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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



-11 -

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).
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-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, et qu'il est une fonction lindaire de 1'intensité

lumineuse.
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L'amplitude relative de la résonance en son centre (divisée par

1'anplitude & saturation de la résonance) est Z (0). On vérifie que :

w T 2 T '
(Xv-25) z (0). L2 = ﬂé . 1 _ (i) —1 42

Le produit Z (0). L2 est donc représenté en fonction de Hi

par une droite

paralléle & la ''droite des largeurs'' et passant par l'ofigine. Cette pro-
priété est bien vérifide expérimentalement (cf figure 8i q;dite n° 2). On a
12 un moyen tres simple de tester la rdégularité d'un réseéu de courbes et

d'améliorer 1'extrapolation de la largeur limite 1/mt

2

B, Les transitoires du pompage optigue en l'absence de radio-

fréquence sont calculds en faisant w, = O dans la premiére 4quation du systéme

1
(Xv-22). Ils représentent l'action de la lumidre pompante sur les atomes &

partir d'un état dlorientation initial Mi arbitraire :
(Xv-26) M=M + (M, -N) e't/rl. !
0 i o

On doit observer une exponentielle dont la constante de temps est le temps T,
défini en (XII-ll). Ce résultat justifie les affirmations du paragraphe XIII-4;

il aurait pu aussi bien €tre déduit des formules du paragraphe VI.

C. Les transitoires & résonance (Qlw = 0) sont plus faciles & cal-

culer que dans le cas géndral parce que le systéme (XV-22) se réduit aux 2
équations en dM/dt et dv/dt. Au contraire de Torrey (36), nous éliminons v;

feTa Bl
(SRS

a nous conduit & 1'd4auation diffédrentielle du second ordre a coefficients

constants :
/
]
(xv-27) ng =+ L g% + (nf + ;-l M= 3——é5—~
dt 1 T2 1% "2 %p
. 1 1 1 . .
Siw < T = -« ——— 1} la solution est une somme de deux exponentielles,
1™ 2 12 Tl /
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qui fait passer la différence de population de Mo a Ms (0)2= M_ puisque w;

est trés petit. Ce cas ne présente donc pas d'intérét expérimentalement.
1 1

1
Siw = - -
1>2('c2 Tl

_1(__1_ L1 '+i\/w2__1_(¢.__1_) ?
2\% T a5 1

La solution est le produit d'une exponenticlle et d'un terme périodique. Dans

les solutions de 1l'équation caractéristiques sont :

tous les cas ou le terme périodique varie assez vite pour &tre expérimentale-

ment observable avant d'Gtre complétement amorti, c'est-a-dire si

w 2} Ly g - 1 , on peut négliger le deuxiéme terme sous le radical;
1 2 5 Ty
et on obtient ls solution :
1 1N\, - T T =
- ==l Em e by Pl
o 2(11 ) T ”
(Xv-28) M= MS(O) +-[ﬁo - MS(O)J e lfoswlt + 2»1 sin w, t'l

On doit observer une sinusoide de frégquence yHl/Zn, amortie exponentiellenment
avec la constante de temps € , dont nous avons déja donné la valeur :

(XITI-13) %: LS
T2 "1

Nous avons vérifié que la fréquence de la sinusoide est bien proportionnelle a

Hl et que son enveloppe exponentielle en est indépendante (ef paragraphe XIII-C).

D, Les transitoires dans le cas général, hors rdésonance, s'obtiennent
t

en résolvant le systéme différentiel complet. L'élimination de u et v conduit

& 1'équation différentielle du 3&me ordre :

3. Fgn I - 1 5 2 . aM
g_u+k¢_+s.)u§.+(z_\w +Ez e =S wl )
(xv-29)  at’ ) at 2 1T
1 2 1 ! 1 2 1
1 o1 e L Sy L
2 (AW + =5+ wl T ) M 50 (Bw® +
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son dquation caractéristique peut s'écrire :

——

(Xv-30) tx2+ ;—+-J-‘—\ x+Aw2+ - 11: + wﬂ . (x +71F—) =ﬂw2(%——-%—;)

"2 12 F 2
: 11 1 .
Si 1'on suppose encore w 2}-— = - =—] , on peut calculer des solutions
1 2 ’Cz Tl -
approchées & partir des solutions exactes que l'on connait'dans le cas parti-
culier T =T, L
. ;_+(1_ ;_) AP
-a=- - 2 2
12 _12 gl A\ we + wl
N e e
-Nfﬂ“%(%”%' ] i Brviemrar- ) O
2 1 2 1 1

(xv-31) M = Ms(llw) +)IM - MS(/_\w)] e"wC [(1-(:)‘_@;’; t+ Ri(g-k)C sind

+ C e—qt

sl

2
fa > 12 Aw

aee 0= (0 -20) FE
1 1
La figure observée est cncore unc sinusoide amortie; mais. sa fréquence de réso-
nance est plus grande qu'au centre de la résonance, & méme:amplitude de Hl; son
amplitude est moindre, et elle se trouve centrde sur une autre exponentielle.
Nous avons vérifié numériquement ces formules sur la figure’l2d , obtenue avec

la méme amplitude H, que la figure 1l2c (sur cette derniére,Aén mesure

1
yHl/Zn ot llc/s), nais en imposant un écart a la résonanmaAg%Zﬂ = 12,5 c/s.

XVI - Cas du 201Hg en alignenent.

Le calcul s'effectue de maniére analogue au précédent et nous le

détaillons moins. Les symétries lides & l'alignement compensent un peu la

complexité due & l'existence de 4 sous-niveaux. Nous choisissons dans le

référentiel tournant les notations :

2 (8) = a(t)y' 57, + () y'yy/p o(t) W'y + 80y 5/,
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Rappelons qu'avec les notations choisies pour. les populations au paragraphe V :

«=aa¥; p=0bb¥;y=cc*;n=egg”

L'Hamiltonien s'éecrit :

- 3Aw/2 w, \3/2 0 0
wl\/3/2 —A.w/2 wl 0
?*g‘ = 0 w) + /2 N V3/2
0 0 w) 3/2 + 308w/2
Comme matrice de relaxation, nous avons choisi arbitrairement :
o o % _ iy
(1 - 2a )/Tl ab /T2 ac /T2 ag*/T2
o o % X ey
ba /T2 (1-vb )/T1 be /T2 bg /r2
o = - ca* /r, - cb*/1, (1 - ce® )/, -/,
- ga* /T, - go™/1, - &1, (1 -ee™)/1y

I1 est peu probable qulune interaction réelle puisse jamais conduire & une
matrice de ce type. Il ne faudra donc pas s'étonner si nous rencontrons certains
désaccords avec lfexpdrience (cas de l'orientatioh, cf paragraphe XVII). Mais les
conclusions que nous en tirons dans le cas de l'alignement sont bien vérifides.

Pour la matrice d'irradiation lumineuse, nous devons distinguer deux

cas. Si l'on excite la composente 201-5/2 seule avec une lampe & 204Hg :
11 i1 .1 1 . 09
T T T - =
+3/2  T-3/2 P Tz T %
1 —% . 1,01 aa¥+ 0,24 bb* + 0,03 cc*
N PR 3/2,3/27 7 >

T

L)

}
= L
al;

' _ 9,9 b—b; N 0,06 a;’z+ 0,45 bb ¥+ 0,18 cc ™+ 0,03 az*
PR 1/2,1/2= " T

b
Si 1'on excite la composante 201—3/2 seule avec une lampe & 198Hg :
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1 1 06 11 14
Tesfe T T Tae Tarn T

—> 0,24 aa*+ 0,36 bb¥+ 0.32 cc™
T

P

1,4 o, 0,04 aa® 4 0,66 Tb* + 0,053 oo+ 0,32 ga

kpR 1/2,1/25 77T T
P P

Dans les deux cas on en déduit pR 3/2 3/2 et pR 1/2 1/9 par symétrie. En
= [ = y—L/ <«

R 3/2,3/2

éerivant 1'équation (XIV-19) d'évolution de la matrice densité, on obtient un
systéme de 16 équations différentielles. On le simplifie d?abord, comme dans

199

le cas de Hg, en choisissant les nouvelles variables qui sont indiqudes

ci~-dessous. La symétrie des termes d'irradiation lumineuse par rapport aux
. + . N . ¢ .

sous-niveaux - np net en évidence sur ce nouveau systéme différentiel les

symétries suivantes qui réduisent & 5 ie nomore de variables :

[ ae® + bb¥ " co¥= 2 par normalisation
D = aa¥ Eg"“ = gNg? - c::
U= ab® + baw =—(g:*+ cg *) bo*+ ob% = 0
(xv1-32)< v=i (ab¥ - ba") =i (go%- cg®) i (be® = cbN)= O

I
o

*
+
[e]
o

*
fl

. gb* + bg* N #@he o+ g0

A—

! X
Ly i(ac™~ ca¥) = -1 (gb* = bg™) (i (ag* - ga%)= 0
N~

Le systéme se réduit alors aux 5 éguations différentielles :

ab _ _C_ i \/3.
(Ef : - D +wy V3. v

1l
1

v =Aw.u -W, X

It
£
[—
AN
&
o
1

u + Do v - u + W
(xvi-33) < at - T, 1 Y

dx 1

it = + oW v - < x + 2Awy

dy _ i

dt = W, u 20 wx 12 y

4vec—-'—~1-‘+~l‘~ ot l"—;L—'+£:—

i L T, oT T
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Si l'on excite la composante 201~5/2 seule : k = 0,36; C = 0,36
Si 1l'on excite la composante 201-3/2 seule : k = 1,043 C = 0,64

L. La solution stationnaire, dénotée par ‘l'indice s, nous donne

encore ici la forme de raie. L'élimination de x, y, uy v conduit & :

Ds(ﬁw) = Do Ll - Y(ﬁ.\w):l avec D_ = C ’—I‘—]; et :

p
T
(XVI-34) 375 b (4068 +af + 170 )
1B w) = > 2 1 > 2 1 . 1 2.2 2 1
(4Bw Hhw, + 'T—g' ) (Aw oy + ;’g )+ 3('1‘2' -l)wl(éAw oy + ;—2-)
‘ 2

Dyreprésente la diffdrence de population entre les niveaux : 3/2 et h 1/2 atteinte
par le pompege en alignement, en 1l'absence de radiofréque’ﬁce; on retrouve bhien le
résultat du paragraphe VI (tableau II). Do croit avec l'intensité lumineuse

l/Tp; et lorsque celle-ci devient infinie, Do ~=>1 i lion excite la composante
201 - 5/2, et D,~>0,62 si 1'on excite la composante 201 - 3/2.

Y (A w) représente la forme des raies de résonance. Elle ressemble &-la formule

B obtenue pcr Brossel (3) dans 1'étude de la résonance du niveau excité 63P

1

du mercure; mais elle ne s'y réduit que si Ty = Ty I1 existe une relation

lindaire entre leurs inverses:

2 2 2 2
3(.01 (4 A" + Wy + 1/':2)

;
(40&)2 + 4:.05 +-‘-'-é-) (L\w2 + wi + % )
T T
(XVI-35) 2 2
I
Y 7 B 171

[

On retrouve donc sur ¥ ({lw) les deux maxima latéraux calculés sur B lorsgue

—> o,

1 ; 1 a o) 3 4 o
(‘)112 > —Z—W . Aux fortes puissances de radiofréquence, lorsque wy

ces mexima se situent a AwmyHl/ \1_2‘, et Y (0w) y prend la valeur 1, corres-

pondant & 1'égalisation des populations.
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Le centre de la résonance par contre ne correspond jameis, méme &

saturation, & 1l'égalisation des populations :

T T
1 2 1
(XvI-36) 37w 3
L i T
I4 w—— ——
1) =T 2 1 Z Yy =" quand w) —> <0
(3—=+1) W + = 3 ~= 4 1
T 1 .2 >
2
Si 1'on excite la composante 201-5/2, on doit s'attendre & avoir
T.> 7. ¢t Y doit &tre compris entre 0,75 et 1; c'est bien ce que nous véri-

1- 72 M
fions expérimentalement. Si 1l'on excite la composante 201-3/2, et si Tlik‘TZ,
on doit avoir tlﬂz T, et YM:u-O,75 comne avec la formule B; c! est bien ce que
nous vérifions sur le réseau de courbes de la figure 5. Des formules précédentes,

on déduit encore :

Y
M2 2 1
(xvi-37) Ty @ = ws + T
Y(0) "1 1 2 1
o T, (1+379)

2

IZQYM/Y(O) en fonction de Vl2 (Vl est la tension

aux bornes du circuit de radiofréquence, proportionnelle & Hl)’ on doit obtenir

c'est--a-dire que, si 1l'on porte V

. Ry o . o}
une droite de pente 1, Nous le vérifions expérimentalement (dr01te n 2 de la
figure 9): nous avons 13 un moyen de tester la régularité dfun réseau de courbes.

A . : - . , 3 \ .
La largeur & mi-hauteur L (exprlmee en fréquencef est toujours

définie par rapport & l'ordonnde centrsie Y (0) sans tenir compte des maxinma
latéraux. Lorsqu'on cherche 1'écart & w; pour que Y (lle) =Y (O)/2, on trouve
que (l)(gLT2)2 est ddcrit en fonction de (w112)2 par une branche dihyperbole

triés aplatie sur son asymptote. L'équation de cette derniere est :
e

— 13 + 15 ©. /7 - T T
( 2 _1 , ,1_,2J 3 Q_L_L/ o1 2
(leT2 ) LB — \/"1'0'"7517':2 +[' 2 1+ 1:2) \ 10 T, (wlTZ

la tangente & l'origine a une dquation plus simple :

T
(Bopr)? =1+ (2,8+3 -1—12- ) (wyr,)?
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Une étude numérique détaillée a partir de ces équations permet de
montrer que l'on peut dans tous les cas remplacer cette hyperbole par une
droite avec une trés bonne approximation, méme aux fortes valeurs de W T,

T
(Aw. )2 =1+ (3,30 + 2,80 —l-) (w, T )2 3 2%/0 prés si 1K
L2 12 172

| 2 T
(XVI-38) 2 1 1 X )2 42
lL: = +(3,30+2,8012)(ﬁ) H

<3

ala
[\ ]

On vérifie bien expérimentalement l'existence de cette ''droite

R . 0 . . ’ .
des largeurs'! (droite n 1 de la figure 9). Son tracé nous sert systématique-
ment & obtenir par extrapolation la largeur limite a 'Hl nml, pour mesurer le

temps Ty qui dans ce cas encore joue le rdle du ''tsmps de cohérence?”.

B. Le calcul des transitoires — On peut d'abord, comme dans le

199

cas de Hg, calculer les transitoires du pompage optique en 1l'absence de

radiofréquence; le calcul est aussi facile, et la solution est encore une
exponentielle dont la constante de temps est le temps Ty de la formuie (XII—ll).
Nous ne résoudrons pas le systéme différentiel dans le cas général,

mais seulement dans le cas particulier du centre de la résonance :4[3@»: 0.

Le systéme se réduit alors aux 3 équations en D, v et x; en éliminant ces doux
dernidres variables on obtient 1'équation différentielle du 3éme ordre &
coefficients constants :

5 2 - T
d-’N 1 2 d N 2 1 2 dN 1 2 1 1
- an Jf1r 2 \dN a2 2y ¢ =1
(Xv1-39) 13 F( —te et (4 O ) prehde l:f1(1+3 " )+ ;]
1 "2 g 1 2 T

12

p

_L. 002 b == )
T 1 2
. 2
1'équation caractéristique peut s'écrire sous la forme :

2 1 1
(XVI-40) l_x2+<1—+—i—)x+4wl+ L 1.(“;—): 2 (-1

1 1%
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L'équation"peut étre résolue exactement quand Ty = Ty Si 1'on n'est plus dans
ce cas particulier, on peut & partir des solutions déja connues calculer des
solutions approchées —q et - M ¥ i valables quand wlji? L —'l“ :
T
- ;__+_1.(1___1__>
T, 4 T, T

(XVi-41) -Hif‘=_—1~ 1—+—l—\ R =T

2\ 1. T 8ir T 1

1 2 2 1

On doit donc observer une figure analogue a celle de la figure l1l2d,
obtenue sur 199Hg hors résonance (A w # 0), ctest-a-dire la somme d'une sinu-
soide exponentiellement amortie et d'une autre exponentielle; mais la fréquence
de cgtte nouvelle sinusoide observée sur 201Hg aligné doit &tre double de celle

199 . .
observée du ? Hz, & méme valeur de H.. Nous n'avons pas encore pu observer de

1
transitoires sur ZOng pour vérifier ce point; meis son interprétation est
simple. Dans tous ies cas, la fréquence de putation des spins est évidemment la
méme wl/Zn; clegt-a~dire que, abstraction faite de la relaxation, tous les
atomes qui étaient initialement dans le sous-niveau mp se trouvent au bout du
temps i&- dans le sous-niveau - By et inversemenf. Dans la vapeur de 199Hg
orienté%, on en déduit que la graandeur macroscopique observéf M= X+l/2 - X—l/2
aura changé de signe au bout de ce temps. Dans la vapeur de ‘Ong aliénée au
contraire, la grandeur macroscopique observée D = X+3/2 - X+1/2 = X_3/2 - X—l/?
aura au bout de ce temps retrouvé sa valeur initiale, & cause de la symétrie

de populations entre les sous-niveaux : 3/2 et t 1/2; D ne peut donc varier
qu'a la fréguence double wl/n, ou & une friguenss haimondigue de wl/n.

~ 1
- uva 91

o 201
u il

Dans le cas de l'orientation toutes les symétries qui nous ont aidé
dans les paragraphes précédents disparaissent, et nous nous retrouvons en pré-
sence d'un systéme comprenant effectivement 15 équations différentielles & 15
inconnues, c'est-ad-dire, pour la recherche de la solution stationnaire, devant
un systéme lindaire de 15 équations & 15 inconnues. La résolution compléete de

ce systeéme aboutirait & des calculs inextricables. Mais il est possible d'en
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calculer une solution approchée si 1l'on se place dans la double hypothese
d'une faible intensité lumineuse (l/Tp—-e>O) et d'une faivle pulgumnes de
radiofréquence Qul~—e>0). On peut donc encore calculer la largeur limite des
courbes de résonance a radiofréquence et & intensité luminecuse nulle; on la
trouve égale a l/rcT2 comme dans le cas de l'alignement.

Or nous avons observé que les largeurs limites des courbes de
résonance, extrapolées & radiofréquence et & intensité lumineuse nulles, sont
presque 2 fois plus petites en orientation quen alignement. Dés maintenant
cela prouve gque nos hypothéses de calcul relatives & la forme de la matrice
de relaxation Pp ne sont pas bonnes. Sans doute, nos calculs dans le cas de
l1'alignement semblent en bon accord avec 1l'expdérience; mais reportons-nous a
la matrice de relaxation pﬁ du paragraphe XVI ¢ dans le cas de l'alignement
tous les termes de la diagonale non principale sont nuls & cause des symé-'
tries (cf formules (XVI-32)) et donc les temps de relaxation qui leur cor-
respondent n'entrent pas en jeu dans le calcul, Il suffirait par exemple
pour expliquer la différence observée entre les largeurs de raie en orientaiion

et en alignement que le temps de relaxation T, correspondant aux termes

—_— —_ 2
be* et cb ¥ (ctest-a-dire & la résonance +1/2 ¢y =1/2) soit plus long que les
autres temps T2 de la matrice. Nous nous en tiendrons la pour ltinstant;

mais nous reviendrons sur ce sujet eu chapitre suivant quand nous aurons dé-

terminé 1'origine de la relaxation de ZOng.
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QUATRIEME CHAPITRE

ORIGINE DE LA RELAXATION

XVIII - Quelques contrdles des mesures de temps de relaxation.

Nous avons exposé au début du chapitre précédent (paragraphes XII
et XIII) les deux méthodes employées pour la détermination des temps de relaxa-

tion Tl et T2. Nous avons dit que dans le cas du ZOng il nous avait été possi-

ble jusqu'ici d'utiliser seulement la méthode statique (largeurs de raies).
Nous avons déja signalé tous les détails de cette méthode trés classique, les
quelques contrdoles auxquels nous l'avons soumise, et la précision d'environ

lOO/o gque la double extrapolation (4 H. nul, et & intensité lumineuse nulle)

1
permet d'atteindre pour les mesures de T

tandis que pour T. nous ne pouvons

2;
attendre de cette méthode qu'un ordre de grandeur.

1

A. La comparaison des résultats obtenus par les deux méthodes est

199

possible au contraire dans le cas du Hg puisque l'on peut, outre la méthode

statique, lui appliquer la méthode dynamique (observation des transitoires).
Cette seconde méthode est beaucoup plus rapide et permet diobtenir des valeurs

de T, aussi bien que de T2, reproductibles & environ 50/0 pres; c'est donc elle

L 199

que nous avons systématiquement utilisée pour Hg. Nous avons cependant utilisé

de nombreuses fois la méthode statique pour comparer les résultats obtenus avec
les deux méthodes dans les mémes conditions; nous faisons cette comparaison

directement sur les temps T, et 7 (cf formules XII-10 et XII-11) sans utiliser

2

1'extrapolation & lumidre nulle (les 1. sont calculés dans la méthode statique

d'apres la valeur du rapport 11/12 dédiite de la pente de 1la ''droite des
largeurs'!, cf formule XV-24).

En premiere approximation, c'est-d-dire & 10 ou 200/0 pres, les deux
méthodes donnent des résultats cohérents. L'accord.observé entre les 1. est aussi

1
bon que le permet la précision de nos mesures. Mais les écarts de 10 & 200/0
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observés entre les T, sont systématiquement dans le méme sens (12

dynamique); et cette différence systématique semble supérieure & nos erreurs expé-

statique > T

rimentales. Si cela est vrai, nous n'en avons pas actuellement d'explication.
Rappelons aussi que nous avons toujours observé un excellent accord
entre les formes des transitoires et les équations du paragraphe XV; en particu-
lier nous avons plusieurs fois vérifié la fixité de l'enveloppe de la sinusoide
de nutation, & résonance, lorsque sa fréquence varie entre 1 c¢/s et 100 c/s.
Ceci élimine totalement la possibilité d'existence dans le circuit du photomulti-
plicateur de capacités parasites trop fortes, qui constitueraient un filtre &
trop basse fréquence, et amortiraient plus rapidement la sinusoide, raccourcis-
sant ainsi la valeur mesurée de ..

2

B. La mesure des variations de Ty et 1. en-fonction de 1'intensité
<

lumineuse, dans la méthode dynamique, n'a pas besoin d'étre utiliséde systémati-

quement comme dans la méthode statique. Nous avons cependant effectué plusieurs
fois, & titre de contrdle, des mesures par la méthode dynamique avec variation
d'intensité lumineuse. La figure 14 en montre un exemple : les gquantités lﬂnrl
et 1/ sont bien représentées par des droites en fonction de liintensité lumi-
neuse; a la limite, a lumidre nulle, ces droites passent bien par les points
1/nTl et 1/x QEﬁ déterminds par mesure directe dans le noir. Ceci est tout a
fait satisfaisent. Mais on peut aussi, & partir de ces deux droites, tracer la
droite représentant les variations de 1/ﬂ12, et en déduire le rapport des pentes
des deux droites I/KTZ et l/nrl. Cette mesure souvent recommencée a toujours
fourni un rapport d'environ 2 alors que la valeur théoriquement attendue est
1,5. (cf formules XV-22).

Ce rapport théorique de 1,5 est calculé & partir des probabilités de
tiques mals les diverses canses qui seraient susceptibles de les
modifier restent impuissantes & expliquer un pareil écart : a) le calcul montre
que l'irradiation en lumiére mal polarisée contenant une part de G~ ne change-
rait pas ce rapport; et une part de lumiére < ne pourrait que le diminuer -

b) les probabilités de transition sont modifides en champ fort par suite du dé-
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couplage IJ dans le niveau excité 63P1. Elles ont été calculées par la méthode
d'Inglis (19); pour la valeur de 200 Gauss, que nous n'avons gudre dépassée, les
changements sont de 1'ordre de 20/0 ~ ¢) une irradiation partielle sur la compo-
sante 3/2 pourrait augmenter ce rapport (qui vaudrait 3 en effet dans le cas
de la composante 3/2 utilisée seule); mais cette irradiation ne peut avoir lieu

0
(cf figure 1) qu'a partir des faibles quantités des isotopes 199Hg et 2 ng con—

tenues dans la lampe & 204Hg

; et ces quantités, inférieures a 10/0, sont trop
faibles pour expliquer l'effet.

Cette différence systématique sur les fapports des pentes, nettement
supérieure & nos erreurs expérimentales, n'est pas encore comprise. Mais on re-
marque que cet écart va dans le méme sens (12 trop cours) que 1l'écart observé sur
les t, entre la méthode dynamique et la méthode statique; et 1'on peut se deman-—

2
der si la méthode dynamique, pour une raison qui nous échappe, ne mesure pas des
temps 6 systématiquement un peu plus courts que les temps théoriques. Cela nous
a conduit & exercer quelques contrdles supplémentaires, qui n'ont diailleurs
pas éclairci ce point,

C. De faibles champs alternatifs parasites C}Ho sin{) t ne peuvent

pas perturber les mesures de la méthode statique pourvu que soit vérifiée 1l'une
ou l'autre des deux conditions suivantes : a) Y lk}io < l/r2 oub) {2 > 1/12,
Nous avons effectivement vérifié que le champ de balayage utilisé pour la réso-
nance de protons (10 c/s; 10 milliGauss; cf paragraphe X) ne géne absolument pas
nos mesurcs avec cette méthode (La conditiSﬁ%Eg% vérifiée dans le cas de ZOng,

199

et la condition b dans le cas de Hg). Ce chemp de balayage par contre déforme
assez fortement les figures des transitoires et doit &tre supprimé quand on les
Observe. Aussi avons-nous contrdlé la présence éventuelle de champ elternatifs
parasites, qui auraient constitué uue source dterreur pour la méthede dynamicue.
Pour cela nous envoyens sur un oscillograrhe par l'intermédiaire d‘'un
préamplificateur la tension recueillie aux bornes d'une bobine dont la surface

totale atteint environ lO6cm2. Dans le signal recueilli la seule composante iden-

tifiable, et nettement au-dessus du niveau de bruit, correspond & un champ
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4 50 ¢/s d'environ 0,3 milliGauss d'amplitude (Il est 4l au résidu alternatif de
1'alimentation Varian, qui, dans l'usage normal de cette alimentation, se trouve
complétement filtré par la self beaucoup plus importante de bobines & noyau de
fer). Un champ alternatif d'aussi faible amplitude ne peut pas perturber nos
observations.

En effet, nous avons fait des mesures systématiques de 6 en présence
d'un champ de balayage ZlHo sin £L t, dont nous avons fait varier la fréquence
EQX /25 entre 1 c/s et 150 c/s. Et nous avons vérifié que si 1l'amplitude LSHO
de ce champ est assez faible, il n'a pas d'effet sur les transitoires du 199Hg,
en dehors du cas particulier ol sa fréquence est voisine de la fréquence de nuta-
tion des spins nucléaires autour du champ tournant Hl. Cette condition de ''réso-
nance'! L} = yHl s'interpréte dans le référentiel tournant & la vitesse angulaire
w du chanp Hl’ exactement comme la condition w = yHo stinterpréte dans le référen-
tiel fixe : c'est-a-dire que l'on peut dans le référentiel tournant décomposer le
champ de balayage en deux champs d'amplitude [}HO/Z tournant autour de Hl en sens
opposés a la vitesse angulaire.ﬁlh; si le mouvenent de nutation des spins autour
de Hl se fait avec la méme vitesse de rotation yHl = i}., 1'un de ces deux chanps
tournants {)IIO/Z reste en phase avec les spins nucléaires et peut avoir sur eux
une action importante. Les figures 15a et 15c¢ montrent des exemples des transitoi-
res de 199Hg ainsi déformés au voisinage de cette ''résonance'' : la fréquence de
balayage {1 /21 = 30 ¢/s est portée comme étalon de temps dans le bas de chaque
oscillogramme; on mesure yHl/Zm = 33 c/s, et l'anmplitude ﬁBHO Z= 8 milliGauss
est assez grande pour que‘y[lHof\—, Q- yHl\ . 51 1'on crée le champ H1 au
moment ol le champ de balayage passe par la bonne phase, on observe un effet par-
iculidrement net (figure 15a) : 1'smplitnde de la sinuscide habituelle se trouve
modulée presque sinusoidalement.

L'interprétation détaillée de ces phénomeénes est assez complexe; nous
en retiendrons seulement que un champ alternatif ne peut pas déformer les transi-

toires s'ild vérifie l'une ou l'autre des deux conditions suivantes : a) yllHo<?:l/12
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(c'est-asdire que le transitoire est amorti avant que le champ Z&Ho ait pu avoir
un effet notable), ou b) y O Ho<<l JCl-yHl | (c'est-a-dire que 1l'on est loin de
la ''résonance''). Le champ parasite & 50 c¢/s que nous avons décelé vérifie la

condition b, avec les champs H. que nous utilisons coursmment. D'autres champs

1
parasites éventuels vérifient certainement la condition a.

D. La loi exponentielle d'absorption (nous 1'avons déja signalé au
paragraphe IV), peut faire que les signaux observés ne soient plus proportionnels
aux populations des sous-niveaux, et soient ainsi déformés. Les densités de vapeur
utilisées sont toujours assez faibles pour que nous puissions admettre que le signal
de fluorescence mesuré est proportionnel & la quantité de lumidre absorbée dans la
Kot 4 £ nesure 1'aréte de la cellule et k_ est lo coef-
ficient d'!absorption proportionnel au nombre N0 d'atomes par cm3

199

Hg par sa seule

cellule, soit I~ 1 - ¢

dans la cellule
(cf tableau du paragraphe IV). Dans le cas de l'excitation de
composante 1/2 en &* ¥, on calcule : k, = 0,20.10-12 N_.B em™t (cf paragraphe V;

P est la population du sous-niveau my = —1/2). Nous introduisons le coefficient K
sans dimension tel que}ﬁfg = Kf; et nous donnons ses valeurs dons le tableau

ci-dessous en fonction de la tempdrature t du queusot de la cellule, pour le cas

4& = 2 cm ou nous étions le plus fréquemment placés :
t -30% -20% -10% 0%
K ({4 =2 cn) 0,07 0,25 0,84 2,5

Le signal observé est I =1 - e—Kp; il n'est proportionnel 2 B que si
K est suffisamment petit; il peut encore &tre assimilé & une fonction lindaire de
B, quand K est grand, si P varie peu autour d'une valeur moyenne, c'est-a-dire
par exemple si le toauy d'orientation est faible (population d'équilibre atteinte
par le pompage ﬁofz 1). Mais dans le cas de forts taux d'orientation, si la densité
de vapeur est importante, les signaux peuvent &tre trés déformés. Cela n'est pas
grave pour la méthode statique, car la largeur limite est obtenue en extrapolant

les largeurs des courbes de faible amplitude, correspondant & de faibles varia--

tions de B, et qui sont donc peu déformées.
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Mais dans le cas de la méthode dynamique, on mesure les temps de rela-
xation & 1'amplitude 1/e des exponentielles observées, c'est-a-dire qu'on utilise
la variation totale de P entre po et 1, et les écarts pecuvent &tre importants. La
figure 15d montre un exemple des déformations observées (température du queusot
t = OOC; ﬁo-<: 0,5); la dissymétrie observée sur la sinusoide de nutation mesure
1'écart entre la loi lindaire et la loi exponeptielle et est en bon accord avec
les coefficients K calculds; elle correspond au fait que l'intensité I croit avec
B d'autant moins vite que P est plus grand. On voit facilement que les temps Tl,

8 et (ED , mesurés sur des exponentielles montant de IO a Il sont légerement

raccourcis, tandis que le temps T, mesuré sur une exponentielle descendant de

1
I. a Io est légérement allongé. Cet effet serait donc dens le bon sens pour expli-

qier que les 72 mesurés par la méthode dynamique soient un peu trop courts.

Son évaluation exacte n'est pas simple car l'opacité de la vapeur
augmente fortement avec B, et l'intensité lumineuse moyenne, vue par les atomes
du sous-niveau —1/2, baisse quand P augmente. Plus exactement 1_/Tp est égal au

Kp

rapport du nombre de photons absorbés Irul - e " et du nombre d'atomes absorbants
NO Q B; il varie donc comme (1 - e_KB)/KB° Digutre part, il faut tenir compte du
fait que le coefficient d'absorption dépend strictement de la fréquence : cela

nous oblige & substituer au coefficient dfabsorption ko le coefficient d'opacité
équivalente (49), et cela conduit & une expression plus compliquée a la place de

(1 - e-KB). Les écarts relatifs finalement calculés ne sont importants qu'aux
fortes densités de vapeur; ils atteignent tout juste quelques centiémes pour la
température du queusot t = - ZOOC, et & peine lo/o pour t = - BOOC. Dans les con-
ditions ol nous avons normalement travaillé ces décarts sont donc négligeables, comme
en témoignent expérimentalement : 1) la parfaite symétrie, & la précision de nos

cs sinmuscides observées avec t = - QOOC(figure 15b) - 2) 1'identité des
pentes mesurées pour les droites l/ﬁrl et 1/%12 en fonction de liintensité lumi-
neuse avec t = - 2OOC et t = ~ BOOC, malgré la variation par un facteur 3 de la
densité de vapeur (34 de plus fortes températures t, nous avons observé un écart
croissant entre les pentes des droites représentant l/ﬁr2 et l/nrl en fonction

de 1l'intensité lumineuse).
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Remarque : Dans la discussion précédente, nous n'avons pas tenu compte :
a) de la couche de vapeur d'environ 1 ou 2 mm d'épaisseur, situde juste derriére
la face irradide de la cellule, et qui n'est pas observée & la détection - b) du
fait que les photons réémis traversent une partic de la vapeur absorbante avant de
parvenir & la détection. Ces deux effets deviennent importants aux fortes densités

de vapeur, et deviennent méme prépondérants lorsque t 7 0°c.

XIX - Généralités sur les causes de relaxation.

Nous désignons ici sous le terme général de relaxation toute inter-
action aléatoire au cours du temps susceptible de provoquer 1'évolution du systéme
des spins nucléaires. A chacun de ces processus est associé un temps de corréla~
tion T, dont la définition exacte exige l'introduction des fonctions de corréla-
tion (43), mais dont 1'interprétation physique est claire : c'est le temps moyen
au bout duquel la perturbation a ''oublié'' la valeur qu'elle avait & 1l'instant
initial. Avant de faire 1'étude détailléde de la relaxation dans le cas particulier
de chaque isotope, nous allons passer en revue les divers processus de relaxation

possibles.

L. Les collisions sur les parois sont dans le cas des vapeurs alcalines

& basse pression la cause essentielle de relaxation; 1l'orientation éleectronique des
atomes alcalins est détruite & chaque collision sur les parois de verre, & moins
que celles-ci ne soient recouvertes de paraffines ou silicones & longues chalnes
(44)(35). Dans notre cas, l'orientation est purement nucléaire et il n'en est pas
de méme. Lux faibles densités de vapeur, avec lesquelles nous opérons, le libre
parcours moyen des atomes de mercure (1 métre pour la température du queusot

t =~ 2OOC) est bien supérieur aux dimensions des cellules que nous utilisons; les
atomes rebondissent donc sur les parois et traversent la cellule de part en part

en tous sens; de la vitesse moyenne des atomes, calculée par la théorie cinétique,
nous déduisons que leur ''temps de vol moyen'' entre deux collisions sur les pa-

rois est T, lO—4 seconde dans une cellule de 2 cm d'aréte. Or les temps de
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relaxation les plus courts que nous ayons observés sont de l'ordre de 0,02 seconde.
C'est-a-dire que les atomes de mercure subissent dans tous les cas au moins 200
collisions sur les parois avant d'étre désorientés.

Si nous appelons E%LP (t) 1'Hamiltonien qui représente l'interaction
avec la paroi ct g le temps de séjour sur la paroi (ou temps de collision) de
1'atome, le résultat précédent montre que‘ EHSP l. T <& 1. Or le temps de corré-
lation de la perturbation S%SP (t) est au plus égal a T3 ce processus de relaxa-
tion vérifie donc bien la condition de rétrécissement par le mouvement. Sur le
temps T nous n'avons pour l'instant que des renseignements treés vagues : a) il ne
peut étre inférieur au temps de 10--12 seconde d'une collision élastique; mais nous
avons de bomnes raisons de penser que les collisions sur les parois ne sont pas
élastiques et qu'il est beaucoup plus long - b) il y a de fortes raisons d'admettre
qu'il est beaucoup plus court que le temps de vol T, v lO-4 seconde.

Si T n'était pas beaucoup plus court que T, en effet, le nombre moyen
d'atomes adsorbés sur les parois de la cellule serait du méme ordre de grandeur ou
plus grand que le nombre d'atomes en mouvement dans la vapeur et dont nous obser-
vons le signal de résonance optique. Et ceci ne semble pas possible d'aprés 1'expé-
rience suivante : Nous gvons chauffé a BOOOC une cellule remplie de vapeur seche,
ce qui doit provoguer un dégazage au moins partiel de ses parois, et nous n'avons
observé aucune variation appréciable du signal de résonance optique, c'est-a-dire
du nombre d'atomes en phase vapeur. Ceci est en accord avec l'expérience faite par
d'autres expérimentateurs avec chauffage .jusqu'a 700°¢C (45)+ I1 serait extrémement
curieux; qu'un film d'atomes de mercure adsorbés sur les parois puisse rester en

équilibre avec une densité de vapeur constante, lorsque sa température subit une

B. Des collisions en phase gazeuse peuvent également se produire, soit

sur des impuretés gazeuses, soit entre atomes de mercure (& la température du
queusot t = - ZOOC, le libre parcours moyen de 1 métre indigque qu'il y a environ
une collision Hg-Hg pour 50 collisions sur les parois). Les temps de corrélation

correspondants sont de 1l'ordre de 10—12 seconde 5'il s'ggit de collisions élastiques;
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mais on peut envisager la formation de molécules éphéméres ayant des durées de vie

beaucoup plus longues.

C. Les inhomogénéités spatiales du champ directeur Ho et du champ de

radiofréquence H. sont vues par l'atome en mouvement comme des champs aléatoires

ﬂ.ﬁ: (t) et [Xﬁi (t) dont nous étudierons l'effet au paragraphe suivant. Disons
tout de suite que ces perturbations aléatoires vérifient la condition de rétrécis-
sement par le mouvement, et que leurs effets sont assez faibles pour &tre en géné-
ral négligeables.

D. L'effet du gueusot. Il y a un échange permanent d'atomes de mercure

entre la goutte liquide du queusot et la vapeur situde dans la cellule (On cal-
cule la densité de vapeur dans la cellule (23) en écrivant précisément la condition
d'équilibre dynamique de cet échange, c'est-d-dire 1'égalité du nombre d'atomes de
mercure traversant le tube du queusot, venant de la cellule vers la goutte liquide,
et du nombre d'atomes le traversant en sens inverse). Et 1l'on peut penser que les
fortes interactions auxquelles sont soumis les atomes dans la goutte liquide ont
pour effet de les désorienter aussitdt. La '‘duréde de vie'! d'un atome orienté

est donc au plus égale & son temps de séjour dans la cellule Tq’ entre 1'instant

ou il y péndtre venant de la goutte liquide et l'instant ol il se condense a
nouveau dans le queusot. _

On peut évaluer un ordre de grandeur de ce temps Tq dans le cas des
cellules que nous avons le plus fréquemment utilisées, et dont la téte cubique est
relide au queusot par un capillaire d'en?iron 1 mm de diametre et 10 mm de longueur
(figure 16a). Nous pouvons raisonnablement admettre que presque tous les atomes
venant de la cellule et ayant franchi le capillaire seront désorientés avant d'y
rentrer. Mais dans le franchissement du capillaire beaucoup d'atomes rencontreront
ses parois; et puisque nous avons de fortes raisons de penser que les collisions
sur les parois sont diffusantes, il est possible & un tel atome de revenir vers
l'endroit d'oh il venait, Un raisonnement simple, fondé sur des raisons de symé-
trie, permet de montrer que le nombre d'atomes venant de la cellule et franchissant

finalement le capillaire est supérieur au nombre d'atomes venant de la cellule et
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qui, soit franchissent directement le capillaire, soit viennent rencontrer sa
poroi dans la moitié inférieure; c'est-a-dire supérieur au nombre d'atomes qui
arrivent sur l'embouchure du capillaire & l'intérieur d'un .angle solide.ﬁi,cﬁ na?
(cf figure 16a; l'angle diouverture du cgpillaire o = 0,1 radian).

La surface totale des parois de la cellule est S = 24 cm2, la section
du capillaire est s = 0,01 cm2; la proportion d'atomes qui au lieu de rebondir

I\"e""’_§ @' 6

supérieu L -
sur la paroi traversent le capillaire est déﬁé\ [é — A 2,10 . La

T8 2n
probabilité pour qu'un atome sorte de la cellule est donc :
1 L S SE_ N -1
. :> . 5 o 0,02 sec
q v
. . ‘v 201H .
Cet effet est faible; il est totalement négligeable dans le cas de g ou les

1
largeurs de raies valent plusieurs c/s; mais il peut jouer dans le cas de 99Hg.
Nous avons vérifié expérimentalement l'existence de cet effet en scellant le

199

Hg de fagon & y enfermer de la vapeur seche. Nous avons

gueusot de cellules 3

fait 1'expérience sur deux cellules : a) une du type courant, dont nous venons de
parler (figure 16a) — b) une cellule de taille identique, mais qui est réunie &
son queusot par une transition continue en forme d'entonnoir (figure 16b). Nous

avons mesuré les variations du temps de relaxation longitudinale T, au mement du

scellement : '

J avant scellement | aprés scellement l Zﬁ(l/Tl) = 1/1:q
cellule a T,= 4,0s ou 1/T1= 0,25 7= 5,0 ou l/Tl= 0,20 0,05 sec™?
cellule b ' T,=1,25s ou 1/T1= 0,80 .= 3,0 ou 1/T1= 0,33 0,47 sec™t

On voit que la probabilité de désorientation l/T1 a diminué dans les deux cas,
et que l'effet est beaucoup plus important sur la cellule b, comme il fallait
s'y attendre, Pour la cellule a, nous trouvons bien un résultat en accord avec

1'ordre de grandeur calculé plus haut.
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XX - Les inhomogénéités spatiales.

A+ Le champ directeur statigue H . Nous appellerons plus précisément

.H> la valeur moyenne du champ sur le volume de la cellule; un atome dans son mou-—
vement a ‘travers la cellule est soumis, en plus du champ fixe H o’ 2 un champ
D,H (t) aldatoire dont la valeur moyenne sur le volume de la cellule est nulle.
I1 n'est pas simple de calculer le temps de corrélation correspondant, mais il est
certainement de 1'ordre de grandeur du temps de vol moyen d'une paroi & l'autre Ty
Ce champ ﬂ?i; (t) a des composantes sur les trois axes x, y, z dont le
calcul montre qu'elles sont du méme ordre de grandeur. Nous avons dit au paragraphe
VIII les précautions prises pour les réduire au minimum, et comment nous avons
mesuré 1l'amplitude maximum ZXHM dans le volume d'une cellule de la composante
[Xfam suivant 1l'axe z qui porte Ho' Lorsque HO = 200 gauss (c'est la valeur au
voisinage de laquelle nous avons fait nos mesures les plus précises), nous obtenons

ainsi pour ces écarts maximum

IEWEN Lay () = 200 6) ¥199° Ony = Doy, D/

Cellule de 2cm 3,10~6 0,6 G 2,9 sec™t 0,45 ¢/s

-5

Cellule de 4cm § 4.10 8 mG 38 sec™t 6 c/s

R -4 ! i s

( appelons que YZOl g4 y199/ 3). él‘ﬁﬁ mesure l'ordre de grandeur maximum des
termes du Hamiltonien ﬂgk5(t) qui représente 1l'action du champ aldatoire L H (t)
puisque Ty ™ Ty la condition de rétrécissement par le mouvementuhjeb t)l.rc<3:'l
est bien vérifide. Nous en déduisons : a) que l'effet de 1'inhomogénéité du champ

statique peut effectivement €tre calculée comme un phénoméne de relaxation raccour-

cissant le tenivs T LY ik Y. amed A T mamrmmrsas A mamd & AT a
CLS8ailt 1e Lenips .1.2 - U; Ju& 1&g parv ac aia lcu.s‘:nu. de raic duc 2 I_\Ho(t\ deit otre

beaucoup plus petite que les valeurs de lluﬁ/2n indiquées dans le tableau ci-dessus.
Cela correspond bien a nos observations, puisque nous mesSurons couramment sur
199

Hg aussi bien avec de grosses cellules que de petites cellules des largeurs

limites l/nT2 de 1'ordre de 0,3 c/s.
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I1 est important pour l'interprétation des temps de relaxation mesurés
de Qonnaitre la valeur de 1'élergissement résiduel di & l'inhomogénéité statique.
Son calcul exact exigerait la détermination de la fonction de corrélation du
Hamiltonien O<;e%(t). Mais on peut raisonnablement admettre que le résultat de ce
calcul est semblable aux résultats calculés dans le cas du mouvement Brownien dans
un liquide (43) ou dans le cas d'un échantillon tournent (46). Lorsque w » l/rC
(et c'est le cas si HOAJ 200 Gauss) les composantes A}g)z et [lHoy,n'apportent
pratiquement aucune contribution & la relaxation, et la contribution due & la
composante LSHOZ est :

(xx-42) (1)~ (Aol D v =¥ AR 2y Lo
ol ‘( A H0224> représente la moyenne sur le velume de la cellule du carré‘de 1la
composante AHoz'

Pour contrdler l'application de cette formule, nous avons mesuréd, par

199

la méthode dynamique sur unc cellule a Hg de 4 cm d'aréte, la variation de T

2
que l'on provoque en la soumettant & un gradient de champ magnétique connu. Pour

observer un effet notable, il faut un gradient de champ assez fort; avec un écart

maximum lXHM = ¥ 45 uG, nous avons obscrvé [)(l/TZ) =1,8 sec™l. Clest bien

l'ordre de grandeur que fournit la formule (XX-42) en choisissant T, = Ty = 2.10~%e-

conde (cellule de 4 cm) et \/ <: KiHozz ;> = A HM/}; nous vérifions bien que

cette formule est valable pour calculer un ordre de grandeur de 1'effet (Une vé-
rification plus détaillée serait possible en créant divers gradients de méme con-
figuration géométrique, mais d'amplitudes différentes, et en montrant que

Al (1/T2) varie proportionneliement & [)HM2).

En définitive, 1'application de la formule (XX-42) doit nous permettre
de caleuler ll'ordre de grandeur de la largeur résiduelle d'inhomogénéité dans les
conditions normales ou nous travaillons. Nous trouvons [X(l/nTZ) 4% lO-4 c/s,
dans une cellule de 2 cm d'aréte, et A (LAﬂTZ) Ao 1072 ¢/s dans une cellule de
4 cm d'aréte. Ces valeurs sont trés faibles devant les largeurs limites (l/nTz)

199

couramment mesurées pour Hg, qui sont de l'ordre de 0,3 ¢/s. Mais nous avons
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observé jusqu'a l/nT2 = 0,05 ¢/s; il est alors prudent d'utiliser une petite
cellule, dans laquelle la largeur d'inhomogéndité doit €tre toujours négligeable.

B. Le champ de radiofréquence H. peut aussi élargiy la raie par son

1
inhomogénéité. On sait en effet que ses changements de direction peuvent causer

dans les expériences du jet atomique (47) d'importants déplacements de fréquence
atteignant 1'ordre de grandeur du Mégacycle/seconde. Soit an effet ¢ l'angle de
la direction du champ lindaire alternatif avec unc direction de référence perpen-
diculaire a Ho; si le champ alternatif appliqué & un atome en déplacement & travers
la cellule subit pendant le temps zﬁt une variation angulaire [ﬁ@ proportionnelle
au temps, cela signifie pour le champ tournant correspondant unc variation progres-
sive de phase [} y, équivalente & un changement de sa fréquence de rotation : tout
se passe pour l'atome comme s'il Stait soumis & un champ apparent, tournant & une
vitesse angulaire modifide de Aw =0 LP/ A t. La valeur élevée des vitesses d'agi-
tation thermique fait que cet effet peut &tre important mSme pour de faibles
écarts de y; en supposant qu'il se produise sur le volume de la cellule un décart
Qy= 1/100 radian, on calcule un déplacement de fréquence Ly = @\w/&‘c/\a 30 ¢/s.
Cet cffet, dans notre cas, doit se trouver ''moyenné!'! par le mouve-
ment. Le calcul de 1'élargissement résiduel dd & cet effet, compte tenu du rétré-
cissement par le mouvement, n'a pas encore été fait & notre connaissance, et ap~
paralt comme assez complexe. Nous avons cherché & le déterminer expérimentalement.
Pour cela nous avons d'abord vérifié soigneusement l'homogénéité du champ fourni
normalement par nos bobines de radiofréquence (cf paragraphe IX) : nous estimons
que les écarts relatifs de champ sont de l'ordre de 10_3 a lO”4 dans une cellule
de 2 cm d'aréte. Puis nous avons rendu ce champ inhomogéne en décentrant les bobi-
nes : nous n'avons observé aucune variation des T2 mesurés. Nous avons méme inversé
les sens des courants dans les deux bobines de radiofréquence, de facon & créer un
champ alternatif nul au centre de la cellule, et qui prenne & l'intérieur de la
cellule toutes les orientations possibles; nous n'avons encore mesuré aucune va-
riation de T,. L'effet résiduel de 1'inhomogénéité du champ de radiofréquence,

2
compte tenu du rétrécissement par le mouvement, cst donc totalement négligeable.
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XXI -~ Relaxation de ZOngg

Rappelons d'abord que nous n'avons pu utiliser jusqu'a présent pour
201Hg que la méthode statique, c'est-2-dire que nous n'avons fait de mesures pré-

cises que de T,_.., Sauf indication contraire, il s'agit de mesures en alignement.

2

Les T2 obtenus sont les mémes que l'irradiation lumineusc se fasse par la compo-

sante 201-3/2 avec une lampe & l98Hg ou par la composante 201-5/2 avec une lampe
a 204Hg; ils semblent & la précision de nos mesures ( nv/ 100/0) indépendants de
la fréquence. Les Tl évalués indirectement sont dans tous les cas de l'ordre de

grandeur de T

2.
Le premier fait frappant c'est 1'énorme différence entre les temps de
relaxation du 201Hg et du 199Hg placéds pourtant dans des conditions identiques :
les T4 du ZOng sont en movenne 50 fois plus courts gue ceux de 199Hg. Un tel

écart est impossible a expliquer si l'on suppose que la relaxation est due unique-
2 .
ment & des interactions magnétiques; celles-ci, variant en effet comme Y , condui-
s . 01
raient au contraire a une relaxation moins forte dans le cas du 2 Hg, dont le

rapport gyromagnétique 'y est emviron 3 fois plus petit que celui du 199Hg, Par

199

contre, le noyau de ZOng, a la différence de celui de Hg, posséde un moment
électrique quadrupolaire (17)(48). Nous pensons donc que la cause principale de
relaxation du ZOng est due & ce moment quadrupolaire : dans les collisions d'un
atome de ZOng avec la paroi de la cellule, son atmosphére électronique est dé-
formée, et les gradients de champ électrique transitoires ainsi formés peuvent
désorienter le noyau par interaction avec son quadrupole.

Nous étions ainsi conduits & penser que les chocs sur les parois, bien
qu'ils soient peu efficaces en premiére approximation (plus de 200 collisions sans
désorientation), puissent &tre cependant la cause essentielle de relaxation. Pour

le vérifier, nous avons cherché & modifier le nombre de chocs par unité de temps
f

en utilisant des cellules de différentes tailles. Cette expdrience souléve une

difficulté : quand on passe d'une cellule & l'autre, on n'est jamais sir que leurs

parois soient de nature parfaitement identique, ni qu'elles contiennent les mémes
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impuretés (Nous avons remarqué sur une méme cellule la variation de T_ lorsque,

2
N . i . a 2

apreés un premier usage, on l'ouvre, la dégaze, et la remplit & nouveau de Hg).

Pour nous affranchir de ces effets parasites, nous avons fait la comparaison entre

plusieurs cellules de chaque taille :

arcte de la cellulei 4 cnm 4 cn 4 cm 4 cm ! 2 cn 2 cm
1/JtT2 8c¢/s 8¢c/s 6¢c/s Tecfs 15 ¢/s 11 ¢/s
7, (seconde) ! 0,040 0,040 0,053 0,045 0,021 0,029

On vérifie bien que en moyenne le temps T, est environ 2 fois plus faible dans une

cellule de dimension double, ou les chocs2sur les parois sont 2 fois moins fré-
quents. Nous avons ainsi la certitude que la cause prépondérante de la relaxation
du 2Ong réside dans les chocs sur la paroi. Nous vérifions également que le temps
de séjour T, Sur la paroi est bien plus petit que le temps de vol moyen T, Si Tq
était plus long que T, en effet, 12 changement de dimension de la cellule ne modi-
fierait guere le temps d'interaction des atomes et de la paroi.

Noues pouvons alors faire un calcul d'ordre de grandeur de cette rela-

xation quadrupolaire. Lorsqu'un atome rebondit ou se trouve ''adsorbé'' sur la

paroi durant le temps Ty il doit étre soumis & des interactions beaucoup plus
faibles que les interactions couramment mesurées dans les liaisons moléculaires
(48)(50). Nous pouvons raisonnablement admettre que le gradient de champ électrique
auquel il est soumis est inférieur cu gradient créé par une chorge électronique e
situde & la distance d'un rayon atomique T (As 3,10-8 cm pour le mercure) :

dB/dr << 2e/r3. Connaissant Q 3:'0,5.10—24cm2, on calcule 1l'énergie d'interaction

quadrupolaire correspondante, exprimée en pulsation :

. 2
Ay = €4 o a8 < 229 ~r 10+7 sec—l
dr A s
Les atomes ne sont soumis & cette interaction que lorsqu'ils rencontrent la paroi,
c'est-a~dire pendant une fraction du temps égale a rs/rv; et 1'ordre de grandeur

du carré moyen de l'énergie d'interaction est donc <f.ﬂ(u§ >~ wi. rs/rv.
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Nous avons vu (paragraphe XIX) que cette interaction aléatoire, dont le temps de
corrélation est au plus égal 2 Ty vérifie la condition du rétrécisscment par le
mouvement. Nous pouvons obtenir un ordre de grandeur de la largeur de raie en appli-

quant la formule de rétrécissement vue au paragraphe précédent (Xx-42) :

2 2

2 T
1 Sh 2 v 2 s 2679 2 s
T2 {\J\‘ (A)o > . TS s ﬂwo 'l;'v < ( }{ r3 ) . TV

Si 1l'on suppose que les collisions sur la paroi sont élastiques zsfy-3.10~12 seconde,
et avec 1~ 1074 s, on obtient 1/T2 ~~ 1070 secul; c'est une valeur beaucoup trop
faible par rapport aux valeurs observées. Nous sommes ainsi conduits & penser que
les collisions ne sont pas élastiques, et que le temps de séjour sur la paroi Tq

est beaucoup plus long. En remplagant dans 1'équation ci-dessus T, par la valeur

2
observée (A 0,02 sec.) on en déduit Tq - 10_8 seconde.

td
Pour éclaircir les phénoménes de relaxation lids aux parois, nous étions
amends & modifier ces dernidres. On peut songer & modifier leur nature par des en-
duits de paraffine par exemple, comme cela a été réalisé avec succés pour le pompage
optique des métaux alcalins (44)(35); mais nous rencontrons ici une difficulté
supplémentaire du fait que nos parois doivent rester transparentes & 1l'ultra-violet.

Nous nous sommes donc contentds jusqu'ad présent d'augmenter leur température en

enfermant la cellule dans un four & fenétres de quartz (on travaille sur une vapeur
séche en scellant au préalable le queusot). Nous n'avons pas tracé une courbe com-
pléte de variation en fonction de la tempdrature du four; mais les résultats obte-

nus sont les suivants sur une cellule de 2 cm d'aréte :

température | 20°C 270°%C 350°C
l/'rr.T2 ‘ 11 c/s 0,9 c/s 0,3 c/s
T L 0,035 0,35 s 1,0 s

2

Ce résultat viert confirmer nos précédentes déductions; car il semble difficile qu'une

relaxation en phase gazeuse puisse exp liquer d'aussi grands écarts (Quand on double
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la température absolue T en effet, les vitesses moyenncs des atomes ne sont augmen-
tées d'aprés la loi en \[Erque d'environ 500/0). Tandis qu'on imagine aisément que
1'élévation de températurc des parois puisse diminuer considérablement le temps de
séjour Ty des atomes sur la paroi; ou bien provoquer un dégazage des parois : des
impuretés ioniques éventuelles peuvent avoir une interaction beaucoup plus intense
avec les atomes de mercure si elles sont fixées sur les parois, gque si elles sont
diluées dans tout le volume de la cellule.

Pour en terminer avec la relaxation du 2Ong, il nous faut revenir sur
la différence déja signalée (paragraphe XVII) entre les largeurs limites obtenues
en alignement et en orientation : elles sont plus petites d'un facteur 2 environ en
orientgtion; et cette différence nous améne & supposer que le temps de relaxation T2
propre 2 la résonance magnétique +1/2 {...;-1/2, observée en orientation seulement,
est plus long que les temps T2 correspondant aux résonances magnétiques +3/2<T‘9+1/2
et =3/2 {L——}-1/2. Ceci s'interpréte trés bien dans l'hypothése d'une relaxation
quadrupolaire. On sait en effet que le déplacement des niveaux d'énergie par inter-
action quadrupolaire varie comme mg ; la distance énergétique des niveaux +1/2 et
—1/2 n'est donc pas changée par cette interaction, lors du séjour sur la paroi,
alors que les distances +3/2 49__1>+1/2 et -3/2 &> —1/2 sont au contraire madi-
fiées. On congoit donc que la résonance +l/2 &> -1/2 soit beaucoup moins perturs
bée que les deux autres.

En définitive, nous avons acquis la certitude que la relaxation de
ZOng se fait essentiellement par interaction quadrupolaire sur les parois de la
cellule. Une étude plus détaillée et plus exacte de cette relaxation devient mainte-
nant possible puisque nous savons & partir de quelles hypothéses dsrire la matrice
de relaxation. Mais nous nous sommes contentés de défricher le probléme et cette

V4
étude détaillée est entreprise par ailleurs’ Nous avons également mis en évidence

ZOng 4 moins de 1 c¢/s. Cette aug-

la possibilité de réduire les largeurs l/nfT2 du
mentation considérable des temps de relexation doit permettre : a) d'observer des
taux d'orientation beaucoup plus importants en irradiation (Tf - b) d'observer les

phénoménes transitoires et d'en tirer des renséignements complémentaires sur la

(ol ?%w%}.ﬁ//; W Lo Ll - fan ke
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: P , . 201
relaxation - ¢) de mesurer avec une précision accrue le moment nucldéaire de Hg.

199

- Relaxation de Be.

L'étude de la relaxation de ZOng était relativement facile parce qu'il
¥y a dans ce cas une cause ‘de relaxation prdépondérante sur laquelle nous pouvions
flaire des tests assez nets sans &tre génés par les autres causes de relaxation beau-
coup moins importantes. Ceci n'est plus vrai dans le cas du 199Hg, dont le noyau ne
peut &tre touché que par son moment megnétique; de plus faibles interactions entrent
seules en jeu maintenant, et elles semblent provenir pour une part importante de
causes échappagt 4 un contrSle précis. Les temps de relaxation sont en effet extré-
mement sensibles aux impuretds, probablement paramagnétiques, présentes dans la
cellule : suivant les précautions prises au remplissage de la cellule par 199Hg, on
a noté sur des cellules identiques de 2 cm d'aréte des temps T1 variant de 2 secon-
des & 12 secondes et des temps T2 variant de 0,5 seconde & 2 secondes. L'interaction
entre ces impuretés et les atomes de mercure se fait certainement en grande partie
sur les parois, plutdét qu'en phase gazeuse, comme 1'indiquent les deux phénoménes

suivants :

a) les trés lentes fluctuations des temps de relaxation observées dans

une méme cellule au cours du temps. Ces fluctuations sopt de régle générale dans
toutes les cellules ¢t atteignent couramment 300/0. Mais nous les avons observées
plus précisédment sur une cellule particuliére : si son queusot est laissé longtemps
& température ordinaire, et refroidi seulecment & - 20°C au moment de la mesure, on
trouve Tl = 5,6 secondes; si maintenant le queusot est laissé en permanence dans
1'air liquide et réchauffé a - 20%C au moment des mesures seulement, on observe que
Tl .croit trés lentement avec le temps : 2 jours apreés Tl =7,5 s, 4 jours apres

Tl =9 s et 8 jours aprés Tl se stabilise & environ 12 secondes. Il est impossible
gue des impuretés en phase gazeuse mettent des temps aussi longs & s'établir en
équilibre avec le point froid du queusot (La résonance optique en effet permet de

vérifier que quelques secondes seulement sont nécessaires a la totalité des atomes
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de mercure pour venir se condenser dans le queusot refroidi a 1l'air liquide).

Mais s'il y a des impuretds adsorbées sur les parois, on congoit mieux qu'il faille
des temps aussi longs pour la décontamingtion des parois, quand la pression de va-
peur de l'impureté est assez basse, Signalons que durant l'évolution de T1 sur cette
cellule, T2 restait & peu prés constant et égal & 2 secondes; les phénoménes qui
sont & 1l'origine de T2 ne sont donc pas tous les mémes que ceux déterminant Tl’

b) les temps de relaxation trés différents observés sur deus cellules

compuniquant avec le méme gueusot et donc remplies avec la méme phase vapeur. Nous

avions préparé deux cellules communiquantes, de tailles différentes 2 cm et 4 cm,
pour tester l'effet du nombre de collisions par seconde sur les parois, en nous
affranchissant des différences de remplissage d'une cellule & l'autre. Les temps

observés (Tl =2,2 8. et T, = 1 s. pour la petite cellule, Tl =13 s. et T, = 6 s.

2
pour la grande) varient biin dans le bon sens, mais sont dans un rapport 6 au lieu
du rapport 2 attendu (rapport des dimensions lindaires des cellules et par suite
des nombres de chocs par seconde dans chacune d'elles). Ceei montre qu'on ne peut
pas tester directement dans ce cas l'effet du nombre de collisions par seconde,
qui est masqué par des phénoménes du méme ordre de grandeur; mais ceci ne peut
s'expliquer aussi, puisque les deux cellules contiennent la méme phase vapeur, que
par une nature différente des parois; nous devons admettre que ces derniéres ne
contiennent pas normalement les mémes impuretés, ou ne se contaminent pas de la
méme fagon. (I1 est probable aussi que l'effet du queusot est différent d'une cel-
lule & 1'autre; mais c'est un effet suffisamment faible pour ne pas changer l'inter-
prétation de ces résultats).

La relaxation sur les parcis explique bien 4dgalement les résultats obte-

nus en chauffant une cellule de vapeur séche dans un four & fenétres de quartz. La

courbe (1) de la figure 17 montre les valeurs de T. ainsi mesurées quand la tempé-

1

rature du four augmente : T. part de 2 secondes a 2OOC, ne varie pas beaucoup

1
jusqu'a 1OOOC, mais ensuite monte rapidement et atteint plus de 2 minutes a BOOOC.

0 R
Cette énorme wvariation (analogue a celle de T, du 2 ng) nous conduit & penser que

199 2

la relaxation longitudinale du Hg est conditionnée essentiellement par les parois.
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La courbe (2) de la figure 17 est obtenue en chauffant une celiule de

vapeur saturante : nous avons chauffé la partie haute d'une cellule de type courant

(figure 16a), en maintenant son queusot dans le thermostat & basse température.

Lorsque la température augmente, T, crolt d'abord un peu, mais ensuite il tend

vers un maximum de l'ordre de 20 sicondes (1/’1‘l = 0,05 sec_l) au licu de continuer
4 croitre suivant la courbe (1). 4 forte température, la relaxation longitudinale
n'est plus déterminée pratiquement que par 1lleffet du queusot, qui se trouve ainsi
directement mesuré : Tl ne L On retrouve bien l'ordre de grandeur déja mesuré
pour cet effet (cf paragraphe XIX).

Pendant que 1'on mesure sur la vapeur séche les énormes variations de

T1 figurées par la courbe (l), le temps T. reste & peu prés constant entre 0,8 et
[~
1,2 seconde (l/ﬁ'l‘2 entre 0,40 et 0,26 c¢/s). Rapprochent ceci de l'observation faite

plus haut & propos des fluctuations lentes de T. (paragraphe a), on est tenté de

) ¢
penser que, si la relaxation longitudinale (Tl) se fait essentiellement sur les
parois, la relaxation transversale (T2) se fait en grande partie en phase gazeuse.
Mais on ne peut tirer de conclusion hative; il est possible que le temps T2 soit
conditionné aussi par de faibles fluctuations sldatoires du champ Ho ou de la
fréquence w/2n du générateur & quartz. En effet, nous ne contrBlons le champ HO
avec la résonance du proton qu'a 10—6 pres et il nous est impossible de déceler
d'éventuelles fluctuations un pew inférieures a 10_6; d'autre part, nous avons
contrdlé lloscillateur & quartz a 142 ke/s en le faisant battre avec un second
oscillateur identique 5 s'il est bien stable a 10—6 prés, nous cbservons des
fluctuations supériecures a 10_7. En définitive des fluctuations de 1l'ordre de
‘3.10_6 sont possibles; si elles se produisent avec un temps de corrélation trop
long pour étre efficacement moyenndes, elles peuvent augmenter les largeurs appa-
rentes d'une quantité FAY (l/nTz) n 0,07 c/s. Cet ordre de grandeur semble

tout de méme un peu faible pour expliquer les T2 observés en.chauffant la vapeur
seche; et cela nous est confirmé par le fait que nous avons avec le méme appareil-

lage, a 142 ke/s également, mesuré sur une autre cellule (de plus grande dimension :

4 cm d'aréte), de fagon reproductible & plusieurs jours d'intervalle, des temps T2
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beaucoup plus longs atteignant 6 et 7 secondes (l/ﬂ'l‘2 = 0,053 et 0,045 c/s). Mais
pour &tre bien certains que c'est une cause réelle de relaxation qui limite les

T2 quand on chauffe la vapeur s&che, il nous faut attendre d'avoir recommencé la
méme expérience dans des champs faibles, ol la méme stabilité relative doit donner
des fluctuations totalement négligeables. L'interprétation des T, reste donc encore

2
incertaine.

199

L'interprétation exacte des temps de relaxation de Hg demande
d'autres cxpériences que nous poursuivons actuellement au laboradoire. Nous pouvons

encore signaler les premiers résultats de 1'étude de la variation de Tl en fonction

gg_ﬁo, obtenus sur une vapeur saturante (queusot 3 - BOOC) dans une petite cellule
de 2 cm d'ardte du type courant (figure 16a). Ils sont indiquds sur la figure 18,
ou nous avons porté 1/1'CTl en fonction de HO dans diverses conditions : la courbe
(1) est la premidre courbe tracée sur la cellule, & température ordinaire, avant
qu'elle n'ait été chauffée (son queusot était plongé dans l'air liquide plusieurs
jours durant, avant l'expérience); la courbe (2) a 4té obtenue en chauffant la téte
de la cellule & 210°C ; la courbe (3) & été obtenue sur la cellule refroidie a
température ordinaire, aprés le chauffage.

La différence entre les courbes (1) et (3) peut s’expliquer soit par le
dégazege d'une impureté qui provoque une relaxation en phase gazeuse, soit par une
modification de 1'état des parois qui augmente leur action désorientante. Nous

avons observé systématiquement cette diminution de T, aprés chauffage sur toutes

les cellules que nous avons chauffées, aussi bien enlvapeur séche qu'en vapeur
saturante.

L'asymptote horizontale de la courbe (2) correspond probablement a
l'effet du queusot, dont on peut s*attendre & ce qu'il dépende peu de H ; i1
reste & expliquer la part de ;/Ll qui reste lorsguon fait
partie constante. On sait que, moyennant certaines hypothéses particuligres, on
calcule pour les variations de l/T en fonction de H des formules du type
T /(l + YZHZTZ) (43) On s'attend de maniére générale & ce qu'un phénoméne aléatoire’

de temps de corrélation T, 1 'apporte plus qu'une contribution trés faible & 1la
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relaxation lorsque yHotc ;;7 1. La diminution rapide de l/T1 observée autour de

la valeur HO’V' 200 Gauss, nous conduit & penser gu'un temps de relaxation

Ty 16_6 seconde intervient dans notre cas. Il est possible que nous mesurions
ainsi 1'ordre de grandeur du temps de séjour T, Sur la pardi;; ce résultat ne serait
pas contradictoire avec 1'inégalité Ty > 1078 seconde déduite au paragraphe pré-
cédent de 1l'étude de la relaxation quadrupolaire du 2Ong. Tout cela est assez hy-
pothétique; la seule conclusion certaine que nous puissions tirer pour 1l'instant

des courbes de la figure 18, c'est la grande complexité de la relaxation du 199Hg.
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CONCLUSION

Nous avons, pour la premidre fois, appliqué avec succeés la méthode de
pompage optique & des atomes dont 1'état fondamental est diamagnétique et qui pos-

199Hg et 201Hg, obtenant

sédent un paramagnétisme nucldaire, les isotopes du mercure

ainsi une orientation ou un alignement purement nucléaires.
Nous avons obtenu des taux d'orientation importants atteignant 500/0,

et mis en évidence la possibilité d'en obtenir de plus grands encore en allongeant

le temps de relaxation longitudinale T. par chauffage des parois de la cellule qui

1
renferme la vapeur de mercure.
La résonance magnétique nucléaire entre les sous-niveaux Zeeman de 1'état

199

20 . -
fondamental de Hg et ng nous a permis de mesurer leurs moments nucléaires.
Dans l'ignorance oll nous sommes de la valeur précise de la correction diamagnétique,
le seul résultat vraiment important est le rapport des moments des deux isotopes,

qui ne dépend pas de cette correction :

L _ +
r 201/ f’l199 = 1,107416 (= 5)

Par comparaison avec les mesures de structures hyperfines d'autres auteurs, ce ré-
sultat a mis en évidence et permis la mesure précise des anomalies de structure
wWﬁMGwmwwm,winsw&mu%élh%m

Nous avons abordé également 1'étude des origines de la relaxation des
deux isotopes en utilisant a la fois les mesures des largeurs des raies de résonance,
et 1'observation des phénoménes transitoires du pompage optique et de la relaxation.
Cette étude est loin d'@tre terminde; mais nous pouvons déja en tirer quelques
conclusions :

a) les collisions sur les parois de silice fondue n'ont qu'une action
faible sur les spins nucléaires, & la différence des spins électroniques.

b) les collisions des atomes de mercure sur les parois ne sont pas
élastiques; mais l'atome reste sur la paroi aprés chaque choc pendant un temps au
moins 1000 fois supérieur & celui d'une collision élastique. Ce temps diminue for-

tement si on éleve la température des parois.
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c) la relaxation nucléaire de 1l'isotope 201Hg est due pour l'essentiel
a4 l'interaction des parois avec son moment ghiadtupoiaire électrique dans les colli-
sions.

Les causes de la relaxation de 199Hg apparaissent comme trés complexes;
et leur étude se poursuit actuellement. Elle doit nous permettre de préciser en
particulier le comportement des atomes sur les parois de la cellule qui renferme
la vapeur. C'est 13 une direction intéressante dans laquelle peut se prolonger
le travail que nous avons fait.

Nous espérons bientdt le prolonger également dans une autre direction :

1'étude des propriétés nucléaires des isotopes radiocactifs du mercure.
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- ANNEXE I -

1
LARGEUR DE RATE PAR BALLAYAGE MAGNETIQUE

Nous cherchons & calculer les variations du signal de résonance
optique lorsqu'on irradie une cellule de mercure & température ordinaire avec
une lampe & mercure dont la raie d'émission est déplacée en fréquence par un
champ magnétique (cf paragraphe III).

Le coefficient d'absorption de la cellule en fonction de la fréquence
2
u ~)

k)) =koe. =koe

est :

Nous exprimerons toutes les fréquences dans ce calcul sur 1l'échelle des nombres
sans dimension w : l'origine coincide avec la fréquéence centrale pg de la

raie d'absorption de la cellule et 1'unité représente la fréquence :

})o \ 3
/ kT 1 2RT A )
u = c \ o = /10 v M 620 I\IC/S

La largeur Doppler & mi-hauteur est :

AvD = 2 \/Log 2. u=1,66 u =< 1030 Mc/s

Nous supposons que la raie d'émission de la lampe n'est pas ''renver-

sée'', est o fois plus large que la raie d'absorption de la cellule, et gu'elle
est déplacée en fréquence d’une quantité X.u; c'est-a-dire que 1'intensité
- (A2
émise varie comme e & .
Nous pouvons supposer, si la densité de vapeur n'est pas trop forte,
que l'intensité de résonance optique I est proportionnelle & la quantité de

lumiére absorbée dans la cellule, soit :

S - -
" - ( _w=X )2 " 2_ '*ﬂz l
1= e o 1-e %ot °® |

- o

(cf Mitchell et Zemansky ~ Resonance radiation and excited atoms - p. 122 et 323).
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Si nous travaillons avec de trés faibles densités de vapeur, en sorte que

koe ’4& 1, 1l'expression ci~dessus se simplifie :

2 2
+o o -X 2 +ed 2 w =X
I = e— ( [0 ) . ko‘g e-(A) dw = kOe \f e-(.».) - ( (o4 ) dw
-2 -ad
L'exposant de l'exponentielle peut se transformer de la maniére suivante :
L024_(0)-)( <\/1+oc . X >2+ X2 2. X2
- 2= 2
o \/1 + a2 1+oc 1+oc
X8 4 2
d' ot I= ko? e 1+l eV gy
\/l+a2 =30
G X2
- 5 - —
I=k£\/n \} e Lo =Ioe BZ avecﬂ=\}l+oc2
1+

La courbe expérimentale de balayage magnétique a donc une largeur '

qui est égale & la largeur de la raie d'absorption multlpllee par = VY1
Inversement, connaissant B, on en déduit « = pz -1 .
Application : gquand la lampe & mercure est refroidie au maximum, nous
lisons sur les courbes expérimentales de la figure 3 une largeur & ni-hauteur
d'environ 1900 Mc/s. On en déduit Bp=1,8 et o = 1,55. La largeur a mi-hauteur

de la xraie d'émission de la lampe est donc environ de 1600 Mc/s.
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- LANNEXE II -

1
CHAMP MAiGNETIQUE DE BOBINES D'HEIMHOLTZ

C'est un sujet trés classique; mais dans les calculs que nous avons
trouvés déja faits a ce sujet, le paramdtre de distance des deux bobines n'in-
tervient pas, ou bien intervient de maniére trop compliquée. Cela nous a obligés
a refaire les calculs de maniére plus utilisable.

o Y4 1] »
1) Champ créé par une seule bobine mince, de rayon R, parcourue par

un courant i (Ampéres), en un point voisin de son axe Oz, situé & la distance r
7,
de cet axe et & la distance D du plan de la bobine. On suppose T Qg;)z \/R2 + D7,

Composante paralléle & 1l'axe Oz de la bobine :

g i 2w [1+1 R - 40® r* 45 _128%° - BY _ap” ;4_+ ]
z == lO . 3 4 . p2 . p2 64. p4 3 IO4_ ou.n_

P

Composante radiale, perpendiculaire & 1l'axe 0z :

. 2 2 2 2
_ i 3R Dr 5 R~ —- 4D T
Hr -— lO P . 92 [1 + 8 L p2 . pz + s o ee .]

20) Champ créé par deux bobines minces de méme axe, & la distance 2D

1'une de l'autre, et de rayon R, en un point voisin de leur centre de symétrie.

Le point est repéré par ses coordonndes polaires dans un systéme dont l'origine est
le centre de symétrie : z parallélement & l'axe, et r perpendiculairement & 1'axe.
On calcule le champ en ajoutant les expressions que l'on obtient en remplagant dans

les formules ci-dessus D par z + D et 2 - D,

i 4me 3 R%-4p° o2z 15 12RD-RT-spt  aarPrlemtospt
HZ = 10 . 3 1+ 4 > ¢ 2 + 64. ° 4 . 4 Feeoe
p p P p p
g i 4m® 3 g [R2—4D2 .5 1% R ent 42 = 3 . ]
= O ¢ 3 » . 2 . ° R
\rTW0 T3 2 2 8 K o2
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Dans le cas particulier de deux bobines en position d'Helmholtz (D = R/2)

It

5 L 0,900, ni [1 , 18 241272 - 3x% gzt . ]
z R 125 ° R4

g - —2:900. ni 72 rz (42° - 3r°) .
r R t125 t 24

o Y &4 . 7 3 A - - I3
3") Champ créé par deux bobines épaisses de méme axe en un point voisin

de leur centre de symétrie. Il faut faire la somme des champs créés par chacune des

spires individuelles, c¢'est-a-dire l'intégrale des formules ci-dessus par rapporti
aux variables R et D dans la section du bobinage. On introduit pour cela la densité
de courant G- telle que idn = G .dRdD ou encore G~ S = ni, ol S est la surface de
la section du bobinage et n le nombre de spires de chaque bobine (parcourues par

le courant i en Ampdres). En appelant Ro le rayon moyen des bobines on obtient :

B Hoons3B r2—222+;§,024r222-3r4—8z4 .
4ﬁn (l/lo)‘ Z-— 4 . 2 64 4 o0 s
R R
0 o)
R 2 2
0 _ 3 zr 15 zr (427 - 3r7)
0 o

avec les nombres sans dimension :

R_ o2
=2 fl Z-arap
S 3
3 p
R 2 2,2
st | BE-a?) gy
05 JJ p.
oL R (1r°p° - R* ~ah) oo
~ 8 p11

-a) Rappelons que pour deux bobines minces en position d'Helmholtz (D = RO/Z)




A=—2= -0,716 (igA_ogoo)
5 V5
B=0
7
25, L. ;
C = 7 L = 0,615 A (61 l25./“01f4A)

-b) Intégration exacte pour le cas de bobines épaisses - On appelle a et b les

distances au centre de symétrie des deux plans perpendiculaires & 1'axe Oz qui
limitent chague bobine (a < b); on appelle u et v les rayons des deux cylindres

d'axe Oz qui limitent les bobines (u < v) (cf figure). On obtient :

2 S

R 2 2
L = —%— (F. - Py~ T, *F ) avec I, = 2; Log \jb Lt
bv u av au bv o \/b2 +ve - v
R2 R 3
Be=—— (G -G -G _ +G ) avec G =———, Y
S Vv T "bu T Cav T Cau CAETIR N V2)3/2

O ’ rd 1] .
4 ) Développement approché du coefficient B des ftermes du second ordre

dans le cas de bobines d'épaisseur moyenne. Nous définissons de nouveaux paramétres

sans dimension k, q et o supposés petits devant 1 :

rayons limites.i V=R (1 +9q)
u=R (1-aq)

distances au centre des plans limites|{ b = RO ( lgz + k)
1+0c
a=R, ( > " k)

q et k dépendent du format des bobines; « mesure l'écart & la position d'Helmholtz.
On calcule le développement de B en fonction de ces paramétires & partir de 1l'inté-
grale exacte indiquée ci-dessus. On simplifie le calcul en notant que par raison
de symétrie seuls doivent subsister finalement les termes en k.q.f (k2,q2);

notant encore que 4gk = S/Rg , on obtient :

ol

B=—"""= (36k - 31q2 - 300 + +00) = 0,917 (1,201<2 - 1,03q2 Y
3.57.\5
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La condition d'homogénéité s'écrit| 30x =736 k2 - 31 q2 . Elle indique de

combien il faut changer la distance des bobines, suivant leur format, pour
annuler les termes du second ordre en r et z.

Soit oco la valeur exacte de o qui annule le coefficient B; nous
poserons o = o, + A «. Cela nous permet d'exprimer simplement les écarts relatifs

de champ par rapport au champ Ho au centre dc symétrie :

bu 2 2 22 4 4
T =+ 0,9 Lo B=E oy 0,144 2312 e 2 4.
o] Ro RO

JA):f 2 ;2
Hr =+1,9% Do Z- 4+ 0,576 & (42" = 3r7)
(o} Ro Rg

+ eo0e

L\oc) 0 si les deux bobines sont trop écartées
AR < 0 si les deux bobines sont trop rapprochées.
C'est la premiére de ces deux formules qui nous a servi & calculer les écarts

théoriques de champ, pour les comparer avec les résultats de nos mesures.
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ORIENTATION DE '*Hg Fig. 14
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