o]
o}
)
o
L d
0
(@]
=
<
0]
o]
(e d
[
(o]
>
0

Nous supposons, comme nous l'avons dit plus haut (paragr. 1) que
dans 1'état fondamental le moment cinétique électronique vaut J = 0 et que le
spin nucléaire est I; 1'énergie de 1'état fondamental sera prise comme zéro en
I'absence de champ magnétique; le sous-niveau Zeeman l I.L) , de nombre
quantique magnétique - » aura 1'énergie l,l L ¢ dans un champ magnétique
= s . s . .

Ho . Nous ne considérons que la transition vers un niveau hyperfin de moment
cinétique total F de 1'état excité. L!'énergie de ce niveau sera désignée par ko

en l'absence de champ magnétique et 1'énergie Zeeman du sous-niveau I m >
iy
de nombre quantique magnétique m , sera m({) dans le champ H .
o “ o

Lorsque l'atome est dans un état I |42 , nous supposerons

2

qu'un photon, caractériszé par un vecteur d'onde k et une direction de pola-

£

risation repérée par l'indice A ( A = 1 ou 2), est présent. Les états sont ainsi

o = . . . .
désignés par “J— » k', A > et constituent un ensemble continu; 1'énergie de

chacun est k + I-Lb\) . Le champ de rayonnement est quantifié en ondes planes:

f

—3
dans un trizdre de référence Oxyz (Oz//-ITI—Z ), les vecteurs électriques e et 'é;

L 2 . . —}
des ondes planes repérées par les indices 1 et 2, et dont le vecteur d'onde k
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!

——)
a des angles polaires 8 et <f , sont dans le plan ( k , Oz) et perpendicu-~

laire 2 ce plan respectivement (fig. 7, page 19 ).

-

Nous connaissons les éléments de matrice de c/go entre

4]
. . . . . . .
ces divers états puisque d}f o représente leurs énergies; il nous reste
&
a connaitre ceux de % I Pour un atome fixe, de dimensions négligeables
devant la longueur d'onde optique du rayonnement, nlacé au point A tel
—

que OCA = R, on a

(cf. réf, 16, pp. 143 et 17%)

- —
o < _ -ik,R - =¥
<|-,,1<,xi9§1]m> = A <t—L-|e}\.D |m>
(II, 13)
. . s 1
Ak est une fonction de k, proportionnelle 2 _\Tk—— , dont la

valeur dépend des fonctions d'onde électroniques de l'atome.

—
D est un opérateur vectoriel hermitique sans dimensions,

nroportionnel an mement dinclaire électrique de l'atome; dans le cas nar-

ticulier o1 I = 2 (et par suite F = J = 1), ses éléments de matrice sont (17) :
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!
“+1

- +
L= 0| D = -1 —_—
l ES RIS \2 (11, 14)

‘= 0] D - = X
{P-=0]D ImJ—-0>I___0
(T{ ?, T étant les vecteurs unitaires des axes).

Pour un isotope de spin nucléaire I, les fonctions d'onde | m>

du niveau hyperfin F sont :

+1 :
| m> =n. Z;-l ClI (F,m;mJ,m-mJ)x (m-m3)| mJ> -
T -7 (11, 15)
oh - | rnJ> 1=0 est la fonction d'onde en l'absence de snpin nucléaire
- X (ml}. est la fonction d'onde de s»in nucléaire correspondant a

la valeur propre m_de l'opérateur I .

I

- les C11 (F, m; mJ, rnI) sont des coefficients de CLEBSCH-GORDAN
(notation de BLATT et WEISSKOPF, Theoretical
Nuclear Fhysics, p.3$90).

On en déduit en général

= _ - L . _ - _ N
<|Jl D'ym}) = ClI {(F, m; m- H M) H= 0D ,mJ = m -I,L/I:O
(11, 16)

Lorsque 1'atome est mobile avec une vitesse v_) constante, fai-

ble devant celle de la lumidre, nous négligerons tous les effets relativistes:

et nous admettrons en particulier que les éléments de matrice de J{I sont

toujours donnés par (II, 13), mais F} étant maintenant variable avec le temps :

-> -

R = R0 + vt. Il s'agit d'une approximation de type adiabatique consistant &

prendre pour %I a l'instant t la valeur qu'il aurait si 1'atome occupait en
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permanence la position qu'il occupe & l'instant t. Nous négligeons également
le recul de 1'atome lors de 1'émission ou de l'absorption d'un photon; 1'impul-
. . . 4 . .
sion de ce dernier est environ 5,10 fois plus petite que celle d'un atome
dont l'énergie cinétique est 1'énergie thermique a la température ambiante.
B) Cas d'un atome isolé sans champ de radiofréquence
Nous avons vu au paragraphe 2 que la résolution du probléme
conduit 2 évaluer les intégrales du second membre de (II, 11) ce que nous ferons
en supposant que la solution bm(t') est une combinaison linéaire d'exponentielles
5>t
e ou | l k .
Pl <K x,
Tenant compte de (11, 8) et (II, 13) on trouve pour un tel terme exponentiel

Mgt y t!
[ eml H0F e [ > T aw

(o]

- 2 - [im-m)tio+ o] ¢
=) {Ak! (m.ehD !‘,L‘7<?Lle>\ D|im'7 e ]
~¢9¢
K A I A R KV pl(t-t)
J . - at! (11, 17)
o
Cr, lorsque t> - on sait que (i6) :
o
F i - t -t .2
/0 o tlxo - %) ( ) ap = 15 (x, - %) (11, 18)
ol :
S ) .*" 1 _ \g) | Y T
3 (X) _E. 64”)\ ) ——-——.‘X T i& = _—X 17T (X) (I-L: 19)

Y

. 7 . -~ . 2
D'autre part, la sommation sur k doit étre interprétée comme

une intégration sur 1?9’ (16) :
2

3 | gin 0 ave <) = x
—-——‘?f?(k)u 6-:46 dgfdk c?(l) W———

wJ i~

(11, 20)
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Diou :

-

t , e t!
fo <ml9’61(t)% L) | > o g

- ie}‘_i(m-m') Lot ?]t -)-—-
A,

. f 5>(k) sin 8§ 4 6 dtla dk IAkI 2 3(ko+m'wo-k- liuf-f_lz.—:%-iss)

<m!2j\.f[§,;> <'-L|'E':.§|m'> (11, 21)

La fonction 3 a sa singularité au voisinage de k = ko, quantité
< | =
treés grande devant (J o Wy (effet Zeeman), k. v (effet Doppler) et ‘ 5)'
(par hypothZse).
2
S)(k) et 'Ak I varient trés peu si k a une variation de l'ordre

de ces quantités. On peut donc les négliger dans l'argument de la fonction E .

-

Les sommations et l'intégration sur les angles conduisent alors a 3 mm!

(voir appendice n° 2) et il reste, en ajoutant tous les termes possibles en

J*

qui constituent bm' (t') :

t ! cro "" -
fo < mg%’ () % I(fc')[ m' > b_(t) at' = S b () ( -% +iDE) (1, 22)

mm' m'
ou ’ r - 8172 (k ) A l 2
2 3 5) o' 17ko
o
. 8m 2 33 1
AR = — /) 0 (1) |2, | o & (11, 23)
. >
L n'est auire gue la somme sur k, X et ia—des probabilités par

_‘9
k

unité de temps des transitions |lm ? ——> l I—&l , N , Obtenues en ap-

pliquant la théorie des perturbations dépendant du temps.



- 32 -

A E est une intégralc divergente, qui renrésente la self-énergie de 1'état
excité de l'atome en présence du champ de rayonnemeént. Apres élimination
de la partie divergente, A E est une petite correction 2 1'énergie ko. Cn pose-
ra par la suite
~J
k =k + AE (11, 24)
o o

Cn a donc, d'anres (II, 11) et (II, 22), en supposant que 1'état ini-

tial est un état excité, comme il a été expliqué au paragraphe 2 :

RS S
= b (®)=- (L +1AE)b_ () (11, 25)

L i iaEk

et bm(t) =b_ (0)e - (3 (11, 26)

th
Le résultat est bien une exponentielle e’ , telle que ’f ' << ko
ce qui justifie le calcul fait plus haut. L'interprétation physique de ce résultat
. e 2 2 -t
est évidente : la probabilité bm(t) = 'bm(O) e de trouver
l'atome dans 1'état excité 'm > décroit exnonentiellement avec une cons-
val 1 p . V2 " ~
tante de temps = ——, durée de vie de 1'état excité, la méme pour tous
les sous-niveaux Zeeman.

De méme, tous les sous-niveaux Zeeman ont la méme self-
énergie A IE. Ces résuitats sont les mémes, quelle que soit la vitesse de
1'atome, ce qui est a priori évident avec nos hypoiheses non relativistes .-
Enfin, si l'ztome est A l'instant initial dans un état | m_ > déterminé,.

—

brn (0) = 0 m et lbm (t)

2 ,'g' -t

- mim
O




c'est-2-dire qu'il n'y a pas de transitions vers les autres sous-niveaux Zeeman,
résultat également évident.

On peut alors utiliser 1'équation (II, 12) pour calculer b 3> (t) .

sk, A
Cn obtient en particulier dans le cas ou b__ (0) = 3 :
m mm

‘ -5 2

2 2 |<fL‘|e)\'D §m07|
b >  (t=ow) | =]|a | >

l.\,k,}\ k A2 —- = 3 I~
) - - -
(k+ P ko m k,.v) + :

Cn retrouve ainsi le résultat classique selon lequel la raie optique

—_— -
émise est une forme de Lorentz, déplacée par effet Doppler (terme k. v

du dénominateur ), de largeur 2 mi-hauteur . (largeur naturelle du niveau
excité).
<) Cas d'un atome isolé en présence d'un champ de radiofréquence
Nous supposerons qu'il s'agit d'un cham» magnétique ?1 tournant
a la vitesse angulaire (J dans le nlan xOy. Avec les conventions indiquées
au paragraphe 2 (ne tenir compte que des transitions possibles entre les sous-
niveaux 'm > ), 1'Hamiltonien contient un terme supplémentaire %RF
9 _ 7 5 [e-iwt F, + e tHwt J

RF > (11, 27)

ou l'on a posé : F =F -iTF (F' = moment cinétique du niveau excité,

1+
"
«

:,r' = sont rapport gyromagnéii

<m"%RFI m>= Km'rn{- \:\‘ e‘iUt + Sm!,m-l eiu)t .-l (i1, 28)

s

Na]

[«
1

“m', m+l



- 34 -

L'équation de Schrddinger s'écrit :

S0 (9500 %, 0] o

1

Soit en utilisant le développement :

Pl =Fo, ¢+ 0 [ .Kav+ T a_© [m>

th I-‘-’;' A

d q N ‘ o -— )
5 m _(ko+muJo)Qm+ ): (rn'a}gl(t)“.(, k,}\>Q'E. + 28 e
=
K

i—(;it-(lf“ f,x = (k+i1u)f)()irl 7 +I§ < l'_’(’ ? A 1%1 (t) ] m 7 ch
(11, 29)
Pour se ramener au probléeme précédent, il faut éliminer le
couplage entre les divers coefficiénts O“rn' Pour cela, on effectue le change-
ment de variables qui correspond au passage dans un référentiel tournant &

la vitesse angulaire (J (18):

ot -imdJ t
C'L-m = U m €
(II, 29) devient :
L d g . i - imwt as .y - 1
th‘a“m -[ko+m(1,uo-w)J a - +J Lf:" . e <m(%1(t)“4, k, Da’j—ﬁx + ZKmm' A
' m'=me1l
4 a, - - — T = < -imudt |
i ,J,k,x-(k+t1u)f)a!)’k>’)\+/_ <'~t, k,h,OLéI(t) lm) C,Lm
m
(11, 30)

La matrice a 2F + 1 lignes et 2F + 1 colonnes 95 = ((,do - W) Fz +'J~ H F,
(II, 31) (dont les éléments de matrice non diagonaux entre ‘ m > et ‘m' >

sont précisément les Kmm') peut étre diagonalisée au moyen d'une transforma-
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tion unitaire (qui corresnond & la quantification sur 1'axe du champ effectif
dans le référentiel tournant). On e.ppelle.'ra I M >~ ses états propres, corres-

pondant & la valeur propre M de la projection de F\r sur l'axe du champ ef-

' 4
fectif, et & la valeur propre M & de la matrice (g = \,"’ ( W, - (A))& + ( a/'Hl) .

{m i M > sera l'élément de matrice de la transformation unitaire, On pose
donc
jm> =T <M| m>M>»

M —
'M>=[.<m(M>lm7 avec([ <M]m><m\M'> =éMM'
(11, 32) m m :

" = < M m> i <

O*—M »rzn ‘ a‘m IZ {m(M><M|m'> =?\"mm'
M

L am = [ <My ary
h M

On est ainsi conduit au systéme

d P . -m-“t N . — ,
i O = (R PME) AUy, + Y <M[m>» ¥ (ml%l(t)“_i. ,k,)\>\.)_-‘1,,-1':’ \

m
K,k A
. a = - . : = e ~imwt "
i K A (k+l1(,) g Oi,fc’,x“h )} <ps K K!a"él(t) |m> e <mlM)QM

m M
(11, 33)

Ainsi on se trouve ramené 2 un probleme dans lequel les états

excités ne sont nas couplés directement entre eux. On passe dans la représen-

tation diinteraciion correspondant & cc problime (cf. paragr. 2)
_ i(kg + Mg )t
(I1, 34) by = © Sy
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T
L'opérateur 961 (t) d'éléments de matrice

- A2 L - o =imiut
< K, x,JéI OM>= T <tk A |Jg B | mD e Cm [ M (1 35)
m
joue maintenant le rdle de %I(t) dans le calcul précédent.
On aura i calculer les intégrales du type (II, 17); € et J
étant, comme Wy’ négligeables devant k_, on trouve

t i — 1 .
[o )1:? )\(Mlgﬁf (t) [i,:..?dw <p. ks A{%j (6) | M > by, (¢) o

‘Lv f

= i(m-m')Wt ' 1 |
;nn);<Mim>e <m'|M' > (S‘mm,(zhad)b (t)
- S +inm b, 0
- MM' M (11, 36)
D'ot la solution :
~ r ~J
-i(k,. +M¢g =i i(l -, Met
Ly = o o PME TNt () 2 oTio - z <Mimy M (0)
et ~}
L= e oD T My MEE My ()
Mm'

P % ‘
=i (kg - i)t -i%0 ¢t
= 2 ! (
e rzn' { m l e [ m' > {m' (0)
puisque :}G = (W, - ) Fy+ aNH F_ a pour états propres | M > et pour
17

valeurs propres MC , et que S = 2_ !M} Mg \/M!
M

On trouve ainsi que les CL'm (t) sont les éléments d'un vecteur

A & 2F + 1 éléments, dont l'évolution dans le temps satisfait 2

~J

d A:(ko-iiz— + ) a (11, 37)

dt

i
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Tout se passe donc pour 1'évolution dans le temps des !

[V . ~J} r
comme 8i* }/I (t) n'existait pas mais k_ étant remplacé par L dont
o

le terme imaginaire provoque une décroissance exponentielle des probabilités

e
‘ m

2 | ! 2 ]
! t = t . Les valeurs de mi e
am @7 = 0, © s valewza de | <
sont autres que les P{ ¥, m', m; t) du chapitre I, paragr. 3.
Par suite la prchabilité de trouver un atome dans i'état m' a
' 1. P . 1 2 ~ [ - t LT R
l'instant ¢, sachant qu'il était dans 1'état m & l'instant G, est e P(F,m,m';t}:
ceci justifie le résultat précédemment obtenu pour la détermination des N
lorsque l'on a affaire 2 une assemblée d'atomes suffisamment éloignés les uns
des autres pour que les effets de la diffusion multiple soient négligeables.

4} Cas d'un systdme de 2 atomes

A) Notations
e -
v, et

Les 2 atomes, de vitesses ] v

sont situéz aux distances
..—? —y

R1 et RZ de l'origine & l'instant t = 0., Les états du syst®me seront désignés

<

par :
- ‘1 fL X 2m2 N - = atome 1 dans le sous-niveau Zeeman ]—Ll de 1'état
fondamental,
{ -~ atome 2 dans le sous-riveau Zeeman m, de 1'état excité

- atome 1 dans le sous-niveau Zeeman m, de 1'état excité,

- {lm s 2]-\2>' 1

1 !

J - atome 2 dans le sous-niveau Zeeman L, de 1l'état fon-
{ damental.
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-
- !1 H X 2 1.-L 25 k, A )-( - atomes 1 et 2 dans les sous-niveaux Zeeman l-Ll
| et P'Z de 1'état fondamental,

[}

K - nrésence d'un photon de vecteur d'onde ? caracté-
'k risé par la polarisation A,
Les énergies de ces 3 types d'états sont respectivement
Pyer tkotm, o, ko+m D+ Y W Yy (,Jf+ P, & +k.
Remarquons que nous traitons le mouvement des atomes d'une
fagon classique, au moyen de la donnée de leur position en fonction du temps.
La Mécanique Quantique n'intervient que pour ce qui concerne leur état in-
terne - La question de la symétrie globale du vecteur 4'état par rapport aux

2z

2 atomes considérés comme des particules classiques ne se pose donc pas.

Nous supposons toujours pour les évaluer que les b(t) sont des

Sst
combinaisons linéaires d'exponentielies e’ , ou l}) l <¢ ko, en vérifiant a

posteriori l'exactitude de cette hypothese.
4
Les intégrales étudiées sont de 2 types. Pour le ler type, les 2

états excités qui interviennent correspondent 2 1l'excitation du méme atome.

Elles valent évidemment :



, ‘o oap
. <Lty Zmzl%x (t)%x(t')‘ll"'l,zm'z> Prpoe 2me () ar

/° 1, M2
r S &
= (5+idE) Y, ', € m.m' b 5 (t)
2 1t 272 1p 2m,

t VR4 o ! . . '
Jfo < lml, ZI*Z i(}él (t)}é 1 (t )! Im 1: 2 ‘L 2) blm'l 2[’*"'2 (tl) dt!

(" . < v
= (=+ iAE) op ¢ \ b (t)
2 i 2 H 2 mlm 1 lml Zl.LZ

(II, 38)

) p ->
En effet, les éléments de matrice du type <1 '-Ll, Zmzl ;%I(t) lli_l_,' X 2 I-L'Z, k,AD
. » . N - 1
ne différent de zéro que si l«l ‘—-L 1 .
La 2e catégorie d'intégrales comnorte celles du type

t! ,
f <1'_L1 2m2] (t)% t){lm 2R, e? dat!

ot Ziﬁfa-gﬁm-m
S T [o av |a t et lR R et -
K |

’

d l'
-+

) t'
l -
. L(mz-ml)bx) + (- F>) . l{ko'*'mlwo’k' ‘-'llf.AJf] (t-t') o 5) at’

=,

Nous commencerons par effectuer 1'intégration sur les angles polaires de k
et la sommation sur A\, en nosant

bR = (R, +v R o+t
—(R2+v2t)-( 1+vlt)

— s |
% <m21e;.D !?-LZ>{§-£1!e;.D 'mly = f(e,gf; ) = g(e','«f"*} ®’ ? )

-
6' et if’ sont les angles polaires de k dans un systeme d'axes Ox'y'z' dont

ﬁ Tany
l'axe Oz' est porté par AR (d'angles polaires (% et (P dans 1'ancien

systéme Cxyz). On trouve
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rsin e' de' dc{)' eikA'R cos ¢ g (6',1.‘0'; ® ) ‘P )

ik &

- 1R J ag [eik/_\Rg(e, =O"f'; o) (P)_e-ikARg(e' S &, ‘P)]

1
+ termes en —
(kAR)

Nous ne garderons que le ler terme, moyennant I'hypothése que -
ko AR D 1 (11, 39), c'est-a-dire que la distance des atomes est suppcsée
grande devant la longueur d'onde du rayonnement optique (notons en effet que
les seules valeurs de k importantes sont voisines de ko) . I1 est démontré en
appendice n° 7 que cette approximation n'est pas contradictoire avec le dévelon-
pement utilisé au paragr. 5. Il est clair d'autre part que g ( 8' = C
oumip'; (o 5) ne doit plus dépendre de ¢ ' et Sduit 2 £ (D

,‘r, u,(}:)nermtguu ependre e(f et se réduit 2 ( ,(P)
ou f (m - @ , W+ (P), ces 2 valeurs sont d'ailleurs égales, car f (9, ‘f ) ne
o

dépend que de la direction de k et non de son sens. L'intégrale cherchée

vaut donc avec ces approximations :

i o (M2 o+ (- 1) “’f‘ifly;aoo?(k) dk 'Ak’z ﬂ:t dt'f (@, ¢ ) x

ik AR -ik A
el - . R el[ko"‘ml(,\]o -k - ‘-\I’A)f‘i'l?) (t"tl)
k AR
k)| Ak}
f (] A est une fonction de k - beaucoup plus lentement variable

k AR

que les exponentielles contenant k. Pour une variable u quelconque, lorsque:

k'u > 1, nous écrirons



rd
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ik AR -ik & R

;S © f(k) ‘Ak! 2 o (k' = kju e - e dk
/o kAR
) |6, 1% | '
§ { k! ik' A R/ +oo i(k'-k)(u- AR) -ik'a B/ +oo _i(k'-k)(ut AR) ./
- 1e / e dk - e e dk ¢
k' AR ] 4 o j-oo !
8 . 4
2m o (k') 1A, C AR ) .
" 5) D A !{ e1k AR i (u-QR)-elk AR !\‘ +£\D\)‘
k' AR | ;

L'intégrale sur t qui reste & effectuer comporte donc 2 fonctions

L
S (t-t &< AR). Nous supposerons les atomes assez proches pour que, aux

valeurs de t intéressantes (t ), R << t (II, 40) (c'est-2-dire que le

temos de parcours de la lumiere, de vitesse ¢ = 1, d'un atome 2 l'autre est

netit devant = — )
< —~
-, e
P & = ¢ -R_, = -
osons '112 2 1 Vi Vo TV
v . E
- 12 12
L =k (11, 41)
R R,
12 o 12
——r
(produit par ko de la projection de v,g fur RIZ) .
> : = | 1
o 2 H 1 1
Nous supposerons aussi que \vlz t 1 K gRIZ | (11, 42)

c'est-2-dire que [} R varie peu pendant le temps t. On peut alors négliger

la variation de /A R, f:’*ﬁ et (}) avec le temps sauf dans les termes du

type k  {\ R des exponentielles (k /\ R étant tres supérieur & 1 d'apre (II, 39),
o o N §

la condition (II, 40) n'implique pas que .\C}Vlzt X soit trés inférieur 4 1), Te-

nant compte de (II, 23), il vient finalement :
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3 . f e e -3 3 — ~
7 ![) <my fuy e B> a0 w7
(k +m v - 3,0+ i ?)R SR 4

N e {’m?,"ml «,u' + ( H - v",.._)f ]t . 5) (t-R12) . i 2t

B o - - . .
formule dans laquelle uy est la position que prend e\ lorsque k 2 la direction

s
et le sens de RIZ' et dans laquelle on a utilisé le développement :

, 12 ,
AR = P\.lz + ——-1;———- T ee s s
o
Supposant enfin  {J R, R [ olR. . <
Supposant enfin (i R, (Qf 12’ 15)_‘112 1

(distance entre atomes tres petite devant les longueurs d'onde associées aux

. effets Zeeman et 2 la variation dans le temps des amplitudes b) on obiient :

— - r": 8 M ] .
L (1 ILI, anz, ..m‘ , S

en posant

[‘(ll_‘l, Zmz;lml, 2 iJz;t) - 3 ir e ei [\mz—ml) (Jl.)o + ( !J 1- t—‘-z) Q;f] t

Il en résulte que les équations d'évolution des coefficients b sont couplées

entre elles; ainsi, d'apres (IL, 11) et (II, 43) :
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= - (= +1i 0 + Y ; . P 192t
¢ 2m ( 5 +i mE)bl o, 2m ) L (lh, 2m,;lm,, Zs.z,t) e LI 2
1 2 1 2 o Fy 1 2
(11, 45)
Le terme de couplage décroit avec R12 comme —=— , ce qui
o 12

conduit a une prcbhabilité de passage du nhoton d'un atome & un autre en

1 . sy P p PR p .
———~ ; ceci était prévisible : 1'énergie émise par un atome se répartit
k R
( o 12)

sur une sphere et l'autre atome a une section efficace pour son photon de ré-

sonance dont le diam#&tre est de l'ordre de la longueur d'onde du rayonnement

. 2m = . . . :
ARE . Le facteur | a d'ailleurs une dénendance angulaire, qui est

©
celle que l'on peut déduire de l'image classique des oscillateurs du paragr. 2

(chap. I) : il varie comme le produit scalzaire des projections de < m, \D ‘ P

12° Le facteur exponentiel

i {_(mz - ml) G+ (}+1 - ’.1.2) ‘..--ij t

e correspond & la différence d'énergie

entre les états llt..! 1’ Zmz? et llml, 21..L2'j>< et le facteur e 12t traduit

le décalage en fréquence dd  a l'effet Doppler des photons de résonance émis
. ikgR
nar l'atome 1 et absorbéds par l'atome 2. Le facteur e © 12 contenu dans

r (1 i..i-l, 2m, ; Imy, 2;-»—2; t) correspond enfin au déphasage de 1'onde lumi-

L'effet de retard dans la propagation de l'onde est

f(t'Rlz)

neuse sur le trajet RIZ'
encore contenu dans le facteur e ( formule (II,42) ) , mais il a 8té

ensuite négligé d'anrecs 1'hynotheése [dR 71,
g g < Yp ‘ 12 .



Notons enfin qu'une résolution de (II, 45) par un
. 1 , s s <z
en puissances de —k——R—-——— , c'est-a-dire en considérant le ¢
12

développement

ouplage comme

une perturbation, condu1ra bien & une sclution en somme d'exponentielles

t
e? satisfaisant & la condition }33 / k

O
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Cn effactue alors des changements de variables

ui sont les mémes pour les 2 tvnes d'états ! 1 {4 2m
P Vi i

"‘l’ 2/

puisque la radiofréquence agit de fagon identique sur 1'état excit

du type (II, 32)
[ 1
ct | lmos 2 '&2 >

¢ de chaque

atome en donnant les mémes éléments de matrice. Cn obtient ainsi les

équations
;"\._} - —
2 = -~ e {0 -0l T !
1! p» om, E_ko i, (G - )iu 1, e ¢m2 + 2_ A.{m%m »
L— -
m > mz 1
- iCiqat 1(moumy)(=- )
. ( . . 112 Mo ey o)
+1L | \1111,1, Zmz,lml,h'.a‘z,t)e e
V2™
wélt
- . 3 . s
On a posé a. Hy Zmz = 61%12 Wi CLl e

a1

fCL.lm ZH

(11, 46)

Ainsi le champ de radiofréquence ne modifie pas la nature du

couplage entre les états excités des 2 atomes. Cn peut alors,

déterminée de !_Ll (ou i.-.l,z) former avec les 2F + 1 coefficients 4. 1 [41° 2m

(ou Q. lml, ) un vecteur 2 2F + 1 composantes, désigné par A(l [y Z)

\

- . 0 “‘s -
(ou A(1, 2(.1.2) ). Les coefficients | (3 o Zmz;lml, Z!J.z;t) e

forment une matrice de rang 2F + 1 pour ;ALI et H‘"Z fixe’s,

i(mp-m 1)( """’ vt

pcour une valeur

2

C (1), 2psyit)



et les équations d'évolution des vecteurs A sont du tyve :

~J R g, . i O t
ALy, 2) = (k- 1‘7+ %’;Auh, 2) + i .Z C(1pp 2,5 t) e’ 12 A (1, 21k,
t2 (11; 47)

ou }%' est la matrice de rang 2F + 1 : gU = (wo -\.J)Fz+}~ HlFx

D'apres la formule (I, 44), on peut écrire C sous la forme

e R
o FoR12

R T - iF Wt 4 = -3l g™ s A 1IZo~)ft
C(].II,.Ll, Zl..l-z,t) = Z 1+ --{{—‘;—-"——' (;‘\_e (\,.}\ D) \ )'< ‘—-l l‘
Tott12 (~é- ‘5) -iF et
A (11, 48)

Notons que l'équation (II, 47) est valable en l'absence de champ de radiofré.-
quence (il suffit de faire .2 = 0 et T I—I1 = 0).

5) Cas général d'un systitme de m atomes

A) Notations et équations du probléme

e o e . s e et S o S ' s otk S i e i S o s e et ¢ it S o

Les atomes seront numérctés 1, 2..., ﬁ , et leurs positions

n

e —> -
I'instant 0 seront les poinis R R

1 RZ' .oy i ; leurs vitesses seront vl,
nooc Cn définira de méme les vecteurs 3 2F + 1 éléments,
All s eeey NE; ou e Ay ; t) dont le ' comnosantes sur les vecteurs de bas
t Py ;
\ mn> de l'espace & 2F + 1 dimensions utilisé sont
]
Ov 1 oo veem w5 S EB ) , amplitudes de probabilité (au fac-
m CJ'H" u{:e-— 1,4,6(4){;] [ . .
teur e[ 1 ré&s) pour que tous les atomes soient dans les sous-niveaux
‘ P q
[-‘-1 .o \Jq-é de l'état fondamental, sauf le n idme, qui est dans le sous-

niveau m_ de l'état excité. Les équations d'évolution de ces vecteurs sont
n

obtenues comme dans le probleme & 2 atomes :



, - . [
EN 7
N PP !'
LN N
: . . r B
O . . : ’ . _— ’



i-g—t-: A Dl“l’;' e N€, .. dz‘.!%;t]= [kor- i-—g- + %]A[l‘.l..l. ..y ne; .. e Hﬂ’; t]

s Q!
L= -‘ ] . 1 n'nt L . . P R .
#1) Gl Hatim pait) e At e nies e W e

n‘_]_n

(11, 49)
les C étant définis comme dans 1'équation (II, 48).
B) Méthode de résolution des équations (11, 49)
I1 est naturellement impossible de résoudre sans approximations

le systeme des équations (II, 49). Pour obtenir une solution approchée, nous

utiliserons le fait que l'ordre de grandeur des coefficients des matrices C

-t

L

est ———, ou R désigne la distance entre 2 atomes arbitraires, alors que
koR

les coefficients de la matrice :}’6 sont de l'ordre de L dans les cas inté-
ressants . Or kOR a été supposé grand devant l'unité (II, 39). L.e couplage
entre les divers vecteurs A apparait donc comme une perturbation. Nous
ferons un développement en série par rapport & ces termes, en résolvant
les équations (II, 49) par approxirnations successives et en prenant comme
état initial, celui dans lequel tous les vecteurs A sont nuls, sauf 1l'un d'ewuz,
A (1, \,\_1, e noe. .+; 0) (c'est-a-dire qu'on suppose 1l'atome no excité a
I'instant initial). Chaque vecteur A est une somme de contributions A(p) de

méme argument, correspondant & l'ordre p dans la méthode d'anproximations

successives



1%’t iin _n t 6
p-1 p-2 p-1 p-1 " . ¢ . 170t
x e e C(nn_z,‘ np-Z’np-l'{ n_ it _l)e
i%tl ifngnyt) (o toin, Knose) ei®t)
e € e no,lno,nl,l n;it))e
1 1
A . - 8 ;) .'Q' -l'- L a : ' * 0 ;
(L eeeng e eyn fony 1By Ko 0) (1, 50)

L'interprétation physique d'un tel terme est claire : 1'état
ce.y N n, ... Anoc, Ln R T st obtenu
11P1 s ny Hngs By Hngeeeng \ p-17"" T s > e en
a partir de 1l'état initial | R N eo;n, H'n .. n U'n ;..n Hn .2
part © | fryiee g e eing|ing; p-lr NETALILN LN
par l'intermédiaire de p passages d'un photon d'un atome a un autre, consti-

tuant ce que nous appellerons un chemin., Ce chemin conduit le photon succes-

sivement de 1'atome nc> a l'atome nl, de 1'atome n1 3 I'atome nz. .. de 1'atome

n_ a2 l'atome n_; apres diffusion du photon, ces atomes sont passés des sous-
p- o)

e

1
np-l

respectivement., La valeur de A(p) s'obtient en sommant

1 1
niveaux Zeeman de 1'état fondamental H“l' ’i hp o« H

llnl, lJ“Z' . i-l-n

aux sous=-niveaux

p-1

sur tous les chemins possibles. Nous verrons que nous aurons pratiquement

besoin des grandeurs

)y QA L : . .
rz;“Lm }{;;1,_11’”” n'}l"n-l’ n, m; n+1,\~ln+1 peo sthﬁ t}
Fn+1" " Py QT : : ' :

x } yeees n-1, \,{_n_l,n,m ; n+l, !’Ln+l'" O’(,’IJ%’ i}
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qui sont les éléments (m, m') de la matrice densité ?(t) renrésentant 1'état
d'excitation de l'ensemble du systdme, définie par

))(t) = [ Z I A (1, }Jl"...,‘ ne, ...;t) > < A f‘w(l, Hl" cees NE; vee; t) l

}
n ]-ll.... ln-l

(11, 51)
‘-\ n+1 teso I'l«l)

En principe la valeur de A doit &tre obtenue en sommant tous les
A(p) de méme argument. Chague A(p) est lui-méme la somme d'un grand nombre
de termes, correspondant a tous les chemins possibles d'ordre p qui font pas~-
ser le systéme d'un méme état initial & un méme état final. Si l'on effectue ce
développement, 1l'expression (II, 51) est la somme de termes de 2 sortes : les
uns, qui seront dits 'carrés', sont des produits de 2 facteurs complexes con-
jugués 1'un de l'autre correspondant au méme chemin, les autres, qui seront
dits ''rectangles' correspondent & l'interférence entre les contributions de 2
chemins différents. Or chaque terme de (II, 50) contient un facteur de phase

o - ikgRnpn!
dd aux exponentieclies e © 0

qui figurent dans les matrices C; ces facteurs

fod

de phase disparaissent dans les termes ''carrés', mais subsistent en généra
dans les termes ''rectangles' lorsque le chemin suivi par le photon n'a nas la
particularité que nous envisagerons nius loin. L'hypoth®se sclon laquelle
koRnn' >> 1 implique une variation tres rapide et aléatoire de ces facteurs
d'un terme d'interférence & un autre, puisque les atomes sont disposés au ha-
sard. Nous admettrons qu'il en résulte 1'annulation en moyenne des effets
d'interférence entre les contributions de différents chemins. Il nous sufﬁra

donc de calculer les termes '"carrés' et de sommer ensuite sur tous les che-

mins possibles et sur tous les ordres possibles. :



Toutefois, il existe des termes d'interférence non négligeables

entre la contribution d'ordre » d'un chemin C et la contribution d'ordre p + q
d'un chemin C', si ces 2 chemins ont la particularité suivante : le chemin C'
comporte tous les atomes du chemin C et dans le méme ordre, mais il existe
en outre q atomes dans le chemin C' qui sont placés entre 2 atomes A et B du
chemin C et par lesquels le photon est diffusé sans modifier leurs sous-niveaux
' Zeeman dans 1'état fondamental, De plus, il faut que ces q atomes soient suf-
fisamment prés de la droite AB et situés dans leur ordre de succession 1, 2..

ikoRpap

q pres de cette droite, de sorte que les facteurs de phase e et

ik oo N . :
e1 olRal + Riz + RqB) ne different pratiquement pas (cf. fig. 8, page 19 ).

- T 2" 5
I1 faut pour cela que ]RAI + R12 + .. RqB RAB ! L~ o /\ (11, 52)

longueur d'onde du rayonnement optique de résonance. Inversement, & chaque
chemin C dans lequel on ne peut pas trouver 3 atomes consécutifs alignés,

on peut faire correspondre une infinité de chemins analogues a C'; la dif-
férence entre ce chemin C et les chemins C' consiste en q atomes placés
entre les atomes 0 et A du chemin C', g' entre les atomes A et B, etc.

I1 est clair qﬁ'on pourra rendre compte de l'effet d'interférence en sommant
les amplitudes A correspondant & tous les chemins C' associés & un chemin
C déterminé; ce calcul fait l'objet du paragraphe C suivant. Ensuite, nous

sommerons tous les termes '"carrés' de l'expression (II, 51) dis & tous les
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chemins C possibles, en tenant compte dans ce dernier calcul de 1'effet des;
chemins C' associés aux chemins C (1)
A ce point du calcul, il importe de noter ce qui maintient dans
notre formalisme la cohérence nécessaire pour expliquer l'affinement des
raies de résonance magnétique, Il ne s'agit pas de la cohérence entre les
contributions des divers chemins C, puisqu'en général on néglige l'effet de
leur interférence. Mais il s'agit de la cohérence entre les coefficients a qui
sont les composantes des vecteurs A, Lors du calcul de la contribution (II, 50)
d'un chemin C, nous ne raisonnons a aucun moment en termes de sopulations

de niveaux ou d'intensités lumineuses; tout le calcul est mené au moyen des

amplitudes de probabilité a', liées entre elles par la matrice %lorsqu 'ellies

correspondent & 1'excitation d'un méme atome (d'olu les transitions induites

par la radiofréquence) et par les matrices C lorsqu 'elles correspondent &

L'approximation consistant a tenir compte des interférences des termes. cor-
spondant aux chemins C' et non de celies dues aux termes correspondant
aux chemins C n'est autre que l'approximation dite '"de la phase stationnaire',

utilisée par L.I, SCHIFF pour améliorer l'approximation de Born dans les
problemes de diffusion aux hautes énergies. Dans le cag d'une particule dont
I'impulsion initiale et 1'impulsion finale sont /A k et kf, le terme d'ordre n
du développement de Born pour 1'amp11tude de l'onde diffusée correspond 2

—
n diffusions successives, aux points Ty Tor oo -r’-n’ et 4 l2 somme des

contributions de chacun de ces '"chemins', On montre que la contribution
d'un ""chemin' n'est importante que si les vecteurs F; - ?], T3 = Ty

— - . van . ~— - Q. -
r - r sont pratiquement paraiieles a kg, et les vecteurs r - r_
- m+1 m

m m-1 —
—3
ce. T = pratiquement paralltles & k¢. L'approximation utilisée par

~—
n Tn-1
ZCHIFF revient & ne tenir comnte que de ces ''chemins'' particuliers. Le

résultat de notre appendice n° 5 est en particulier démontré par ZCHIFF.
Voir a ce sujet, L.I. ZCHIFF, Phys- Rev. 103, 443 (1956); 104, 148! (1956).
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I'excitation d'atomes différents (passage de l'excitation d'un atome & un autre

par l'intermédiaire du champ de rayonnement, c'est-2-dire par diffusion mul-

tiple). C'est en cela que le calcul exposé ici differe de l'interprétation simplis-

te ne tenant pas compte de la cohérence, donnée eu chapitre I, paragr. 5,

et c'est grice 2 ces effets de cohérence qu'il permet de comprendre les phé-

nomeénes observée expérimentalement.

C) Calcul de l'effet des chemins C!'

Zi les chemins C' ne different d'un chemin C que par q atomes

placés entre 2 atomes A et B, le calcul de l'expression (II, 50) jusqu'a l'atome

A sera le méme et donnera la contribution

(POA(t) pour les 2 sortes de

cheminsg. De A 4 B, le calcul sur le chemin C donne

- . fe)
t 1%1:' lqABt' ' "i/{;t'
= A . ; t! ! 1
C/;e e C(;.,}JA,B,,-LBt)e (POA(t)dt
(11, 53)
et sur les chemins C'
. 4
16 “ t -1t
t tg+l t +1 B g+l '
d q 2 9 qb g . ; . \
{o tq+lfo dtq.. /o dtl e C(q,‘l q’ B,IJ_B,tq+l,e
[ay) '
1£t i ) t -i%t
X e q e 9 14 C (q - 1, )L 1: q, "l y t ) (<] .
it ia .t -i%t1
1 4:d 2 A . . . 5 - f. 0\
x e € Clh [hps Liplysty)e You'ty/ (11, 54)
Nous noserons dans ce qui suit :
4k R
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L'équation (1I, 54) prend alors la forme

elko (RA1+° .+ R B)

.+ qtl a t’ t t2
C' = 31?) )} / dt q+ldt.../ dt
4 o gqtl jo q o 1

qtl
Llg kTR L. Rog
)
i % 0 _t -i by
q+l qB q+l (9 ) - qt+l
e e (q, I.tq. B, HB’tq+l) e
i%tl iaAltl , -iztl
xe e O Pt pst)e ® o () (11, 56)

On sait a priori d'apres le raisonnement fait en B) que les seuls
atomes 1, 2... q qui peuvent apporter une contribnution importante sont pres-
que alignés sur le Isegment AB, dans l'ordre 1, 2... q. Nous pourrons donc
effectuer la sommation sur tous les chemins C' po'ssibles comme si les atomes

étaient ainsi effectivement alignés, sauf en ce qui concerne le facteur

eiko (Rap + - co RqB)
qtl o

ko RAI......'. RqB

. Ce dernier facteur sera ensuite intégré comme si

les atomes étaient répartis uniformément dans l'espace avec une densité N

par unité de volume (méthode analogue & la méthode du col).

Nous pourrons remplacer les diverses sommations par des inté-
grations, étant dmné la forte densité d'atomes dans le volume envisagé
. .10, 14 3, . s
(NA/ 10" a 10 atomes par cm ). Nous admettrons, pour simplifier, que
tous les atomes sont animés de la méme vitesse v que nous prendrons égale

a4 la vitesse quadratique moyenne . On montre en appendice n° 3 que la som -

mation sur toutes les orientations possibles des vitesses revient a effectuer

ez . 1 ' '
1'intégration -————f { dq’Ald qlz....dq

-1aqg’
(Zko V) q q q
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On tiernt compte en outre du fait que pour des atomes aiignés

i = - ( ¢ o v e (
CLqB a’AB ( }‘A1+ “‘12+ * /{q-lq

~

L'intégrale a évaluer donnant la moyenne de C' sur la vitesse

des atomes 1, 2,.. q, est alors

iO. i CL - i G - i QG t -t |
% ABYq+1 J a1t "q+1)e“'"12(t2 tr1) . 5-1q't o

1
(Zkov'iqf "'/d"‘Al..daq-lq

- im 1 el 0‘2\th+1 sind (t] - tq+1) . _sin K(tq - tg+l)
' q t - t -
& T @© (kov) ‘ 1 tq+1 q tq+1

L'intégrale qui reste & effectuer sur tl' tz. . tq+1 est calculée au moyen
du changgment de variables : s tq+1 - t1 =u,
TS R Tl

Lt Tt T Y

Elle prend la forme, en reprécentant par G tout ce qui dépend de t1 . tq+1 :
' iQ, ot :
AB -
«—>» o Jo T o (kov)q 1 “g+1
sin & (tq - tg+1)
X G (tl, tyeos tq_H)
tq - tq-i-l
& -t /s n 7 . . il t
. +1 1 q-1 i AD g+l
= lim. / dt j T du du,... du e
& —> oo © q+l Jo ljo 2 /o q(kovsq
sin A u) sin dugq 3 “
e e - - L I - ,t
x U, e u G (-tq+1 ul’tq-H Y2 tq+1 uq q+l .

q

icl, _t
mo.q ot AB g+l
= dt e G (t t ceot ) (11, 57)
(Zkov ) ﬂ q+l (q+1, g+l "7 g+l



En utilisant ce résultat, on trouve :

oo 3l (Sinr ) e
! 3 kv Z .oaqtl ]
lanoq K A'.'\Alo..R.B
positions - 1
t ia, _t' i oy ‘
1 r . S AN (2 I . . g
xfo at' e e @(q, ‘,lq,B,‘JB,t)(J (q-1, Hq_l,q,!xq,t)...
Y £7
{ . gt A 1
X 9 (A, l.LA, 1, |J.1, t') e (}C}‘ (t') (11, 58)

La sommation ne porte plus que sur les positions des atomes
puisque la moyenne sur les vitesses a été effectuée. *i l'on admet une répar-
tition uniforme des atorees entre les sous-niveaux de 1'état fgmdamental, on
doit également faire la moyenne sur Pl’ A P’Z - P’q' En revenant aux
définitions (II, 48) et (II, 55), on neut montrer (cf. appendice n°® 4) que cette
moyenne donne pour le produit des opérateurs (9 de l'expression (II, 58)
le résultat

[ 2F + 1 j 1

© (A, ; B, l-’;t')
3(2041) | Faf® e

B
Znfin, l'intégration sur les positions des atomes (cf. appendice
1

N,
KORAB

n°® 5) conduit, en négligeant des termes d'ordre supérieur en

au facteur

I (127N RAB )q e ORAB

q: 2
ko kq RAB
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Ainsi, l'expression C' vaut =

—a kR o
oot 3l ( P2 R+ ) M RAR } e ° ¥
q! 2 ) 2T+ 1 IR 3v | kR,

4 t 1a t' i?{t' ~12J/t'

1
x Jodre T e (O(AH B it)e Fenlt)

(=T« 2F + 1 NI Rag )
q! 2 2I+1 gk v

C étant donné par (I, 53). ’i on ajoute toutes les contributions C'

correspondant & tous les ordres ¢, on trouve enfin

=HNR
AR

Y C=e C (11, 60)
q

2 —
. ™ 2T l

en posant K=— x R (11, 61)
21+ 1 KooV

L'interprétation physique de ce résultat est claire : le seul effet
de l'ensemble des chemins C' est de modifier le résultat du calcul de la contri-

. - <INRAR
bution du chemin C par le facteur e AB

; ce facteur traduit 1'absorption
du rayonnement par les atomes qui se trouvent entre les atomes A et B. i
1'on envisage non »lus seulement les chemins C' particuliers nrécédents, mais
tous les chemins C' possibles associés & un chemin C déterminé, on voit qu'il
suffira pour en tenir comnie de remplacer dans le calenl les matrices

C (1, } % Zl-LZ; t) par les matrices

o} (l,l_Ll;Z, '_Lz;t)=e C(l,rll;zl.tz;t) (11, 62)

C'est ainsi que le calcul sera mené »ar la suite.



Nous devons maintenant évaluer l'expression (I, 51) au moyen du
développement (II, 50), en remnlacant les matrices C nar les matrices C'
définies par (II, 62) et enne calculant que les termes "carrés' Nous effectue-
rons la sommnetion sur les p atomes du chemin C en intégrant d'abord sur les

coefficients A o avec le poids —'——-1-——(moyenne sur les
noni, alnz... (2K v)p
‘ o

vitesses relatives possibles. cf. appendice n° 3).

Les divers termes ont la forme

1 ' Tt st 't
—— “es d 2 4
(Zk V)p f J aﬁn’:’ 1n «ee d C’L nonl [0 dtp ) (o] ? dtp—l. o [o dtl

(o) e- )

t t il (t.-t'y) iy (ty - t'y)
f at' [ 2 4t e TBp-lmp P P Thony il :
o P... JO 1

) t -t ta t'z
H(t,, t,...t ;t'., t' ' ) (— )"[ dt f dt! [ dt dt';
1! 2 L3R p: 1, 2.. [y p — kov o p Te) p“” o l [ 1

- r Pt t2
-tt -t! J R ' = ’e ; Y
a(tp t p)... g(tl t I)I—.(tl... tp, th et p) ( kov) fo dtp...[o dtlH(tl tp t1; tPW

iin particulier, 'le terme ''carré' représentant p diffusionc succes=
sives, aprds moyenne sur les vitesses possibles, donne, d'apres (II, 59) :
1

( ) e fdt f dt. e “C'(n 1 ;n, it) ...
ko v O p..jo 1 p-1,| np_1 » t'LnD P

1 ¥ i}%t1
... € (A (1,!.L1;~ ....noe..;0)>-<A (1,|LL1, noemw;O)‘ e
7(‘ ' i%(t'tp)

; it il, 63
(np-l. Hn ’ n, ‘,Lno P)e (i1, 63)

g
v
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LS

Il reste & faire 1a somme de ces résultats sur toutes les posi-
tions possibles des atomes, c'est-2-dire 2 intégrer (II, 63) avec 1'élément

d'intégration

- >
e .
IR cee an n an n N an n
p=-1"p v-8 -1 ol

Puis on doit effectuer la moyenne sur les valeurs initiales des 1~L-

1 1
1
R y e e ), ce qui conduit 2 calculer —————
(r\'no t’Lnl H’nn-l q (21 + l)p ' Z '
- lJ- o1 ...‘JL np

l-lno... an-l

t
e ‘J— n ) et la sommation sur les valeurs finaies

L'intégrale a faire sur les positionsz des atomes comporte une

—
intégration sur les angles des vecteurs R, puis une intégration sur leura

2
o [° L 2ENR

J4
o 2
(koR)
la distance entre 2 atomes consécutifs des chemins C d'ordre p possibles,

modules: Celle-ci conduit & calculer { RZdR, R étant

A »riori, dans une cellule de forme quelconque contenant les atomes, la limite’

supérieure de chacune des intégrations sur R R i R
, n n, n n_ _, n,n,
-1 9 p-1 p-2 o

4

dépend de la position des atomes n'3 1 P2
——2 y —
gles polaires des vecteurs Rn Rn

see Dy respnectivement et des an-

—>
n n Rn ne En effet, 2 ato=
p-1p’ p-2 p-1 "' o'l

mes placés a des positions différentes dans la cellule ne sont pas & la méme
distance des parois qui fixent la limite supérieure d'intégration, Toutefois,

la seule fagon de poursuivre le calcul est de supposer gu'une bonne approxima-

tion consiste & donner une valeur fixe L & la borne supérieure de l'intégrale,
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indépendante des parametres précédemment cités. Cela revient 2 dire que

1'on fait le_ calcul comme si chaque atome était placé vde manidre identique par
rapport aux parois de la cellule; en fait, chaque atome serait le centre d'une
sphere de rayon L formée par les parois. Cette approximation est évidemment
assez grossidre; elle doit étre d'autant plus valable que les dimensions de la
cellule sont plus grandes devant l2 longueur de diffusion moyenne des photons,
c'est-a-dire que la pression de vapeur est plus grande. Nous verrons plus

loip que les résultats obtenus ainsi ne sont pas en désaccord trop grossier avec

-

l'expérience, Cette approximation conduit en tout cas 2 remplacer les intégra-

Ip

-
les sur les modules des vecteurs R par le facteur
2 -2KNL D :
- + : -2K 1
o I l-e J9  Tkev 211 (" NE
16 k.2 ZKN " [8n2 N 2E+L C 4
Nous poserons, dans tout ce qui suit: x=1 - e-ZKNL (11, 64)

Nous montrerons plus loin que la signification physique de ce parametre est
la suivante : avec le modele approximatif que nous avons choizi, x représente
la probabilité totale pour qu'un photon, émis par un atome de la vapeur, soit
réabsorbé au moins une fois avant de sortir de la cellule.

La contribution au résultat des termes '"carrés' d'ordre p est

donc
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- » -It t t t -iozf)(t-t )
9x | Y { dt P at / Zdt e P
8n(2F+1) © L L L o pJjo p-1"""/o 1
- iy Un_enples -

ng .. I

! ~

;n,i.L it )xe
P n b

il

t
(9 (n ,I_Lno;nl, ‘,Llnl;tl) e 1 lA(l/.ILli...noe-.u;O) >

p-1
--%(tp-tp 1) e-ié@(tz-tl)

By

i'%l *- \ i%(t2-=tl) :
AREY H_nl; tl) e

¥
LA (l/l'Jli"no e/;..;O)le .

K toto.

) K i# (et )
1 7 n _— ! ; P
e (9( -1, anp-l o '—an tp) e

(11, 65)

. -—>
(la sommation porte sur les angles polaires des vecteurs R ).

OrlA (I’P“l; EEE LIRS 0)7 < A*—(l, ‘.J.1§ e € veos O)In'est autre que

la matrice densité ¢ (0) qui représente 1'état initial du systéme,
, ]

Nous poursuivrons le calcul en évaluant
ik, L&
53' ='Z ) e (Q(no, P"n ;nl'anl;tl)e ?(O)
l—Lnl angles i%tl ° ' _i%l

¥
P’no e CQ (no, l,{no; n, ’4. nl; tl) e

1

Le détail des calculs est donné dans l'appendice n° 6; dans les cas pratique-

ment intéressants, il conduit 4 un résultat de la forme

5)' = _%n_ (2F + 1) [‘X)’(O) + —%——1‘3—5—— 11 } II étant la matrice unité

de rang 2F + 1, <X étant une constante dépendant de I et F,
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Cn en déduit par récurrence que (II, 65) s'écrit

(p+1) v, 9 x[ »p -Tt [ ¢ [ty ts -id%¢
P (t:)-(81T 2F+1) e ) dtp }O dtp_l...[o dt e

x[s" (2F+l)]p [o(P?(oH_—_—_l'“p 11} ei%t

? - 2F + 1
N Y4 S K
_ (x[-’t) oot o td t[D(pf(O)*' 1-d II] St
p! : 2F+ 1

(11, 66)
On voit qu'au bout d'un temps d'excitation tres long le nombre d'atomes excités
par un photon qui a déja été diffusé p fois est proportionnel a xp, ce qui justifie

l'interprétation physique donnée plus haut.

Apres sommation sur tous les ordres p, on obtient

L \ - (1-x)t
47 (- % x)t { e-lff}(t?(o) el%’t 1 II] 4 © 1

jj(t)=e

T 2F+1 2F+1

e

(11, 67)

Ce résultat permet d'obtenir les intensités lumineuses émises dans les dif-
férentes directions de l'esnace, et leurs états de polarisation correspondants,
qui peuvent directement €tre comparés aux résultats expérimentaux.

6) Calcul des intensités lumineuses émises

Nous calculerons les amplitudes de probabilité
-
b (1 i.ll,' 2 l—\z,' . r{l‘,\ﬁ ; k, A\; t) correspondant & 1'état dans lequel tous les
atomes sont au niveau fondamental, en présence d'un photon caractérisé nar
ey,
k et N\, en utilisant les équations du type (II, 12). Nous négligerons dans ce

calcul les interférences entre les rayonnements émis par les différents atomes
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en raison de leur répartition au hasard dans l'espace. Il suffit donc d'étudier
le rayonnement émis par un atome n et de sommer sur tous les atomes n les

intensités lumineuses obtenues. On obtient ainsi

. e .-‘é . 2... 'y A 2 oo 1 e " —> = ¥
‘b(ll‘Ll;‘“’ a[,,,,!ék,.x,oo)l "2. ,Akl /o dt //O dt <‘..¢_nle)\.D|m>

nm' m"

. ) - -3
<m'i A (1 TR ne...,t') ><A*(1t‘-1' ...ne...;t")' m''> Cm| eA'D h""n>

. 1 gt -1 YLt - m''oot!
i(k+ Fats - k-Vn)(t -t'") . i(m' Lt t)
(11, 68)

L'intensité totale I (A) A su émise avec la polarisation A dans un
angle solide A 12 autour d'une direction déterminée s'obtient en faisant la

sommation de (II, 68) sur P = P"Z et en intégrant sur k avec le poids
n
))(k) dk AJSL. Les seules valeurs importantes de k étant au voisinage de ko,

on obtient

1 2 ol ® ,/m —y

(N Ao Q‘Ak l ?(ko) o) L am'm" Jo dt' / o dt"< I«Lni e)\‘D 1m')
° fo - o

Cm' ‘A(l H,l joe ML) D A#EI F-i-; e meLL ) jmt > g m! IE';?’ H’n}

[oe) -
i 1ttt i 3 i !
fo dk e1(k kgt -t') e1(ko+ B ¢ - kv )(t'-t") e-,l(m'lu t' - m'"wt")

=2rr,Ak lzy(ko) AR YR ' ”<H.{<:.;\B)l m' >
o p m'm

-

“ooo a8 ™ et o (0] Y | D>

(11, 69)



Ce résultat est exactement celui- qu'on obtiendrait en l'absence
de tout effet de diffusion multiple, mais dans ce dernier cas la matrice f(t)

Ty -id i Kt
e [S]

serait )30 (t) = e , caractdrisant 1'évolution de la fonc-

5:(0)
tion d'onde d'un seul atome en présence du champ de radiofréquence (d'ou

s . . -t
1'Hamiltonien ) et du champ de rayonnement (d'ou le facteur e ).
Ici S)(t) est donné par (II, 67). Les intensités lumineuses, ‘d'apres (II, 69) dépen-
dent linéairement de j::(t), c'est-a-dire que chaque terme de (II, 67) apporte sé-

parément sa contribution.

7) Interprétation nhysique du résultat

Le ler terme de (II, 67) donne une contribution I1 3 l'intensité

lumineuse qui est la méme que pour un phénomene de diffusion simple pour

1 [}

un atome dont la durée de vie serait T = = (11, 70).

£ (1- 9x) 1 -«(x

Le 2¢ et le 3e terme de (11, 67) correspondent & une distribution

uniforme des populations entre les sous-niveaux Zeeman de 1'état excité. La

lumiere correspondante I est donc totalement dépolarisée et sa répartition

2

dans l'espace est isotrope.
Les méthodes de mesure de durée de vie que nous avons utilisées
consistent & étudier la variation en fonction de divers parametres (champ Ho'

champ H etc.) soit des intensités I oul , soit de la différencel -1, soit
b o ~ i o

! I -1

du taux de polarisation , dans une direction déterminéec. Seules les

LI
I +1
™ g

intensités I1 varient avec ces parametres, les intensités I en sont indépen=

2

dantes; par suite, ces méthodes donneront non pas le paramtre & , mais le
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param‘etré T, durée de cohérence du niveau dans les conditions de géométrie
fixées . Aux tres basses pressions de vapeur, N étant tres vetit, x —2> 0 et
T—— T . T >T d&s que x est non nul, Ainsi, la méthode de la résonance
magnétique de BROSZEL, ou celle de la dépolarisation magnétique due a
HANLE (8)(9) et utilisée par divers auteurs dans le cas du mercure (10, 19)
permettent, dans les mémes conditions, de mesurer la méme durée de cohé-
rence . La forme des raies de résonance magnétique doit étre la méme qu'en
I'absence de diffusicn multiple; de méme la variation du taux de polarisation
dans la méthode ae HANLE doit suivre la loi classique démontrée par

WEISSKOPF et BREIT (8) :

Les formules théoriques restent les mémes, seule la grandeur T est remvla-
cée par T. Le tableau 4 (page 63 bis) donne les valeurs de K et de T dans

les divers cas intéressants, ainsi que l'expression de x (N) correspondant

L F

aux valeurs I et F des moments angulaires en fonction de x. . (N) = x (N)

0,1 -

Fh

correspondant aux isotopes pairs (relation tiréde de 1I,64 et II,61). Il est 2
remarquer que, méme lorsque la diffusion multiple devient importante (x voi-
sin de 1), T ne tend que vers une limite finie. L'interprétation de ce résultat
est sans doute la suivante : lorsque 2 atomes sont sans vitesse relative, si le
ler émet en retombant dans le sous-niveau Zeeman h,;\, un photon que le
2e absorbe en partant du méme sous-niveau Zeeman ].147 , la cohérence de

nhase doit étre conservée autant qu'il est possible : il y a dans une certaine






TABLEAU 4

- 63 bis -

: F=J=1 10 7% xg, 1(N) = % (N) :
} 1 -— o) ! :
: 10 ¢ :
: (isotopes
i pairs)
: ]
§I=1/2 7 < (N) = x_(-22)

P F=3/2 P —> > *Vy/2,3/20 ) T T 3

! (isotope 1996): —— X

l (isotope 99)2 T 1/2,3/2.(N) ‘
P 1=3/2 _ N ‘
: 28 - =

P F=3/2 , *3/2, 3/2(N) x ()

: : 125 1 — 28 < (N) 5

i (isotope 201); 125 3/2,3/2

I=3/2 - N !
: 4 - (2
ir=s5/2 o2 %372, 5/2N = %, ()
: (isotope 201)i 220 129 4 (N)
* 250 "3/2,5/2 :




‘mesure échange des fonctions d'onde des 2 atomes. Dans toutes les autres
.p sibilités de passage de l'excitation d'un atome & un autre, une partie de
-1a cohérence doit €tre perdue, Alors que tous les transferts d'excitation con-
tribuent 2 1'augmentation du temps d'emprisonnement du rayonnement, seuls
les premiers doivent jouer un rSle important dans 'affinement de la raie de
résonance magnétique.

Le temps d'emprisonnement du rayonnement est également fé-

cile & déterminer dans notre formalisme; la probabilité totale de trouver un

atome excité & l'instant t, sachant qu'un atome é&tait excité & l'instant. O, est

P(t) = Trace S)(t) =e C(1-x)t puisque Trace 3)(0) =1

t
P(t) = e- C ou T!' =

: ‘x (I1, 71) est le temps d'emprisonnement.

Comme @ < 1, on constate que T' > T, conclusion en accord avec les
résultats des mesures de &' par différents auteurs (14) et nos résultats de
mesure de T. T ' tend vers l'infini quand x tend vers 1, c'est-i-dire quand

les photons ne peuvent plus sortir de la cellule.

En ce qui concerne les valeurs des taux de polarisation PU et P
m

enfin, si on se trouve en champ fort et en 1'absence de radiofréquence, la

4
matrice 96 est diagonale, 2insi que 5)(0), si bien que

- D= s 7 o S .
?(t) =e [5)(0) 2F+1 J + —_— I (11, 72)
2F+1
Ainsi, la répartition de populationsdonnée en l'absence de dif-

fusion multiple par e 5)(0) est remplacée par celle donnée par S)(t) . On

en déduit facilement dans les divers cas possibles les valeurs de PG et PTT
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en fonction de x. Les résultats sont donnés par le tableau 5.

TABLEAU 5

B : =)

o/ 100 : /100
P1=0 1-x 1-x
FF=7=1 " [ %
i (isotopes pairs) 5 : 5
1=1/2 P03 1e-x P 1 - x .
| F=3/2 - e v -yl
I . : 7 —_ : ——— :
i (isotope 199) : 1 5 : 5 1 5 i
f1=1/2 : ; :
i F=3/2etF=1/2F — 1-x 3 g 1-x |
: ol : 16x 31x
i excitation broad : 11 1 - 13 7 1 - )
i line (isotope 199) :
F=_33//22 6 1 -x 12 1 -x i
(isotope 201) 23y % 29 1 _ _A48x
g : : 115 145
;23)//22 7 1 - x 7. 1 - x
! (isotope 201) P32l 19, 28
: : : 155 95

Dans tous les cas, P et P sont inférieurs aux valeurs obtenues

o m
pour x = 0 (absence de diffusion multiple) et tendent vers 0 quand x tend vers 1.
Aingi ge trouve justifié l'ensemble des résultats qualitatifs

décrits au chapitre I,
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Remargue
Les résultats précédents permettent également de »révoir théo-
riquement les résultats obtenus en isolant les photons diffusés pt+1 fois- Il
suffit de calculer les intensités lumineuses correspondant & 12 matrice densité

(11, 66). En particulier, dans le cas de 12 diffusion double, »p = 1 et l'on 2 la

matrice densité

(2) (t)=the'rt -ﬁ(t[ 1-x | ke

53 e d?(0)+—2—-ﬁ_—i- II] e

dont la partie variable avec le champ de haute fréquence dans le cas de la

résonance magnétique est

1% ] P 3
?(o) e b ol xxd % 53(‘) (t) (11, 73)

r 1
?I(Z)(t) = xxlte” fe™ b

I1 en résulte que la forme de raie observée dans le cas de la diffusion double

isolée est proportionnelle 2

' )
re 2 [ 2y o8®(a, en, L
B étant donné par (I, 5).
(2)

On trouve en particulier que la largeur A(J de la forme B

est donnée par : 4

tZ
sonance est telle que
K(4?2+1ﬂ
= (11, 76)
4 5) 24 3

sz ™/ 0,46 x

(1+11,77533) (11, 75)

r

1

alors que l'amplitude é
2

T

B(Z) (o, 6~H1, -Tl'_)
Hj

(avec j>= QAHI‘C = L._)

r
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8) Etude de la validité des hypoth¥ses faites

Au cours de ce chapitre, nous avons fait un certain nombre
d'approximations que l'on neut ranger en quatre groupes. Nous aliocns mainte-
nant discuter leur validité, en particulier si on applique nos résultats au cas
des différents isotopes du mercure.

a) Certaines approximations concernent les ordres de grandeur

des fréquences et intervalles énergétiques. Nous avons supposé que k_ est une
fréquence optique, de l'ordre de 1014 a 1015 secn1 (kO = 2,4—8.1015 sec”1 pour:'
la raie 2537 .i:, du mercure). ko est donc effectivement tres grand devant tou-
tes les fréquences qui interviennent, de l'ordre au plus de quelques milliers de
Mégahertz. Nous avons supposé en outre que les intervalles de structure hyper-
fine sont grands devant 1a largeur Doppler des comrosantes de la rzie, celle-ci
étant elle-méme tres supérieure 2 l'effet Zeeman; c'est ce qui correspond aux
‘conditions de nos expériences sur le mercure, Mais cette approximation ne
serait pas valable dans d'autres cas, comme celui du sodium.

b) Nous avons fait une approximation non relativiste (paragr. 3, A)
entidrement justifiée puisque les vitesses quadratiques moyennes sont de
l'ordre de 104 cm/sec.

i) 51 R représente la distance entre 2 atomes, nous avons suppo-
sé€ que

koR >>1
WR U R, LR, £R, 'R «1
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La 2e¢ série d'hypotheses revient & dire que la distance entre deux
atomes est toujours tres petite devant les longueurs d'onde associées aux fré-
quences (W) o in) flw , £, [ . Celles~ci sont de l'ordre de plusieurs metres
ou dizaines de metres, alors que les dimensions des cellules de résonance uti-
lisées ne sont que de quelques centimetres, L'approximation est donc parfaite-
ment valable .

L'hypothese k R > 1 implique R PO 4.10-6cm. Le nombre

o .
d'atomes se trouvant & une distance d'un atome déterminé inférieure 3 4. lo-bcm

-6,3 -16

est = m(4.10 )" N~/ 3.10 N. Dans le domaine de pressions de vapeur

3
. 13 3
exploré (N g 2.10 atomes par cm” ), 1 atome sur 150 en moyenne se
' -6
trouve dans une sphere de rayon 4.10 = cm centrée sur un autre. Cette
approximation est donc encore justifiée,
d) Enfin, s ] i i > - ! 1,42
d) Enfin, nous avons admis que Via t \ <\<‘R12 (11, 42)
pour des temps t de l'ordre de T ., Cette condition est la nlus restrictive.

Pour T ~ 1, 2.10""

sec, si ‘ Viz2 '_/\JZ.IO cm/s, elle correspondrait &
-3
I RIZI >>2,5.10 cm, ce qui exclurait un nombre imnortant d'atomes si-

tués autour d'un autre. Toutefois, notons que la pénétration du rayonnement

autour d'un atome se fait dans une sphére dont le rayon est de l'ordre de

1
T —-——1,—,- cm, I1 en résulte que la fraction d'atomes pour les-
i 2.107*°N

quels l'approximation n'est pas valable est au plus de l'ordre de

2,5.10'3 3

i
2.10°

™ (5.10-16N)3

13N
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En réalité, cette fraction est plus petite encore; en effet, il

est clair que si ¢, est tres différent d'une valeur du type

12
A m gy + Aﬁ W g ( i m et A fL étant des entiers alge’briqges), c'est-a-dire
que si l'effet Doponler ne permet pas le passage du photon de 1l'atome 1 a 1'ato-
me 2 (cf. chap. I, paragr. 2), ce passage est trés peu probable, et c'est le
résultat que donne aussi notre calcul. Il risque donc seulement d'étre tres
inexacf, pour les atomes 2 tels que CL‘IZ ait une valeur de ce type, dans
les limites de la largeur naturelle fd des niveaux. Le nombre d'atomes 2

satisfaisant & cette condition est plus petit que le nombre total d'atomes 2

koV
£

(AIZ possible. Il en résulte que la fraction d'atomes négligés ne dépasse

-2 - 3
pas 10 ~ (5.10 16N) ce qui reste trés petit.

par un facteur de l'ordre de ~ 2. 103 pour chaque valeur de



III - DISPOCITIF EXPERIMENTAL

Le dispositif expérimental comportait essentiellement une cellu-
le en quartz dont le queusot, contenant la goutte de mercure, doit étre soigneu-
sement thermostaté. L'excitation ontique était fournie soit par un arc basse
pression alimenté en courant alternatif, soit par des lampes excitées par une
décharge haute fréquence. Les champs magnétiques utilisés étaient fournis par
une paire de bobines en position d'Helmholtz., Un émetteur.ad quartz suivi d'un
amplificateur débitant dans un circuit accordé fournissait le chamn H.F. H1

que l'on mesurait en valeur relative .> Des photomultiplicateurs recevaient les
signaux Irr et IO_ de résonance optique. Le signal de résonance magnétique
ITT - Io était étudié en général au moyen de la déviation d'un galvanometre. Tou-
tefois, dans certaines mesures, nous avons utilisé un dispositif électronique
de modulation de la puissance de haute fréguence, et d'amplification sélective |
avec déte ction synchrene du signal de résonance magnétique . Nous décrirons -
en détail successivement chaque partie du montage.
1) Cellules utilisées
Les cellules utilisées sont en quartz fondu. En général, elles
ont la forme d'un cube de 2,4 & 2, & cm d'aréte, dont une des 6 faces est
étirée en forme de pidge & lumiere; cette partie cubique constituait la zone
Q'observation. Les 2 cellules utilisées pour faire des mesures en excitant
sélectivement 1'isotope ZOZHg, d'une part dans le mercure naturel, et

d'autre part dans le mélange isotonique n° 1 avaient été choisies aussi sem-

blables que possible. Des diaphragmes supportés par des tubes de carton ou



de bakélite délimitaient les faisceaux lumineux et des vis calantes, sur les-
quelles certains noints de la cellule venaient s'apnuyer, permettaient de
renroduire les conditions géocmétriques d'une ficon 1ssez précise pour que
les résultats des mesures restent les mémes, dans les limites de leur dis-
persion habituelle, au cours des remises en place successives de la cellule.

Le remplissage de la cellule était fait, apres dégazage pendant
plusieurs heures & 400°C, par distillation & partir d'un amalgame or-mercure
sous vide poussé. Les concentrations des différents isotopes dans les mélanges
isotoniques utilisé€s et en outre dans le mercure naturel sont données dans Ié'
tableau 1 (page 4 bis).

Dans les intervalles séparant les mesures, le queusot des cel~
lules contenant la goutte de mercure &tait maintenu dans 1'azote liquide. Zi
cette précaution n'était pas prise, du mercure risquait de passer dans la par-
tie cubique de la cellule;i*application de la haute fréquence nrovoquait alors
une décharge, suivie d'un dégazage. Malgré la faible pression de gaz résul-
tant, un nouveau remplissage se révélait nécessaire; en effet, les raies obser-
vées étaient systématiquement élargies de quelques nour cent sans doute en

raison des collisions contre les molécules du gaz. Lorsqu'a la fin d'une

)

série de mesures on mettait dans i‘azoie liguide le gqueusot dc !
signaux de résonance cptique et de résonance magnétique disparaissaient pres-
que instantanément, sauf dans les expériences ol le queusot avait été porté &
température élevée (supérieure 3 20°C), la partie avant de la cellule étant

chauffée 2 70°C., Dans ce dernier cas, il fallait attendre narfois pres d'une
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heure pour que le signal s'annule, Nous ne comprenons pas la raison de ce
phénomene .
2) Thermostat
Les mesures nécessitaient la régulation de la température du
queusot avec une précision de l'ordre dm 1/10 de degré nendant des durdes
nouvant atteindre 10 heures. A 0°C, on utilisait simnplement un bain de glace
fondante . Aux températures comprises entre + 15°C et - 36°C, le queu: ot de
la cellule nlongeait dans un récinient en cuiyre R, nlein d'alcool (cf. fig. 9),
nlacé dans un vase de Dewar V de 2 litres garni intérieurement 4'une feuille de
cuivre destinée & homogénéiser la temnérature. Le vase V était fermé & sa
partie supérieure nar un tampon de laine de verre. Une résistance chauffante
-dissipaht de 1l a 2 watts assurait une fuite thermique constante. De l'air compri-
mé, refrcidi nar barbotage dans un second vase de Dewar V', était envoyé par
un tube & 2 parois, entre lesquelles on a fait le vide, dans le vase V et en
assurait le refroidissement.
Pour stabiliser la temnérature, un thermoma2tre 2 contact varia-

ble nlacé dans le vase V et dont le réserveir touchait le récipient R, commandait
par l'intermé&diaire d'un thyratron une valve interrompant ou rétablissant le dé-
bit d'air comprimé. La température effective 2 l'intéricur du récipient R,
mesurée avec un thermom?tre gradué au 1/10 de degré était en un peint déter-

miné tres stable au cours du temps mais son homogénéité était mauvaise d'un

point & 1'autre du récipient (elle variait de 1 2 2° selon sa valeur moyenne
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sur les 12 & 15 cm de la longueur du queusot immergée dans 1'alcool). On dé-
terminait en principe la température du noint le plus froid.

Aux températures supérieures a 15°C, il était nécessaire de
chauffer la partie cubique de la cellule nour que le queusot constitue effective-
ment un point froid. Elle était placée dans une boite en nlexiglass, munie de
fenétres en quartz, portée & 70°C nar soufflage d'air chaud (un chauffage élec-
trique aurait risqué de créer des inhomogénéités du champ magnétique statique).
Le vase V était remplacé par une 2e¢ boite s'adaptant sur la lere, contenant le
récipient R rempli d'eau et non plus d'alcool; un chauffage électrique créait une
fuite thermique d'une dizaine de watts et le soufflage d'air froid permettait
de thermostater.

3) Sources lumineuses

Dans les nremieres expériences effectudes par M. A, GUIOCHON
(5, 13), la source était un arc Gallois haute tension, basse pression, dont la
partie émettrice est un tube cylindrique en quartz. Selon qu'on 1l'utilise longi-
tudinalement ou transversalement, on se rapproche des conditions d'excitation
du type '"broad line'" ou "narrow line" resvectivement. Dans la suite, nous
avons toujours utilisé des tubes sans électrodes excités par décharge H.F .,
de 10 cm de long et 6 mm de diameétre, conienant un ncu de mercure et
de l'argon i une pression variant selon les cas de 2 & 6 mm de mercure. La

puissance H,F. nécessaire était fournie var un émetteur & quartz suivi d'éta-

ges amplificateurs et multiplicateurs de fréquence. La fréquence était 108 MHz.
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(1a lampe était placée entre les bornes d'un condensateur faisant partie du
circuit accordé sur lequel débitait 1'amplificateur).

La stabilité de ces lampes était assez médiocre, L'intensité
d'une lampe, dans les meilleurus conditions, fluctuait d'au moins plusieurs
pour cent au cours d'une série de mesures. En outre, d'un jour & l'autre,
la lampe devenait moins brillante et il était péricdiquement nécessaire de la
régénérer en la chauffant au chalumeau. Une partie du bruit observé provenait
des fluctuations de la lampe; les dérives d'intensité nécessistaient des précau-
tions particulidree au cours des mesures et des corrections diverses dans
leur dépocuillement (voir paragr. 8).

En général, la cellule était éclairée par des faisceaux paralleles
obtenus a l'aide d'une lentille en quartz fondu., Dans la plunart des expériences,
'excitation optique se faisait en lumitre o (o, + T incohérentes) dans 1l'axe
du champ magnétique HO; il est alors inutile de polariser la lumiére excitatri-
ce. Toutefois, dans les expériences de résonance magnétique et de dépolarisa-
tion magnétique effectuées sur le méme montage (cf. chap. IV, paragr. 2),
I'excitation se faisait dans une direction pernendiculaire & H; la polarisation
était obtenue au moyen d'un prisme de Glazebrook collé 2 la glycérine.

Utilisation de filtres : En général, la lampe contenait un isotone

nair nur, destiné & exciter sélectivement soit cet isotope dans le mélange

isotopique contenu dans la cellule, soit une composante hynerfine d'un iso-
) . ,204 198 201 .

tope impair (| Hg et 9 Hg pour Hg, F=5/2 et F = 3/2 respectivement).

o
Pour exciter la composante A (F = 3/2) de l'isotope 1'9Hg, le plus simple
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était d'exciter le mélange n° 5 par une larape contenant ce méme mélange..
Mais on excite alors en méme temps les isotopes pairs contenus dans la cellule

dont la raie de résonance magnétique, 3 la fréquence chcisie (14, 48 MHz) est

199 N

tres voisine de celle du Hg et 1a recouvre a peu pres compléetement, Le

Fa
choix de la fréquence était imposé »ar d'autres considérations (cf. chan. IV,
Ey [y P

maragr. 6). Nous avons pu réduire l'importance de la raie des isotones pairs

en interposant sur le trajet de la lumikre excitatrice 3 cuves 2 absorption de

. . 202
8 mm d'épaisseur, contenant respectivement des mélanges enrichis en Hg,

198 200 . .

9 Hg et en Hg (mélanges n° 1, 2, 3), chauffées 3 70°C environ. Les inten-
sités des composantes hyperfines correspondantes dans la lumidre incidente
sont alors considérablement réduites et la résonance des isotopes nairs ne.

199

dépasse plus alors 1/10 de celle de l'isotope Hg. Une correction restait
cependant nécessaire, la résonance & étudier étant rendue dissymétrigue;

elle sera étudiée au chap, IV, paragr. 6.

4) Champ magnétique

Les champns magnétiques utilisés étaient obtenus & 1'aide de »nai-
res de bobines placées approximativement en position de Helmholtz, alimentées
nar batteries et éventuellement refrcidies nar eau, La mesure relative du
champ se faisait en déterminant avec un potentiometre Leeds-Northrus la
d.d.p aux bornes d'une résistance étalon, maintenue & 0°C et parcourue par
le courant magnétisant, Le champ créé nar les bobines était horizontal et

avait la direction du méridien magnétique - Le pointé de la résonance des
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isctopes pairs dans les 2 sens possibles du courant magnétisant et la connais-
sance du facteur de Landé du niveau 63P1 déterminé npar BROSSEL nermet-
taient d'étalonner le chamn en valeur absolue avec une précision suffisante.

Les bobines utilisées pour la plupart des mesures avaient un
diametre moyen de 40 cm et donnaient un champ de 42, 5 gauss par ampere.
Pour les exnériences de dépclarisation magnétique, nous avons opéré avec un
autre montage comnortant des bobines de 25 cm de diametre moyen, créant
un chamn de 20 gauss par ampere - Dans la plupart des exnériences, nous
n'avons pas comnensé la composante verticale du champ terrestre - Mais
dans le cas des expériences de dénolarisation magnétique, ol il est nécessaire
d'opérer en champ rigoureusement nul, une paire de bobines supplémentaires
de 70 cm de diametre moyen la compensait & 2 ou 3% »res de sa valeur; lors=
que le champ des bobines principales compensait exactement la composante
horizontale du champ terreétre, I'effet Zeeman dd au faible champ vertical
résiduel valait au plus 1% de la largeur naturelle des niveaux.

5) Appareillage de haute fréquence

Nous avons utilisé les fréquences de 144 MHz - 14,48 MHz -
11,9 MHz et 19 MHz. Dans tous les cas, l'onde H.F. fournie par un émetteur
3 quartz est amplifiée dans un amplificateur Millen (push-pull & lampe 829 B).
La sortie se fait par cable coaxial terminé par une boucle de couplage avec le
circuit d'utilisation et un condensateur série. Le circuit accordé d'utilisation,

dnt les boucles entourent la cellule 2 résonance, est en tube de cuivre, refroidi



par eau. En agissant sur la tension plaque de la lampe amplificatrice, on
peut faire vafier I'amplitude du champ H.F. dans la cellule. Un wattmetre
directicnnel, en série sur le coaxial d'amenée, permet d'accorder les cir-
cuits et de régler le couplage de manidre & annuler la puissanc& H.F. réfié-
chie par le cizcuit,

Pour mesurer le champ H,F ., en valeur relative, un second cir-
cuit accordé est placé prés du premier; une Jdiode 2 filament suivie d'un cir-
cuit résistance~capacité forme voltmetre de créte. La tension redressée est
nroportionnelle au champ H.F . dans le domaine de lindarité de la diode., On
vérifie la linéarité de l'ensemble du montage au moyen du wattmetre direction-
nel en comparant les indications de ce dernier avec le carré des indications
du voltmeatre de créte.

La puissance H.F, nécessaire pour saturer les raies des isotopes
pairs était pratiquement atteinte dans nos montages; mais les isotopes impairs,
dont le facteur de Landé est plus petit, correspondent pour un méme champ eHF .
H1 2 des valeurs plus petites de 532:( XL Hl T)Z; leurs raies étaient toujours

trés loin de la saturation, bien qu'un champ H  de prés de 1 gauss soit atteint.

1

— —— s ——— ——— —— —— ——— — ——— — _. W — - A—— —— o e i n® i o oo adts i et

Chaque banc d'optique de détection comnorte une lentille en
quartz fondu, fcrmant i travers un prisme de Glazebrock l'image du diaphragme
placé contre la cellule sur la photocathode d'un phctomultiplicateur R.C.A.

IP28. En général, les bancs d'optique sont perpendiculaires & Ho’ l'un rece-
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vant la composante m du signal optique, l'autre la composante o, Dans les
expériences de dépolarisation magnétique, le banc d'optique recevant la com-
posante ¢ était disposé dans 1'axe de HO.

Dans la presque totalité des mesures de résonance magnétique,
les 2 courants d'anode, proportionnels resnectivement aux intensités lumineuses
Iﬂ et IG, sont opposés dans un galvanomtre (sensibilité 2.10-11 A/mm & 1 mm,
période 15 s.) au moyen d'un nont de résistances (1)(20). Le nont est équilibré
de telle sorte que le galvanometre ne dévie pas lorsque 1'on masque ou démas-
que la lampe illuminatrice - Ce montage présente l'avantage d4'éliminer les
fluctuations de zéro dues 2 une variation d'intensité globale de la lampe. Lors .’
de la résonance magnétique (en excitation o) Irr augmente et Icr diminue. Le

galvanometre qui mesure M” "R Iq( A et |- étant des constantes détermi-

nées par 1'équilibrage du pont) dévie, les 2 effets s'ajoutent .

—— —— i L - —— — — — — T —— o — — ——— — i, o —" o o . ST Tt it i it e e T\ Mt S o ot e S — —r ot o i — ot 40 o

Pour des raisons que nous mentionnerons plus loin, le s»ectre
de bruit du signal de résonance optique a probablement un maximum dans la
zone des tres basses fréquences., Par suite il devrait étre plus avantageux
de moduler le signal de résonance magnétique et de 'amnlifier sélectivement
qie de le détecter avec un galvanometre. L'essai n'a été fait que dans le
cas des isotopes pairs & pression de vapeur élevée et 1'amélioration ainsi
cbtenue dans le rapport signal sur bruit a, seule, permis de faire des mesures

dans cetty zone.
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Mais pour que la forme des raies de résonance magnétique
soit respectée, si on veut moduler seulement le signal de réscnance magné-
tique, c'est-a-dire la variation & résonance du signal de résonance optique, la
modulation doit consister & se placer alternativement dans les conditions ou le
signal existe, puis dans celles ol il est nul, et le signal modulé doit étre ampli-
fié linéairement. Pour des raieons de simplicité, nous avons choisi de modu-

er en ondes carrées le cham ¢ haute fréquence, par l'intermédiaire
1 des carrées le champ H, de haute f par llint édiaire de

1

la tension plaque de 1l'amplificateur de puissance,

a) Modulation du signal :

Un générateur 25 périodes, synchronisé sur le secteur, fournit
d'une part un signal de référence sinusoidal qui alimente le vibreur de la
détection synchrone, et d'autre nart un signal en ondes carrées qui coune la
tension plaq.ue de 1l'alimentation haute tension de l'amplificateur par l'intermé-
diaire d'un interrupteur électronique.

b) Amplification du signal photoélectrique :

Le courant d'anode modulé est amplifié d'abord dans un préam-=-
plificateur a large bande, comportant comme lampe d'entrée une lampe élec-
trometre alimentée par batteries, suivi d'un amplificateur sélectif dont la
bande passante est de l'ordre du cycle., Apres déphasage, le signal de sortie
attaque le vibreur de la détection synchrone, qui est suivie d'un circuit
résistance-capacité fournissant une constante de temps de 15 sec. environ.
Le signal est mesuré au moyen d'un galvanometre mis en série avec la résis-

tance. L'ensemble du montage est représenté par la figure 10,
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L'avantage de ce dispositif est une réduction considérable du
rapport du bruit de zéro au signal lorsque les mesures deviennent impossibles
en utilisant la méthode d'opposition décrite au paragr. 6 (dans les mesures sur
les isotopes pairs & une température du queusot de 25°C, le rapport signal
sur bruit avec ce dispositif était de l'ordre de 90, alors qu'il ne dépassait
pas 1'unité avec la méthode d'opnosition). Mais il comporte des intonvénients
notables :

- risque de non linéarité des amplificateurs. Le domaine de
linéarité doit &tre déterminé nour chacun d'eux, puis on vérifie encore que
les résultats sont cohérents avec ceux de la méthode d'opposition dans les
conditions ol celle-ci est utilisable,

-~ un grand nombre de parameatres étant en jeu, la stabilité de
I'ensgmble du dispositif est beaucoup moins bonne que celle de la méthode
d'opposition,

- enfin, lorsque ia méthode d'opposition donne un rapport signal
sur bruit excellent (de l'ordre de 100 par exemple), le dispositif électronique
non seulement n'apporte aucune amélioration, mais détériore méme la qua-
lité du signal. Cette limitation des performances est peut-&tre due aux dé-
fauts de stabilité des ondes carrées et au bruit engendré dans la chaine
amplificatrice.

Malgré ces défauts, cette méthode s'est révélée de la plus grande

utilité, Elle devra &tre utilisée pour des investigations ultérieures dans le

domaine des fortes nressions de vapeur.
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€) Conduite des mesures de résonance magnétique

a) Etude du bruit et du rapport signal sur bruit

Le rapport du signal de résonance magnétique au bruit est le
produit du rapport du signal de résonance optique au bruit @r la variation re-
lative du signal de résonance optique lors de la résonance magnétique, Cette
variation est d'autant plus grande que la dissymétrie moyenne des populations
des niveaux atomiques excités est plus importante, donc que le taux de polari-
sation est plus grand., ou que la pression de vapeur est plus faible. Cn s'expli-
que ainsi que, toutes choses égales d'ailleurs, le rapport signal sur bruit
soit plus grand aux faibles pressions de vapeur gu'aux pressions de vapeur
élevées.

Les pnrincipales causes de bruit sont les suivantes :

~ Bruit Schottky des courants d'anode des photo;nultiplicatewlrs .
I1 est calculable théoriquement. Méme en admettant que le bruit réel est plu-
sieurs fois sunérieur & sa valeur théorique, il reste toujours tres faible devant
le signal de résonance optique - Le rapport signal sur bruit correspondant est
de l'ordre de 1000 au moins. Mais le signal de résonance magnétique est par-
fois de l'ordre de 1% du signal de résonance opti.que Les brui.ts Schottky des
2 photomultiplicateurs s'ajoutent dans la méthode du nont et ie rapport du si-
gnal de résonance magnétique au bruit di 2 cette cause peut descendre jusqu'a
10 ou 20. Il reste cependant toujours supérieur au rapport signal sur bruit

effectif,
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- Bruit dd aux fluctuations rapides d'intensité de la source.
Celles-ci sont assez faibles, de l'ordre du pour cent de l'intensité totale. Le
montage en opposition des courants d'anode élimine en principe leur effet sur
le zéro du galvanometre. Bien entendu, les variations d'int.ensité de la source
se retrouvent en totalité sur le signal de résonance magnétique, mais le rap-
port signal sur bruit correspondant reste de l'ordre de 100,

- Bruit di aux fluctuations de la répartition d'intensité de la lampe
sur les différentes composantes hyperfines de la raie 2537 .A;, ou aux fluctua-
tions du renversement de la raie, Ceci se produit dans le cas de l'excitation

199

du mélange n° 5 enrichi en Hg par une source contenant le méme mélange,
qui excite les 2 composantes F = 5/2 et F = 3/2 simultanément ou dans le

. e R _ 201
cas de 1l'excitation du mélange n° 6 enrichi en Hg par une source contenant
's 204 s 198 . . . :
l'isotope Hg ou l'isotope Hg pratiquement pur (qui excite une composante
hyperfine de l'isotope impair en méme temps que l'isotope pair présent dans
le mélange). L'excitation sélective d'une composante bien déterminée corres-
pondrait & un taux de polarisation fixe, mais différent d'une composzante &
1'autre; les signaux In et Icr observés sont la somme des signaux donnés par
chaque composante. Une variation de la répartition d'intensité de la lampe sur

ies différentes composanies modifie leur Limportance relative dans I c
de
et entraine une variation/I et I dans des sens opposés; il en résulte un dé-
™ o

placement du zéro pouvant &tre important dans la méthode d'opposition,



- Bruit dd aux fluctuations du taux de nolarisation de la lumigre
de résonance, liées peut-&tre 2 des fluctuations de la pression de vapeur si la
goutte de mercure (trés petite avec des mélanges isotopiques autres que le
mercure naturel) migre i 1'intérieur du queusot dont la température est peu
homogeéne (cf. paragr. 2). Seul un tel phénomene nous semble pouvoir exnliquer
le bruit de zéro constaté avec la méthode d'onposition, dans le cas ol on excite
sélectivement un isctope pair tel que ZOZHg aux presgions de vapeur élevées
(queusot vers 20°C). Dans ce cas, les causez précédemment invoquées sont
insuffisantes pour expliquer le bruit de zéro observé, Le ranport résonance
magnétique sur bruit tombe a2 1 ou 2, Il en est de méme avec les isotopes im-
pairs lorsque la température du queusot atteint 10 & 14°C.

Les 3 derni®res causes de bruit sont dues sans doute 2 des phéno-
menes assez lents et leur spectre de bruit a probablement un important maxi-
mum aux tres basses fréquences - C'est alors que le dispositif électronique
permettant une modulation 3 une fréquence de 25 périodes apporte une amélio-
ration considérable, le rapport signal sur bruit pouvant atteindre 20 avec les
isotopes pairs vers 25°C,

b) Tracé exnérimental des courbes de résonance

Un certain nombre de réseaux complets de courbes de résonance
ont été tracés., Toutefois, pour abréger les mesures, on se contentait en géné-
ral du sommet et de quelques points sur les ailes de chaque courbe, ce qui

suffit pour en déterminer la largeur avec une bonne précision.
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Lorsque le rapport signal sur bruit était excellent (dépassant 50
par exemple dans le cas des isotopes pairs aux basses pressions de vapeur),

il suffisait de prendre chaque mesure 1 fois en vérifiant le zéro de temps a
autre. Mais si le rapport‘signal sur bruit devenait plus mauvais, il fallait
reprendre le zéro a chaque mesure, et éventuellement reprendre chaque me=-
sure plusieurs fois, parfois jusqu' a 8 fois, puis faire la moyenne des résul-
tats obtenus.

Pour corriger les dérives lentes éventuelles de la source luminecu-
se, on déterminait I'amplitude 2 résonance de chaque courbe au début, au milieu
et & la fin des mesures la concernant; les résultats étaient corrigés en admet-
tant une dérive linéaire de 1 intensite’ lumineuse entre les mesures de l'ampli=
tude & résonance. Une mesure en un temps assez court de 'ensemble des ams
plitudes 4 résonance permettait de '"normalise®" le réseau en ramenant toutes

les mesures A une intensité lumineuse déterminde.

c) Dépouillement des mesures et détermination des durées de
cohérence '

——

Apres les corrections précédentes et les corrections nécessaires

dans le cas des isotopes impairs (cf. chap. IV, paragr. 6,7 et 8) on mesurait

les largeurs en gauss A H des courbea de résonances ( NH = ——g&;&"——)
2
et on portait les valeurs de N H des différentes courbes en fonction de H,Z;,
i
2

, 2 Aw 4 2
CAH = rz = (Y--ZTZ {'1+6,13( /(}/-HIT) 1

4 2
>3 +.24,52.H1 .

r°T (111, 1)

d'apres 1'équation (I, 8)
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valable nour la fcrme théorique de la raie, les points doivent se nlacer sur
une droite dont 1'ordonnée a l'origine détermine T et qui permet pour chaque
N 2 2 . .
valeur de H1 de connaitre le parametre ? = (r HIT) . La droite s'accordant
au mieux avec les points expérimentaux était déterminée par la méthode des
moindres carrés.
Remarquons que les pentes de toutes les droites obtenues doivent

8tre les mémes; le narallélisme des droites expérimentales est un bon contréle

de la cohérence des résultats.
2

K p
2 L'amplitude 2 résonance vaut B (0) = ——253—— et on a posé
Y=g ° K' (1+4 5) ). On nortait de méme y en fonction de H, , et la

1
. . . . . 2 !
droite obtenue donnait une autre détermination des nHarametres 5) . L'accord
entre le réseau expérimental et un réseau théorique de Majorana-Brossel
donné par la formule (I, 5) ot  est remplacé mar T peut €tre considéré
gy . 2 s

comme excellent si 1'écart entre les 2 séries de valeurs de 5) obtenues a
partir des 2 droites ne dépasse pas 7 a2 10% .

Finalement, nous estimons que la précision sur T est de l'ordre
de 2 & 3% dans de bonnes conditions de rapport signal sur bruit mais peut ne

nas dépasser 10% lorsqu'alles sont mauvaises,

d) Cas particuliers

Nous envisagerons plus loin le cas des expériences faites avec
2 cellules (cf, chap. IV, paragr. 4). La seule différence avec le cas précédent

2
est qu'on ne neut plus parler d'une droite donnant y en fonction de H, ; la

1
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forme de raie est en effet tres différente de celle de Majorana-Brossel
(cf. chap. II, paragr, 7, remarque).

I1 nous est arrivé de désirer mesurer T en n'utilisant qu'un
seul photomultipliﬁateur, avant de disposer de l'appareillage électronique.

Le signal de résonance magnétique est obtenu sous forme d'une faible varia=
tion du signal de résonance optique. Il était nécessaire de prendre les mesures
plusieurs fois pour chaque point et nous n'avons pu tracer que guelques courbes,
Il nous a paru alors plus siir pour déterminer T de tracer la droite donnant y

en fonction de le, d'en déduire les valeurs de 332 et de les reporter dans la
formule (III, 1) aprés avoir mesuré les largeurs des 2 ou 3 courbes tracées;

on faisait la moyenne des valeurs de T ainsi obtenues: Mais on ne doit pas

ainsi compter sur une précision dépassant 5% .,

Pour mesurer un taux de polarisation, il ne suffit pas de mesurer
les courants d'anode d'un photomultiplicateur en laissant passer 2 1'aide d'un
prisme de Glazebrook successivement les 2 composantes de é,polarisations
perpendiculaires de la lumiere de résonance optique. En effet, la sensibilité
d'une photocathode dépnend de 1'état de pclarisation de la lumigre incidente.

11 faut donc déterminer le facteur de conversion permettant de passer diune
sensibilité & 1'autre. Deux méthodes ont été employées :

a) Pour mesurer PTT ou Pcr (cf. chap. I, paragr. 2), on mesure

successivement les courants d'anode i et ia du nhotomultinlicateur en 1l'absen-
- : 3
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ce de résonance magnétique, puis leurs variations Ai et A io en présence
™
d'un champ H.F. de grandeur fixée, Ho ayant la valeur correspondant a la

résonance.

Cn afi k I, k et k étant des constantes représentant
o g0 0o m

kI
T

i
m

les sensibilités du photomultinlicateur pour les 2 états de polarisation et o,

Le flux lumineux total émis est proportionnel 2 I_ + ZIor' A la résonance,

Nig AR
Al + ZAIG= 0. D'ou —— + 2 — =0 ; on mesure donc ainsi le
T kTr o o
rapnort ——e—m—— .,
£ k
o

b) Pour mesurer P (taux de polarisation en chamn faible dans
1'axe du champ Ho’ cf, chap. I, paragr. 2) on utilise le fait qu'en champ intense
(effet Zeeman grand devant la largeur naturelle des niveaux), la lumidre émisa
dans la direction de Ho est formée de 2 composantes circulaires c+et o
incohérentes. Les intensités Ix et Iy sont alors égales et P est nul. Le rap-
port des courants d'anode correspondants donne le rapport cherché des sensi-
bilités.

Nous gstimons que l'erreur commise dans la mesure d'un taux
de polarisation Pn' Pa ou P ne dépasse pas 3 ou 4% quand sa valeur est
élevée (de 60 -2 100 par exempie), mais peut atteindre 20 ocu 20%
devient inférieure 3 10% . En effet, le numérateur de la formule donnant le

taux de nolarisation est une différence, sur laquelle l'erreur relative croit
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quand sa valeur diminue. En outre, la mesure dans le cas a) de kﬂ/k(T
requiert la mesure des 2 différences lli1T et A_%, elle-méme peu précise.
Dans le cas des expériences de dépolarisation magnétique sur
les isotopes impairs, le taux de polarisation P est toujours tres faible et
nous avons estimé que les déterminations de T en utilisant la variation de P
avec le champ magnétique étaient trop peu sires. On peut montrer (cf. fig. 5

et formule I, 3) que l'intensité IY et I'intensité I' réémise dans la direction

Oy ont la forme I =ctey A 5=
Y 1+40 “T

I'-Cte- B2 5

1+4wo T

5i bien qu'une méthode d'onposition, utilisant un équilibrage en
champ intense ( () o trés grand), permet de mesurer la partie variable
avec le champ H0 de IY et I'. La largeur de la courbe de Lorentz obtenue

permet de déterminer T comme la mesure directe de P et l'applicaticn de

P

la formule P = ° ) .
1+4wo T

v

e’ e’ el e
.« ™. . [ e e Tl
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1) Résonance magnétique et taux de polarisation dans le cas de l'excitation

sélective d'un isotope pair.

Ainsi que nous l'avons dit précédemment, dans le domaine de

pression de vapeur qui correspond a un nombre N d'atomes diffusants par

10
cm compris entre 10 et Z.,IO13 (1), les raies de résonance magnétique ob-

tenues par excitation sélective d'un isotope pair dans un mélange isotopique
quelconque ont la forme de Majorana-Brossel, ce qui est en accord avec les
prévisions théoriques, et ceci 2toutes les fréquences qui aient été utilisées.,
Plusieurs réseaux complets de courbes de résonance ont été tracés et gomparés

2 des réseaux théoriques, la fréquence choisie étant 144 MHz (cf, fig, 11);

l'accord est excellent, Dans des conditions de géométrie identiques, le para-

metre T, durée de vie apparente du niveau ou '"durée de cohérence'’, est une
fonction seulement de N, indépendamment de la présence des autres isotopes.

La courbe donnant T en fonction de N (fig. 12) comporte des points obtenus

198

. . . 202
en excitant soit les isotopes Hg et Hg dans du mercure naturel, soit
's 202 . (o 2
l'isotope Hg dans une cellule contenant ce dernier presque pur \mélange

n°® 1) (2). Ce résultat a été 1'un des premiers arguments donnés en faveur

(1) Ces mesures ont été effectuédes par Mlles M.A, GUIOCHON et ¥, BOUTRON
et ont constitué une partie de leurs Diplémes d'Etudes Supérieures (5, 12, 13),
(2) 11 semble que la présence dans le mercure naturel de l'isotope 201Hg, dont
une composante hyperfine est voisine de celle du 198Hg (cf. fig. 2 et 3) n'influe
pas dans la zone de concentrations étudiée, sur la valeur de T. Ceci résulte
sans doute de la faible concentration dw 201Hg et de 1'écart non absolument nul
des 2 composantes.
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de l'interprétation de 1'affinement des raies par la diffusion multiple.
La valeur limite de T pour N tres faible, 1, 18.10-7sec, est &

: p . . . 3
interpréter comme la durée de vie vraie T du niveau 6 P, pour un atome

1
isolé.

Pour comparer de facon plus précise les prévisions théoriques
et les résultats, il est intéressant de tenter de détérminer le parametre x
en fonction de N, ce qui nécessite la fixation de la lumite supérieure L
(cf. chap. II, paragr, 5, D), Les cellules utilisées étant des cubes de 2,5 cm
d'aréte environ, le calcul de x, puis de /T en fonction de N a été fait pour
L=1cmoulL=0,8cm (cf. fig. 13). Les résultats encadrent les valeurs
expérimentales et ne s'en écartent pas de plus de 20% . L'accord nous semble
satisfaisant étant donné les approximations faites dans la définition méme de
x et L,

Dans les conditions de nos mesures, les taux de polarisation
Por et Prr sont aussi des fonctions bien déterminées de N (fig. 14 et 15), Il
est remarquable toutefois que Po et Pn ne semblent pas atteindre leur limite
théorique 100 aux trés faibles valeurs de N. L'explication de ce phénomene n'a
pas été trouvée de fagon slre - Il est dl peut-&tre au défaut de parallélisme des
faisceaux lumineux, ou a ia dépolarisation de la lumigre par la traversée des
fenétres de la cellule cu par des réflexions et diffusions sur ces fenétres.
9'il s'agit d'un effet de dépolarisation par traversée de dioptres, les valeurs

correctes doivent s'obtenir en effectuant sur les valeurs limites une affinité
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ramenant & 100 la limite pour N trzs faible. Ce sont ces valeurs ainsi corrigées

qui sont comparées plus loin aux valeurs théoriques.

Etant donné les approximations faites dans la définition méme du
parametre x, on peut penser que les faibles désaccords entre les résultats
théoriques et expérimentaux (cf. fig. 13) seront moins importants si on élimine
x entre les diverses formules démontrées au chap. II et que l'on essaie de com=
parer la relation théorique obtenue aux valeurs expérimentales. La courbe de
la figure 16 donne les valeurs théoriques de C /T en fonction de Po’ les
points représentant le résultat des mesures; & une valeur de T /T déterminde
3 partir du montage en pont utilisant 2 bancs d'optique (cf. chap. III, paragr. 6)
sont associées 2 valeurs de Pcy mesurées a2 la méme valeur de N sur chacun
des 2 bancs d'optique. D'oll 2 séries de points expérimentaux. La différence
entre ces 2 valeurs de P_résulte assurément du fait qu'ils ne visaient pas la
méme région de la cellule (influence de la géométrie); on congoit que les 2
séries de points expérimentaux encadrent presque partout la courbe théorique.
Lorsque T a été mesuré en n'utilisant qu'un seul banc d'optique, comme il a
été indiqué au chapitre II, paragr. 8, d), le point représentant 12 valeur de

T /T obtenue et la valeur de 1:’0r correspondante est beaucoup plus pres de
la courbe théorique,

Aux pressions de vapeur plus élevées, les mesures devenaient
beaucoup plus difficiles : le taux de polarisation devient en effet trées faible

et le signal de résonance magnétique n'‘est plus qu'une faible fraction du signal




-d~00V o0l 06 (0]°] 04 09 oS (1} 4 o€ 02z ol 0
L | '

L L) ¥ LA

] | | §
o9 0 oL 02 O o0 OS 0 0. 08 06 00

2nb1ido,p SUDQ 2WAW 2| JNS SPINSIW | |3 o
Z 2nbiido,p supq 2(uns 2unsaw 94 X

| 2nbydo,p oupq 2uns 2unsow o4 ¢

XNoDjuawiyadxa sjulod
anbiuyoayj 2quno)d

9L biyg




- 92 -

de résonance optique; le rapport signal sur bruit devient trés médiocre et
il est nécessaire d'utiliser le dispositif électronique décrit au chapitre III,
paragr. 7, Ceules des mesures de T ont été effectuées, a la fréquence de
14, 48 MHz, les mesures de Pq étant trop imprécises. Nous n'avons opéré
oy 202 o
que sur une cellule contenant le mélange n°1 ( Hg presque pur); la préci-
sion des mesures était trés mdédiocre, il est difficile de décider si les dé-
2 . .
saccords observés entre les valeurs des parameatres 5) déduites des droites
2 2 . 2
donnant AH etys= H1 /B(0) (cf. chap, III, paragr. 8) en fonction de H1 ,
étaient réels ou seulement diis aux erreurs accidentelles; de tels désaccords
correspondraient & un écart entre les formes de raies expérimentales et
celles données par la formule de Majorana-Brossel; en général, la valeur
. 2 . p .
tirée des N H  était plus grande que l'autre, le désaccord pouvant dépasser
30% . En tout cas, la largeur limite permettait de déduire une valeur de T
et de T./T. Les quelques mesures faites ont montré que T ne dépassait
. 10 +« c e 13
pas la valeur maximum — donnée par la théorie, Pour N >» 3,10 ,
T décroit treés rapidement quand N croit, c'est-a-dire que les raies s'élargis-
sent. Nous n'avony pas cherché a étudier en détail ce phénomene. Il est
possible que l'effet soit d3 encore a la diffusion multiple; la validité des ap-
proximations faites dans le calcul du chapitre II est en effet beaucoup moins
siire dans cette zone de pression de vapeur (en particulier R n'est plus tres

supérieur 3 /\ ), Si au contraire on attribue cet effet & des collisions entre

atomes excités et atomes dans 1'état fondamental, on peut admettre en pre-
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s . . o 3 1
mig&re approximation que la largeur limite est la somme des largeurs ——— ——

10 —

due aux collisions, ( Z; était le temps

due a la diffusion multiple et
[
moyen entre coilisions), De ‘C‘C on peut déduire le libre parcours moyen et
. . 2 -13 2
la section efficace ¢ que l'on trouve de l'ordre de 8,10 cm , Cette valeur
est 8 fois plus grande que celle donnée par HOLSTEIN pour les collisions
198 199 . )
Hg - Hg (14). Cet ordre de grandeur semble donc raisonnable. Des
investigations ultérieures dans ce domaine de pressions de vapeur seraient
. s . . 202
souhaitables; en particulier des mesures faites en excitant Hg dans le
mercure naturel permettraient d'étudier le réle des collisions entre isotopes

différents.

2) Résonance magnétique et dépolarisation magnétique dans le cas des isotopes

pairs (21)

En utilisant 2 cellules identiques, les mémes que dans les expé-
riences décrites ci-dessus, contenant l'une du mercure naturel et l'autre le

2z o . . 202 s » .

mélange n° 1 enrichi en Hg, nous avons effectué sur un apparecillage
différent des mesures comparées de T en fonction de N par les 2 méthcdes de
résonance magnétique et de dépolarisation magnrétique (cf, chap. II, paragr, 7).
Le taux de polarisation P en fonction du champ Ho satisfait bien aux diverses

valeurs de N & une loi du type
D

Fe

o
P= (IvV, 1} avec (WJ = - H
1+4 (,)OZTZ 0" o

(cf. fig. 17, ol les courbes sont calculées avec Po = 86,4 et 58 et

-7 -7 . .
T=1,37.10 sec, et 2,06,10 sec, respectivement, les points étant obtenus
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expérimentalement). Toutefois les courbes donnant P en fonction de Ho &taient
parfois légerement dissymétriques autour de la valeur Ho = 0 et la somme
IX + Iy’ qui devrait rester constante quel que soit Ho’ présentait une faible
variation, Nous pensons que ces effets ont un orare de grandeur (3 2 4% au
plus) explicable par de légers défauts dans le parallélisme des directions
d' obser;ration et du champ ou dans la compensation du champ terrestre et
qu'ils n'affectent pas de fagcon importante les mesures de T.

Les mesures de T par la résonance magnétique ont été effectuées
a la fréquence de 144 MHz, (Les conditions géométriques étaient aussivoisines
que possible, dans les 2 types de mesures, de celles des expériences décrites
au paragr. 1). La figure 18 représente en fonction de N les diverses valeurs
de T cbtenues.Tous les points se groupent bien autour d'une mé&me courbe,
conformément au résultat théorique (d'aprés lequel les 2 méthodes doivent
fournir la méme valeur de T). L'accord entre la théorie et 1'expérience est
ici excellent.

Notons, toutefois, les points de désaccord suivants :

a) PO, valeur de P en champ Ho nul, est calculable théoriquement

a partir de x, lui-méme déterminé par le rapport . /T; or 12 encore, les va-

N}

lenrs expérimentales sont plu:

faibles que les valeurs théoriques et ne tendent
pas vers 100 pour N trés faible; en outre il est ici impossible de récanzilier
les résultats théoriques et expérimentaux en faisant subir & ces derniers une

correction analogue a celle du paragr, 1 (multiplication par un facteur constant).
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La raison de ce désaccord n'est pas comprise. Par contre, conformément
aux prévisions, P et Po ont la mé@me valeur pour une valeur de N donnée
m
(fig. 15).
. 13 3 .
b) A forte concentration (N = 2,10~ atomes/cm”), la résonance
" =7 < s o
magnétique donne T= 3,40.10 sec, et la dépolarisation magnétique
«7 PP L ol 0 . p

T ( 3.10 sec, Il est difficile de préciser s'il s'agit d'un désaccord réel
ou si les mesures dans cette zone de pressions sont fortement erronées
(Po étant faible, les mesures de T par mesure de P sont peu slres), C'est
pourquoi les mesures n'ont pas été poursuivies aux pressions de vapeur plus
élevées.

3) Etude d'effets dépendant de la géométrie

Quelques effets dépendant de la géométrie du montage ont été

gtudiés en utilisant une cellule de dimensions plus grandes que les cellules
usuelles (cube de 4,2 cm d'aréte), contenant di mercure naturel dans lequel
on excitait sélectivement l'isotope 2()Z'I-Ig. Au lieu d'utiliser un faisceau
d'excitation parallele, on formait 1'image de la lampe a l'intérieur de la
cellule, soit au niveau des diaphragmes de détection (position I de la lampe),
soit dans une autre rééion bien déterminée de la cellule (position II de la
lampe) de telle sorte que le faisceau excitateur ne passe pas au niveau de
ces diaphragmes. n principe, lorsque la lampe était en position II, les
photomultiplicateurs n'auraient pas du recevoir de photons résultan?

d'un phénomene de résonance optique simple (diffusion simple), mais unique-

ment des photons ayant été diffusés 2 fois au moins., En pratique, il y a
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toujours réflexion et diffusion par les parois de la cellule de la lumigre inci-
dente et de la lumiere de résonance optique simple; celle-ci arrivait donc
malgré tout aux photomultiplicateurs, mais son intensité était considérablement
réduite. Grossierement, on pouvait prévoir des raies de résonance magnétique
résultant de la différence de 2 raies de Majorana-Brossel, 1'une correspondant
a la superposition de tous les ordres de diffusion multiple, l'autre (avec la
largeur naturelle 1/ 7" ) 2 la diffusion simple, dont les amplitudes relatives
étaient a priori inconnues. Dans ces conditions, aucune vérification quantita-
tive de la forme de raie n'a été entreprise, Nous nous sommes contentés de
mesurer en fonction de N les largeurs limites pour H. nul des réseaux obtenus

1

avec la lampe en position I et II; on en déduisait des parametres TI et TII et
on constate que TII > TI a la méme valeur de N (fig. 19), En outre, les
réseaux de type II ne peuvent pas 8tre représentés par une formule de
Majorana-Brossel; le désaccord entre les paraméetres ?2 déterminés par les
largeurs et les amplitudes a résonance passait de 20% pour N faible & un
facteur 2 pour N élevé, la lere valeur étant plus faible que la 2e, ce qui est
tres supérieur aux erreurs possibles, étant donné le rapport signal sur bruit
excellent dans ces mesures, Ces résultats sont qualitativement conformes aux
prévisions; il semble impossible de comprendre autrement que par la diffusion

multiple (par exemple par l'interventinn de collisions) ces effets dépendant

uniquement de la géométrie du montage.
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4) Expériences de diffusion double (22)

Pour confirmer de fagon particulierement frappante l'interpréta-
tion dnnée, nous avons étudié les formes des raies de résonance magnétique
dans le cas ol tous les photons de résonance optique ont été diffusés 2 fois par

les atomes soumis a la résonance magnétique. Dans cette expérience, nous

— utilisions 2 cellules cubiques de 2,4 cm
I d'aréte, juxtaposées; la droite joignant leurs
c' . . 2
/ ;/ centres est perpendiculaire au champ magné-
o
B &y .
’ Iy N tique statique Ho. Les cellules sont remplies
Péteckion
4 am—— B e .
de mercure naturel dans lequel on excite

1'isotope 2OZHg. Des diaphragmes permettent
de n'exciter optiquement que la cellule I, mais
den'observer que la lumiére de résonance
optique réémise par la cellule II,

La pression de vapeur est telle dans chaque cellule que la diffusion multiple y
est négligiable devant la diffusion simple (température du queusot i;lférieure

a -20°C, c'est-a=-dire N (2.&011 atomes par cm'3) . Ainsi les photéns observés
issus de la cellule II illuminée par la résonance optique de la cellule I ont été
diffusés 2 fois et 2 fois seulement. En condensant dans 1'azote liquide le mercu=
red'une seule cellule, on constate toutefois que le signal ne s'annule pas complg-

tement, en raison de diffusions et de réflexions parasites; le signal résiduel

est tres faible et constitue une petite correction aux résultats bruts des mesures.
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Ainsi que nous l'avons vu (cf. chap. II, paragr- 7, remarque )
8i la droite joignant les 2 atomes qui diffusent successivement le m&me photon
a une répartition isotrope dans l'espace (c'est pratiquement le cas pour 2 cel-
lules trés voisines) la contrilaution de la diffusion double i la raie de réso-
nance magnétique est proportionnelle & (formule II, 74)

p(2) (L, yH,T)= ;;—E- LC B (L, pH, 'C)J

(1v, 2)
La largeur limite des courbes théoriques pour Hj nul correspond 3 une valeur

Tz =1,47 T =1, '74.10°7 sec. La largeur (\ H est donnée an fonction de

Hlbpar :
4

AH2= 0,46x———z£2—- {1+11,77(TH1ZT)2-1 (1V, 3)
a” —-

D'autre part, 1'amplitude & résonance est
2 (4 S)Z + 3)

5 (1v, 4)

8@ (0, prt, T)=8%0) - x ]

2
(4? +1)

N

Elle présente un maximum quand H1 croit, puis tend vers sa limite en dé-
H.2
1
croissant; la courbe y(z) = en fonction de H 2 a l'allure d'une
: Bizi(o) 1

parabole,

Nous avons tracé 5 réseaux expérimentaux de courbes de réso-
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Sur la figure 21, les courbes d'un réseau théorique sont comparées aux points
expérimentaux; H1 étant mesuré en valeur relative, 2 parametresseulement
sont nécessaires pour ajuster le réseau théorique au réseau expérimental

(la valeur absolue de H, pour une courbe et un facteur multiplicatif d'ensemble),

1
L'accord est bon et les faibles désaccords peuvent &tre attribués au caractére
nox; parfaitement isotrope de la diffusion double dans notre expérience. La
diminution de Bz (0) quand H1 devient tres grand a été également observée
(cf. fig. 20, courbe I). Ainsi les courbes ne peuvent absolument pas étre re-
présentées par la formule de Majorana-Brossel, mais sont bien représentées
par la formule (IV, 2),
L'importance de la cohérence de phaso sur la forme des raies

se manifeste également si 1'on interpose une lame de quartz cristallin entre
les 2 cellules, Les rayonnements w et o émis par la cellule I sont nerturbés
(en différence de phase et dans leur état de polarisation) de facon différente

avant d'exciter les atomes de la cellule II, Les formes des raies de résonance
magnétique sont considérablement modifides, Il est nécessaire pour introduire
la lame d'écarter légérement les 2 cellules. Le champ magnétique est alors
insuffisamment uniforme sur le volume qu'elles occupent et les raies peuvent

devenir meitement dissymétrig 12 peuvent &tre que aquali-
tatives et nous avons opéré avec les 2 gouttes de mercure & 0°C, Le signal
est ainsi rendu plus grand, mais la diffusion multiple est treés appréciable

2
dans chaque cellule: La figure 20 montre la variation avec Hl de 1'amplitude

& résonance en l'absence de lame cristalline (courbe I) et avec une lame



Fig 21
Reseau theorique et reseau
expérimental pour la diffusion double

courbes théoriques
+ points experimentaux

Les nombres indiquent les amplitudes du champ Hg Fg en

unités arbitraires

*//%/ \E&\\

. Largeur naturelle
1 1

-1

8 9 0=

Champ magnétique en gauss
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quart d'onde dont les lignes neutres sont orientées 4 45° du champ magnétique
(courbe II). On remarque le maximum que présente la courbe I (analogue &
celui observé A basse température) et le changement du signe de 1'amplitude
a résonance dans le 2e cas* La forme de raie elle-méme est completeme nt

changée dans ce dernier cas,

—.—.———-———-—.———-_-—-——.—._—-.—__.—-..._.__.____—_.—.—__—.—.——-———————-——_.—_

naturel

Les premitres expériences de BROSSEL (1), puis de BLAMONT
(4,A 5) portaient sur la résonance magnétique des isotopes pairs dans le mercure
naturel, l'excitation optique venant d'une source & mercure naturel (ar¢
Gallois) se rapprochant des conditions d'émission '"broad line'" ou ''narrow
line'" selon les cas., Or nous savons maintenant que l'excitation sélective d'un
isotope pair dans un mélange isotopique donne des courbes de résonance ma-
gnétique ayant la forme B de Majorana-Brossel et que chaque isotope se
comporte dans le mélange comme s'il était seul. Les courbes observées par
BROSSEL et BLAMONT ne peuvent donc &tre que la superposition par addition
des courbes correspondant a l'excitation sélective de chaque isotope; le ré-
seau observé doit étre la superposition par addition d'autant de réseawqu'il
y a d'isotopes pairs avec des valeurs de T différentes. Or BROSSEL et
BLAMONT avaient trouvé des réseaux de courbes en excellent accord avec la
forme théorique (I, 5). Ce résultat doit étre considéré comme une coincidence;

il doit étre en effet tres difficile, pratiquement impossible, de distinguer entre
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un véritable réseau de Majorana-Brossel et un réseau résultant de la super~
position par addition de plusieurs autres ayant des largeurs limitgs assez
voisines,

Cette interprétation a été vérifiée par M,A, GUIOCHON (5, 13).
On admet que la raie observée est la superposition
a, bj B (S, ' H,, Tj) (Iv, 5)
Dans cette formule, la somme s'étend aux 4 isotopes pairs j (en négligeanf:
196Hg trés peu concentré); r;LJ. est un coefficient qui dépend de l'intensité |
de la composante hyperfine correspondant a l'isotope j dans la lumigre de
la source; bj est un coefficient d'intensité de la raie de résonance de l'isotope
j» 1ié 2 I'absorption de la lumikre excitatrice par la couche de vapeur de
mercure précédant la région d'observation et 3 la dépolarisation par la
diffusion multiple de la lumiére de résonance. Expérimentalement, nous
connaissons Tj en fonction de Nj’ nombre d'atomes par cm3 de l'isotope j
(cf. fig. 12). ch est fait égal & 1 dans le cas ""broad line'" et & 1'intensité
relative de la composante hyperfine donnée par SCHULER et KEYSTCN (7)
dans le cas ''marrow line'". On admet d'autre part que bj est, comme Tj,
une fonction bien déterminée de Nj . On a mesuré (3 un facteur constant pres)
en fonction de N et pour les diverses valeurs de H

202

2202 B Lo, 5 M Troz l

droite donnant Hl2 /b

1 utiles les grandeurs

: < . . 202
en excitant sélectivement 1'isotope Hg; la

B (0, X.Hl, T pour une valeur fixée de N2

202 202) 02

permet de déterminer 5)202 = -Ole T202 pour les diverses valeurs utiles de
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Hl’ donc les valeurs absolues correspondantes de ?r H1 . On en déduit

H ’ 2 i 4 . i s
B [ O,K‘ 1 T202] a toutes les pressions de vapeur et par suite le

valeurs de b Tous les parametres nécessaires a la reconstitution d'un

202°

réseau de l'ensemble des isotopes pairs sont alors connus.

1 s
Notons toutefois que dans le cas de l'isotope 98Hg l'expérience

t S I H b l/ 2 T }
a montré que les courbes b198 B [0 3" H1 Tl98J et bZOZ B [O {Hl 202

en fonction de N198 et NZOZ respectivement ne sont pas identiques,. bien que

T le soient, mais se déduisent & trés peu

les courbes donnant Tl'98 et 202

pres l'une de 1'auire par une translation (si l'on a porté en abscisses log Nl

98

et log N . Nous attribuons ce fait a la présence dans le mercure naturel

202)
. 201 . N .
de l'isotope Hg dont la composante hyperiine b coincide partiellement

198

avec celle de l'isotope Hg. La diffusion multiple ne se fait donc pas dans
198 ys . o - i £
le cas de Hg comme s'il était seul; un méme photon peut étre diffiusé suc-

cessivement par des atomes des 2 isotopes. L'effet sur T est négligeable,

198

mais il est important sur le taux de polarisation, donc sur b Tout se

198°
9

. 198 .
passe pour b comme si l'isotone Hg avait dans le mercure naturel une

198
concentration fictive plus grande que sa concentration réelle; le rapport de
ces 2 concentrations est déterminé par la translation amenant l'une sur
_ P - [

l'autre les courbes o, vH, T ct b Bt o, yvir . T .

© 198 ° [V fr9s ) Sf P02 L 1Y T2024

-y Zi 2 13 . 204
Aucune correction analogue n'a été faite pour l'isotope Hg, dont la
. N . . 201 __

composante hyperfine est trés voisine des composantes a de l'isotope Hg

2
et A de l'isotope 199Hg; en effet 04Hg est tres peu concentré dans le mer-~

cure naturel, sa contribution au réseau reconstitué est petite et une erreur






Fig. 22 Comparaison du réseau reconstitué et du
réseau de Majorana .

o0 o0

Les points o sonts les points

du reéseau reconstitue

Tempéroture 0°C

illumination narrow line

Les traits continus sont les] |
courbes de Majorana,ayan

mémes parametresTet¥H,] ¢

(lcs chiffres indiques mesurentd §
B H, en unites arbitraires )

., 2 ._
AN

Champ magnétigue en gauss
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sur celle-ci est peu importante.

Finalement, 2 réseaux R1 et R2 obtenus pnar la superposition

(IV,5) ont été tracés dans les cas '""broad line" et ""narrow line" respectivement,
les valeurs des parametres correspondaient & une température du queusot de
0°C. Nous avons constaté qu'il était impossible de les distinguer de 2 réseaux

réellement donnés par la formule de Majorana-Brossel (fig. 22) . En particu-

P

lier, les largeurs et les amplitudes & résonances des cosirhes de R1 et R2

satisfont & des lois du type (I, 8) et (I, 10). Les valeurs de T corresnondant &

R1 et RZ sont comparées dans le tableau 6 aux valeurs déterminées a partir

des réseaux expérimentaux R'1 et R'2 obtenus en excitant le mercure naturel

par un arc Gallois. L'accord est trés satisfaisant et laisse 14 encore peu de

doute quant & 1'interprétation des résultats.

TABLEAU 6

T —— v ———n m— —— o———n ——

i Condition Réseau Reconstitué : Réseau Expérimental
i d'excitaticn :

s , - -7
: Broad line : T=1,68.10 7sec i 1,65.10 sec
3 . : =7 ; =7
: Narrow line : 1,75.10 sec : 1,80.10 sec
) 100 (1)
6) Résonance magnétique sur le niveau F = 3/2 de l'isotone ~ " "Hg ‘'’

. et . . . i i s s el it S . B S S o S A e P P S S — —— —— o — —— ——— ——— i ——. T— — i

Le svin nucléaire de 1l'isotcpe 199Hg est I = 1/2, Le niveau 63'91

est décomposé en 2 niveaux hyperfins, avec les nombres quantiques F = 1/2

et F = 3/2; la structure hyperfine est r' 2~ 22,000 MHz. En champ magnéti-

- D e S w— — ——— — — — — S — —— — — — — — . _— — — — —— ———" ——— — — S P —— —— — " — S — T — — A — — . — ——_ S — ——— ———— t—

(1) Les mesures ont été effectuées par Mlle F. BOUTRON (12, 23)



- 104 -

que faible et en excitation lumineuse o, la résonance magnétique n'est obser-
vable que sur le niveau F = 3/2; le calcul des effets de la diffusion multiple
n'z  été fait que dans le cas des champs tres faibles, lorsque la largeur natu-
relle des sous-niveaux Zeeman est grande devant les écarts & 1'équidistance

e A
diis au découplage I. J, Les distances des sous-niveaux F = 3/2 sont données
S

.
3

par la formule valable au 2e ordre prés en

| T
vt3 s Y 1Ly~ LY
| 1 . 1 . (IV, 6)
V(- t =)~y
eHo
ou y'=—— (IV, 7), fréquence de Larmor dans le chkamp H
4rmec (2 o)
La distance des résonances extrémes S-V - 2 la fréquence de

14,48 MHz choisie est 9, 6 kHz, soit 7. 10-3 de la largeur naturelle de la raie.
Les effets de 1'écartement des résonances sont du second ordre en nT gy ,
lui-méme de l'ordre de 5 .10-3, et peuvent &tre alors négligés.

Mais a cette fréquence, 1'écart entre les raies des isotopes pairs
et du niveau F = 3/2 de l'isotope 199Hg est de l'ordre de leurs largeurs. Dans
les conditions d'excitation optique utilisées (mélange n°5 excité par une lampe
contenant ce mélange, en présence des filtres contenant les mélanges n°l, 2, 3,
cf, chap. IIl, paragr. 3), 1'intensité de la raie des isotopes pairs restait de

199

I'ordre de 1/10 de celle du Hg, et rendait celle-ci dissymétrique. Une

correction restait nécessaire. En négligeant le faible pourcentage d'isotope

204 . , .
Hg contenu dans le mélange n°5, la raie observée résulte de la superpnosi-
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. oy . 1 . . 02 200
tion par addition de la raie du 99Hg et des raies des 3 isotopes Hg, Hg

198 . . . . o s
et ? Hg, puisque la diffusion multiple se produit indépendamment pour chacun
. " . . 199
d'eux, On connait a priori les axes de symétrie des raies du Hg et des
isotopes pairs et on peut ainsi décomposer la raie dissymétrique observée
en ses deux composantes symétriques . Mais cette méthode est longue. En
pratique, nous avons constaté que les raies des isctopes pairs ne se distin-
. . 198 ez o2 . p N
guaient pas de la raie du Hg excité sélectivement dans le mélange a la
méme pression de vapeur totale. Pour corriger le réseau observé et déter-
. . . i s 1
miner le réseau du niveau 3/2 de l'isotope 99Hg, nous nous sommes donc
contentés en général d'en retrancher un réseau obtenu par excitation sélec-
. ' 198 s TR
tive de l'isotope Hg, apres multiplication par un facteur constant conve-
nable; ce facteur était déterminé de telle sorte que la courbe la plus haute du
« 2 ‘s 199 . . fps .

réseau corrigé de l'isotope Hg soit symétrique. Le détail de la méthcde
est donné dans la référence 12,

Les mesures de résonance magnétique étaient ern général diffi-
ciles. Le rapport signal sur bruit, de l'ordre de 40 aux basses pressions de

15

a2 4 ou 3 aux pressions les plus élevées atteintes

13

vapeur, diminuait jusqu
(pour lesquelles N o 2,10 ). Cette diminution est liée a celle du taux de
polarisation et du ranport de la résonance magnétique au signal de résonance
ontique . Aucun réseau complet de courbesn'a été tracé; mais l'accord des

2 .. - : . . 2
parametres SJ déterminés a partir des droites représentant A (o et

est en général assez bon pour yue 1l'on soit sir

2
le/‘B (0) en fonction de H1
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.

que le réseau satisfait bien & une loi de Majorana-Brossel. Nous estimons que
la précision des mesures de T reste de l'ordre de 3 & 4%, sauf aux pressions
de vapeur les plus élevées ou elle est assurément moins bonne.

pour N trés faible est bien la

La valeur limite de TI= 1/2, F=3/2°

-7 . . . 2
méme (7T =1,18.10 sec) que dans le cas des isotopes pairs, considérée

comme la durée de vie vraie du niveanu 63P . La courbe donnant T

1 I=0, F=1
en fonction de N (dans le cas des isotopes pairs) avec les conditions géométri-
19¢
ques de ce montage a été également tracée (par excitation sélective de Hg
2
eu OOHg dans le mélange). Des valeurs expérimentales de TI—O F=1 et des
formules du tableau 4 se déduisent les valeurs attendues pour TI= 1/2, F=3/2
. 2N
2T oo, p=y{—5 )
Tie1/2, F=3/2 (N) = (1v, 8)
T+ T (_3_1_\_1_)
I=0, F=1 " 3

La figure 23 permet de les comparer aux valeurs expérimentales, L'accord
est satisfaisant.

Nous avons mesuré également le taux de polarisation P_ de la

kY

lumidre de résonance optique sur chacun des 2 bancs d'optique de la méthode

du pont’ Le rapport des intensités des raies de résonance magnétique des iso-

¢ 199,

pc iy PETINCL

-~ 102 ok
LUUTD paird © Fs [ ®)

A M

ue 4D

plus la contribution des premiers au signal de résonance optique; la contri-
. . 201 )

bution de l'isotope Hg, dont la concentration dans la lampe et la cellule

est faible, peut étre de méme négligée. En supposant que l'excitation lumineuse
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1
a la méme intensité sur les 2 composantes hyperfines de la raie du 99Hg
(excitation de type '"broad line'), on peut calculer & partir des valeurs expé-
rimentales de TI-O F=1 les valeurs attendues pour Po' (cf. chap. II, tableau 4);

l'accord est encore suffisamment bon, étant donné l'imprécision des masures

et les approximations faites (fig. 24).

e S — —— — ey S A At e S ey ST TS B D T ) B Sy W Yk S S Gl S SR bRt ST AT D Y YD (s G s D R e WO S S

Le spin nucléaire de cet isotope est I = 3/2. La distance des
sous-niveaux hyperfins F = 5/2 et F = 3/2 est 7_/__\/ 14,000 MHz. Les distan-

ces des sous~-niveaux Zeeman du niveau F = 5/2 sont données par les formules
: ]

valables au 2e ordre pres en

w

+ + 3 3
(Ve =) 2 = =)
/
N R R <1’5—2"o——§’—> (1v, 9)
1 1 ‘
\1)(-25 7+2)‘_/\,/_%_U

)J) ' étant donné par (IV, 7).

A la fréquence choisie de 14,48 MHz, 1'&cart 4 1'équidistance
des niveaux lo>rsque }é charﬁp magnétique a © la valeur de résonance, n'est
que 1, 7. 10-2 de la largeur naturelle d'un sous~niveau, On peut donc s'atten-
dre encore dans ce c;as ala va‘lidité de-s re’sultaté du chapitre II : la raie
doit avoir la forme de Majorana~Brossel, la durée de cohérence T

1=3/2, F=5/2

étant liée par la formule :
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N
25 T T (~—)
CTTio, F=1'2 (1V, 10)

Tie3/2, 7=5/2 "

N
TTHIB Ty by (50)

3 la durée de cohérence TI—O F=1 des isotopes pairs.
Le mélange isotopique utilisé était le mélange n°6 (tableau 1)

201 0 .
enrichi en Hg contenant 1, 2% de 2 4Hg° La source lumineuse contenait

C s s 20 e ie .
le mélange n°4 enrichi 3 98% en 4Hg; elle excitait ainsi sélectivement le

) 201 204
niveau F = 5/2 de 1'isotope Hg et le Hg présent dans la cellule, On
observe donc a la fois les 2 signaux de résonance maignétique correspbndants, .
Il y a encore dans ce cas recouvrement partiel entre les ailes des 2 raies qui
sont rendues légérement dissymétriques. Une correction est donc nécessaire

7 : Pl e » ° : 201

pour déterminer la durée de cohérence cherchée de l'isotope Hg.

Malgré la coincidence approchée des raies optiques des 2 isotopes,
nous avons admis pour cette correction que la diffusion multiple se produit
indépendamment pour chacun d'eux., C'est sans doute une bonne approximation

. 's 201 . 204 . .
en ce qui concerne l'isotope Hg pour lequel l'isotope Hg est une impureté
de faible concentration, mais c'cst probablement assez inexact en ce qui con-

. 204 ) . . s . Ve -
cerne l'isotope Hg. Toutefois, le signal di & ce dernier n'a d'intérét que
par les ailes de la raie pour faire une correction, et une erreur commise sur
la grandeur du signal doit €tre de peu d'importance. On admet donc que le si-
gnal de résonance magnétique total est la somme des signaux diis aux deux iso-
topes, ces signaux étant les mémes que si chaque isotope était seul dans le

cellule,
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La correction était effectuée comme suit : au niveau de radio-
fréquence le plus élevé utilisé, on trace complétement la raie résultante
expérimentale - Cn connait d'autre part les axes de symétrie théoriques des

deux raies et en opérant comme dans le cas du niveau F = 3/2 de 1'isotope

199 . oy ps .
? Hg, on peut endéduire les contributions des deux isotopes. Les mesures

étant tres longues, on ne pouvait opérer ainsi a tous les niveaux de radicfré-
quence utilisés et nous avons préféré calculer théoriquement a partir de cette
: s . 204 . .
seule courbe la contribution de 1'isotope Hg aux raies expérimentales de
. 201 . . R e
l'isotope Hg.. Il résulte des hypotheses que cette contribution constitue

un réseau de Majorana~-Brossel dont la durée de cohérence T est connue

204
204

(valeur correspondant aux isotopes pairs a la concentration N204 du Hg

dans la cellule). La largeur A H2 de la courbe connue expérimentalement

04

permet de déterminer H_  en valeur absolue par la relation

1
AHZ - 146,13 (4~H T )2 et d'en déduire tout le
T204 T 272 [ 2L T20a |
Y* 204
2 . 204 . 1 es .
réseau de l'isotope Hg. Cn retranchait sa contribution aux signaux obtenus
sur la raie de l'isotope ZOIHg.

Le rapport signal sur bruit était légéerement supérieur a celui

199

que l'on observait dans le cas de l'isotope Hg. Mais les dérives des si-

gnaux étaient considérables étant donné les instabilités de la lampe employée,
et les corrections effertuées sont peu siires. Nous estimons que la précision

199

est du méme ordre que dans le cas de l'isotope Hg. Les réseaus corrigés
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obtenus satisfaisaient bien & la formule de Majorana-Brossel. La flgure 25

résume les résultats; nous avons mesuré sur la méme cellule TI—O F=] P
=0, F=

. e s . . . 2
fonction de N par excitation sélective de l'isotope OZHg et la formule

(IV, 10) donne les valeurs attendues pour T , en bon accord avec

1=3/2, F=5/2

les résultats expérimentaux, La valeur limite aux basses pressions de vapeur

est encore (_ =1, 18.10n7sec.

2
8) Résonance magnétique sur le niveau F = 3/2 de I'isotope OII-_I_g_

Les fréquences des transitions sont données cette fois par

3 o1, 2 R
vl e= - 3 =% 7 (I'TT)

1 1,2y (Iv, 11)
A (——-1'”2)’5

L'excitation sélective de la composante hyperfine correspondante et de la
. 198 p 1 2
composante de l'isotcje Hg présent dans la cellule (le mélange utilisé
étant toujours le mélange n°6) se fait & 1'aide d'une lampe contenant l'isotope
198 . . a
Hg pratiquement pur. Les ccnditions des mesures sont les mémes que

dans le cas du niveau F = 5/2 et les corrections nécessaires sont faites de

la m&me maniére (cf. paragr. 7).

utilisées qui séparent de maniere suffisante la raie de l'isotope pair

198
? Hg et celle du niveau F = 3/2 de l'isotope 201Hg que l'on étudie, les
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champs résonnants sont assez grands pour que le découplage‘I).? ne soit

plus négligeable dans ce niveau. L'écart des niveaux a 1'équidistance vaut

aux 3 fréquences utilisées (11, 9 MHz, 14,48 MHz et 19 MHz) respectivement
1,4%, 2% et 3,5% de la largeur naturelle de la raie. Dans ce cas, le calcul
de la forme de raie est inextricable, mé&me en l'absence de diffusion multiple -
Nous avons constaté que les réseaux obtenus différaient légeérement de réseaux

de Majorana=Brossel, Les largeurs limites donnaient des valeurs de T plus

petites que les valeurs prévues théoriquement par la formule

N
- B T T, pey 57)
1=3/2,F=3/2 " N
8 T+17 Ty py(—5) (1v, 12)

(élargissement par le découplage ?7 ). L'écart augmentait 3 une pression de
vapeur déterminée quand la .fréquence augmente, et semble augmenter a fré-
quence fixe avec la pression de vapeur (cette dernidre augmentation est 2 la
limite des erreurs de mesure) (cf. fig. 26).

En l'absence de diffusion multiple, on peut montrer qu'aux tres
faibles niveaux de radiofréquence (H1 étant considéré comme une trés faible
perturbation) la raie observée doit §tre une superposition par addition de

2 raies de Lorentz, ayant la largeur naturelle, centrées sur les champs réson-

" + + .
nants des transitions m = « 3/2 —3« - 1/2, On s'attend alors & une largeur
2

12
o 2 1 68 &/
limite A.(u = "_E ( 1+ 6 ( ,) f ) ] Il en résulte une durée de

vie apparente lorsque la fréquence résonmante est L/ : T2 T (1 + "K:/4)
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avec théoriquement & = «-0.56.10"6

, M étant exprimé en MHz, Les 3 va-
leurs obtenues pour Z_U aux faibles valeurs de N aux 3 fréquences choisies
ont permis de déterminer et K expérimentalement par la méthode
des moindres carrés (cf, fig. 27). Nous avons trouvé Z =1, 18.10-7sec

et o\ = -=0,78. 10“6 . La durée de vie vraie du niveau a bien la valeur pré-

vue et nous estimons satisfaisant l'accord des 2 valeurs de & .

En utilisant le mélange isotopique n° 6, il est pratiquement impos=
sible de mesurer T par la méthode de dépolarisation magnétique dans le cas
. 201 . . p . .
de l'isotope Hg. En effet, si l'on excite sélectivement les niveaux F = 3/2
1 204

et F = 5/2 au moyen dc sources enrichies en 98Hg ct Hg respectivement,
la résonance optique observée réculte de la diffusion des photons par 1l'isotope

. . 20 . . C e
pair et l'isotope ng a étudier., La courbe donnant le taux de polarisation P
en fonction du champ Ho autour de la valeur Ho = 0 résulte de la superposition
des courbes des deux isotopes; chacune a une largeur différente (pour T donné,
la largeur est inversement proportionnelle au facteur de Landé g) et la largeur
de la courbe observée ne permet pas d'obtenir de renseignements sur les iso-
topes pris séparément. Nous avons tenté les mesures avec le mélange isotopi-
que n°7 (fourni par le C.E.A.) qui contient un pourcentage particulidrement

. ) 204 168 . .
faible des isotopes Hg et Hg. La méthode de mesure est décrite au

chap. III, paragr. 9.
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Les résultats ont &té€ satisfaisants dans l'ensemble, bien que
perturbés encore par la présence de l'isotope pair, principalement aux pres-
sions de vapeur élevées (la lumidre de résonance de l'isotope impair étant
presque totalement dépolarisée, celle de l'isotope pair prend de plus en

plus d'importance quand la pression de vapeur augmente),

¢ a2’ o ® " m® @ o’
Sl eialolel el o=
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V-CONCLUJION

—— et s i e okt it s . v Bt T e i

Nous es;‘.imons, en résumé, avoir établi les faits suivants :

- Dans le cas du mercure, et au moins dans la zone de densités
de vapeur étudiée -(1010 < N L 2as3 .1013 atomes par c}m3), la diffusion
multiple des photons de la raie de résonance 2537 z& est responsable quand
N augmente : |

a) de l'affinement des raies de résonance magnétique
observé,

b) de 1'affinement des courbes de dépolarisation magnéti-
qﬁe en champ magnétique faible et de 1'augmentation
de la durée de vie apparente T du niveau 63P1 mesurée
par ces deux méthodes,

c) de la diminution du taux de polarisation P de la
lumiere de résonance optique.

Dans les conditions précédentes, les collisions interatomiques
n'interviennent pas dans ces divers effets,

- La théorie développée permet de rendre compie qualitativement
" et quantitativement de ces effets moyennant un certain nombre d'approxima‘-
tions et de simplifications ., En particulier, nous avons obtenu des formules

reliant entre elles les grandeurs T et P correspondant aux différents niveaux
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hyperfins des isotopes du mercure, Les résultats expérimentaux sont en géné-

ral en bon accord avec les prévisions théoriques,

3
= La durée de vie vraie du niveau 6 P1 est

¢ =(1,18 t 0, 02) .10-7sec, la méme pour tous les niveaux hyperfins de tous
les isotopes étudiés. | /

- Dans le cas particulier ol l'on isole des photons ayant été dif-
fusés deux fois par les atomes de mercure, la forme de la raie de résonance
magnétique observée et sa largeur sont celles que prévoient les résultats
théoriques.

= Si l'on excite le mélange d'isotopes pairs contenu dans le
mercure naturel par une source contenant ce mé&me mélange, la forme de la
raie ne peut étre pratiquement distinguée d'une forme théorique de Majorana-

Brossel, ce qui permet de comprendre les résultats de BROSSEL et de

BLAMONT (1, 4).

Pratiquement, peu d'applications de ces résultats peuvent &tre

envisagées. Il est difficile de se servir de l'affinement des raies pour amélio-
rer la précision de la mesure du rapport gyromagnétique du niveau 63P1
du mercure : lorsque la largeur des raies devient 2 ou 3 fois pius petiic que
la largeur naturelle du niveau, le rapport signal sur bruit devient trés mau-

. . P
vais et la mesure devient plutdt moins précise. Un optimum de précision

semble atteint pour une densité de vapeur correspondant 2 une température
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du queusot voisine de 0°C; ce sont les conditions expérimentales utilisées par
BROSSEL dont nous n'avons pas tenté d'améliorer le résultat,

Nous noterons aussi que l'importance particulidre du phénomene
dans le cas des isotOpesA pairs du mercure est liée a l'existence d'un niveau
fondamental dans lequel J = 0, Il en résulte d'une part une valeur en général
assez €élevée du taux de polarisation, méme lorsque la diffusion multiple est
importante, ce qui rend les mesures relativement faciles. D'autre part, on
‘congoit physiquement que l'absence de structure Zeeman dans 1'état fonda-
mental facilite les effets de cohérence dans la diffusion multiple, si bien que
I'affinement de la raie est trés important., Avec un isotope impair, un atome
peut tomber dans le sous-niveau Zeeman | '.J..> en émettant un photon
qui excite un 2e atome situé primitivement dans le sous-niveau Zeeman “J 5
si l.LI £ |_L_ » il est clair qu'un tel processus a beaucoup moins de chances
de maintenir la cohérence et de contribuer 2 l'affinement de la raie que si

F_l = i,.L . La théorie (cf. tableau 4), en accord avec l'expérience (cf.
chap. IV) prévoit effectivement une augmentation de la durée de cohérence
beaucoup plus importante dans le cas des isotopes pairs que dans le cas des
isotopes & spin nucléaire- Par contre, la diminution du taux de polarisation
est plus rapide pour les isotopes impairs, et les mesures sont beaucoup plus
difficile s,

Il en résulte en particulier qu'il semble difficile d'étendre les
applications de ces résultats a2 d'autres éléments que le mercure ou ceux

du groupe II de la classification périodique. Pour les éléments tels que les
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métaux alcalins, :d<.)nt.'1es. moments angulaires sont élevés dans le niveau fon-
damental et le niVeég'exc‘ité, "I‘e{fet n'est sans doute pas aussi important.
Notons en outre que-les hypotheses faites au cours de notre calcul ne sont
généralement plus valables dang ce cas (par exemple la structure hyperfine
peut &tre inférieure é'}l'effef Doppler ou &tre du méme ordre, si bien que les
diverses composantes I}yperfinés ne sont pas bien:isolées dans le spectre).

Toutefois, nous pensons utile de faire remarquer que des effets de cohérence,’

~analogues & ceux que nous avons observés, pourront se produire chaque fois
qu'une excitation passéra par l'intermédiaire du rayonnement électromagnéti=-
que d'un systeme atomique & un autre identique, dans des cas beaucoup plus
généraux que celui du rayonnement de résonance (propagation des excitons
dans les solides par exemple), Mais il faudra, pour cbserver ces effets, réa-
liser des conditions telles -:tiue la fonction d'onde de chaque systeme soit une
superposition cohérente des,:différents états propres de l'énergie.,

I1 serait souhai?able également d'étendre les calculs et les ré’éul-
tats expérimentaux au cas ol l'effet Zeeman deviens grand devant la largéul'
Doppler de la raie optique (iso'§0pes pairs du mercure en champ magnétique
intense), =ou dans le cas de niw'/eaux non équidistants (isotopes impairs en
champ moyen ou cas de 1'effet Siark, méme pour les isotopes pairs)=- et enfin
dans le cas ou on étudie des transitions hyperfines AF= 1, Nous pensons ausa-
si que 1'étude des élargissements de raie que 1'on observe aux pressions de va-

peur élevées mérite d'étre développée, permettant ainsi de confirmer la réa-
b

lité de cet effet et d'en déterminer l'origine.

® -t ® w® am®
mre el wlml-
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APPENDICE N° 1

—— e wy g

Cas ol I'état initial correspond 2 un paguet d'ondes incident

N;)us nous contenterons de montrer dans le cas simple d'un
atome isolé en présence d'un champ de radiofréquence éventuel que la con-
dition initiale selon laquelle 1'état @ (0) est un état excité de 1'atome donne
les m&mes résultats que l'hypothdse plus réaliste selon laquelle ¢ (0) est un
paquet d'ondes incident sur le systeme atomique et ccntenant un photon. Il

est clair d'apres (II, 11) que dans ce cas les équations (II, 37) sont remplacées

par :
id ™ r ’
dt a'lm_: [ko - 12 +m(wo '(’))1 Q.+ L Kmm' a’m'

Py e (m(%lm | ,_L'I:’A>e-i(k+ wa)t<H’ oA | eo>
iy KA
(AL 1)
Nous prendrons pour (P (0) un état du’type
¢ (0) = ff(ki)dki“_L,Z,x> (AL 2)
J

ou f (ki) est une fonction assez lentement variable avec k;, importante seule-
ment pour kj ~/ kg, + m W, variant peu lorsque ki varie de P . @(O) re-
présente un état dans lequel l'atome est dans un sous-niveau Zeeman déierininé
(t—l?, le train d'ondes qui arrive sur lui a une polarisation déterminé A, une
direction de propagation déterminée, mais sa largeur en fréquence est supposée
grande devant la largeur naturelle de la raie de résonance étudiée, Le terme

supplémentaire apparu dans 1'équation (Al 1) s'écrit
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. o N L
[f(ki) dk, elrp(,.)t < m, —}6 I(t) Moo k, A> e i (ko g)t
| - ¥ 'Tgo Rivt ' (ki + LA Lg)t
=/ £(k,) dk, elthAk- ki ‘+Vt)<m|5i‘ﬁ H’De-l ST
1 .

(AL 3)
. ' 1 -ik;t . . .
Pour t ;4 0, dés que t rv = , le facteur e ‘varie treés vite devant tous les
' o

autres facteurs, si bien que l'expression (Al, 3) ne difféere appréciablement

de 0 que pour i s 0., O:# peut donc l'écrire approximativemeﬁt

N e R
. ¥ 1{k.°R) — 3 - /oo =ikt
f(kO + m(,JO) Ak e i < ml e)\,D ! |..L ,/ e 1 dki
(o] =00
= -
 i(k,°. R) —_— 2
( '/1 v - o
o/ 2nf (k_+ mid) Akoe i <m(e>\,n l { S 02 (t)

_—y
(kio ayant pour module ko) .

Le terme correspondant est donc nul et on estramené aux égua-
tions (II, 37) pour t # 0. Pour se rendre compte de l'effet de la discontinuité
représentée par la fonction 5 (t), nous intégrerons (II, 3V), complétée par

. / r4
(AL 4) sur un tres petit intervalle A t autour du tempst = 0, (2-m, étant fini

et At étant trds petit, on obtient :

LU At / bt o (1:&0 _1’: - -
ol g ) = Al =g 2 eamdligimid ) Ay GRS D
A la limite ol L\ t }r'l 0 et en supposant CL-;n (=-0)=0

* i (g, B

[ : . A
= - i f
QL (+0) = =2m i £ (ko + M) Ay e <mleyD 17 ()
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Nous voyons donc que le remplacement de 1'équation (II, 39) par 1'équation
(AL 1) ne la change en fait pas, mais revient 2 inxer la condition initiale

(AL, 5). Les résultats seront donc les mémes, 2 un facteur multiplicatif
constant pres, qu'en prenant pour ?(0) un état excité. Zi l'on opere en champ
magnétique grand devant la largeur naturelle des niveaux, on peut supposer
que la largeur de la fonction f (k;) est petite devant 1'effet Zeeman LU o, 5i
bien que seul un sous-niveau Zeeman | m >. sera excité, 3i au contraire,

(W est de l'ordre de [ (cas des expériences de dépolarisation magnétique)

la largeur de f (ki) sera grande devant (g et la conditicn initiale :

<m|Z .8 | p>

Q. 'm (0) = (Al 6)

): £< rnll E';B’I }"7l2
mi

donnera les mé&xses résultats que la condition (A, 2).

Dans le cas général de 2% atomes, on négligera la cohérence
entre les divers coefficients (4 (0) correspondant & l'excitation de différents
atomes, en raison de la répartition au hasard de ceux-ci dans l'espace

(voir chap. JI, paragr. 5 B et paragr. 6). Il est clair que le raisonnement

précédent s'étendra alors sans difficulté.
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APPENDICE N° 2

Intégrations angulaires de l'expression (II, 21). Nous devons évaluer

/sinede dtf): <m|5;ﬁi|~ru><p.|é:§‘ m'

M (AIL 1)

D'apres(I, 14) et (II, 16)

=I)'_J" { ClI(F’m;m- IL, l_L)CII (F, m'; m' .,'.J.., lL)

. {X <mymm "|LI€:\'B Is =0>=o<"l=0“;;“5l mp = mt o> 1:0]}

A
(AIL 2)
o
8 et tf étant les angles polatves de k; on a
——. -3 — —y,
e, =-cos 9 cos(.'<'J i=cos € sinT) j +sin 6k
= - s
( e, = - sin LF i+ cos ll9 j (AIL, 3)
D'ol '
W =1t «
- > cosee()A cos 8 e k)
(\1=O}eoDm§_ m_ +sin® “m__ — Ym
l 1 ‘ J71=0 \‘1‘2"‘ J1 Jo ‘IZ )-l

Le crochet de l'expression (AlIl, 2), sommé sur \, est alors donné par le

tableau suivant :
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H m : : :
o+ : | ¥
R 1 . 2i¢
+1 1+ cosZG : sin 8 cos 9 elif) : sinze e lf
2 B 2
0 : sin 8 cos @ e-llf sinz 5 sin @ cos § e*‘l‘?

T B

2

. - 21 . «l
1 sin 8 e ZIY sin 6 cos B e if 1+cos29

’ Vz 2

L'intégration de ce résultat sur 8 et L.f) avec le poids sin © d 8 d‘]’) donne

8 ' (- rd
v g _8m_ ¢ , = B¢ K , » Il en résulte que

3 mJ} m y' 3 m- g, m' =t 3 mm

]

B .
(AII, l) vaut T %dmm’cll

= 8” iw ~ . . lZ_ 8T|'
= — S I‘JII (F,m,mnli,f:‘.) = —3 g—

mm’ mm',

(P e ) Cpp (Fyoml -t )

i

d'apres les propriétés des coefficients de CLEBSCH-GORDAN.



- 123 -

APPENDICE N° 3

Moyennes sur les vitesses des différents atomes

Nous admettrons pour simplifier que tous les atomes sont animés
de la méme vitesse v, que nous prendrons égale a la vitesse quadratique moyen=
ne. Nous appellerons, dans la suite d'atomes 1, 2...p d'un chemin G, +r et

’ .-9 . . 3
L‘/r les angles de V. avec les droites joignant les atomes r-1l et r, et r et s+l
respectivement, On a par définition : ¢} =k v (cos \)L - cos L{f" ) (AILL, 1.
’ - e, 4l O r+1 T :
3i on intégre successivement sur les vitesses des atomes p, p-l..., on effec-

tue la lere intégration sur , les autres coefficients (L étant fixes,

p-Lip
On a alors dd = - k v sin d et on doit intégrer sur toutes les
p-L,p ° ‘Pp *p 8
. / . 1. _ 1
valeurs pessibles de )//p, avec le poids —- sin L(/p d %p = - 2RV da‘p-l, 5.

!
Les limites d'intégration sont données par (AIIl, 1) : kov (4-_ 1 - cos u‘» 5 l),

s q: 2 ;! L2 gt
c'est=a~dire =2k_ v cos (/ et 2k_ v sin . Or k v est grand devant
(o] l n=1 o p-1 o
- £ bl
[ c'est-a-dire devant l'inverse des temps t qui interviennent pratiquement.
&

. . iy, 0%
Q ne figure que dans des exponentielles du type e~ P 1, 2", 11 est donc

»-Lp

possible de remplacer les limites d'intégration par + o sans commettre une

grosse erreur, L'intégrale a faire est donc — 1 / Yoo d Q. . Elle
- 2kov p=-1,p

est devenue indépendante des valeurs des autres parametres W et \‘t’ La

moyenne & faire sur les vitesses reviendra donc 2 calculer l'intégrale

1 .
a1 > e 0 0‘- ._, LI ] 3 (=3 P
(Zkov) pf( /d 01 d a 12 d OLpal, D du résultat

Dans le cas particulier d'un chemin C', il n'y a pas 2 intégrer sur O B’ puis-
q

que les atomes sont pratiquement alignés et que par suite * &. g ©5t lié aux
q

4 = - a ’
autres (4  par O‘qB O‘AB (QAI tR .t A ).

q-1,q

— e S — s e . . g
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APPENDICE N° 4

Calcul de l'expression (II, 58)

Nous ferons tout d'abord la moyenne sur les valeurs des parame-
tres l..l, 1’ HZ . I,Lq. Chaque valeur étant également probable, nous devons

calculer

1 y . . ,. 1 . . .
(21+1)? I*LQ (2, P q’ B, flg; t') (9 (a-1, Fge1 P % Pg ; t)
pree

(9(A,‘_[A;1,‘,L1;t') (AIV, 1)

Commengons par évaluer

(Low,s2 .t O, HB Y ; t') (AIV, 2)
2141 3:1 S U g Badt e

D'apres les définitions (II, 55) et (II, 48), (AIV, 2) s'écrit

1 IF, W« o =3 =il Q! il et!, => = =iF_ut!
7T+ 1 [[e =" L(u.D)e 2 [ >< By e 7 (u,.D)e T2 ]
}L
1 A

iF Wt — = 2 =il gt LW = 2 -iF wt
{ z 1 A | z
x[e z;,\u)\,.D) e l'J-l < Ale (u)\,.D) e
TS W M my> | L <my|u D, > < Fit Uy o >
H A

A . > — -
x{§’<ml‘1-;;,.D\\_\41> < HA'u-i"?‘mA> }

x m,| TIFWE i (Hha - ) g

(AIV, 3)
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- -
Les vecteurs u)\ et uw

et 2 soient alignés, c'est-a-dire qu'ils correspondent & un photon dont le

sont naturellement supposés tels que les atomes A, 1

-

vecteur d'onde k a la direction de la droite AB. Dans ce qui suit, nous défi-
—>
nirons tout vecteur V par ses composantes V(l), V(O), V( 1), telles que
: -2 = - -
W . - .. ...a - ’ . ..
veavi Aol 07, 1)(-1—+i——§:——} (AIV, 4)
V2
— —

Il est facile de voir que pour 2 vecteurs U et V :

— 3 -
u.v=J (-1 g (@ (- (ALV, 5)
q
D'autre part les relations (II, 14) et (II, 16) s'écrivent alors :
- (AIV, 6)
z 5 /(q ) _ . T
[\m‘D B> = Cif(Fsm;mep, p)0 m- ., q = C (B mig, ()

[(‘ng)im}} (@) (-1)? (_( mlgl ‘-L>] (~a) _ (-1)3 C (Fym; -q, p~)
On trouve alors

<mz’“ /("‘ e l“‘*1i‘I:°Flm1><mll;;' ’E‘HP <;fJ‘A\ir>z' E’mz\P

M'
T atq" (-q) _(q') (-q") (q'") : o
: %_n (-1) N N T ClI(F’ m,; qu{J..Z) clI<F’ m ;q, t-!.__l)
171
AN
9 ql’qn’ qnl "
. "y ittt
Cpp (Fr it (b)) Gy (F, myiq™, )

(AIV, 7)
D'apres les relations d'orthogonalité des coefficients de GLEBSCH-GCRDAN

(cf. BLATT et WEIS3KOPF, "Theoretical Nuclear Physms, " ?‘90)

- . n 2F+1
C F, 5 q', :, ; q't, =
H)?n mpigh ) € Emisq Y 3

1™

q'q" (Alv, 8)
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L'expression (AIV, 7) devient alors :

arq' (-q) ,(a") . (-q')  (a"") _2F+1 . TN
MZ (=07 5w T e e I xSy x CpylFamyian ) Cu(F’mA’q'p)y
|

qqllqlll

-'_"‘I
Mais étant donné le caractére orthonormé des vecteurs f::)\ :

R U D
RECH A R N ‘)M'
'

q

et on obtient :

q,, (=) _(q") 2F+1 - : : _
) (-1) NI x == C [(F,m,;q,| ) C(Fom, s q N,

3
qunl
2F+1 ey . Y
= = % <m,|w .Dp,s <|¢A|¢}\.D |m, > (ALV, 9)

On voit donc que l'expression (AIV, 3) n'est autre que

2F+1 - iF ot - == - =
3(21+1) %—lze i |m2>(%\_<m2| w D | H,>< |, |8 .0 lmA>J
m
A

x < mA‘ e-iFZIA)t' ei ( |"LA - HZ) wf t!

et par suite

1
2I+1

2F+1

(Oa, Fa 2, I.Lz,'tl)

Z (.9(1, i.Ll; 2, HZ'; t’)(9(A, l.LA; 1, |-Ll;t') =

H 3(21+1)°
(AIV, 10)

Par récurrence, on montre ainsi que l'expressicn (AIV, 1) se réduit &

2F + 1 1 @ (a, ’
- (A: L 3 B, b ;t')
{\ 3 (20 + 1) Fa?® P
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APPENDICE N° 5

Calcul de I' expression (11, 58) (suite)

La sommation sur les positions possibles des q atomes du

chemin C' conduit a 1'intégrale

eiko (RA]. + RlZ + ..t RqB)

N? dR.dR....dR
f’”[ 1772 g kq+1R R R (AV, 1)
O Al 12 L B I O ] qB
SR -
Nous effectuerons successivement les intégrales sur R _, RZ’ . Rq. Nous

allons montrer qu'apres les s premidres intégrations, le résultat est
S .

2 ik, (R +...+R — —

™Ry +1 e o A, s+1 * qB) : >

dR seo dR

q-s+l s+1 q

ko RA, s+1°°* RqB

(AV, 2)
Nous procederons par récurrence. Supposant que (AV, 2) est le résultat cor-

rect apres les s premitres intégrations, effectuons la s + lidme qui porte sur
- — —
R vee R P . Py .
) ( 42 q étant fixés) N
s o (RA, s+1 * Rgy1, s+2) —

Nous devons calculer [ 4,81l dR

RA, s5+1 Rs+1, 5+2

s+1

s-1 iko (Ra, s+1 * Rgt1, s+2)

A, s+l . 2
= 2mwsin € RA, s+ldRA, S+1d@

Rs+1, s+2
(AV, 3)
!‘) ~— N
‘ !
ou 6 est 1 angle(RA’ 1’ RA, 42 ]
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Nous passons des variables 8 et RA , aux variables R

A, s+1 A, s+1 % Reyl, 42

(AV, 3) s'écrit

s
R :
A,stl  iks (Rp g41 + R g4l , s42)
2"( R © ’ dRA, s+1 dRs+1, s+2
A, s+2
2mi R iko| 2 ik R '
_ "E’%—_— / A, 5+2 RA 8 . el OL RA, s+1+RA, s+2]-e'1 oRA, s+2( d.EA oL
o A, s+2 °© ot j *
Seul le 2e terme n'oscille pas trés vite lorsque RA st1 varie et a des termes
d'ordre supérieur pres, en TR ! , il reste
o A, s+2
R S
21:1 i A, s+2 eiko Ra, s+2
o s+1 (AV, 4)
Ce résultat, porté dans (AV, 2) donne
a g stl R, S oPRolRA ezt Rqp)
N 2mi A, s+2
f( > — AR, e dR
+1)! )
(s+1) ko ko Rs+2, s+3 RqB

(AV, 5)

ce qui est bien la forme que prend (AV, 2) quand on change s en s+1, Le résul-

tat final au bout de q intégrations est donc

1 q eik0 Rap

1 ( 2mi NRAB
1
q. kOZ

ko RAB
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APPENDICE N° 6

— - ] Ay -
Calcul de 5;' =) ) et (9 (o, It o L, t) e 5:(0) R & (0,f 45 L, P t)e

H1p, angles
de R

Ce calcul permet de passer de l'expression (II, 65) & 1'expression

(11, 66). I1 comporte les étapes suivantes :

1) Evaluation de 53(0) dans les cas intéressants en pratique.
: —
2) Intégration sur les angles polaires du vecteur R01 - 5)' est
alors exprimé sous la forme d'une somme de 3 termes,
! ! 1
yufefs
3) Evaluation du terme 53'3 .
A 3 1 t
4) Réduction des termes 5) ) et 5) 5

5) Exposé de la méthode de calcul de ?' 1

6) Calcul effectif de 5>‘ 1

1) Expression de o(0)
7
a) Dans le cas ol l'effet Zeeman est grand devant la largeur na-
turelle [-' des niveaux et la largeur en fréquence des trains d'ondes excita-

teurs, nous avons vu (appendice n°1) que 1'on peut prendre :

(AVIL, 1) < k- o

! 7 AP RPN U SN ¥ Y/ © ©
gmi?\u” nl = XY (_\m!ex:Dl\-L><!-1!e7\‘,D\t m>

- v |

e, étant le vecteur électrique de la lumitre excitatrice (normé i 1'unité).

A

Nous faisons 1'hypothese d'une excitation, soit en lumiere de polarisation

linéaire, soit en lumigre naturclle. Dans ce dernier cag, il suffit d'ajouter
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2 expressions telles que (AVI, 1) correspondant & 2 états de polarisation rec=

tangulaires, les trains d'onde correspondants étant incohérents entre eux;.

K est une constante de normalisation telle que Trace 5)(0) =1,

On peut écrire (cf, appendice n°4)

< ml| o(0) |mi )= K%‘mm' ‘T_(-l)qe:(“q)e o(q') C [(Fim; q i) C (F,m;q, 1)

A
c wt (j-m) of 2
_ - Jme=ji o r{-m‘n o} m~|-t) - . e o
= Ko _ ., %_L(ml) lex e, ICH(F,m,m ]-':p)l

(AVI, 2)

2 (q) q - iL
e; est un vecteur réel pour lequel e(; = (-1) [e:( Q) J
Si bien que

o(m-~ ‘.L)
A

= Kg’mm' %le;\)(l)‘z UCH(F,m; 1, m-l)l Cn lCH (F,m; -1, m+1)l 21

<m!?(0)‘m'>’=K$mm, tZ-. e IZ‘CII(F,m;m-'-IJ,l-L)IZ

+

e:(O)l 2 lcu (F,m; 0, m) I ZZ (AVI, 3)

ou, d'apres les propriétés des coefficients de CLEBSCH-GORDAN :

~ 2
<ml ?(o) |mt>=Kd_ \({\e:(l)‘ - {e:(O)‘ 2] [lcu(F’m‘ L m'l)l ’

A

+l C,q (Fym; -1, m+1) '2]+ |e0(o)I 2()
{1512« B Tl ]9

A

Cette dernitre relation est obtenue grice a (II, 15). On en tire -
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5)(0)=K [[‘ef(l)tz - le:(o)‘Z} Jzz+ ‘GS(O)\Z I f
= x Al &( l)l 2 °(°)( ZHJZZ - (J+1)II] { 1)\ ;‘)(O)‘Zji}
Al -y 1o - ] 3w ]

(AVI, 4)

b) Dans le cas ou l'effet Zeeman est de l'ordre de [ , On a vu

(2ppendice n° 1) que

. — — - oy
<ml?(0)’m'>= K[(m‘e; . D ““ 7<|‘J‘ef. Dlm’>
|t
Sii, j, k représentent les indices x, y, 2z, on trouve :
<mly(0}m'>~KZ () )j<mIDi‘ H ><H—!Dj'm'>'

1, J:

| S o o i .
S S0, z‘;{<m.vit > <oy >+ ml > <plp >

1

-..g_g z<m|Dk]H ><|.l| Dk‘m,>1

<L 0 (e

(e, <mlp ln S<p ID |mt > (AVI, 5)
b= j
IJkl.L

+
L\)tr—t
-
v

Le dernier terme s'écrit

% Z ‘(e\o): ‘2 lC”( F, m;q, “L‘)!2=é'o D'ou il résulte que
iqk.[, t AT T | 1 La t 2
1l 5 o o)
53(0) -'Z-K. i%' (ex )i (e}\ )j

i

X—HDi““ <CpIpDy feoeply - 59 L Pkl Dk}"z K11

(AV1I, 6)
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Les 2 expressions (AVI, 4) et (AVI, 6) montrent que dans tous.
les cas 5)(0) s'exprime sous la forme d'une somme d'ope’rateurs dont chacun
est soit la composante ij d'un opérateur tensoriel Ti' du second rang'symét.ri—
que et tel que [ 'Iii"ao_soit un scglaire ., En vertu d'un théoréme général sur

i
les opérateurs tensoriels, il en résulte que )3(0) a la forme

p(O =) a [é(FiFjwj r)-1d p?

1+ —! (AVI, 7)
ij

. 2F+1
1

les O ij sont des coefficients qui dépendent du mode d'excitation et le coef-

ficient de II est tel que Trace 5)(0) =1,

I1 résulte de cette expression de 5)(0) que

Comt [0 om> = (0™ | [ O] | > = (™m0l >

(AVI, 8)

Cette propriété est vraie en effet pour les opérateurs iF;, pour leurs produits
iF,)(iF.) = -F_.F. et enfin pour ¢ (0).
(F)GF) = -FF, pour ¢ (0)

—>
2) Intégration sur les angles polajr s de Ro1

D'aprés la définition des opérateurs 69/ (11, 48) et (II, 55)

ik

i i x -1
%t@(o o LR st o)ezt (9(0,,40; l,pl;t)e

imt 111 Wt'va =il ¢t
=):e z( 2w f

D) Zwte-IUU T
AN!

B <ty | 598 (3] D) e 5 0]

(xt iF, Wt "3
e e

- z Wt i Wet, 2 2 -iF Wt -idt
(v >\,,,D) f||40><|-l1le z f(uN.D)e 27t ¢

= e

5—-(“ D)‘Hl>\POI oy D)'f(t”—(m D) g ><iy | (55, D) f)
e—-leWt e-1%t

i%t iF wt{
e z

(AVI, 9)
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" e E P i w
en posanty(t):e IFZWte ' tj:(O) el:gt R (AVI, 10)

Seule la partie entre accolades de l'expression (AVI, S) dépend des angles, Son

élément de matrice < m} , 'm' > est:
M\Z ukiuxjuk’ku)\‘f <m ‘Di ‘ ‘4.1> <‘l—£0[ Djzm” >
et ~
ir?kén < m"| ))(t” m'" > < m™ !Dki o> <1, Ipp | m' >

— e —_— = e

Complétons les vecteurs izl et ¥, par un vecteur U, = v,y A U, On voit

aisfment que

S §
Lo ou%tuete = g e gy, )
x, Kl=1, 2 oy
o1 “"
et l'intégrale sur les angles polaires de R =-ug de Cette expression

est

1 T C 1
ts5 I, d'kgke+'i'§ ‘YU gkf‘

if k

RN P i R 3
i {_6 “ij ket fik &je‘ ' é‘i ¢ < jkl (AVI, 11)

Ainsi l'élément de matrice cherché est, apres sommation sur les angles po-

—

1
aires de ROI
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—%1- [ .<miDi “..ll>- <‘J01Di "m"><m"r§~(t) \mn|>,

mllm”i
ij
(m"" D, H40'> <Py ‘Dj‘m'> +—1? m;mﬁm \D IH 1 >< \D | m" >
ij

~
(mnl? \mm\, <ml!| D. ‘rl ><H1\Dj‘m' >

41

+15

- ~
L eming e > D, {m" > cm | o) | m >
iJ s ne | T . y
< m ‘Dj‘\“o><l*‘1‘Di‘m > (AVI, 12)

Nous appellerons 5)' 1’ 5)' 2 )3'3 les contributions de ces 3 termes 3 M'expres-

sion 5)‘ R

3)  Evaluation de 9' 30 On a donc

o BT Bl <15 iEaUt i ]

l
o 5 . N
x&nn)"’ n|<m|”‘ D {r‘ 0 >" <HO‘ D {m”‘> < m“l ?(t> ‘m"' > g
o
Or
Hi <m"| D g > <H,l B(m.q;% C,p (Fomts g o) Cpp (Foms a i)
0

Donc l'opnérateur Dip o M D = II et il reste
P Fo>-<Ho
to
t

% ife aF ey -iT we i HTmce [ ;5’ (t)t'?‘ L

1
§3° 15
| (AVI, 13)



- 135 -

4) Réduction des termes 53'1 et o Ncus montrerons maintenant que les

v
)
/

2-

termes 53'1 et ?'2 sont semblables. En effet, le terme de (AV], 12) donnant

naissance a 53'2 est proportionne€l a

[(m!];ha 1).(1’1’1”"5> !|403 I (('40{5"m">. <{~‘(1‘.1-3{m'7 J

mIImlll

ot ol >
= Y0¥ (Fomia ) € (Bt -g )
m'm'!
221 "Ll ClI (F, m''; -q', ‘-L 0) ClI (F, m'; q', H_l) <m' ‘;JJ(t) lm.,, >

Changeant les indices muets m', m'", o e em', -m', - HO respectivement,
v
utilisant la propriété (AVI, 8) vraie pour ?(t) comme pour 53 (0) et les rela=

tions de symétrie des coefficients de CLEBECH-GORDAN, on obtient :

q+q' ; . RSN TT - \
Z (al) ClI (r’ m; q? "Ll) ClI (Fl m ) qi Hol
m”mlll

o
I 2q’ 1 C1I (F, -m''; -q', = r“o) ClI (F, m'; q', )'Ll)< -m" 'j;/(t) ‘“mm>

R q+q'+2(1+I-F)4m'em' . .
mllmlll A/
LS ! 1. t i "
bo b1 Cyp (Fm"sq's o) € (Fumis gy ) <m™( o (8) [m" >
qq'
Orl+1-Festentieret2 (I+ 1~ F)est pair; d'autre part, les seuls termes

non nuls correspondent & m''"! = q + Hor m' = q' + }10, donc m'" - m'"' = q' - q

etq+q +m" «m'" = 2q' qui est pair aussi, On obtient donc :
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Z ClI(F,m; Q| l) ClI (F,m'"*; q, g 0)

m' m'!

Fo t'1

99 C.(F,m";q, ) C o (Fomiq, [i,)<mm|o (t) |m >
1A o) By Ve dh [y 'y

- L (<o IB{p, > cp oDl 5)

L o\ - 4
‘ 0 \ 1 <,mn| I}/(t) [mn> [<m”‘D{i-l 0 5. <& l..il lDlm|> ]

ce qui est semblable au terme donnant naissance a 5)' 1 Il en résulte que

1 7
' ! = o - o', = = ! AV L 'y i i
5) , + 5: ) 5) 1 + z j} 158 ? 1 (AVI, 14) et qu'il suffit maintenant de calculer

P

5) Méthode de calcul de 5)'1

a) Elimination du termps. Nous avons posé

— st S— . S e s A A St S Y.

8 '%t iF, Wt -iF, Wt -'%t .
53'1=--5E [{Y et Tt 2 Dill.\1><(-tlleelz e (Z

—

‘Jl J

— ~

3 < m" { "t Zm" |D T _ "

*{{ ) <m ‘f(t) ‘m >S<m ! ; “I'O’; < !JO‘Di‘m > ]

mll mlll

o

Nous allons montrer que ce résultat est indépendant de t et peut
€tre calculé par conséquent en faisant t = 0. Remarquons que 1'opérateur

ly

SiF, Wt i 0t ) . . ;

e % e = R(t) représente une rotation R(t) qui trznsforme les dtats

\ m ) , ©t ( -4 7 , quantifiés par rapport aux axes Oxyz en des &tats

\m V= Rt)\m? , ©t “-L 72 = R(t) “4 >z, correspondant aux mémes
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- >
valeurs propres m et |- des composantes de F et I respectivement sur un

axe OZ, les axes OXYZ étant déduits de Oxyz par la rotation R (t). Nous

poserons
- 7 !
R(t) “J 1> = ) RP n (t) | ¢ 1 > (AVL, 15)
' 1 1
ty
et on aura
* ¢ 7
LROIp, ><R7m=T r, «0rR" @l ><p”]
Pt P1Ha
t By M pY
(AVI, 16)
il —
L 5 pE T <l Dy =<y
F t
1 1
d'aprés les propriétés d'orthogonalité des coefficients R (t)

.4
PR
Il en résulte que

<m‘?'llm' >=§521§ < m‘R (t D R(t) “-1 1‘

mllmlll

Ho Py

( !j— li R-l(t) DJ R(t)‘ m? > < mng? ) lm'” S

<»m"'{D. R(t)f,_. 0> (HolR-l(t) Di‘m” >

%’1 13 <m,R (t)D, Rt)hq 15<H1\R'1(t) DjR(t)l m' >
mllmlll

Folty

gm| p(0)| m"> ¢ mo| R-l(t)Dj RO [ >

<p0[ R"l(t) D, R(t) |m">
t (AVI, 17)
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~ —
Or R 1(t) D, R(t) a les é1éments de matrices de la composante i de D sur les

axes Oxyz, entre des états quantifiés sur les axes OXYZ = R(t) Uxyz. Ce

.—-?
sont les mémes que ceux de la composante i de D sur les axes OX'Y'Z' =
-1y : -
R (t) Oxyz, entre états quantifiés sur Oxyz. Or pour tout vecteur V:

(Vsigrgz = ’Z Coe Vi

ou les C.. sont les coefficients d'une matrice unitaire :

ik ik"if - “ ke o

H.?vl

Donc <m[R"1(t) D, R(t) [H>= C, <mlD [ >

y
k
et ) <m| R76) D, R(O) [+ > <P [R7(0) D, RE®) [t >
=ikze_ CuCip<m[D |1 > <H D [ m" >
Z Sep <mID [R, ><p|De] mo
E cm [ D | p) > < oD [ >
Utilisant cette relation dans (AVI, 17) on obtient

g
leja'ljm'>=-517- kg <m‘Dk|H1><H1’DeI m' >
m"m' ’

‘J 0 I"], <mn{ 53(0)[ m"' >(m"')D e”.t . 0> (‘_]0 QDkl m" >

Le résultat est bien indépendant de t.

b) Calcul de ?'l pour t = 0, Le raisonnement que 1'on vient de

- s S —— — —— S— ——— — — — —— — — ——— —

faire est valable pour une rotation quelconque R. Il en résulte que
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<mlRu1 5)'1 Rim'} =8?" Z <mlDi “J 1 > <lAl\Dj |m' > m"l R“lf(O) R|m"
l“olJPl '
m" m'

<m'"t D |4 P« [D. {m" >
I J“ 0 Hol 1\ (AVI, 18)

s PR . -1 _ -1 = !
Si 5)(0) était un scalaire, R ))(0) R = S)(O) et R 5)'1 R 5) 1,

551 5)(0) se transforme dans une rotation comme la composante i, j d'un tenseur,

on voit qu'il en est de méme de 53' L Or, ?'1 -dépend linéairement de ?(0) et

sera la somme des résultats obtenus en remplacant dans (AVI, 18) 5)(0) par

chaque terme de (AVI, 7) . On obtiendra ainsi un terme scalaire et des termes

/

\ ) 3

de la forme (/L[-l- (FF+FF\--]L L F } ; Aij sera indépen-=
ij ij j iy 3

2 1j qij
dant de i et j.

Il suffira de chercher sa valeur en prenant par exemple le cas ot i = j = z,

m=m'=F, Le terme e II dans (AV]I, 7) contribue & < mt 53' 1 ,m’ > par

2F+1
1 8m - - ]
15 L [<m'D Ry > <l~!0|Dlm">]
Ho W1
m'" m o~ '
— -
<m”"D iHO> RS "LllDlm"‘?] g.mn m'"
_ l__ 8n - . .
= s 2 q)?l' C p(Famjq 1) C L (F,m"q )
Fo &™" .m'": q' gt
ro 0 ClI(F'm'q—’i—'o)cu(F’m’q’!‘L})
cel 8T T o (Fm; )G (F) m'; q )x2F+1S‘
"zFrl 5 L Cu(Fmia ) € (F miiql, py 3 qq’
qq' H
__5_37_7_ N e (F e )r* (F 1. )
b qLiﬁ Rt U 1A
8w
- 15 g m m'



-
e




" 14.'0 -

La contribution correspondante 2 5)' 1 est donc —-?%— II eta 5)' 1 + 53‘2

28Tl' I
45

elle est

- ) ..
Pour-'les autres termes, le rapport = sera déterminé par

, i

ij 42 1?2 | _8" [ 37 Y = " 1
7 <Fl1"z -3F O F =% [ [FIDT|H > <ilD [mn > |
g o H1
m||m|'|
- ”!F 2 1 ;2 m 1n = > < ‘E)!Jz\}-’
< m s "3 [ m > L(m lD |H0 . Hll F l
S Y C (g ) C (F,Fiq'y p )
5 LotV Ei ) G R FIQL R
Qq
Po y m" EE)
: F(F+1
Cpp (Fomiq (o) C)p (Fym™s gy ) [mle_ —_—_3”_——]
D'ou
ali' 24w
J = Z |C (F F'F-J 1,‘)‘2
. — , F; , H
W 3 5F(2EF=1) o 11 I
\CH(F,m;F—m, m=F + (4 )|Z X mz.._.g_(_?_tl_)__
3
0 6
.. )
__~_];:]..._. = T 0( (2F+ 1)
“ij 21 par définition de o«
. - 63
X = 10F (2F-1)(2F+1)
('“,-. Lo v e P S~ I~ ___ L) ' ™ . \‘2
L‘blI\fof;l“'-\’IJ}\JII\.E,IL,S-'_._' ﬁ-a.u“,l
| v
x [mz - _F.(;_“i.l_) ] (AVI, 19)

et finalement :
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 [F.F. +FF - 5
5)1 }2_-6.{1 _2—— (2F+1)a [ 2 3 gijr j{+ 45
9 _
. _ 8m(eF+l) 1- X
EA RS s e EY O S
(AVI, 20)

expression utilisée au chapitre II,
Le calcui de l'expression (AVI; 19) donne les résultats suivants :

7 (F+1) (2F+3)

51 =1 =
sLE=l+ld X =0 TEEELT)
. 7  (2F-1) (2F+3)
F=1 = (
51 A = 100 F(F+1)
SiF =11 7 F (2F = 1)

T 100 (F + 1) (2F+3)
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APPENDICE N° 7

—— — . — — ——— —— —— " o o

Au chapitre II, paragr, 4, B, nous avons négligé les termes en

1 1 .. ‘e
mz et (ko AR 3 des coefficients de couplage F donnés par (II, 44)

en vertu de 1'hypothese (II, 39). On peut se demander si cette approximation

1

n'est pas contradictoire avec le développement en puissance de * AR
o

qui est fait au paragr., 5., Nous montrons ici qu'il n'y a pas de contradiction

entre ces 2 approximations. Il suffit de montrer que la contribution aux cheming

d'ordre 1 du terme en o Rl \ 2 de r est négligeable devant la contri=
o 12 ,
bution aux chemins d'ordre 2 du terme en -1-<——1-—— . Nous cherchons uniquement
o 12

des ordres de grandeur et nous négligerons toute dépendance angulaire des

coefficients, ainsi que les facteurs U ae (11, 44) qui sont multipliés par des

tempst ~J T = —-L- ; la contribution aux chemins d'ordre 2 du terme en
- 1 __ a pour ordre de grandeur
k R
o 12 L 1 2 2 2 NI 2
f ( ——————) NR“ dR = ( = )
o k R 2
. \ C k
o)
. 1 2
Tenant compte du terme en (T{T , l'expression complete
o 12
de (11, 44) aurait la forme L 1+ =% 4., o O 7V let
k R k R Pl
o 12 o 12

l'effet de 1a correction en —l-c—gi‘ﬁ— a2 l'ordre le plus bas, résulte du terme
o 12
- 2
rectangle f(—-L- x Za NR2 dR.

R
-koR k,
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Cette intégrale diverge pour R tres petit; mais nous pouvons lui fixer la

borne inférieure puisque de toutes maniéres nos résultats ne sont pas

k
o

valables pour R < —%— >

- L .

2 2oL ;

lle vaut 4N dR = N,— Log(k L}

Kk 3 R k '3 o
o 1/kg o :

Le rapport de cette correction au terme principal des chemins

k 1

d'ordzre 2 est de l'ordre de Log(koL), Pour L. A1 cm, ko /2, 5.105cmu ]

NL2

10 3 - .
N > 10 at/ch, ce rapport vaut au plus 3,1,10 4, ce qui justifie pleinement

l'approximation faite, Physiquement, le caractere négligeable de ces termes
correctifs vient du fait qu'ils sont multipliés par la m&me puissance de N que
le terme principal; au contraire, les termes principaux des divers ordres sont

multipliés par des puissances de N différentes.
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