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ORIENTATION NUCLEAIRE PAR POMPAGE OPTIQUE DES ISOTOPES

IMPATRS DU MERCURE.

INTRODUCTTION

Le travail présenté ici est une application de la méthode
de pompage optique suggérée par Kastler en 1950 (1). Cette méthode
permet d'étendre aux états fondamentaux des atomes, par orientation
de leurs moments magnétiques, la méthode de double réscnance de
Brossel et Kastler (2), appliquée d'abord aux états excités par
Brossel (3). La premiére application du pompage optique fut
réalisée en 1952 au laboratoire de 1l'Ecole Normale Supérieure
sur le cas du sodium (4). Elle se répandit ensuite dans de
nombreux laboratoires étrangers ou elle s'enrichit de nombreuses
variantes (5). Mais elle n'avait été appliquée jusqu'ici qu'a
des atomes alcalins, dont 1'état fondamental est paramagnétique.
Nous décrivons ici sa premiére application au cas d'atomes dont
1'état fondamental est diamagnétique, mais qui posseédent un
paramagnétisme nucléaire (7 = 0; F = I); nous avons choisi comme

199

exemple les isotopes impairs du mercure, Hg de spin nucléaire

201
I =1/2 et “""Hg de spin nucléaire I = 3/2 (état fondamental 6150).

- LR h] FETey R 1 R T S ~ .
La méthode permet d'oblenir dansS ¢C cas un

[$]

orientation purement
nucléaire.

La méthode de pompage optique a &té souvent décrite (1)(6)
on irradie une vapeur dans la direction du champ magnétigue direc-
teur Ho avec sa raie de résonance polarisée circulairement, G‘+

par exemple; les atomes du sous-niveau Zeeman Bo de 1'état fonda-



mental passent au sous-niveau m'F = my, + 1 de 1'état excité;

en retombant spontanément & 1'état fondamental, ils se répar-
tissent entre les sous-niveaux Mgy Wp + 1, mpy, + 2. Une part du
moment angulaire des photons excitateurs se trouve ainsi trans-
férée aux atomes; ceux—ci deviennent plus nombreux dans les
sous-niveaux de grande valeur de s clest-a~dire que leurs
moments magnétiques se trouvent partiellement orientés. Dans

le cas o il y a plus de deux sous-niveaux (F :;vl), 1'irradia-
tion en lumiére naturelle suivant la direction du champ Ho
(lumiére G° ) peut conduire, selon les probabilités de transi-
tion optique, & vider symétriquement les sous-niveaux de faible
valeur absolue ! my ‘ au profit des sous-niveaux de grande
valeur absolue lmF] , c'est-3~dire que les moments magnétiques
se trouvent partiellement alignés (7).

On peut obtenir ainsi de grandes différences de popula-
tions entre les sous-niveaux Zeeman de l'état fondamental, alors
que, & 1'équilibre thermique, la loi de Boltzmann conduit & des
populations sensiblement dgales (1'énergie Zeeman est négligeable
devant kT). Les phénoménes de relaxation tendent évidemment 3
rétablir cet équilibre thermique, par désorientation des atomes,
avec une constante de temps égale au temps de relaxation longi-
tudinale Tl; et les différences de populations effectivement
atteintes & 1'état stationnaire résultent de la compétition
entre ces phénoménes de relaxation et le pompage optigue. Pour
qu'elles soient importantes, il faut que le cycle de pompage
se reproduise a des intervalles de temps assez courts, comparés
a Tl; le temps moyen Tp séparant l'absorption de deux photons
par le méme atome (inversement proportionnel & l'intensité
lumineuse) doit &tre du méme ordre de grandeur ou plus court

(8).
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L'irradiation lumineuse, qui sert & réaliscr le pompage
optique, joue également un second rdle, en permettant la détection
des variations de populations. Le taux de polarisation (ou 1l'inten~
sité) de la lumiére de résonance optique réémise par la vapeur
dépend en effet des populations relatives des sous-niveaux Zeeman
de 1'état fondamental. Une résonance magnétique & saturation entre
deux tels sous-niveaux tend & égaliser leurs populations; et le
changement de taux de polarisation (ou d'intensité) de la lumidre
réémise permet de détecter simultanément cette résonance magné-
tique et l'orientation préalable de la vapeur.

Dans le cas particulier d'atomes diamagnétiques, le temps
Tl est un temps de relaxation nucléaire, qui doit &tre beaucoup
rlus long que les temps de relaxation électronique. On devait donc
stattendre & ce que l'orientation nucléaire flt plus facile &
obtenir que 1l'orientation électronique. C'est la raison pour laquelle
la méthode de pompage optique fut essayée pour la premiére fois
par Brossel et Bitter (3)(9) précisément sur le mercure (isotope
l99Hg); mais en fait, cette expérience fut un échec, et elle fut
suivie d'autres essais négatifs (10), alors qu'on réussissait a
observer successivement l'orientation des vapeurs de tous les
métaux alcalins (11). On était conduit & penser que la cause de
ces échecs tenait au manque d'intensité de la source lumineuse
pompante sur la raie 2537 % utilisée (Tp trop long).

Notre premier travail a été la mise au point de lampes &
mercure émettant sur cette raie une forte intensité. Les résultats
positifs ont immédiatement suivi, permettant d'observer deés 1958
1'alignement nucléaire de 2Ong (12), puis 1l'orientation nucléaire
de 201Hg et 199Hg (13). Nous décrivons d'abord dans le premier

chapitre les caractéristiques de ces sources lumineuses, et les



conditions exactes dans lesquelles nous opérions le pompage
optique; nous y calculons ensuite les signaux que notre méthode
de détection permet de mesurer en fonction des variations des
populations des sous-niveaux Zeeman, et les maxima que l'on
peut attendre en fonction du rapport Tl/Tp pour ces variations
de populations.

Dans le deuxiéme chapitre, nous décrivons comment les
courbes de résonaﬁce magnétique nucléaire observées nous ont
permis la mesure précise des moments magnétiques nucléaires
de 2Ong et 199Hg; et comment on en déduit l'existence d'anoma-
lies de structure hyperfine importantes dans les niveaux 63Pl
et 63P2. Les taux d'orientation ou d'alignement mesurés ainsi
que les largeurs de raie nous donnent déja un ordre de grandeur
des temps de relaxation, beaucoup plus longs pour 199Hg que pour
2Ong; mais les études détaillées des formes de raie et de 1la
relaxation sont données dans les chapitres suivants.

Dans le troisiéme chapitre, nous décrivons en détail les
deux méthodes employdes pour 1l'étude de la relaxation. La premigre,
que nous appelons méthode statique, utilise de fagon tout & fait
classique les mesures des largeurs des courbes de résonance, et
permet une mesure assez précise du temps de relaxation transver-
sale T2. La seconde méthode, que nous appelons méthode dynamique,
utilise l'observation des transitoires du pompage optique et de la
résonance magnétique, et permet la mesure précise des deux temps

de relaxation, longitudinale Tl’ et transversale T.; l'utilisation

o3
de cette seconde méthode n'est facile que si les temps de relaxa-
tion sont assez longs, c'est-a-dire dans le cas de 199Hg. Les

formules données avec ces deux méthodes sont justifides & la fin

du troisiéme chapitre par les calculs détaillés de l'évolution



des populations sous l'action simultanéde du champ de radiofréquence
et de 1'irradiation lumineuse; nous utilisons pour ces calculs le
formalisme de la matrice densité.

Nous étudions enfin dans le quatriéme chapitre les origines
de la relaxation. Nous étudions d!abord le cas de 201Hg qﬁi s'avére
le plus simple en premidre approximation grice & l'existence d'un
mécanisme prédominant 1lié au moment quadrupolaire de 201Hg. Dans
le cas de 199Hg, la relaxation est beaucoup plus lente, mais
semble due & divers mécanismes dont les effets sont du méme ordre
de grandeur, et qu'il n'est pas facile de distinguer; cette étude

se poursuit actuellement au laboratoire.
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PREMIER CHAPITRE

LES CONDITIONS DU POMPAGE OPTIQUE.

I - Pompage optigue par la raiec 2537 3.

Le spectre du mercure comporte deux reies de résonance situées
dans l'ultraviolet; elles relient directement 1'état fondamental 6150 aux
états excités 61Pl (raic 1850 1) et 63P1 (raie 2537 ). Le raie 1850 2 est
fortement cbsorbée per tous les matériaux couramment employés dans le proche
ultraviolet, en particulier en ce qui concerne 1l'optique de polarisation; elle
ne peut au surplus se propager que dans unc atmosphére d'azote car clle est
absorbée par 1'oxygéne de l'air, qu'elle transforme en ozone par réaction
photochimique. C'est la raison pour laquelle nous avons choisi, comme dans
les précédentes tentatives d'utiliser la raie 2537 3.

On peut ici faire une remarque : le temps moyen Tp entre l'absorption
de deux photons est inverscment proportionnel & la probabilité dfabsorption
d'Einstein, et se trouve &tre, toutes choses égales d'ailleurs, proportionnel
& lo durée de vie de 1'état cxcité (14). Or le nivesu excité 63Pl de la raie
2537 £ a une durée de vie relativement longue de 1,2910"7 seconde (15). Elle
est environ 10 fois plus longue que celle de l'état excité de la raie D du
sodiun, ¢t 100 fois plus longue que celle de 1'état excité 61Pl de la raie
1850 & (16). On comprend combien il est indispensable d'obtenir de trés fortes
intensités lumineuses sur la raie 2537 2 pour gue le pompage optique soit
efficacc.

On trouvera sur la figure 1 la structure hyperfine de cette
raie d'aprés les résultats de plusieurs auteurs (17) . Nous y avons
fait figurer également quelques composantes des deux isomeéres radio-
actifs 197Hg de spin 1/2 et lngE‘Ig de spin 13/2 (18). Dans 1'état

fondamental 6180, le moment cinétique total F est égal zu spin



199

nucléaire I, ce qui conduit pour Hg & un niveau F =1 = 1/2

et pour 2Ong 3 un niveau F = I = 3/2. Dans 1'état excité 63P

1
199Hg

nous avons deux niveaux hyperfins F = 1/2 et 3/2 pour

et trois niveaux F = 1/2, 3/2 et 5/2 pour 201Hg. C'est pourquoi

b4

nous observons dans le spectre de la raie 2537 deux composantes
pour 199Hg et trois composantes pour 201Hg; nous les désignons
dans la suite par la valeur de F du niveau correspondant &

1tétat excité 63P1. (Rappelons 1'équivalence avec les notations

de Schiler et Keyston : 199 - 3/2 = A; 199 - 1/2 = B; 201 - 5/2 = a;

201 ~ 3/2 = b; 201 - 1/2 = ¢).

Les raies des divers isotopes pairs entre elles sont bien
résolues; mais on remarque des coincidences entre certaines raies
d'isotopes pairs et certaines composantes des isotopes impairs.
La coincidence est presque parfaite entre la composante 199 - 1/2

et la raie du 204Hg, et elle peut €tre utiliséde pour l'excitation
' 204

sélective de la composante 199 - 1/2 avec une lampe & Hg.
Les composantes 201 - 5/2 et 201 - 3/2 sont seulement voisines
des raies respectives du 204Hg et du 198Hg, a des distances de

1'ordre de grandeur de la largeur Doppler. Ces voisinages nous
suggérent l'emploi de lampes & isotopes pairs séparés, 2O4Hg et
198Hg, permettant d'obtenir un pompage optique plus efficace sur
201Hg grace & 1'un ou l'autre des deux processus suivants :

a) Si la largeur Doppler de la raie d'émission de la
lampe est assez fine, il doit suffire d'appliquer & la lampe un
champ magnéfique pas trop élevé pour séparer en fréquence les
deux composantes 6’+ et ¢ et amener une seule d'entre elles a

coincider avec la composante voisine de ZOng. Cette méthode de

baleyage magnétique (déecrite au paragrapheIll)permettrai



d'orienter 201Hg en irradiation CT.+ ou @ sans utiliser de
polariseur, c'est-d-dire avec un gain d'un facteur 10 environ
sur 1'intensité lumineuse.

b) Si la largeur Doppler de la raie d'émission est au
contraire assez large, on doit, sans champ magnétique appliqué
a4 la lampe, exciter avec un bon rendement la composante voisine
de 201Hg. Cela permettrait d'obtenir un alignement efficace de
201Hg par excitation sélective en lumidre naturelle de la compo-
sante 201 - 5/2 ou 201 - 3/2, clest-a-dire en éliminant la com-
posante 201 - 1/2 qui a une action opposée aux deux autres (elle
tend au contraire a vider les sous-niveaux np = : 3/2 au profit
des sous-niveaux m . = Y 1/2 (cf parsgraphe VI et tableau II).

Dans le champ magnétique directeur Ho, on observe la

décomposition Zeeman des niveaux précédemment cités; les sépara-

tions dans 1'état fondamental des 2 sous-niveaux my de 199Hg et
des 4 sous-niveaux m. de 201Hg sont dues aux moments magnétiques

1
nucléaires de ces isotopes, et sont trés petites par rappcrt aux

séparations des sous-niveaux T de 1'état excité. La décomposition
qui en résulte pour la raie 2537 R est schématisée par les dia-
grommes de la figure 1, Les fléches verticales représentent les
transitions 1Q;mF = O en lumiere de polarisation m, rectiligne
parallele & Ho; les fléches inclindes vers le haut et la droite
représentent les transitions llmF = + 1 en polarisation G‘+,
circulaire dans le sens du courant magnétisant; les fléches
inclindes vers le haut et la gauche représentent les transitions
A Mp = = 1 en polarisation G~ , circulaire de sens opposé.

Les nombres figurant sur les fléches sont les probabilités de
transition optique calculées & 1'aide des formules de Hill et

Inglis (19).
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Ces diagrammes permettent de se représenter de facon plus
imagée l'action du pompage optique décrite dens l'introduction :
en orientation, l'irradiation OF+, par exemple, utilise les tran-
sitions LkmF = + 1 représentdes par les fléches inclinées vers le
haut et la droite; en alignement, l'irradiation en lumitre &
utilise les fléches inclindes dans les deux sens, & l'exclusion
des fleches verticales. Les effets de ces deux processus seront

calculés en détail dans le paragraphe VI,

Les sources lumineuses.

Nous avons expliqué au paragraphe précédent liintérét
gu'il y a & utiliser des lampes & isotopes séparés 204 ou 198.
Les échantillons d'isotopes enrichis utilisés étaient d'origine
américaine et d'origine frangaise. Ces derniers nous ont été
fournis par le service de séparation isotopique du Commissariat
a 1'Energie Atomigue, dont le séparateur & double focalisation
(20) permet d'obtenir des taux d'enrichissement élevés, dépassant
90°%/0.

Les faibles quantités dont nous disposions nous ont
conduits & porter notre choix sur des lampes sans électrode
pour éviter l'absorption du mercure sur les parties métalliques.
I1 semble en outre que le mercure disparalt d'autant moins rapi-
dement de la décharge, par adsorption sur les parois, que la
fréquence utilisée est plus grande (21). Nous avons utilisé comme
source H.F. un magnétron continu délivrant 100 Watts & 2400 Mc/s;
il est monté dans un générateur commercial (Microtherm de la
Raytheon Manufacturing C°) dont 1'antenne est bien adaptée 2

1'excitation de nos lampes.
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Les lampes sont elles-mémes en quartz ''Ultrasilt® (Heraeus).
Elles ont la forme de disques plats de 1 & 2 mm d'épaisseur intérieure
et de 20 & 40 mm de diamétre. Cette faible épaisseur permet dféviter
1'autoabsorption et le renversement de la partie centrale de la raie
2537 X; elle permet en outre d'éviter que le volume de vapeur a
exciter ne soit trop grand, malgré la grande surface de la lampe.

I1 est en effet important que la décharge emplisse le volume entier
de la lampe pour qu'elle ait un fonctionnement stable; dans le cas
contraire, il se produit des oscillations du plasma et la formation
de points froids, ol le mercure vient se condenser peu & peu, dis-
paraissant ainsi de la décharge.

Les isotopes nous parviennent sous forme d'amalgame; il
s'agit le plus souvent de la cible en or telle qu'elle est retirée
du spectrographe de masse. L'amalgame est chauffé sous vide a
700 - 8OOOC de fagon & faire distiller le mercure dans la lampe,
gui est finalement remplie d'argon & une pression de quelques
millimetres. Les premiéres heures de fonctionnement de la lampe
sont toujours délicates quand elle ne contient gquiun milligramme
de mercure. On remédie & cet inconvénient par 1l'opération suivante
effectuée sur le banc de pompage avant le remplissage final :
étuvage sous vide & 45000 puis fonctionnement de la lampe remplie
d!'argon pur pendant plusieurs heures. BEn tout état de cause, il est
nécessaire de !''former'! la lampe dans ses premiéres heures de
fonctionnement; mais ensuite, ce dernier devient tres résulier,
et une de cés lampes fonctionne encore trés bien aprés deux ans
de service intensif (bien que sa brillance ait un peu diminué) .

Si la lampe devient trop chaude, la raie 2537 R émise se
renverse par auto-absorption et l'intensité de fluorescence observée

dans ces conditions baisse considérablement. I1 est nécessaire de
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refroidir la lampe sur sa face arriere par un courant d'air, dont

on régle le débit de fagon 2 obtenir le signal de résonance optique
optimum. Nous travaillons couramment avec une puissance H.F. d'envi-
ron 80 Watts et un débit d'air assez fort, parce que ces conditions
semblent assurer une meilleure stabilité; mais on peut tirer de la
lampe une intensité lumineuse aussi importante avec une puissance
H.F. de 40 Watts sculement et un débit d'air plus faible. Le magné-
tron étant trés sensible aux variations de la tension d'alimentation
et de l'impédance de charge H.F., nous avions adjoint & son alimen-
tation un dispositif stabilisateur de courant. Ce sont cependant

les instabilités de 1l'intensité lumineuse qui ont limité en regle

générale la précision de nos mesures.

IIT - Les expériences de balayage magnétigue,

Nous avons déja signalé au paragraphe I 1'intérét qu'il y
aurait & pouvoir irradier la vapeur en lumiére polarisée circulaire-
ment G°F ou g°~ sans utiliser de polariseurs, parce que nous ne
disposons dans l'ultra-violet que de prismes de Glazebrook ou de
Nicol, dent l'absorption et la faible ouverture réduisevt 1l'inten-
sité lumineuse par un facteur d'environ 10. Nous avons essayé a
cet usage la méthode de balayage magnétique, employée déja par
d'autres expérimentateurs (22) : elle consiste & exciter les

diverses couposur

~t A
ol \r

[sl}

1 2527 X & 1'aide de 1la

+ - . . . ’ ’
composante Zeeman ¢~ (ou @~ ) dfun isotope pair, déplacée en
s . ’ 7 . . - +
fréquence et séparée de la composante inverse G (ou G- ), en
soumettant & un champ magnétique intense HS la source lumineuse,

remplie de cet isotope pair.
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Pour utiliser directement la polarisation circulaire de
cette composante déplacée en fréquence, il faut observer la source
dans ltaxe du champ Hs; ce dernier ne peut donc &tre produit, si
1'on veut un faisceau lumineux assez ouvert, que par des bobines
sans fer. Les seules dont nous disposions permettaient d'obtenir
au maximum 1000 Gauss, c'est-a-dire de déplacer les composantes

gt o G~ au maximum de 21C0 Mc/s ou 70.10_3 cm—l. Nos essais
de balayage magnétique se trouvaient donc limités aux couples de
composantes voisines déja signalés : 204 et 201 - 5/2, ou 198 et
201 - 3/2. Leurs intervalles ne sont pas connus avec une grande
précision, mais seraient de l'ordre de 800 Mc/s et 650 Mc/s res—
pectivement. La largeur Doppler calculée pour la raic 2537 X dans
une vapeur a température ordinaire est de 1000 Me /s; et si la
source lumineuse n'émet pas une raie beaucoup plus large, il est
possible que l'on puisse séparer suffisamment les composantes

ag T et a .

Pour tester le procédé, nous évons utilisé le nontage
schématisé sur la figure 2. La source & 2O4Hg ou 198Hg est placée
au centre des bobines fournissant le champ Hq; elle irradie paral-
lelement & HS une cellule contenant la Vepeu; de ZOng, soumise & un
faible champ HO paralléle a Hs. Un analyseur circulaire (lame quart
d'onde suivie d'un Glazebrook) est placé sur le trajet du faisceau
dtirradiation; il ne laisse passer que la composante cr+ (ou 1la
composante (T';) émise par la lampe, dont la fréquence est augmentée
(ou diminude) proportionnellement & HS. On mesure avec un photomulti-
plicateur la lumiére de résonance optique I (Hs) réémise par la vapeur
a angle droit de l'irradiation. On obtiendra le signal maximum quand

la composante sélectionnée & 1l'irradiation coincidera en fréquence

avec la composante voisine du 2Ong.
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(Remargue ¢ La polarisation de la lumidre est transformée par
1'analyseur et la cellule regoit de toute fagon de la lumiere polari-
sée rectiligne qui est absorbée par la vapeur de 2Ong comme un mélange
a parts égales des deux polarisations G“+ et G- ; mais comme les pro-
babilités de transition optique sont symétriques en 67 et en o,
1'absorption n'est pas modifiée par ce changement de polarisation).

La figure 3 donne les résultats obtenus respectivement avec
une lampe a 204Hg et une lampe & 198Hg° En ordonnée sont portées les
variations relatives de 1l'intensité réémise, normée & la valeur 1 en
champ Hs nl : I (Hs)/I(O), En abscisse, le champ HS est porté vers
la gauche lorsque l'analyseur sélectionne la composante a” de la
lampe; il est porté vers la droite lorsque 1l'analyseur sélectionne
la composante @ ~ de la lampe (aprés rotation de 9Oo de la lame
quart d'onde). Les deux courbes se raccordent en champ nul et donnent
une image de la forme de la raie émise par la lampe sur l'échelle des
fréquences. (Pour une interprétation exacte, voir annexe I).

Dans chaque cas, sont représentées deux courbes correspondant
a des régimes de fonctionnement différents de la lampe. La courbe la
plus étroite correspond au refroidissement maximum de la lampe |
(au-dela la décharge devient instable), lorsque 1'intensité I (0)
émise est faible. La courbe la plus large correspond & un refroi-
dissement moindre; 1l'intensité I (O) est dans ce cas deux fois plus

levée, mais elle reste encore trés inférieure au maximum d'intensité
s

(12N

ve 1l'on peut obtenir en réglant convenablement le refroidissement

“

de la lampe. La précision des mesures est limitée par deux effets :

a) 1'échantillon de ZOng utilisé lors de cette expérience n'était

enrichi qu'a 700/0 et contenait encore lo/o de 2O4Hg, 1,50/0 de

198 9

Hg et 30/0 de 1 Hg, ce qui peut déformer légérement la courbe

tracée. b) le régime de décharge dans la lampe est sensible au
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champ HS; et les corrections effectuées en conséquence laissent une
certaine marge d'erreur.

Voici les conclusions de ces mesures :

- a) Les séparations des composantes 204 et 201 ~ 5/2 d'une
part, 198 et 201 - 3/2 d'autre part sont presque égales et de 1'ordre
de 550 Mc/s ou l8u10"30m_1, un peu inférieures aux valeurs générale-
ment admises (17).

~ b) La largeur Doppler de la raie d'émission vaut au minimum
1600 Mc/s (cf annexe I) dans les conditions de refroidissement maximum,
ol la lampe est peu brillante. Elle est trés supérieure & cette valeur
dans les conditions de refroidissement qui assurent le maximum d'inten-
sité de le lampe.

- ¢) L'excitation sélective des composantes 201 - 5/2 ou
201 - 3/2 par des lampes & 204Hg ou 198Hg est toujours possible avec
un excellent rendement en champ Hs nul.

- d) La séparation magnétique des composantes G~ & ot O
sans dispositif de polarisation n'est pas utilisable en pratique. La
séparation n'est en effet possible qu'avec unc lampe tres refroidie,
c'est-a-dire au prix d'une perte considérable sur llintensité lumi-
neuse de la composante utile. Et méme dans ce cas, & l'optinum de
séparation (HS ~ 500 Gauss), 201Hg absorbe encore 200/0 de la compo-
sante circulaire & éliminer (Le mélange des deux composantes G’+ et
G-  en quantités indgales rend trés délicate 1'interprétation pré-
cise des courbes de résonance magnétique observées). Nous avons donc
renoncé & utiliser le balayage magnétique dans nos études ultérieures
sur ZOng.

~ e) Cette méthode de séparation doit au contraire se révéler
favorable pour orienter les deux isckieTes radioactifs 197Hg
et 197)‘Hg, en excitant les composantes 197 ~ 1/2 et 197 - 15/2 avec

204 R

une lampe & Hg soumise & un champ HS de 1000 & 1500 Gauss.
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IV - Le montage expérimental.

La figure 4 montre le schéma du montage utilisé pour réaliser
le pompage optique. Le champ Ho appliqué & la vapeur étudiée est produit
par deux bobines de 72 cm de dismétre moyen placées en position
d'Helmholtz. Leur écartement et leur paralléiisme sont réglés a l'aide
de quatre tiges filetées sur lesquelles elles sont fixdées rigidement
par des écrous. Ayant réglé le parallélisme des bobines, on peut dépla-
cer une des bobines dans son plan, horizontalement et werticalement, de
maniére & amener leurs axes & coincider exactement. Ces réglages sont
effectude par approximations successives en contrdlant la valecur du
champ magnétique en différents points autour du centre & l'aide diunc
résonance de protons; ils permettent d'obtenir une excellente homogé-
néité (cf paragraphe VIII).

Chaque bobine contient environ 8000 tours et a une résistance
un peu supérieurc & 500 Ohms. Elles sont aliﬁentées en série par une
alimentation & haute stabilité Varian. Le champ produit au centre du
systéme est d'environ 210 Gauss/Ampére, et peut monter & prés de
400 Gauss lorsquion utilise la puissance maximum de 1l'zlimentation
(2000 V, 2 Ampéres). Les bobines sont orientées de fagon que leur axe
coincide avec la direction de la composante horizontale du champ
terrestre; nous avons toujours utilisé des champs HO assez forts pour
qu'il ne soit pas utile de compenser la composante verticale du cheamp
Lterrestre. |

A 1l'intérieur de ce systéme de bobines principal se trouvent
encore unc pairc de bobines de méme axe, produisant le champ de balaya-
ge alternatif nécessaire a 1l'observation de la résonance de protons
(cf paragraphe VIII), et une paire de bobines d'axe vertical, servant

a4 produire le champ de radiofréquence Hl (cf peragraphe IX).
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Au centre géométrique des bobines est placée la cellule
contenant la vapeur de 1l'isotope étudié. Les cellules sont en
quartz !''Ultrasil'! (Heraeus) et sont de forme cubique; nous
utilisons deux dimensions : 2 cm et 4 cm d'aréte. Au centre de
1l'une des six faces est soudé le queusot, tube mince d'environ
30 cm de long, dont l'extrémité est maintenue & température fixe
t (-3000 a OOC), et olt se condense la goutte de mercure. Le
thermostat est constitué par un vase Dewar traversé par un courant
d'air refroidi par barbottage prdalable dans l'air liquide; la
soupape d'arrivée de cet air est commandée par un thermométre &
contact, par 1l'intermédiaire d'un relais & thyratron. Nous don-
nons dans le tableau ci-dessous les valeurs calculées (23) du
nombre d'atomes de mercure par cm3, N, dans une cellule & tempé-
rature ordinaire en équilibre avec la goutte liquide & température

t dans le queusot.

st en %¢ 2 -35° _30° 25° 0% -15° -10° 5% 0° 45 40°
gN en lO+1§ §
iatomes/cn” 0,08 0,17 0,34 0,63 1,16 2,09 3,60 6,25 10,0 16,3

L'irradiation lumineuse se fait suivant 1l'exe du champ Ho'
Lt'image de la lampe est formée sur la cellule & 1'aide de deux lentilles
en silice fondue de grande ouverture (focale 20 cm, diemétre 12 cm).
On peut ainsi concentrer sur la cellule un flux lumineux important,
pour aligner 201Hg. Si 1l'on cherche & produire une orientation nu-
clédaire, il faut interposer sur le faisceau d'irradiation un prisme
polariseur (Glazebrook collé & la glycérine, ou Nicol collé au glucose
cristal) suivi d'une lame quart d'onde (lame (2n + 1) A /4 en quartsz,
teillée par Madame Devaux-Morin). La réduction d'intensité lumineuse
qui en résulte, par absorption et réduction de 1l'ouverture du faisceau,

atteint un facteur d'environ 10.

sesevvecassace
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La détection de l'orientation ou de 1l'alignement peut se
faire en mesurant les variations de 1l'intensité lumineuse transmise
& travers la cellule. Mais nous n'avons pas utilisé cette méthode
pour les deux raisons suivantes : a) La largeur de la raie dmise
par la lompe excéde de beaucoup la largeur Doppler 4‘absorption
dans la cellule (cf paragraphe III); et il est pratiquement iﬁpos—
sible d'éliminer le groupe treés intense des raies du mercure au
voisinage de 3600 X -~ b) Pour observer une absorption notable, il
faut admettre dans la cellule une densité-de vapeur relativenment
forte, ce qui oblige & tenir compte de la loi exponentielle
d'absorption. Et les signaux observés ne sont plus lindaires par
rapport aux populations des sous-niveaux Zeeman, si leurs varia-
tions sont importantes. Notons en outre que la diffusion multi-
ple (15) doit jouer aux fortes densités de vapeur un rdle appré-
ciable dont 1'étude reste & faire.

Nous avons donc choisi de travailler a faible densité de 1la
vapeur de mercure dans la cellule de résonance (queusot at= —20°C
ou —3000), et d'utiliser pour la détection la lumiére de résonance
optique ré4émise par la vapeur & angle droit du faisceau d'irradia-
tion. On mesure les variations soit de son intensité soit de son
degré de polarisation lorsqu'une résonancc magnétique & saturation
rétablit entre les sous-niveaux Zeeman de 1'état fondamental 17éga-
lité des populations. Dans le cas de 1l'excitation sélective de la
composante hyperfine 199 - 1/2 en polarisation (T’+ par une lampe
a 204Hg par exemple, on ne met en jeu qu'un seul sous-niveau de
1'état excité ¢t la lumiére réémise est toujours complétement dépo-
larisée; la détection se fait cn mesurent avec un photomultiplicateur
1'intensité de la lumiére rédmise, qui cst proportionnelle a la

population du sous-niveau my = -1/2. Cette méthode de détection est
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simple, mais g l'inconvénient d'étre trés sensible aux fluctuations
de la source lumineuse.

Dans les ¢études sur 201Hg excité per des lampes a 204Hg ou
198Hg, nous aurions pu utiliser également cette simple mesure d'in-
tensité. Mais il est préférable de mesurer le degré de polarisation
de la lumidre réémise par la méthode différentielle classique (3)(4),
qui permet d'atténuer les effets des fluctuations de la lampe. Pour
cette mesure on utilise deux bancs d'optique identiques perpcendicu-
laires & l'axe d'irradiation de part et d'autre de la cellule :
une lentille en silice fonduc (non dépolarisante) forme 1'image de
la cellule sur la cathode d'un photomultiplicateur RCA 1P28, a
travers un prisme de Glazebrook. Les deux Glazebrook, de part et
d'autre, sont orientés de fagon & isoler l'un la vibration m
parallele a Ho’ l'autre la vibration &- perpendiculaire & HO.

Les signaux Iﬂ et Icr mesurés par les deux photomultiplicateurs
sont opposés dans un pont de résistances schématisé sur la figure 4.
Si le pont est équilibré pour un certain état des populations
dénoté par 1l'indice zéro, le courant mesuré ensuite dans le gal-

vanométre est proportionnel & la quantité :

A
(1) > - I, I i AT ) Al
Iﬂco I, Ino Io,

V - Relation entre les signaux détectés et les populations.

Les signaux fournis par notre méthode de détection (varia-
tions de 1l'intensité ou du degré de polarisationP ) sont en relation

avec les variations des populations Xm des sous-nivecaux Zeernen nm de
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1'état fondamental sous l'action de la résonance magnétique. I1 est
important de commaltre exactement cette relation pour vérifier 1'am-
pleur de ces effets. Cette relation nous permettra & partir des si-
gnaux observés de calculer les variations des populations qui se
produisent, lorsque la résonance magnétique & saturation égalise les
populations d'équilibre atteintes par le pompage optique.

Cette relation est également nécessaire, en général pour cal-
culer la forme des signaux de résonance magnétique observés a partir
des calculs d'évolution des populations sous l'action du champ de
radiofréquence (analogues & ceux de la fin du troisidme chapitre).
Mais ce probléme ne se pose pour nous que dans le cas de 1l'orienta-
tion de 201Hg. En effet, dans le cas de 1l'alignement de ZOng
(grace & la symétrie entre les sous-niveaux de méme valeur absolue

199

fml), et dans le cas de Hg les populations ne dépendent que
d'une seule variable indépendante; et, si nous travaillons a des
densités de vapeur assez faibles, nous savons que les signaux
observés sont des fonctions linéaires des populations; les varia-
tions des signaux sont donc dans ces deux cas, proportionnelles aux
variations de cette unique variable.

Le calcul se fait & partir des probabilités de transition
optique. Nous appelons Az’m' celle qui correspond & la transition
entre le sous-niveau m de 1'état fondamental et lc sous-niveau
(F, m') de 1'état excité. Nous les supposons normées en sorte que
g:Ai’m' = ggAg’m' = 1, c'esf—é-dire qu'on lecs obtient en divisant
par 30 les nombres indiqués sur les schémas de la figure 1. Soit
4’( ¥Y).dV¥ 1le nombre de photons par cm2 et par seconde arrivant
sur la cellule avec 1la polarisation G'+’et dans la bande de fré-
quence comprise entre Y et ¥ + d ) . Dans les conditions normales

d'utilisation, nos lampes émettent des raies beaucoup plus larges
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que la raie d'absorption dans la cellule (cf paragraphe II1); nous
pouvons donc supposer 5? ( »’) constant sur toute la bande de fréquen-~
ce ou une composante hyperfine donnée présente une absorption notable.
Si de plus, le nombre d'atomes de mercure par cm3 N est suffisamment
faible (pour que la loi exponentielle d'abéorption soit assimilable

& une loi lindaire), on démontrc & partir de la théorie du reyonne-
ment d'Einstein (14) que le nombre de photons absorbés en 1 seconde

3

par 1 cm” de vapeur dans la transitionzn_<>(F, m' =m+ 1) est :

2 2
(v-2) =A% woanml 3A° g N o il

8t < - 8rt 2l + 1 m m

A\ est la longueur d'onde de la raie et v la durée de vie de 1'état
excité (15); le facteur 3 représente le rapport gz/gl des poids statis-
tiqﬁes de 1l'état excité et de 1'état fondamental pour la raie 2537 ﬁ,
Nm est le nombre par cm3 d'atomes occupant le sous-niveau m; nous appe-
lons populations de ces sous-niveaux les quantités Xm proportionne}les
aux nombres Nm, mals indépendantes de la densité de vapeur N, et qui
vérifient 1'équation dec normalisation.g;Xh =2 + 1; c'est-a-dire qu'a
1'équilibre thermique Xm = 1 pour tout m. (Rappelons que les différences
d'énergie Zeeman sont négligeebles devant kT).

La formule (V-2) nous donne le nombre d'atomes qui ont &té portds

3

2u sous-niveau (F, m+l) de 1'état excité par seconde et par cm” de vapeur.

Ces atomes sont retombés & 1'état fondamental en émettant de la lumiére

+ - +
g , wet G proportionnellement aux quantités Az’m l, AF,m+1 et
Fym+l m
Am+2

(F,m+l) de 1'état excité hyperfin F, on obtient les nombres de photons

3

. En faisant la somme des contributions de tous les sous-niveaux

réémis en 1 seconde par 1 cm” de vapeur dans les diverses polarisations

(rappelons que nous supposons l'irradiation en cr+) :
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2
3N F L1 X . Ai,m+l. JFoml

I = "o 2I+1 m+1

(v-3) I . T ) F,m+l  F,mtl
I - (R _ 3 ) & N T x AF,,m+l m 2
a - 2 T o8t T 21+l m° m

2

Dans le cas d'unc irradiation du type ''broad line'', c'est-a-dire
d'une excitation simultanéde des diverses composantes hyperfines avec la
méme intensitd ‘{’, il suffit d'étendre la sommation de ces formules aux
diverses valeurs de F. Dans le cas de 1ll'irradiation &, en lumidre natu-—
relle dans l'axe du champ Ho’ il faut ajouter aux termes donnés en (v-3)
les contributions calculédes de maniére symétrique pour l'irradiation en a .

Les résultats de ces calculs sont donnés & la fin de ce chapitre,
dans les tableaux I et II (colonnes 5 & 9) pour les deux cas d'orienta-

tion en G'+ de 199Hg et d'alignement de 2Ong,'et dans le tableau III

(colonnes 4 et 5) pour le cas d'orientation en G'+ de 2Ong. A 1'intérieur
de chacun de ces trois cas, nous calculons séparément, a @P constant,
l'excitation sélective de chaque composante hyperfine et 1l'excitation
""proad line''; les intensités In et IG‘ sont données a un facteur de
proportionnalité prés, qui est le méme & 1'intérieur de chaque cas. Pour
alléger la présentation, nous adoptons pour les populations les notations
indiquées sur la figure 1 et qui nous servirons dans les calculs du

troisiéme chapitre :

199 _
pour Hg X+l/2 = X—l/2 = ﬂ

201
H X = X = X = X =
pour g 5/ T s/2 7 P SY-E 32 =

Dans le cas d'alignement de 2Ong, la symétrie entre les sous-
niveaux A m permet de calculer Iﬂ et IG. (colonnes 5 et 6 du tableau 1)
en fonction de 2 variables seulement o = ) et 8 =y. Nous donnoné égale~
ment dans les colonnes 7 et 8 des tableaux I et II les variations relatives

de In et IO‘ en fonction des variations des populatiéns qui seront provo-
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quées par la résonance magnétique : dans le cas d'orientation de Hg
(tableau I) AP = - Ao; dans le cas d'alignement de 201Hg (tableau II)
OB=A4y=-Llu==-A4n.

Pour simplifier le calcul de ces variations, et celui du signal

de polarisation P = lhln/ln - 01 /I o (colonne 9 des tableaux I et
0 o

II; colonne 5 du tableau III), nous supposons que 1'équilibre du pont
(état 0) est réglé a 1l'équilibre thermique de la vapeur (populations
toutes égales). Ceci n'est pas vrai dans la pratique puisque cn général
nous équilibrons le pont de résistances sur la vapeur orientée et obser-
vons le déséquilibre provoqué par la résonance magnétique; mais tant que
les variations des populations restent faibles, ce calcul constitue une
trés boﬁne approximation.

On vérifie sur ces tableaux que la mesure du taux de polerisation
ne péut Jamais servir a la détection lorsqu'on excite sélectivement un
état excité hyperfin F = 1/2. On voit aussi que, dans le cas du 2Ong,
une lampe & 2O4Hg excitant sélectivement le niveau 5/2 doit fournir tant

en orientation qu'en alignement les signaux les plus importants pour la

méme variation des populations.

Evaluation de lt'efficacité du nompege optigue.

Nous nous proposons, dans ce paragraphe, d'analyser en détail
1'action du pompage optique pour comparer son efficacité dans les diffé-
rents cas d'excitation optique. A cet effet, nous voulons calculer ici,

indépendamment de tout calcul de résonance magnétique, les populations

d'équilibre qufil permet diattcindre. Nous avons déja dit dans 1'intro-
duction que ces populations d'équilibre résultent de la compétition
entre le pompage optique et la relaxation désorientante; elles dépen-

dent du rapport ’I‘l/Tp du temps de¢ relaxation longitudinale T. au temps

1
moyen Tp entre 1'absorption de deux photons successifs par le méme
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atome. Si nous calculons les populations en fonction de ce rapport
Tl/Tp’ nous pourrons inversement calculer le rapport & partir des
signaux observés.

Ce tenmps Tp nécessite une définition plus précise. En effet,
dans le cas ol l'on excite les atomes sélectivement avec une seule com-
posante hyperfine, la probabilité l/Tm par unité de temps pour que les
atomes du sous-niveau m de 1'état fondamental absorbent un photon dépend

de m. Nous introduisons alors l/Tp comme la moyenne de ces probabilités :

1 1 <o
VI— = L-‘ _——
(VI-4) T 2T +1 m T

P .

On obtient 1/’1‘m en divisant par le nombre d'atomes absorbants

3

Nm le nombre de photons absorbés par seconde dans 1 cm” de vapeur, soit
N » . . '\t+
d'apres (V~2) dans le cas d'une irradiation en { avec unc seule com~

posante hyperfine :

F,mtl
T =

2 2
1 3A°"& Fmil 01 3N
(V1-5) . T 8t P A d*ou Tp 8t éP 2T + 1

On en déduit facilement la formule valable dans les cas dfirra-

diation avec la polarisation G~ ~ ou avec les deux polarisations simul~

tanées G‘+ et G- . Dans le cas de l'excitation '' broad line '!', il faut
-
dans (VI-5) faire la somme %%.Az’m+l qui est égale & 1, cn sorte que Tm

est, dans ce cas, indépendant de m :

2
A
(vi-6) %— i 54 ‘f’ (en ''broad line'')

La probabilité l/Tp ainsi définie est le paramétre important dans
le calcul de la résonance magnétique (cf troisidme chapitre); mais elle
présente l'inconvénient de ne pas représenter de fagon univoque 1'intensité
lumincuse Q? s Puisque le coefficient de proportionnalité dépend de 1la

composante hyperfine utilisée. Dans le présent calcul, s'introduit de
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maniére beaucoup plus naturelle, & la place du paramétre Tl/Tp’ un sutre

peramétre qui représente mieux l'intensité lumineuse :

302 4
L4 5 . . .
(VI-7) r =- é&;— éP s Tl =1 en excitation ''broad line''.
by
T, I +1
= Er-. _§T;§,m+l en‘ex01tiflo? Pa{.une
P LA composante séparée.

Pour étudier l'action simultanée du pompage et de la relaxation,
nous ne pouvons pas utiliser exactement le formalisme introduit par
Cohen~Tannoud ji (24), du fait que Tm varie avec m. Pour la relaxation, nous
supposons comme lui que toutes les populations tendent vers 1 avec la méme

constante de tempé T. . Pour le pompage optique, nous faisons le bilan des

1
atomes arrachés & 1'état fondamental par les photons orientateurs et des
atomes retombant de 1'état excité dans les sous-niveaux de 1'état fondamens-
tal. La durée de vie 1 de 1'état excité étant beaucoup plus courte que

Tp’ nous pouvons écrire dans le cas d'irradiation en.q*+ par une seule

composante hyperfine :

dX 1-X X . 2
(V1-8) mo_ m,_m;, 2:'?1 é& XL AF,n+l AF,n+l
dt T, T " n 8t n * m

(seuls les termes n = m, mtl et m+2 apportent une contribution & la sommeZE ).
Dans le cas de l'excitation '‘broad line?! on remplecerait Tm par Té = T;
et on effectuerait dans le ferme de droite la sommation sur F en plus de la

sonmation sur n. Nous cherchons la solution stationnaire de ce systéme diffé-

rentiel, ce qui nous conduit au systéme d'équations linédairecs :

(VI-9) 0=1-X +r {_ Al Xy el AF,n+1]
o m m nn n o
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Ce sont les solutions de ce systéme que nous donnons dans les
tableaux I, II (colonnes 2, 3 et 4) et dans le tableau III (colonnes 2 et 3).
Les tableaux I et II donnent les résultats dans les cas d'orientation du
199Hg et d'alignement du 2Ong; nous avons déja remarqué que dans ces deux
cas, les populations ne dépendent que d'une seule variable indépendante,
ce qui rend le calcul particuliercement simple. Nous donnons dans une pre-
miére colonne la valeur de r en fonction de Tl/Tp’ dans la deuxiéme cplon~
ne, la valeur exacte en fonction de r des quantités @ - 1 = 1 - 3 pour
1%, ot des quantités d - 1 =1 - B=1n-1=1-y dans le cas de
1'alignement de 201Hg; dans les deux‘colonnés suivantes, nous donnons les
valeurs limites vers lesquelles tendent o et P aux fortes intensités lu-
mineuses quand r devient infini. On voit que la composante 201 - 1/2,
utilisée seule, pompe aussi efficacement les atomes que la composante
201 - 5/2, mais en sens inverse; et on mesure l'intérét des lampes a
isotopes séparés pour rdaliser ltalignement de 201Hg. Le tableau III
correspond & l'orientation du 2Ong en irradiation CF+; les calculs sont
plus compliqués et nous ne donnons pas les goiutions exactes, meis seule-~
ment les valeurs approchées quand r est faible (colonne 2) et les valeurs
limites quand r devient infini (colonne 3). Dans la comparaison des ta-
bleaux IT ot III, en ce gui concerne le 201Hg, on n'oubliera pas que
nous avons en alignement des intensités lumineuses 10 fois plus grandes,
c'est-a-dire un paramétre r 10 fois plus grand que dans le cas de
liorientation. La comparaison directe entre le cas du 199Hg (tableau I)

et le cas du 2Ong (tableaux II et III) n'est pas possible car leurs

temps de relaxation Tl sont trées diftérents.
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DEUXIEME CHAPITRE

1
MESURE DES MOMENTS NUCLEAIRES.

VII - Mesures préliminaires & fréquence fixe.

La possibilité d'obtenir en alignement des intensités lumineuses

pompantes beaucoup plus importantes qu'en orientation nous a conduit a tenter

201
. . . <
nos premidres expériences dans le cas de 1'alignement de He. Nous avons

cherché & observer les résonances magnétiques entre les sous-niveaux my de

1'état fondamental par la méthode classique en balayant le champ directeur Ho’

& fréquence fixe du cliamp de radiofréquencelHl. Un systeme a démultiplication
de fréquence, & partir soit d'un quartz & 100 kc/s, soit de la fréquence por—
teuse du poste de radiodiffusion de Droitwich (200 kc/s, stable & mieux de
lO_7 prés), nous permettait de travailler avec des fréquences trés stables &
100, 50, 25, 10 et 5 kc/s. Le champ magnétique était contrdlé par 1fintermé- -
diaire du courant magnétisant, mesuré a 0,'5‘.10_4 prés & ligide d'un potentio-
metre Leeds-Northrup.

La figure 5 montrc un exemple des courbes de rdésonance ainsi
obtenues en portant la quantité P = AITE/IT\TO - l)Iq /I o, o0 fonction de Ho
(courant magnétisant); la fréquence était de 10 kc/s; 1'illumination se
faisait & 1'aide d*une lampe a 198Hg~ Chaque courbe correspond & une amplitude
fixe du champ tournant Hl’ qui est repérée d'aprés la tension V. aux bornes

1
des bobines de radiofréquence; on remarque aux fortes valeurs de H, un renver-

sement nnalogue & celui qufobtenait Brossel dans 1l'observation de ia résonance
magnétique du niveau 6}P1 du mercure (3).

Nous avons vérifié que les variations Alﬁ et AIG’ ont le bon
signe et que leur rapport a bien la valeur théoriquement prévue (cf paragra-

phe V et tableau II) 3
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- Laps a
dIﬂ/I o~ 2 l)Iq./I G-, dens l'alignement par Hg (composante 5/2)

8
lLIn/Iﬂo ~ +3 £\IG‘/I(T , dens 1'alignement par 19 Hg (composante 3/2)

L&In est toujours positif puisque les sous-niveaux p 1/2 partiellement vidés

par le pompage se remplissent a résonance (l}[3>>0). En utilisant des fais-

N
P

ceaux lumineux trés ouverts, on a mesuré & saturation de la résonance sur les
maxima de la courbe (ils correspondent & 1'égalisation des populations des

sous-niveaux mI; ;gBtroisiéme chapitre) des vale;gz de P atteignant 0,10

avec une lampe & Hg et 0,18 avec une lampe a Hz. On en déduit que les

variations relatives des populations, atteintes par le pompage en alignement

sur 201Hg, dépassent dans les deux cas 160/0. (cf paragraphe V et tableau 1:),
On a vérifié que le champ HO auquel se produit la résonance est

1 a la précision de 1/2000 (Ce
contrdle n'était pas possible & la prdécision de 10"4 de nos nesures de

bien proportionnel & la fréquence du champ H

courant magnétisant parce que, en ddépit de leur refroidissement par eau, les
bobines de Helmholtz produisant Ho chauffent et se dilatent légérement sux
fortes intensités de courant). La valeur absoluc du champ était connue avec
une précision moindre, dfenviron 0,50/0, Les résonances étaient observées
aux positions prévues (35,6 Gauss & 10 kc/s), résultant des mesures anté-
ricures des moments magnétiques nucléaires du mercure (17)(25). Pour obte-
nir une précision supérieure, il était nécessaire de mesurer directement le

chamnp magnétique Ho & 1'aide diune résonance de protons.

— Controlc du champ directeur H per résonance de protons.
O

Pour observer la résonance des protons, nous avons choisi la
méthode de Purcell avec le pont en double T utilisé par Soutif (26), tent a
cause du faible encombrement de la téte de mesure, que de la grande sou-
plesse de cette méthode. La téte de mesure était unc simple bobine de fil

de Litz de 9 mm de longueur et dec 7 mm de diamétre, portée par un systeme
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de 3 crémailléres & angles droits permettant d'explorer le champ magnétique
dans un volume assez grand autour du centre des bobines d'Helmholtz. Le géné-
rateur était piloté par des quartz aux fréquences de 760.115 c/s, 941.994 c/s
et par la suite 800.000 c/s et 1.000.000 c/s.

La fréquence de balayage du champ directeur ¢était choisie de
10 c/s, assez haute pour travailler confortablement, mais assez basse pour
pouvoir filtrer les parasites a 50 c/s ¢t pouvoir ne doper que faiblcment
1'échantillon d'eau remplissant la t8te de mesure (solution de nitrate
ferrique a Fe/BOO par litre, dans laquelle le temps de relaxation (27) est
de 1l'ordre de 0,02 seconde). L'amplitude de balayage était de 10 milliGauss,
recouvrant juste la largeur & ni-hauteur de le raie de résonance (v 40 c/s).
On obtenait ainsi aux points ol 1'homogénéité du champ était assez bonne, un
rapport signal/bruit supérieur & 20, permettant le controle de la constante
du champ & 10_6 prés.

Nous avons pu vérifier & cette précision la stabilité a court
terme de l'alimentation haute tension Varian, qui présente par ailleurs
une dérive lente peu génante.

Pour mesufer 1'homogénéité du champ HO dans l'espace, nous avions
étalomé le dispositif potentiométriquc permettant d'imposer & l'alimentation
Varian de faibles écarts de courant autour d'une valeur moyenne, et nous
lisions ainsi directement 1'écart nécessaire pour recentrer le signal de
résonance des protons sur liécran de 1l'oscillographe aprés un déplacement
de la téte de mesure. En supposant les bobines de champ parfaitement circu-
laires et indéformables, la carte du champ ainsi tracée dépend théoriquement
de 6 paramdtres : 1) le paramlire dféquilibrage Gu noubre d'impere-tours des
deux bobines (addition d'une forte résistance en paralldle avec l'une d'elles) -
2) les 3 parametres de distance et de parallélisme des plans moyens de chaque
bobine - 3) les 2 parametres de translation des bobines 1'unc par rapport a
1'autre parallélement & leur plan moyen, permettant d'assurer la coincidence

de leurs axes. En procédant per approximations successives, nous sommes
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arrivés & obtenir une carte de chanp trés semblable & la méilleure carte de
champ théorique (ennulant les termes du sccond ordre; cf annexe II); clest-
a-dire que nous mesurions des écarts relatifs du chanp Ho atteignant au maxi-
mum © 3.10_6 ou : 4.~1O“5 respectivement & l'intérieur des cubes de 2 cm
d'aréte ou 4 cm d'aréte, ayant méme centre que les bobines de champ, et
correspondant aux volumes des cellules & vapeur de mercure utilisdes.

Les bobines et le champ H, de radiofrégquence.

1

Les fréquences employées pour observer les résonances nucléaires
du mercure n'ont jamais atteint 200 kc/s, ¢t nous n'avons Janails eu besoin
de puissances importanies. Ceci n'imposait aucune exigence particuliére au
circuit de radiofréquence constitué de deux bobines nminces d'axe vertical,
en position d'Helmholtz. Nous nous sormes intéressés cependant & 1l'homogéndité
du champ Hl dans l'espace. C omme nous opérions & basse fréquence, nous avons
pu tester expérimentalement cette homogénéité en mesurant la tension induite
aux bornes d'une petite bobine (diamdtre extérieur 1 cm, longucur 1 cm,

800 tours de fil de lO/lOO rmm) d'axe vertical également, et portée par le
dispositif de 3 crémailléres & angles droits.

La tension induite dans cette sonde se nmontait & quelques millig-
mes seulement de la tension eppliqude aux bornes du circuit de radiofréguence;
et cependant la tension parasite induite par capacité était réduite & moins

de lo/o de la tension utile induite par le champ magnétique H. grace aux

trois précautions suivantes : a) connexions extrémenent courtis dans la téte
de nmesure entre la bobine et le cable coaxial 1la reliant au voltmétre élec-
tronique - b) comnexion de 1'armature externe du coaxial avec le fil venant
de ia couche externe de la bobine - c) blindage de la bobine par un petit
cylindre de laiton, relié & 1'armature externe du coaxial, et fendu le long
d'une génératrice pour empcher la fermeture des courants de Foucault. Nous

avons également construit une seconde sonde identique & la premiére, et
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observé que son approche au voisinage immédiat de la premiére sonde pertur-
bait d*environ 1 /o seulement la tension induite. Comme nous ne nous inté-
ressions qu'aux variations du champ Hl’ nous avions ainsi 1la certitude de

les mesurer effectivement a 0,50/0 de la valeur de H_, limite imposée par

l,
la lecture du millivoltmétre électronique.

Ce dispositif nous a permis de reconnaitre d'abord que les tdles
métalliques placédes au voisinage des bobines de radiofréquence n'ont quiun

effet négligeable sur le champ H_, d&s qu'elles ne sont pas perpendiculaires

1’
4 l'axe du circuit. Par contre, l'homogénéité de H, est trés mauvaise si les
deux bobines du circuit de radiofréquence ne sont pas enroulées avec une par-
faite régularité, assurent leur totale symétrie. Un premier systéme de bobines
de faible diamdtre (60 tours de 11 cm de diamdtre moyen) était & cet égard
déplorable. Nous l'avons remplacé par deux nouvclles bobines soigneusenment
enroulées comprenant chacune 54 tours de 24 cm de diamétre moyen.

L'inhomogénéité résiduclle au centre de ce nouveau circuit, dans
le volume des cellules & vapeur de mercure utilisées, est  alors inapprécia-
ble avec notre dispositif de mesure. Mais nous pouvions mesurer les variations
de H1 a des distances plus grandes; elles sont sensiblement égales aux varia-
tions théoriques; et nous pouvons raisonnablement penser que les variations
de Hl au voisinage du centre sont également du méme ordre de grandeur que
les variations théoriques (cf annexe II). Cela correspcnd & une inhomogé-
néité d‘environ lO~4 dans un cube de 2 cm dfaréte et 10"3 dans un cube de
4 cm dfaréte.

La réalisation de cette homogénéité dans l'espace s'est révélée
inutile en fin de compte, comme nous le verrons par la suite (.quatriéme
chapitre ). I1 est important par contre de contrdler la stabilité dans le
temps du champ H,, peﬁdant le tracé de chaque courbe de résonance, et de
nesurer son amplitude en valeur relative. Un simple millivoltmetre électro-
nique est utilisé a cet usage; il est branché en permanence & l'entrée du
cable coaxial alimentant le circuit de radiofréquence, et mesure & environ
1°/0 pres 1la tension V

proportionnelle a H_, tant qu'on reste & fréquence

l’ 1’
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fixe. Lorsque nous tracerons des courbes a fréguence variable (cf para-
. . , ; ¥ . .
graphe suivant), l'excursion de fréquence AV sera toujours suffisamment

faible (Av /¥ <L 10-3) pour que cela reste vrai.

X - Mesures en champ fixe.

Pour augmenter la précision des déterminations des fréquences
de résonance nucléaire du mercure, 11 était nécessaire de mesurer en perma-
nence le champ magnétique H0 a 1l'aide du signal de résonance des protons.
La détection radioélectrique utilisée pour celle-ci ne permettant pas de
changer facilement sa fréquence, nous étions conduits & travailler & champ
fixe et & balayer en fréquence les résonances du mercure.

Ce balayage de fréquence exige qu'on procéde & .des mesures pré-
cises de la fréquence variable. Nous utilisons un fréquencemetre a décades,
qui compte le nombre de périodes pendant 10 secondes et peut donc fournir
la précision absolue de 0,1 c/s, solt une précision relative de 10—6 si la
fréquence est de liordre de 100 ke/s, pourvu que la base de temps soit
définie avec une prdécision suffisante. Celle-ci est définie & pertir d'un
quartz thermostaté & 100 ke/s, dont on peut contrdler et corriger la fré-
quence en permanence par comparaison avec la fréquence étalon de liémetteur
de Droitwich. On mesure et on maintient constant le champ Ho a lO“6 pres
grace & la résonance de protons, dont la téte de mesure est placée en un
point fixe veisin de la cellule & vapeur de mercure. On a vérifié que le
faivle champ de balayage a 10 ¢/s n'apporte aucune perturbation aux signaux
de résonance de 201Hg et 199Hg, ReSurés au galvanomstre.

Pour alimenter les bobines de radiofréquence, nous disposions
d'un classique géndrateur & self et capacité variable; meis de tres bonne
qualité, et dont la stabilité en fréquence sur de courts intervalles de
temps dépassait largement 10_5, atteignant presque 10—6o C'est avec ce

rd z ’ ’ 20
générateur que nous avons trace toutes les courbes de résonance de ng
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tant en alignement (courbes analogues & celle de la figure 5) qu'en orienta-
tion; les largeurs de raie sont telles que la stabilité de ce générateur est
suffisante.

201 . . c
Dans le cas de la vapeur de Heg orientée, les résonances ne

présentent pas le renversement central aux fortes valeurs de H,; elles sont

H

en outre plus étroites. La figure 6 montre quelques courbes obtinues par

illumination en lumiére circulaire avec unec lampe a 2O4Hg (composante 201-5/2).

Bien que le processus d'orientation soit plus efficace que celui d'alignement,

la réduction de l'intensité lumineuse, résultant de l'interposition du prisme

de Nicol et de la lame quart d'onde, conduit & des effets beaucoup moins im-

portants qu'en alignement; on mesure & saturation P = 0,03 ce qui correspond

a un cnrichissement d'environ 30/0 du niveau 3/2 (cf paragraphe V et tableau
I1I). Le rapport signal/bruit est mauvais, ce qui explique la dispersion

des points expérimentaux.

199,

On a observé avec la méme lampe & 2O4Hg 1l'orientation de Hg.

Comme nous 1'avons déja signalé (paragraphes IV et V, tablcau I), lc taux
de polarisation de la lumiére de résonance optique est constant dans ce
cas; et la détection se falt en mesurant son intensité; qui est proportion-
nclle a la population B du niveau m_ = -1/2 (qui est vidé par le pompage

en Ci"+)e A la différence du cas de 0

o

“Hg, les courbes de résonance (figure 7)
sont beaucoup plus fines et les taux d'orientation becaucoup plus importants :
les variations relatives des populations sont de 340/0 dans le cas de 1la

figure 7; et on a observé plus de 500/0. Ces deux effets simultanés mon-

trent que le temps de relaxation de 199Hg e¢st beaucoup plus long que celui

201 . . . .
de Hg; nous reviendrons sur ce point au quatrieme chapitre.

199

Les courbes de résonance de Hg sont néme tellement fines

qu'il n'est plus possible dc¢ les tracer correctement avec le générateur

a self et capacité décrit plus haut. Ayant seulement repéré leur position,

nous avons fait tailler des quartz aux fréquences nécessaires de 142,62 kc/s
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et 178,27 ke/s (correspondant & la résonance de protons & 800 ke/s et

1 Mc/s); ils nous ont servi a piloter un générateur dont la stabilité dé-
passait ainsi largement 10_6. Les résonances sont alors décrites par ajuste-
ment de la fréquence du générateur & l'aide d'un condensateur variable inséré
dans le circuit du,qdartz. C'est dans ces conditions qu'ont été tracées les
courbes de la figure 7; les écarts des points expérimentaux mesurent alors

la linite de stabilité et de contrdle du champ directeur Ho' Notons que ce
sont dcs courbes de Lorentz méme aux fortes amplitudes du champ de radio-
fréquence Hl, puisquiil n'y a que deux sous-niveaux mis en jeu dans la

résonance magnétique; nous le vérifions expérimentalement.

Les moments magndtiques nucléaires.

La stabilité et la finessc des signaux obtenus nous a permis une
mesure précise des moments magnétiques nucléaires des isotopes impairs du
mercure. Cette mesure était intéressante, car la plupart des valeurs admises
Jusquiici n'étaient calculées qu'a partir de mesures optiques de structures
hyperfines (17). Seuls Proctor et Yu (25) avaient fait une mesure directe
par résonance magnétique sur une solution de nitrate mercureux; mais ils

199

n'avaient pu obscrver que la résonance de Hg.

Pour cette mesure, il ne suffit plus de contrdler la constance
du champ Ho’ mais il faut comparer les fréquences de résonance du mercurc et
du proton dans le méme champ. Le plus simple est alors de placer la téte de
mesure de résonance de protons en un point voisin de la cellule a vapeur de
reure, o le champ magnétique retrouve exactement la méme valeur qu'au
centre de la cellule (qui coincide avec le centre géométrique du champ); mais
en ces points, l'homogénéité de champ n'est pas toujours bonne, et la réso-
nance des protons peut &tre élargie, ce qui diminue la précision. Il y a
donc souvent avantage & placer la téte de mesure en un point différent, et
a mesurer avec soin l'écart de champ correspondant par rapport au champ au

centre. Nous avons utilisé l'unce et 1l'autre technique. Nous avons fait les



- 36 -

mesures un grand nombre de fois en utilisant diverses cellules, des intensités
lumineuses d'irradiation trés différentes, et, pour 20ng,.dans des cas
d'orientation ou d'alignement.

Nous avons aussi utilisé une cellule remplie d'un mélange &
parts égales de ZOng et 199Hg, et sur laquelle nous pouvions observer les
deux résonances pour déterminer directement le rapport de leurs fréquences
dans des conditions strictement identiques.

Nous avons également fait les mesures dans quatre champs magnéti-
gues différents. Nous avons utilisé en particulier pour piloter la résonance
de protons des quartz taillés aux fréquences de 1 Mc/s et 800 kc/s; nous rem-
plagons alors le générateur a quartz du fréquencemétre par un multivibrateur
4 100 ke/s synchronisé par le générateur de résonance de protons. Ainsi le
fréquencemétre mesure directement le rapport des fréquences de résonance du
mercure et du proton, sans étre affecté par de possibles fluctuations du
quartzs,

En définitive, la précision de nos mesures est limitée dans le
cas de 201Hg par la largeur des résonances et le bruit du signal optique

199

observé; dans le cas de Heg elle n'est limitée que par nos techniques de
nesure et la stabilité du champ Ho. Dans les deﬁx cas, la précision doit
pouvoir étre amélioréde; les résultats actuels sont les suivants :

a) Le rapport des moments nucléaires ne ddpend pas de la cor-
rection diamagnétique qui est la méme pour les deux isotopes :

¥

—__ 0,3691385(‘: 15\) ou -H—?O-l— = - 1,107416(‘-“ 5)
¥199 M99

ce rapport différe sensiblement des valeurs mesurécs spectroscopiquement a
partir des écarts hyperfins (17). Des mesures précises des dcarts hyperfins,
récemment obtenues, mettent en évidence, par comparaison avec notre mesure,

1'existence d'anomalies de structure hyperfine importantes dépassant 1/1000 :
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la méthode des jets atomiques appliquée & 1'état métastable 63P2 (28) conduit

a la valeur BAZOI/A - 1,109124; et la méthode de double résonance conduit

199 |
_ 5 3 2 . = -
pour 1'état 6P, (29) & la valbu; 3A201/A199 = -1,109040.

b) Nous donnons les autres valeurs non compte-tenu de la correction

diamagnétique, qui d'aprés le calcul de Lamb (30) atteindrsit 0,96%/o :

¥ ¥
———i%l—— - - 0;0658066(i 3); —iig— = 0,1782706(* 3 )

]
en prenant Yy = 26751,3{; O,é\(}l), on obtient :

+ {+
Yoy = - 1760,41( 2); Y199 = 4768,97(" 4‘}

en prenant i, = 2,79275(t 3) B (32)(33), on obtient :

0,551344(2 9) P W 0,497865(% 6) & _

199 ©

s ot 0 N .
Cette valeur de &}399 est inférieure de 0,3 /n 3 celle mesurés par Proctor

Proo1 = -

et Yu (25) dans 1ne solutior de nitrate mercureux.



TROISIEME CHAPITRE

1 1
1ES METHODES D'ETUDE DE ILé RELAXATION

XI1 - Les temps de relaxation et la méthode statique.

En dehors de la détermination des fréquences de résonance , les
courbes expérimentales, que nous avons montrdes au chapitre précédent, per-
mettent 1'étude des phénoménes de relaxation a partir des mesures de lar-
geurs de raie. C'est ce que nous appelons la méthode statique d'étude de la
relaxation, par opposition & la méthode dynamique qui utilise l'observation
des phénom®nes transitoires (cf paragrephe suivant). L'interprétation quan-
titative de ces deux types de phénoménes suppose une théorie pérmettant de
les calculer. Les calculs correspondants, utilisant l¢ formalisme de la ma-
trice densité, seront développés en détail & la fin de ce chapitre, et jus-
tifieront les résultats dont nous faisons état dans ces deux premiers para-
graphes pour exposer les méthodes d'étude expérimentales.

Nous réservons pour le quatriéme chapitre 1'étude des origines
de la relaxation; et dans le présent chapitre, nous décrivons la relaxation
de fagon purement phénoménologique, & la manidre de Bloch (34), & 1l'aide des

deux temps de relaxation longitudinale T., et de relaxation transversale T

C'est-a~-dire que nous supposons l'existeice d'une probabilité l/Tl par :
unité de temps pour que 1'état d'orientation des atomes soit modifié par la
relaxation, et d'une probabilité l/T2 pour qu'ils soient arrachés par la
relaxation & la superpositicn cchérente d'états dans laquelle les fait passer
l'interaction avec le champ de radiofréquence. Cette hypothése conduit dans le
199

cas de Hg, ou il n'y a que 2 sous-niveaux Zeeman, aux équations de relaxa-
tion les plus générales possibles; les conclusions que nous en tirons sont
valables en tout état de cause, et se trouvent bien vérifides par l'expérience.

Dans le cas de 201Hg par contre, il y a 4 sous-niveaux Zeceman, et la descrip-
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tion de la relaxation & 1'aide de 2 constantes Tl et T2 seulement ne peut
étre considérée que comme un moddle approché; on ne s'étonnera pas que
certaines de ses propriétés ne soient pas vérifiées par 1l'expérience. Mais
ce modele simplifié nous sera un guide utile pour étudier les origines de

la relaxation (quatriéme chapitre), et déterminer ainsi & partir de quelles
hypoth&ses peut Gtre bati un modéle plus exact.

Outre l'action du champ tournant H. et de la relaxation, il nous

faut également tenir compte de l'action de la iumiére de pompage optique.
C'est comme la relaxation un phénoméne aléatoire; mais nous avons vu
(paragraphe VI) que, si l'excitation lumineuse n'est pas du type ''broad
line'', la probabilité par unité de temps pour qu'un atome absorbe un

photon dépend du sous-niveau m. ol il se¢ trouve placé; et nous ne savons

I
plus ce que vaut cette probabilité d'excitation lorsque, sous l'action du

champ H., l'atome est passé dans une superposition cohérente d'états. Nous

)
verronslé la fin de ce chapitre que les calculs de moyenne sur tous les
atomes, effectués & 1'side de lz matrice densité, sont égquivalents, dans les
cas d'orientation du 199Hg et d'alignement du 201Hg, a l'existence d'une
probabilité d'excitation définie valant 1/TP (cf équations (VI-4) et (VI-5)).
Les atomes peuvent &tre arrachés & la superposition cohérente d'états au
niveau fondamental par deux processus alédatoires indépendants : la relaxa-
tion de probabilité 1/T2, et 1'excitation au niveau d'énergie supérieur
(atod ils retombent dans des états purs) de probabilité l/Tp. La probabilité

totale d'arrachement & 1'état cohérent est la somme de ces deux probabilités :

(X11-10) = —— 4

C'est ce ''temps de cohérence'! T, qui joue dans nos expériences lc role de

temps de relaxation transversale apparent.
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La lumiére a également pour effet de modifier 1'état d'orienta-
tion des atomes par le jeu des probabilités de retombée de 1'état excité;
c'est le processus méme du pompage optiquel On congoit donc que les phéno-
ménes étudiés soient décrits également avec un temps de relaxation longitu-

dinale apparent t,, dépendant de l'intensité-lumineuse, qui est défini par :

1’
(XII-11) i % + IT‘
"1 1 p

Le coefficient k dépend des probabilités de transition optique : k = 2/3

199

dans le cas d'orientation de Hg avec une lampe a 204Hg (cf formules

01
(Xv-22)); k = 0,36 ou 1,04 dans le cas d'alignement de 2 Hg avec une lampe

N 204 198

Hg ou a Hg (cf formules (XVI-33)). Ce sont ces temps apparents 7

1

et .12 gui sont accessibles directement & nos mesures; nous allons le voir

d'sbord dans le cas de la méthode statique.
Lorsqu'on trace un réseau de courbes de résonance (cf figures

5, 6 et 7), on trouve que la largeur a mi-hauteur L (nous la supposerons

toujours exprimée en fréquence) croit avec l'intensité du champ tournant H

1
L'interprétation de cet élargissement est simple : il est dd au raccourcis-
sement de la durée de vie des sous-niveaux Zeeman par agbsorption et émission

induite & la fréquence w/2% du champ H,. Si 1'on extrapole cette largeur a

1
H, nul, la largeur limite obtenue ne doit plus dépendre que des autres

1

causes qui limitent cette durée de vie (relaxation et absorption de photons),
c'est-a-dire du ''temps de cohérencel! r2défini plus haut. La théorie facilite
1ltextrapolation en indiquant que le carré de la largeur st une fonction
linéaire du carré de l'amplitude du champ tournant :

2
(XII-12) 12 - (——1——— ) + K.H2
: , 1

T T

(cf formules(XV-24) et (XVI-38))
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Expérimentalement, on mesure la tension Vl aux bornes du circuit
de radiofréquence, proportionnelle & Hl; et on vérifie que L2 est bien repré-

senté par une droite en fonction de Vf . L'ordonnée & l'origine de cette

‘'droite des largeurs'' vaut (l/n12)2; on en déduit t.. Les figures 8 et 9

2
nous montrent des exemples de ces“droites des largeurs"(droites n° 1). La

figure 8 correspond eu régesu tracé sur la figure 7 dans le cas de 199Hg

. 204

orienté avec une lampe & Hg; on mesure l/N12 = 0,90 ¢/s et t_ = 0,35 seconde.

2
La figure 9 correspond & un réseau analogue & celui de la figure 5 dans le cas
d'alignement de ZOng avec une lampe a l98Hg, mais avec une intensité lumineuse

plus forte; on mesure l/nt2 =22c¢c/set 1, = 0,014 seconde.

D'aprés la formule (XII—lO), iette largeur limite l/ﬂT2 doit encore
dépendre de 1l'intensité lumineuse éP s & laquelle 1/T est proportionnel.
Pour le vérifier, on réalise diverses valeurs de fF'vaiiant dans des rapports
connus, en interposant sur le faisceau d'irradiation des grilles a mailles
serrées qui réduisent son intensité sans modifier sa configuration géométri-
que (les rayons plus ou moins inclinés sur l'axe, ct qui n'ont peut-Gtre pas
la méme efficacité, sont ainsi affaiblis d'égale manidére). Pour chaque valeur
de i? on trace un réseau de courbes de résonance et une droite des largeurs

permettant d'extrapoler une largeur limite l/ﬂT « On vérifie que ces largeurs

2
1/ﬂr2 sont bien représentées par une droite en fonction de ?P ; et la nouvelle
largeur limite, &xtrapolée & intensité lumincuse 'ﬁ? nulle, mesure lﬁnTz. La
figure 10 nous montre un exemple de cette vérification et de cette seconde

extrapolation dans un cas d'alignement de 2Ong; on obtient l/nﬁb = 8,0 c/s,
ou T = 0,04 seconde.

Ayant ainsi déterminé T2, nous pouvons & l'aide de la formule
(XII—lO) déterminer dans chaque cas particulier la part de la largeur due
aux photons l/nTp. Cette largeur a atteint en alignement une valeur maximum
de 1l'ordre de 30 c/s, ce qui correspond pour Tp a4 un minimun de 1l'ordre de

0,01 seconde. On en déduit une mesure indirecte du temps de relaxation
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longitudinale T, : les résultats des paragraphes V et VI (tableaux I, II et III)

1
permettent de calculer le rapport Tl/Tp A partir du signal maximum observé a
saturation de la résonance; connaissant maintenant Tp, nous pouvons en déduire

Tl' Il est encore possible de déterminer T, d'une autre maniére, si 1l'on con-

nait le valeur absolue de 1'amplitude Hl (it nous verrons que l'observation
des transitoires de 199Hg nous donne une mesure précise du rapport Vl/Hl) :

on peut alors mesurer la pente de la droite des largeurs en fonction de H2;
cette pente est connue théoriquement en fonction du rapport 11/72 (ef formules
(XV-24) et (XVI-38)) qu'elle permet ainsi de mesurer; on en déduit Ty» Puis T
4 l'aide de la formule (XII-11).

1

Cette méthode statique de mesure des temps de relaxation présente
deux inconvénients : a) par sa longueur : pour pouvoir procéder & la double
extrapolation décrite ci-dessus, il faut tracer un trés grand nombre de
courbes, ce qui exige un temps considérable; plusieurs journées de mesure

sont normalement nécessaires pour déterminer une valeur de T, - b) par sa

2
faible précision : il est en effet difficile de garantir une parfaite stabi-

lité de la source lumineuse pendant des temps aussi longs, et cela ne fait
gu'augmenter les erreurs propres & toute méthode d'extrapolation; au total

P o
“la précision de mesure des temps T, atteint & peine 10 /o. Les erreurs s'ac-

2
cunulent bien davantege encore dans la suite d'opérations nécessaires a la

détermination indirecte de Tl, d'ou 1l'on ne peut tirer que des valeurs

trés approximatives.

199

ation des transitoires de He.

VR O TE V. . U S
= La HeLnvae uylidudigue —

La méthode dynamique, au contraire de la méthode précédente,

permet des mesures rapides et directes de T, & de Tl, par observation des

2
phénomeénes transitoires qui se produisent lorsqu'on impose de brusques mo-

difications & 1l'intensité lumincuse orientatrice éE’, ou au champ tournant Hl'
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Cette méthode est donc bien préférable & la précédente. Mais, pour les raisons
gque nous verrons, nous avons pu jusqu'ici l'appliquer seulement au cas de 199Hg;
nous l'exposons donc uniquement dans ce cas-la. Pour faciliter liexposé, nous

supposons toujours qu'il s'agit d'une irradiation en polarisation CT'+, qui

tend & diminuer la population P du sous-niveau mp = = 1/2.
Nous avons utilisé cette méthode uniquement dans le cas ou 199Hg
est excité par la composante 1/2 avec une lampe a 2O4Hg, en nesurant l'intensité

de la lumiére totale de fluorescence, constamment dépolarisée, qui est proportion-
nelle & la population B du sous-niveau - 1/2. Hais les mémes phénoménes seraient
observables sans grand changement en irradiation simultande par les deux compo-
santes 1/2 et 3/2 , & condition de ne détector que la lumiére de fluorescence

de polarisation 7%, dont l'intensité est dans tous les cas proportionnelle & la
seule population . La méthode comprend en réalité plusieurs variantes qui se
complétent et que nous étudions successivement. Dans tous les cas, les obser-
vations sont faites en envoyant le courant d'un seul photomultiplicateur a
travers la résistance d'entrée d'un oscillographe 2 entrée continue : le signal
observé sur 1l'écran en fonction du temps est, & intensité constante de la lampe,
proportionnel & la population B du niveau - 1/2. L'échelle de temps est indiqude
sur les oscillogrammes que nous présentons par des signaux triangulaires a

basse fréquence.

A - Transitoires du pompage optique en 1'absence de radiofréquence.

Les deux premitres parties de la méthode sont tout & fait analogues
aux expériences réalisées par Franzen sur le rubidium (35). On étudie d'abord
la dynamique du pompage optique, c'est-i-dire le temps nécessaire pour atteindre
l'orientation stationnaire qui résulte de la compétition entre les photons
orientateurs et la relaxation. Le faisceau d'irradiation (}“+ garde une intensité
constante; mais il est initialement masqué par un obturateur : le signal observé
est nul, et la vapeur non irradide n'est pas orientée. Au temps tl’ on ouvre

brusquement 1'obturateur (cf figure 1la); l'intensité de lumidre réémise prend
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la valeur Il due & des atomes non orientds (B = 1); puis elle diminue

Jjusqu'a la valeur limite stationnaire Io en suivant une loi exponentielle

dont on démontre facilement (cf paragraphe XV-B) que la constante de temps

est le temps T, défini plus haut. (Sur la figure 1lla, on mesure T, = 1,2s).
L'état limite est atteint sous l'action de deux processus aldatoires indé-
pendants dont les probabilités respectives par unité de temps sont l/Tl
(désorientation) et 2/3Tp (passage du niveau -1/2 au niveau +1/2 par absorption
d'un photon); on s'en approche avec une probabilité qui est lz somme de ces
deux probabilités 1/7, = 1/T1 + 2/3Tp; on retrouve bien la formule (XII-11).

On vérifie.§xpérimentalement que l/'rl est une fonction linéaire de l'intensité

lumineuse 33 (ef figure 14). On pourrait ainsi mesurer T par extrapolation

1
a intensité lumineuse nulle; mais il existe un procédé plus direct.

B -~ Relaxation dans le noip.

On peut étudier directement 1l'action de la relaxation seule, dans
le noir : 1l'intensité IO étant'atteinte, on interrompt alors au temps t 1l'ir-
radiation pour une durée courte £t (figure 11b). L'intensité réémise tombe
& zéro; mais sous l'effet de la relaxation la population B tend vers la valeur
1, d'équilibre thermique, suivant une loi exponentielle de constante de temps
Tl (courbe ponctude superposée a 1'oscillogramme). Au temps t + A t, 1'inten—

sité lumineuse part donc d'une valeur intermédiaire entre I. et Io (point A)

pour décrire & nouveau l'exponentielle de pompage. Si on fait varier ll t, le
point initial A décrit la courbe exponentielle de relaxation dans le noir,

qui se trouve matérialisée par la superposition photographique de la figure llc
(1'échelle des ordonndes est multipliée par 2 environ, pour nc représenter que
la partie utile entre Io et Il); on mesure ainsi directement sur 1'oscillogram-
ne Tl = 2 secondes. La figure 11d représente l'application de la méthode avec
une autre cellule ol Tl = 13 secondes (la courbe isolée est obtenue aprés un
temps trés long dans le noir; elle permet de tracer 1'asymptote horizontale

de 1'exponentielle).
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C -~ Transitoires de la résonance magnétique.

Cette troisidme partie de la méthode est semblable aux expériences
réalisées par Torrey (36) avec la résonance des protons dans l'eau. Lorsque

les spins nucléaires sont soumis brusquement au champ tournant H leurs mou-

1?
venents de ''nutation'! s'effectuent tous en phase, et 11s sont alors observa-
bles macroscopiquement, tant que la relaxation transversale ﬁe les a pas tota-
lement déphasés. En d'autres termes, l'interaction avec Hl fait passer les
atomes d'un état pur & une superposition cohdérente d'états .

\y(t)= A(t). q/ 1/2 + B (t). 4/_1/2; les interactions entre atomes étant faibles,

1'amplitude B(t) varie en phase pour tous les atomes, et 4! apres le calcul de
—5——3
Rabi (37), elle suit la loi en sin (l/2)\/(»2 + A(» .t (w = yH Aw=w- yHO),
tant que la relaxation n'a pas encore arraché les atomes a cptte superposition
cohérente. La population ff = B (t) a donc une variation ulnus01dale de pulsation
double\/m1 + [lo) , amortie par la relaxation. C'est ce que montre exactement le
calcul du paragraphe XV; et c'est ce que nous observons sur les figures 12 en
enregistrant les variations de l'intensité lumineuse lorsqueé'ayant atteint
1'orientation limite Io’ on soumet brusquanent iea atcmes:a i%gction de Hl :
1l'intensité lumincuse réémise rejoint alors sa nouvelle valeur d!'équilibre par
1l'intermédiaire d'une variation sinuscidale transitoire. '

-a) La nouvelle valeur d'équilibre correspond & une ‘désorientation
partielle ou totale des atomes. Si a4 1'équilibre la résonance est saturde
(Aw=0,H
et 1l'intensité lumineuse retrouve la valeur I. due & des atomes désorientés.

1
La désorientation n'est que partielle au contraire si l'on est écarté de la

1 trés grand; figures 12b et 12¢), la désorientation est totale

résonance (A w £ 0; figure 12d), ou si, & résonance, 1l'amplitude du champ H1

est trop faible (figure 12a; la seconde partie de cette figure est obtenue par

suppression du champ Hl ¢ on observe & nouveau une exponentielle de pompage

optique de constente de temps Ty analogue & celles des figures 1lla et 11b).



- 46 -

-b) Pour l'interprétation des transitoires, on notera que les
figures 12a, 12b et 12c ont été obtenues & résonance, avec des amplitudes
croissantes du champ tournant Hl (repérées d'aprés 1'amplitude de la tension
Vl aux bornes du circuit de radiofréquence, proportionnelle & Hl). On vérifie
2 résoneance (13 w = 0) que, conformément au calcul, l'enveloppe exponentielle
de la sinusoide est inddépendante de Vl’ et que la fréquence de la sinusoide
est bien proportionnelle a V (Le rapport V /H ainsi mesuré est en bon accord
avec 1'ordre de grandeur calcule d'aprés le coefficient de self ;Zf du circuit,
le diamétre D et le nombre de tours n de chaque bobine : V /H = D.;fﬁ w/0,9n).
On vérifie également lorsquion s‘écarte de la résonance que l%_§£29501de

’-“"“1

amortie a sa fréquence avgmentée, conformément & la formule\/u) + Amu
gm ’ 1

(figure 12d, obtenue avec la méme amplitude H, que la figure 12c¢; cf vérifica-

1
tion détaillée au paragraphe XV-D). Les mesures se font au centre de la réso—
nance : la fréquence de la sinusoide (y/2ﬂ)Hl nous permet alors une mesure
précise de Hl en valeur absolue; et la constante de temps 6 de son enveloppe

nous permet de calculer 12 grace & la formule

(XIII-13) 2_1 1
2] 71 12

D ~ La nutation dans le noir.

Le temps T,y coOmme 1., dépend de 1'intensité lumincuse suivant
la formule (XII—lO). Pour atteindre directement T2, on peut observer la nuta-
tion dans le noir, comme précédepment pour T1 nous observions la relaxation
dans le noir. A cet effet, un dispositif de relais synchronisés permet, &
l'instent ou 1'on ferme le circuit de radiofréquence pour crder Hl’ de fermer
simultanément 1'obturateur pour supprimer l'irradiation lumineuse. Le signal
tombe & zéro; pendant ce temps la population P subit dans le noir une varia-
tion sinusoidale, de méme fréquence wl/2ﬂ que précédemment, mais amortie moins

vite paisque les photons ne contribuent plus & cet amortissement. Lorsqu'on

rétablit la lumidre, un instant /At plus tard, 1'intensitd initiale observde
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représente la population & laquelle avait conduit cettg.évolution dans le noir.
En faisant varier [&'t, on peut ainsi décrire point par pqint la sinusoide de
nutation dans le noir. En pratique, seule nous intéressé son enveloppe; aussi
choisissons-nous £\ t dgal 2 un nombre entier de fois'iéfpériode de la sinu-
soide, de fagon & n'obtenir que ses maxima, comme on lé voit sur les figures
1% et 13c. Si 1'on réalise directement la superposition photographique de

ces courbes (figure 13d), on matérialise l'enveloppe de la sinusoide de nuta-
tion dans le noir et on mesure sa constante de temps <:> , d' ou l'on tire

aussitdt T, grace & la formule suivante déduite de (XIIInlB) :

2
(XITI-14) 2 %— + -%—
& hLh 5 s

(La comparaison des figures 13b et 13d illustre bien la différence entre les
temps © et (= ). '

L'interprétation des transitoires de 201Hg sereit assez différente
(cf paragraphe XVI) parce que les phénom®nes sont beaucoup plus compliqués
dans le cas de 4 niveaux. Nous n'en parlons pas ici puisque nous ne les avons
pas encore observés., L'application de cette méthode dynaméque a 201Hg est en
effet rendue plus difficile par des temps de relaxation ﬁéaucoup plus courts. Le
temps de fermeture et d'ouverture de l'obturateur photogragbique inversé, de
grand diamétre (6 cm) actuellement utilisé ne serait peut—éfre rlus assez
court par rapport & des temps de relaxation de l'ordre de guelques centiémes
de seconde; mais il nous permettrait au moins d'observer avec des déformations
1'allure des phénoménes transitoires. Ce qui nous a empéché de les observer
Jusquiici, ctest le fort niveau de bruit & basse fréquence du signal des

photomultiplicateurs,, probablement di & notre source lumineuse. Si aucun

atteint 3 & 50/0 du signal de résonance optique total. Or les variations des
signaux obsgervés avec 2OIHg, lorsque le diamétre de l'obturateur photographique
réduit 1touverture du faisceau lumineux d'irradiation, ne dépassent pes lOo/o
du signal de résonance optique; le rapport signal/bruit est beaucoup trop
faible dens ces conditions pour permettre des mesures. Les longs temps de re-

199

laxation de Hg nous permettent de gagner sur ce rapport de deux manieres :
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a) ils augmentent 1'amplitude des signsux observés - b) ils permettent l'utili-
sation & la détection d'un filtre passe-bas éliminant une grande partie du
spectre de bruit (en particulier les composantes voisines de 50 c/s). Dans

la méthode statique, le galvanométre avec sa constante de temps d'environ 10
secondes joue le rdle d'un filtre & trés basse fréquence, et permet le tracé

de courbes de résonance avec un rapport signal/bruit acceptable méme lorsque

le signal ne vaut qu'environ 1°/o du signal de résonance optidue.

XIV - La méthode de calcul.

Nous nous proposons maintenant de justifier par le calcul les formu-
les citées dans les deux paragraphes précédents. Des calculs détaillég de forme
de raie ont été effectuds pour ce type de probléme par Brossel (3) et Winter (38).
L'un et 1'autre utilisent les résultats des calculs de Rabi (37) et Majorana (39)
sur les probabilités de transition entre sous-niveaux Zeeman dans un champ tour-
nant; mais ceci n'est possible que si 1l'on suppose l'existence d'une probabilité
par unité de temps définie pour que la perturbation de nature aldatoire
(relaxation, absorption ou émission d'un photon) arrache 1fatome & la superpo-
sition cohérente d'états dans laquelle 1'a placée le champ tournant. Cette
hypothése n'est compatible qu'avec des durées de vie égales des différents
sous~niveaux Zeeman; dans le cas de 1l'état fondamental, traité par Winter, cela
signifie une excitstion f'broad line’!, dans laquelle les probabilités d'excita-
tion optique l/Tm sont égales pour les différents sous-niveaux m. Cette hypothése
n'est plus vérifiée dans le cas diexcitation avec une composante hyperfine sdélec-
tionnée; et cela nous ©

g
Nous traitons le probléme & 1l'aide du formalisme de la matrice

,R.
densité p (t) = \4’(t)'> <_4/ (t) | (1a barre représente la moyenne sur tous
les atomes), dont les termes diagonaux Prm représentent les populations Xm des
scus-niveaux Zeeman. Son évolution au cours du temps est définie par 1'équation

suivante, que nous allons expliquer :



-IT',g-

dp | ]
(Xx1v-15) —a—- = - i tg{)o + ;gl (t): PJ"’ pR + PL

6{-60 est 1'Hamiltonien statique : %O = yHOIZ

:1’81 (t) est 1'Hamiltonien d'interaction avec le champ Hl tournant & la

vitesse w :

YH . -
1 -iwt +iwt
= I
I, v == @ a1 N

{Remarque : l'assimilation du champ lindaire alternatif de radiofréquence

4 un champ tournant unique ne pose aucun probléme dans notre cas; nous utiliw
sons toujours des amplitudes H1 assez faibles pour que le déplacement relatif
de'fréquence (H1/2H0)2 calculé par Bloch et Siegert (40) soit totalement
négligeable).

%o et ;}'81 (t) représentent des interactions auxquelles tous les
atomes sont également soumis & chaque instant; c'est ce qui permet de calculer
leurs effets directement sur la matrice p(t). Au contraire, les Hamiltoniens
%R (t) représentant la relaxation, et %L (t) représentant l'irradiation
lumineuse sont aldéatoires au cours du temps et différents d'un atome & 1l'autre;
il faut donc calculer séparément les termes correspondant & chaque atome, puis
faire leur moyenne pour obtenir les matrices Pr et PL représentant leur contri-
bution & 1'évolution de p(t).

On suppose associé a la perturbation aléatoire jéR (t) représentant
la relaxotion un temps de corrélation Ty La contribution d'un Hamiltonien de
ce type & 1'évolution de p (t) a été calculée dans des cas trés généraux (41).
Dans l'hypothése dite du rétrécissement par le mouvement, %R.Tc & 1, la
matrice pp est calculable & partir des éléments Pan de la matrice p et des

N
éléments de matrice de JO_; les elements PRmn de ia matrice pp sont des com-

R’
binaisons linéaires des éléments Pun . En 1l'absence de renseignements sur la

perturbatlong‘{’ (t), nous utiliserons le modéle suivant :

L= P
p =
Rmm Tl

p
pRmn=—_E‘—Zy— (m;én)

(XIV-16)
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On montre que dans le cas d'un systéme & 2 niveaux (199Hg par
exemple) ce modéle & 2 constantes Tl et T2 est le plus général possible.

Dans le cas d'un systéme & plus de 2 niveaux (201Hg par exemple), pR a en

général une forme beaucoup plus compliquée, avec plus de 2 constantes. Il

est méme peu probable que le moddle simplifié que nous avons choisi puisse
correspondre & une perturbationéelz(t ) réelle.

Pour expliciter l'action des photons, il faut faire appel & la
théorie quantique des champs (42). On trouve que la matrice Pp, & la forme
générale d'une matrice de relaxation. On peut distinguer en rdalité deux
processus différents : 1l'absorption des photons, et la retombde de 1'état
excité. Du moment que le champ HO est assez fort pour quec 1la largeur naturelle
de la raie soit petite devant la séparation des sous-niveaux Zeeman de 1l'état
excité, la retombde se fait dans des états purs, et n'apporte pas de contribu—
tion aux termes non diagonaux de Pr; sa contribution aux termes diegonaux se
calcule & 1'aide des probabilités de transition optique (cf formule (VI-8)).

On obtient par exemple en irradiation cr+ avec une seule composante hyperfine :
o1 4_2} jj&i_ éf, P n+1 F,n+l
T P n &t ﬁn

m

(XIV-17)
Lmen_' é <%m +%nwpmn (m £ n)

Quand on veut résoudre le systime (XIV-15), on remarque que,

mm

mem

|

eu second membre, secul le premier terme dépend explicitement du temps. Si nous
passons dans le référentiel tournant & la vitesse w du champ Hl’ en définissant

les nouvelles fonctions d'onde q,' et la nouvelle matrice densité p' par :

(XIV—-18) \{/: e-lwIZt . \s/' et p = e—lwIZt . pl. e+lwIZt

1'équation (XIV-15) se transforme alors en 1'équation (XIV-19) dont le second

membre ne dépend plus explicitement du temps :
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ap? ]
at T ‘itg&" P')"P'R*P'L

(X1V-19) q w

YHy 1
| B - .
avec j{g = (\gHo w) IZ + 3 ‘ (I+ +1) [)wIZ + (I+ + I_)

En effet le nouvel Hamiltonien €;€>‘ ne dépepd plus du temps; et
les matrices p'R et p‘L, transformées de PR et Pre L€ dépendent pas non plus
explicitement du temps, puisque la forme particulidre des matrices PR et Pl
fait que 1l'on obtient p‘R et p'L par simple substitution des nouvelles varia-
bles p' & la place des anciernes variables p .

mn mn .

Comme notre méthode de détection; & la différence d'autres méthodes

(5), n'est sensible qu'aux variations des populations X =0 = p' des
m mm rm

sous-niveaux Zeeman, nous n'aurons pas besoin pour interpréter les rdsultats du
calcul de passer & ncuveau au référentiel fixe. Et nous avons lfavantage dans

le référenticl tournant, lorsque nous cherchons la solution stationnaire

(p0pulat10ns d*équilibre), d'obtenir un simple systéme lindsire en écrivant
de g:
dt

permettra de calculer les phénoménes transitoires.

= 0. La résolution du systéme différentiel dans le cas général nous

XV - Cas dx;l99Hg (spin 1/2).

Nous choisissons dans le référentiel tournant les notations :

" (t):a(t)\y l/2+b(t) \f’ 1/

laa* ab*
1 ———
p'(t) = ba%*  bb* |

oo [’* “bofe ww/2

[}
f w /2 +hw/2

, on obtient :

e y—
e ke’ & gt

iw —

- — ' S -
jﬁ + A (ab* - balt ) ;+ "“‘é‘L" (aa" - bb?* ) + il w ab*
'IZT s P 1h) — —_— ot 8} . .
1 » LY . ¢ . 1 . X
(aa™ - bb™ ) = iAwba's- i i (ab¥ - ba*)

ot
-

oy

o e Bt e
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1 - aa* _ 8;;¥
' T T
les formules (XIV-16) dormnent P = 1 2__¥
ba* 1 -Dbb
T2 T1
! 2 % _ab”
+ 37 bb - o
' b P
les formules (XIV-17) donnent PL, = ) pa¥ ( 2, __ﬁ._.) =
T o T
Y P 2 p
. s + . : . 204, .
en supposant l'irradiation en G° & partir d‘une lampe & Hg excitant la

sevle composante 199 -~ 1/2 et qui n'excite donc pas les atomes du sous-niveau

+ 1/2 :

(xv-20) 1/T+1/2 =0 et donc l/T—l/2 = 2/'I‘p (d7apres (VI- 4))

Liéquation (XIV-19) fournit alors un systéme de 4 équations
différentielles lindaires & 4 fonctions incornues, dont 3 seulement sont
indépendentes; elles sont lides par la condition de normalisation des
populations :

x+ p = ;;y+_g;&::2

Ce systeme est grandement simplifié par le choix des nouvelles inconnues

— e, —

(XV—ZJ.) M:oc-ﬁ.—.aa*-bbi;u:ab*+ba*;v=i(a})j‘-g;:)

Il st'écrit alors :

aM 1 4
—E— M + WY+ T
dt Tl 1 j.x.p
(x-22) du_ . (1 o,
at -==—u o+ duwv avec\ v, T, T
(12 - < [ >
L"'QX— w. M Awu 1 v 2 - = ;‘ + ;T
= - - - — T
dt 1 2 U1l 1 P

1 1
équations macroscopiques de Bloch (34). Mais avec la méthode de détection radio-

fu changement prés de T, en T et‘de 12 en T2, ce systéme est identique aux

électrique géndralement utilisée on observe u et v, tandis que l'intensité lumi-
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neuse de rdésonance optique que nous observons est proportionnelle &
M
=bb¥=1-=,
P 2

A. Lz forme de la raie de résonence est donnée par la solution

stationnaire de ce systeme différentiel, dénotée par 1l'indice s :

- 41:1 )
M (Dw) = M Ll -2 (Aw)] avec\ M_ = 5%
w T
(xv-23) z (Do) - - 1 12 —
VW + ;g— + w0y o

L'indice O sert & dénoter 1'état d'orientation obtenu en 1'absence
de radiofréquence (wl = 0); on retrouve bien le résultat du paragraphe VI
(tableau I). La différence de population Mo croit avec l'intensité lumineuse
1/’1‘p et tend vers 2 (orientation totale) quand l/Tp_w> o0, La forme des cour-
bes de résonance est donnde par Z (fAw); c'est 1'équation d'une courbe de
Lorentz. Cela correspond bien aux courbes observées (figure 7). A saturation

de la résonance (w,— ©0) Z ~—>1, c'est-a-dire que la différence de population

1
Ms devient nulle; l'orientation est totalement détruite. De Z (Auﬁ on déduit

la largeur & mi-hauteur L des courbes de résonance exprimée en fréquence :

2 2 1
(xv-24) |12 = — + (l Loy
ﬁrz ‘ \ 7T 12 1

‘ . . . 2 .
Le carré de la largeur varie lindairement en fonction de Hl; on retrouve bien

la formule (XII-12) dans laguelle le coefficient XK est explicité en fonction

des deux temps T, et T, définis par les formules (XII-10 ) et (XII-11) que nous

1
avons retrouvées en (XV-22). Nous avons déja dit comment le tracé de la
itdroite des largeurs'' nous permet de mesurer expérimentalement le ''temps de
cohérence!'! 12; on vérifie bien qu'il est conditionné pour une part par

1 'absorption des photons, e