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INTRODUCTION

On sait que, lors d'une collision entre deux alcalins dans leur
état fondamental 281/2, il y a une certaine probabilité pour que les orienta-
tions des spins électroniques des deux atomes s'échangent, bien que le poten-
tiel d'interaction, purement &lectrostatique, soit indépendant des spins. Cet
effet est 1ié & 1'indiscernabilité des électrons de valence qui peuvent
s'échanger au cours de la collision des deux atomes, Le cas des éléments qui
ne possédent qu'un €lectron optique (hydrogéne atomique, alcalins, argent,
cuiJ%e, or) et celui des éiectrons libres sont les plus simples; mais 11 exis-—
te aussi des possibilités dféchange pour des atomes plus complexes (N et P
dans leur étgt fondamental “83/2) ou pour des molécules possédant des &lec-

trons non appariés (NO, 0,).

Ce processus de l'échange a été souvent utilisé pour orienter des
atomes qui ne peuvent 1'8tre directement par pompage optique parce que
certains des &léments (lampes, polariseurs, lames quart d'onde, optique, o..),
nécessaires & la réalisation d'un faisceau lumineux de pompage, n'existent pas,
les raies de résonance torbant dans des régions spectrales défavorables. Dans
~ ces expériences, on &tudie une cellule qui contient des atomes 1 (par exemple
des alcalins) et des atomes 2; 1 est orienté par pompage optique; au cours
" d'une collision 1-2, l'orientation passe de 1 & 2. Inversement, une désorien-
tation de 2 se transfire & 1 par échange, si bien que les résonances de 2 sont

~-observables sur l. Rappelons que cette méthode a été appliquée dans les cas

© ‘suivants :

. - mesure des structures hyperfines de l'hydrogéne, du deutérium et
‘du tritium (},2), de %N et 15N (3) et de 3P (2),
| - détermination de la constante de couplage quadrupolaire de "W (%4).
- mesure des facteurs gyromagnétiques de 1l'argent (°) et de 1'élec-
tron libre (8,7).
. - observation de proportions aussi faibles que 1,2 x lO-q de “0x

dans K naturel (8),

050/900



- obtention d'un jet pulsé d'électrons polarisés & 10%, d'inten-

sité maximum 0,01 wA (2).

Ainsi, la technique de production dfune orientation par collision
d'échange de spin a considérablement augmenté les possibilités des méthodes

de pompage optique.

Ces collisions constituent &videmment un mécanisme de relaxationm.
D'ailleurs, les premidres publications traitant de 1%échange de spin &tudient
son influence sur la relaxation de l'hydrogéne atomiqué dans son état fonda-
mental : en 1956, PURCELL et FIELD (10) ont calculé la modification des popu-
lations des deux niveaux hyperfins de cet état sous l'effet des collisions
d'échange, dans le but d'interpréter les expériences faites en astrophysique
sur la raie 21 cm; la méme année, WITTKE et DICKE (11) ont montré que la pré-
cision sur’ leur mesure de la structure hyperfine de H &tait limitée par les
collisions d'échange H-H. Depuis, de nombreux autres exemples montrent que ce
~ processus est une cause importante d'élargissement des raies : il en est ainsi
dans le maser & hydrogéne (12) lorsque la densité d'hydrogéne atomique devient
grande. De méme, les collisions Rb=Rb contribuent & la largeur de raie dans le
meser & 87Rb (13) et dans les horloges atomiques & Rubidium (1%). Mais, suivant
la grandeur physique considérée, 1l'effet de ces collisions est trés différent :
dans des cellules dont les parois sont recouvertes de paraffine deutérée et
contenant uniquement du Rubidium, 1l'expérience (15,15) montre que la relaxation
de la polarisation €lectronique longitudinale < ?o > est pratiquement indépen-
dante de 1'échange et qu'avec une excellente approximation, la relaxation de
< 5° > est due seulement aux collisions contfe ia pgrpi; au contraire, 1'obser-
vable < 8,1 >,qui représente 1l'écart de la différence des populations entre ni-
veaux hyperfins par rapport & la répartition Boltzmahnienne.relaxe avec une cons-

tante de temps dominée par l'échange, lorsque < 3> =0,

Tant du point de vue fondamental (connaissance des potentiels élec-

trostatiques entre atomes) que du point de vue pratique (€largissement des raies,

000/0(‘0
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nouvelle possibilité d’orientation d'atomes), ces collisions jouent un rdle
impbrtant; aussi, de nombreuses é&valuations théoriques des sections efficaces
d'échange de spin ont &té faites & partir des formules epprochées des poten=-
tiels interatomiques. Certaines concernent la diffusion des atomes sous un
angle déterminé (17,18)  d'autres donnent la section efficace totale (en par-
ticulier, SMIRNOV et CHIBISOV (1°) d'une part, DALGARNO et RUDGE (20) d'autre
part, ont calculé les sections efficaces d’échange pour tous les atomes pris
deux & deux parmi H et les alcalins; SULLIVAN et ROBINSON (21) ont calculé

celles qui correspondent seulement & 1l'échange entre atomes identiques).

Les vérifications expérimentales concernant les sections efficaces
différentielles sont difficiles; elles se font obligatoirement sur des jets
d'atomes ou d'électrons; une telle mesure a &té réalisée sur le systéme &lec-
tron~potassium (22), mais la théorie correspondante n'existe pas encore. Les
expéfiences se font plutdt sur une vapeur et donnent alors la section efficace

totale *)o

Au moment ol nous avons commencé notre travail, une grande confu-
sion existait dans les publications relatives aux mesures de sections efficaces
d*échange., Pour de nombreuses raisons, on ne peut accorder quiune confiance

trés limitée a4 beaucoup de résultats qui figurent dans ces articles.

Les sections efficaces d'échange sont en effet déduites de mesures
de temps de relaxation effectuées par des méthodes optiques. Une premiére dif-
ficulté est la suivante : beaucoup d'auteurs nont pas tenu compte de ce qu’un
signal optique représente, suivant les conditions, des observables différentes
attachées au systéme atomique étudié; ces derniéres changent suivant la direc-

tion, la polarisation, la-composition spectrale du faisceau détecteur utilisé

Nous donnerons les références relatives aux mesures de section efficace
totale d*échange de spin au chapitre VIII,
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et beaucoup d'auteurs ont négligé le fait éﬁ'eilés reia;ent de fagon diffé-
rente, Or, dans beaucoup de cas, les caractéristiqneé‘du faisceau n'ont pas
été précisées et il est difficile de savoir lfcbservable dont la relaxation
est étudiée. Trop souvent -gé.méme, et sans aucune justification, ou en con~
tradiction certaine avec les expériences, une courbe de relaxation a été as-
similée & une exponentielle., D'autres fois, m€me si;;?observable a été pré-
cisée, il n' a pas été tenu compte du fait que sa relaxation dépend des con-
ditions initiales (par exemple 1'évolution de < § 1> est trés différente si
<8°>¢0et si<s®>=0),

Enfin,‘l'échange a été souvent dderit au début comme un simple
transfert de populations entre les 2 niveaux d'un g}cglin hypothétique sans
spin nucléaire. Or, il est clair que ce dernier joué un rdle essentiel : par
exemple, dans un tel modéle, il n’existe que l'observable < s° > < 3.3 > et
< 1° > ne peuvent &tre définies; entre de tels atomes identiques, les colli-
sions d'échange sont sans effet. Le seul cas traité en tenant compte du spin
nucléaire était celui de 1'hydrogéne qui, & be&ucbﬁp'd'égards, est trés par=-
ticulier. Le formalisme adopté est trés compllque et difficilement générali-
sable aux cas ol I > 1/2," A

Certains expérimentateurs opéraient sur un mélange dfisotopes,
Ceci souléve d'autres problémes : par exemple, 1'€change affecte trés peu la
relaxation de < s° > s'il a lieu entre atomes identiques; il n'en est pas de
méme s'il a 11eu entre atomes différents., )

Ajoutons aussi qu'une autre cause de la dispersion des mesures
de sectlons efflcaces d'échange est la grande 1ncert1tude qui régne quant aux
valeurs des pressions de vapeur saturante des alcalins a une température donnée,
Pour 1le rubidium’, par exemple, les divers rééultats'différent par un facteur
qui peut atteindre 3.

I1 était donc important de reprendre la question. Il fallait plus

particuliérement analyser sur le plan théorique-lg probléme de 1l'&change entre

ooo/ooo



atomes identiques, et tenir cémpte de 1l'effet du spin nucléaire sur la rele-
xation des diverses observables (nous avons déjd publié sur ce sujet de nom-
breux résultats (JP) )o On peut aussi remarquer que l'ordre de grandeur des
sections efficaces mesurées laissait trés peu de doute sur l'origine de 1l'in-
teraction entre alcalins, interaction d'échange., Cependant, seule une étude

détaillée de la relaxation permet de prouver qu'il s'agit effectivement d°une

interaction d'échange : pour cela, on confronte les valeurs théoriques et
expérimentales des rapports des différentes constantes de temps qui apparais—
sent dans 1'évolution des diverses observables, Au vu de nombreuses mésaven-
tures qui sont arrivées dans d'autres circonstances, ce genre de confronta-

tion est fort nécessaire !

Le présent mémoire résume notre travail sur les question précé-

dentes. Il comprend deux parties, l°une théorique, l'autre expérimentale.,

Dans le premier chapitre de la partie théorique, nous donnons une

description détaillée d'une collision entre deux atomes identiques ou différents :

nous montrons que l'application du principe de Pauli explique 1l°échange des
spins &lectroniques et nous calculons la matrice densité d'un atome 1 apres
collision avec un atome 2, en fonction des matricés densités, avant collision,
des atomes 1 et 2. Au cours de ce chapitre, nous retrouvons un certain norbre
" de résultats donnés par BALLING, HANSON et PIPKIN (23),

Nous écrivons ensuite, dans le chapitre II, 1®évolution globale de

la matrice densité en tenant compte des collisions d'échange et, dans les in-
tervalles de temps entre les collisions,du couplage hyperfin de SetI et ae

l'interaction Zeeman avec le champ magnétique.

Aun chapitr
et 4

e TII, nous tirons les conséquences des &quations obtenues.
Nous €tudions la maniére dont diverses observables évoluent en fonction du temps,

en particulier, < s® >, < 3.3 >et <5° >¢ lorsque < s® >¢, =0 (<s° >¢ et
<s%> y étant les polarisations é€lectroniques longitudinales dans les niveaux

¢



hyperfins ¢ = I +-% et ¢' =1 --%). Nous calculons aussi l'état stationnaire

de ce systéme atomique sous l'effet des seules collisions d'échange. Nous

avons traité séparément lescas des atomes identiques et des atomes différents.

Connaissant par ailleurs (15) l‘effet des collisions sur une pa-
roi recouverte d'un enduit de paraffine, nous dedulsons 1%&volution réelle
des atomes dans une cellule; nous cbtenons celle de < s® > par un calcul

numérique (chapitre IV),

Le partie expérimentale de notre tfavai; céﬁprend deux études :
vérification exﬁérimentale quantitative des résultafs‘ffévus par 1l'étude théo-
rique sur-la relaxation d'échange et mesure des sections efficaces d*échange
pour divers couples d'alcallns(Cs, 85Rb, 87Rb, K),a partlr de détermination

de temps de relaxation d'atomes orientés optiquement (2")°

Nous exposons les méthodes de mesures au chapitre V et décrivons

les montages utilisés au chapitre VI,

Le chapitre VII donne les résultats des mesures pour les observa-

bles citées ci-dessus; l'accord entre la theorle et l'experlence est excellent.

Nous décrivons enfin, au chapitre VIII, les mesures de sections
efficaces faites sur K, Rb et Cs, et en particulier, une méthode qui donne le
rapport des sections efficaces de fagon précise, sans avoir a connaltre en

valeur absolue, fe nombre d'atomes présents dans la cellule.

000/000



-7 =

CHAPITRE I

DESCRIPTION D*UNE COLLISION

T D et S S R e g e

A) INTRODUCTION

Nous cherchons l'effet d'une collision entre deux atomes alcalins

dans leur état fondamental 28 sur 1°état de spin de chacun d’eux; nous sup=

1/2
posons qufaprés la collision, les atomes sont encore dans 1l°état 281/2o

Chaque atome se compose d°un électron de valence et d’un coeur for-
mé du noyau et des couches &lectroniques complétes. Dans une excellente appro-
ximation, le potentiel interatomique 1 est la somme des interactions électro=

. . . d N P
statiques entre les diverses partlculesygystemeg nous négligeons, pendant la

collision, toutes les interactions magnétiques qui sont beaucoup plus faibles :

1%action du champ magnétique extérieur, l'interaction dipSle-dipdle entre les
spins &lectroniques, les divers couplages spin-orbite, Nous négligeons aussi,

pendant le temps que dure la collision, le couplage hyperfin entre les spins

nucléaires et &lectroniques, la collision durant un temps trop court pour que
ce couplage ait le temps de provoquer une &volution appréciasble du systéme et,

par suite, de se manifester, Dans cette approximation, 7 est donc indépendant

des spins électroniques et nucléaires; il ne peut agir sur eux ¢ au cours de la

collision, la direction du spin d'un électron ou d’un noyau donnés ne varie pas,

Nous allons voir,cependant, qu’il y a une amplitude de probahilité
non nulle pour quau cours de la collision, les deux atomes alcalins échangent
leur électron de valence (nous négligeons, au cours de la collision, tout échange

°
an Tan113
e N N s o
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FIGURE I

Si les deux alcalins ont, avant la collision, une polarisation
électronique différente, la polarisation électronique de chacun d'eux change
aprés la collision (fig. 1). C'est pourquoi, on parle aussi de "collisiong

d'échange de spinsélectroniques”

_ Notre premier probléme est; connaissant 1'état des deux atomes
avant la collision (t = - =), de déterminer ce éu'il‘est devenu aprés la col-
lision (t = + =), Il nous faut, pour cela,calculer 1'opérateur dfévolution
U (+ », = »), c'estwd~dire la matrice S, C'est ce que nous faisons dans le
paragraphe B. Aprés avoir défini nos notations, nous déterminons la forme gé-
nérale de la matrice S, pour des collisions entre des atomes alcalins diffé-
rents, puis entre des atomes identiques. Nous tenons en effet compte, avec le
plus grand soin, du principe de Pauli d'aprés lequel ie vecteur d°état du syse
téme doit avoir des propriétés de symétrie bien définies par rapport & 1'échange
de deux particules identiques (électrons de valence, rnoyaux si A et B sont iden-
tiques)., Moyennant une approximation adiabatique justifiée par le fait que la
vitesse relative des deux atomes est féible, nous déterminons ensuite une ex-
pression approchée de S, ILe résultat auquel nous sboutissons est le suivant s
tout se passe comme si les deux &lectrons de valence ne s'échangaient pas,
1l'interaction €lectrostatique entre les deux atéﬁes, indépendante des spins, %,
étant remplacée par une interaction, dépendant des spins, de la forme
J'(r) + J(r) 8,.3, (r, distance entre les deux atomes, 8,.et 8,,spins électro-

nigues).
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B)

Connaissant S, nous pouvons alors (§ C) calculer la matrice densi-
té (relative aux degrés de liberté internes) de chacun des deux atomes aprés

la collision.

Enfin, dans le paragraphe D, nous utilisons les matrices densités
ainsi obtenues pour calculer l'effet d’une collision d’échange sur certaines

observables.

ETUDE DE LA MATRICE S

1) Description des atomes :
' Les atomes possédent des degrés de liberté internes et des degrés
de liberté externes.

a) Degrés de liberté intermes :

L'atome 1 est constitué du.  coeur A et de 1l'€lectron e;. Nous re=
présentons son état interne avant la collision & l%aide d'une superposition
linéaire de vecteurs du type [¢;> = uA(el) aley) mI(A) >, uA(el) déerit 1'état
des variables orbitales de 1%&lectron e; (orbitale S autour de A); ale;) déerit
1'état des variasbles de spin &électronique de e;,repéré par la valeur propre
t 1/2 de la composante du spin suivant une direction donnée Oz, 84,5 mI(A) dé-

crit 1'état des variables de spin nucléaire de A (m19 valeur propre de (IA)z)o

De méme, 1'état interne de l'atome 2 avant collision est une super-

position linéaire de vecteurs |®,> = |“B(32) Ble;) m’I(B) >,

Aprés collision, les atomes sont encore dans l°état fondamental

281/2; les vecteurs d°états des atomes 1 et 2 sont donc des superpositions
a*états [0'1> = |u,(e1) y(ey) m"[(A) > et |05> = |uy(er) s(ep) w" (B) >.

b) Degrés de liberté externes :

Les atomes 1 et 2, de masses m; et mp, ont, avant la collision,
. > > . . > - > - o
les vitesses v) et voj leur vitesse relative est v = v] -~ vy et leur distance

>
To

ooo/ooo
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Le mouvement des deux atomes résulte (25, p. 323) de la composi~
tion de deux mouvements : celui du centre de masse, recti}igne uniforme dont
nous ne nous préoccupons pas et celui,que nous voulons étudier de la "parti-
cule relative" de masse m = mjmgﬂﬁl + mp) diffusée par le potentiel 2% . L'im-
pulsion relative est Mﬁo = mv avant collision; aprés collision, elle vaut
Mﬁ; 1'angle entreiﬁiet ﬁo vaut 6,

Pour travailler avec des fonctions d'onde normées, nouS‘éuppose-
rons que les deux atomes sont dans un cube de éaté Ly L étant trés grand devant
toutes les autres dimensionsiiht§rvenant dans le probléme et nous utiliserons
468 “conditions aux limites périodiques. En repfésentafion T, la fonction 4'on-
de qui décrit les degrés de liberté éxternes de la pafticule relative inciden-

te de vecteur d'onde go est : .
> > l iko o

<r|ko>=?‘§7§oe

¢) Vecteur d*état de l"ensemble des deux atomes kN

Nous admettons que les deux atomes n‘ont aucune corrélation avant

la collision : ceci suppose que deux atomes qui viennent dentrer en collision
n'ont aucune chance de se rencontrer immédiatement & nouveau; cette hypothése

est toujours largement vérifiée dans nos expériences,

Lorsque A est différent de B, le vecteur d’état de l'ensemble des

deux atomes doit &tre antisymétrique par rapport i 1'echange des deux électrons
de valence; c'est une superposition d'états :
i 1 2
| vo > ===— (1 =P) | ¢ 0, ko >
5 e
P est l'opérateur unitaire qui échange a 1a foxs les coordonnees orbitales et
de spin des deux &lectrons., Développons | w > pour prec1ser la signification

de tous les termes :

|wi> = <§ (e1) ugles) mI(A) m' (B)a(e1)8(ez) - u,(ez) uB(e1) mp(A) m* (B)
alez)Ble1)) |Eo>

000/000
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[ wl > est la superposition des deux €tats

a a
w" A ‘]\ et A T
€y €2
@m'.[ @ mI
A

Les états de chaque atome sont les mémes dans chaque cas. Seul le numéro de

1l'é@lectron externe change,

De meme, aprés collision, la fonction d'onde du systéme est une

superposition des &tats du type :

] ¥€ > = - (1 - Pe) | %, o5, K >,

/2

Si les deux atomes sont identiques, la fonction d’onde totale

-~

doit €tre,de plus,antisymétrique par rapport & 1l'échange des coeurs A et B,
puisque le Spin nucléaire des alcalins est demi-entier, lLes vecteurs d'états

avant et aprés collision sont des superpositions de :

1 >
ﬂ-z*-(lfl’e) (l""Pn)l‘pl b, kg >

<
v
]

et

| ¢ >® 4~ (1-2) (L=P) | o) ¢rp, K>

L'opérateur P échange A et B, et par suite change | g > en

| - ﬁo > et | k > en | = K >,

2) Forme générale de la matrice S = U (+ », = =),

.‘Nous'allons cherchéer la forme de 1'41ément de matrice < y° | s | v,

000/000



Comme le potentiel 2% est indépendant du spin, S commute avec
> -+
les variables de spin : §i, §5, I,1I ‘

A* "B*® ,
7> étant d'autre part symétrique par rapport & l'échange de 2
particules identiques, on a (25, p, 506) :
(s,p,)=(s8,p )="0,
Nous traiterons le cas ol les atomes sont différents, puis celui

ol ils sont identiques.

a) Atomes différents :

< wc l S I wl > =

<k,00 o | (1-P) S (1-P) | K0 & >

1
2
Pe n'agit pas sur K et ﬁo, il commutg avec S, P: = 1, On a donc :

(I.1) <y | s |t

<k, 0} 0 | s~ P 5| K0 o>

I1 revient donc au méme de prendre 1'élément de matrice de S entre
états convenablement antisymétrisés ou de travéiller avec des états non anti-

symétrisés, S étant remplacé par S - P, S.

Voyons ce que représente chacun deg 2 termes figurant au deuxiéme

membre de (I.1). Comme S commute avec les variables de spin, nous avons :

&,0; 03]S|ko,01 0, > = < §suA(el)uB(ez)lslﬁo,MuA(él)ﬁg(ez) > x
(1.2) o erle ) (ser)nd (B)[aler)ny (M)8(er) mp (2)>

= Sd (e) ) S_ ¢

a 86 ‘mpm"; ‘mt my

en posant

> -+
54 (8) = <k | 84 | ko >
4

(1.3)

<k, uA(el) uB(ez)|S|£o, uA(el) uB(ez) >

OOO/ODB
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(1.5)
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De méme

< k,0,9,|P_S|ko, 0102 >

< ﬁ,uA(ez)uB(el)lszioggA(el)uB(ez) > x

x <Y(e2)m¥(A)6(e1)m$ (B)]a(el)mI(A)B(ez)mi(B) >

= Se (e) S8 6BY 6mIm"I 6m91m§ _

en posant
s, (8) =<k | s, | K >
= <K, uley) uyle;) | 8 | Ko, uy(ey) uy (ey) >
y A’n Am"
% ™1 v
| 7
6 B

FIGURE 2 FIGURE 3

Le terme (I.2) représente 1°famplitude de probabilité pour que les
deux atomes solent déviés de 1l'angle 6, les deux &lectrons de valence ne
s'étant pas échangés (fig. 2). On voit en effet que u, {e;) figure & droite
et & gauche de S 3 1'€lectron e;, 1i& & A avant collision, reste 1lié & A
aprés collision, De méme pour e, et B, Nous appellerons un tel processus,

processus direct, (par opposition au processus d?échange ol les deux électrons

s'échangent ), d'ol la notation Sd (8), S,. Les interactions ne dépendant pas

do
du sping le spin de chaque particule ne change pas tout au long de la trajec-

toire (fig. 2), ce qui explique ;es termes 6ay° 666” §m1m"I9 Gm,Im"&o
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Le terme (I.lL) représente 1l'amplitude de probabilité pour que les

_ deux atomes soient déviés de 1l'angle 0, les deux €lectrons de valence :8'étant
échangés (fig. 3). A droite de S, e; figure en effet dans uA(el), a gauche
dens uB(el) 3 e]p, 1ié & A avant collision, devient 1ié & B aprés collision;

de méme, e,, 1ié & B avant collision, devient 1ié & A aprés collision., Nous

avons ici un processus d'échange, d'ol la notation Se(e), Syo Le spin se con~
servant le long de chaque trajectoire, on comprend aussi maintenant pourquoi,

au lieu de § ay? o & 8,5 etsau lieu de § (par contre, on a toujours

S " et .B " a
mn"y &m '

Nous voyons. ainsi, qu“étant donnés un état initial et un état final,

goon & 8

B By

11 y e deux types "d'histoire" permettant de passer de 1'un & 1'autre, représen-
tes par les figures 2 et 3. A chacun de ces deux types d' "histoire" correspond
une amplitude de probabilité donnée par (I.2) et (I.4). Si, par exemple, par
suite des termes de spin, une seule de ces deux amp;itudes de probabilité est
non nulle, on sait exactement par quelle "histoire"” le systéme est passé. Si,
par contre, les deux amplitudes sont simultanément différentes de zéro (et si
‘on ne fait aucune mesure sur le systdme pendant la collision), on ne peut dire

par quelle ‘'histoire" le systime est passé car les deux électrons sont des par-

ticules indiscernables, Il y a alors interférence entre les deux amplitudes de

probabilité. On voit sur (I.1l) qufil faut retrancher les deux amplitudes de
probabilité pour avoir l'amplitude globale de diffusion, Ceci est normal car
les deux "histoires" représentées sur les figures 2 et 3 ne diffSrent que par

1'échange de deux &lectrons, c'est-d-dire de deux fermions (28),

Revenons aux formules (I.2) et (I.4k). Les opérateurs 54 et 8, défi-
nis par (I.3) et (I.5) n'agissent plus que sur les variables externes de la par-
ticule relative (on a intégré par rapport aux coordonnées orbitales des deux
électrons). < k | 84 l Ko > ne dépendent que de 1'angle 6 entre K et kKy. Les

paerties de spin de (I 2) et (I.L4) peyvent donc s'écrire respectivement comme

¢ ado/oao
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les €léments de matrice entre 1'€tat initial et 1'état final de T et I e I
étant l'operateur unité et n 1'opérateur d'echange des deux électrons agis=-
sant dans l'espa.ce des va.rlables de spin (opera.teur d'échange de spin élec-
tronique). En intégrant par rapport aux coordonnées orbitales, on peut ainsi

réécrire l'amplitude de diffusion sous la forme 3

<CIs|¥ts = <&, y(er)nll()6(ez)n (B)|S,T-5_1_|Ko,ale))ny (A)B(ez)m' L(B)>

Remarque : L'opérateur d'échange de spin €lectronique s'écrit (JP) :

(1.7)

(1.8)

I >
T =3+ 288
On a alors :

=_ - 1 - 28..3

S = SdI - Sene = (Sd -3 Se) I 2 81.87 Se

La formule (I.6) appelle la remarque suivante : tout se passe

~

comme si chaque &lectron restait 1ié 3 son noyau, c'est-d~dire comme si les
"histoires" de la figure 3 étaient interdites, a& condition toutefois dfutili=-
ser entre l'état initial et 1'état final l'opérateur S de la formule (I.8) con-

tenant un terme §lo§2 dépendant des spins. Autrement dit, on peut ne considé-

rer que les "histoires" de la figure 2, mais, maintenant,l’orientation d’un
spin €lectronique peut changer le long de la trajectoire, le terme en §1o§é
rendant la collision inélastique en ce qui concerne les degrés de liberté

de spin.

b) Atomes identiques :

) a o

Si A et B sont identiques, on peut aisément prévoir qu’il y a
quatre types d' "histoire" différents permettant de passer de 1'état initial

e e e 2
cl)‘ oL Ve

U4

-
& A

- L - am1 __ S22 - —me= PO X A A 4 _ e _ _
[=4"] didl ¢ LOLLEDS UCy TS DWW’ 4IUd LLIgUWed c U ) €L Colled
représentées par les figures Ut et 5 ol 1'angle de déviation des de yaux
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)
) - A T
A @ g ” < O n71? & 7 <AO m'
8 .
A A
\ "
bl " 1Y
R ¢ ’ .
FIGURE 4 . ‘ ' FIGURE 5
est maintenent I - 6 au lieu d'8tre 6, On peut aisément deviner les amplitu-
des de probabilité associées aux "histoires" des figures 4 et 5. Le processus
de la figure 4 est un processus direct &lectronique {les électrons restent
liés & leurs noyaux). L'amplitude de probabilité correspondante doit donc
s'écrire, puisque les divers spins ne changent pas au cours de la collision :
(1.9) Sy (= 8) 6, 8,08 o 6. . |
d ' ay B& mIm T Wy
‘De méme, 1'amplitude de probabilité essociée & la figure 5, cor-
respondant & un processus d'échange &lectronique, est 3
(1.10) S (M=9)6 6,6 w 6., W ,
e ad By mpm'y “m'omfy | _ .

Pour des atomes alcalins, les noyaux (ou Plus exactement iles
coeurs) A et B sont des fernﬁonso Le processus de la figure 4 différe de celui
de la figure 2 par deux échanges de deux fermions (celﬁi des électrons et celui
des noyaux); le processus de la figure 5 diffdre de celui de la figure 2 par un
échange de fermions (celui des noyaux).L'amplitude (I.9) doit donc interférer

avec 1l'amplitude (I.2) avec le signe +, alors Que 1l'amplitude (I.10) doit

ooo/ooo



(T.1k) M= T, P
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interférer avec le signe -,

Retrouvons maintenant ces résultats de fagon rigoureuse. On a :

-+

s, ,C i s .
< °|8]yp” >%= < k,¢;¢;|(l-Pe)(l-Pn) S (1-PQ(1-Pn)jko,¢l¢2 >
puisque wcset,wlssont maintenant antisymétrisés non seulement par rapport a

1'échange des €lectrons mais aussi par rapport & celui des noyaux.

S commute avec P. et P ; P et P_ commtent entre eux; P2 = 1

) e n’ e n e
et Pn =1, donc :
-p )2 (1_p )2 - - - -
(1 Pe) (1~p )2 = 4 (1-P.) (1~P ) = 4 (1-P_+P_ P ~P ).
On a donc finalement :
[ is _ _p : . >

(I.11) S<yp®|s|y™>® = < k,0]0)[S-P_ S+P, P, S~P  S|kg,0192 >

Nous retrouvons bien que l'amplitude de probabilité de diffusion
est une somme de quatre termes, correspondant respectivement aux processus

des figures 2, 3, bk, 5, les signes étant ceux prévus plus haut,

En intégrant par rapport aux varisbles orbitales des deux élec-

trons, on obtient facilement, comme plus haut :

8, © ig_ _ 2 0,0 >
(I.12) <v|s|y7>%= <k, 0,5 I-NS + N P.S, = PnSeIko,¢1¢2 >

Rappelons que Pn’ opérateur d'échange des deux noyaux, change

> > o °
| X > en | <k > et échange les coordonnées de spin nucléaire.

Remarque : Comme Hi = I, on peut écrire :

(1,13) 8§41 - IS, + NP S, = B 5, = (1+nepn)(sd1-nése) = (1+M) S
avec ¢

S=81- m_S, déja défini en (I.8)
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M est un opérateur qui transforme;d’une part K en mﬁ,et qui, d*autre part,
échange les coordonnées de spin électronique et nucléaire; il n'agit pas
sur les coordonnées orbitales. Nous l'appellerons cependant opérateur

d'échange des deux atomes, puisqie.les variables orbitales disparaissent

dans notre formalisme.
On peut donc écrire :
«W®ls|vt>%= < K er)n" (M) (ez)m" (B) |S]Eo,aer Imp (A)g (e )mt L(B) >
+ < i-.',-yz(el)m"I(A)&(ez)m"’I(B)IM "é’li:’(,,a(el)mI(A)g(ez)m'I(B) >

' Comme nous lPavons déja souligné plﬁs haut, tout se passe comme
si chaque éAectron restait toujours 1ié i son noyau (les processus d'échange
électronique des figures 3 et 5 étant interdits) & condition d’utiliser la
matrice S dépendant de §j et §,. On peut alors considérer chaque alcalin com-
me un boson, puisqu’il est constitué par la réunion de deux fermions et quiau
cours de la collision il conserve son intégrité. Comme les deux alcalins sont
identiques, il y a cependént'deux "histoires" différentes conduisant de 1'état
initial & 1'&état final et représentées par les figures 2 et 4, Il faut faire
interférer les amplitudes de probabilité correépondantes avec le signe +,puis-
que les deux histoires différent par 1°&change de deux bosons. C'est ce qu'ex-

prime la formule (I.15).

Le résultat précédent est souvent donné dans la littérature sans
justification rigoureuse. Notons qu'il n'a rien d'évident. Dans le processus
réel de collision, les &lectrons de valence des deux alcalins peuvent s'é&chan-
ger. Chacun des deux atomes ne conserve donc pas son intégrité et ne peut, par
suite, €tre considéré comme un boson. Il faut, comme nous l°avons fait, anti-
symétriser le vecteur d'état sépar€ment par rapport 4 1l'échange des €lectrons
;5 (147 P ).

et des noyaux (nous avons utilisé-% (l-Pe)(lnPn) et non pas

Et il se trouve qu'on peut réinterpréter mathématiquement le résultat final en
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disant que tout se passe comme si les deux alcalins conservaient leur intégri-

té; l'interaction réelle étant remplacée par une interaction fictive dépendant

des spins,

En conclusion, nous avons, dans ce paragraphe 2, calculé 1l'ampli-
tude de diffusion d°un état initial vers un &tat final, que les deux atomes
- soient identiques ou non, et nous avons montré que tout lé probléme se raméne
au caleul de Sy (8) et Se (6).

3) Calcul de S, et de S . Approximation adisbatigue

Les calculs du paragraphe précédent sont rigoureux (la seule ap~
proximation faite est que 1on néglige les interactions magnétiques entre les

deux atomes devant les interactions électrostatiques).

Nous allons maintenant faire une approximation supplémentaire,
1'approximation adiabatique, justifiée par le fait que le mouvement relatif
des deux noyaux estilent devant celui des &lectrons autour des noyaux. On peut
alors, comme pour une molécule, séparer le mouvement des &lectrons et celui des
noyaux (théoréme de Born-Oppenheimer) : on commence par étudier le mouvement
des électrons, les noyaux £tant fixés et situés & une distance r 1'un de l'au~-
tre; soient Vn(r) les valeurs propres de 1l%énergie du systéme €lectronique
pour cette valeur fixe de r. En fait, r varie mais suffisamment lentement
pour que le systéme &lectronique premne i chaque instant la configuration
quil aurait en supposant les noyaux figés au mSme instant., On montre enfin
que le mouvement des noyaux est le mé€me que celui de deux particules dont

1%énergie d'interaction est Vn(r)°

a) Calcul de V (r) s

anenemeourarmm ]} avescn
L'interaction entre les Z atomes, U~ , est la somme des interac-

tions é€lectrostatiques entre toutes les particules prises 2 § 2,
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Soit r la distance éntre les 2 noyaux supposés fixes, Les valeurs
propres de l'énergie du systéme é&lectronique, Vn(r), sont fortement dégéné-

rées.,

Cependant, & cause du principe de Pauli, il existe, entre les posi-
tions des deux . électrons, des corrélations qui dépendent de l“orientatibn
relative de leurs spins : on sait, en effet, que la probabilité de trouver,
au méme point, deux &lectrons de spins paralléles, est nulle. Par suite,
l'énergie électrostatique dn systéme, qui dépend des positions relatives

des deux électrons, dépend de l'orientation relative de leurs spins, bien

que 7 commute avec les variables de spin.

' I1 n'est donc pas étonnant que la dégénérescence de Vﬁ(r) soit
partiellement levée comme si le potentiel 1> dépendait des variables

de spin, Aprés calculs, on trouve que Vn(r) peut prendre deux valeurs :

) v, (M

FIGURE 6.
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- Vs(r); dans ce cas, la partie orbitale de la fonction d'onde est symétrique
par rapport aux coordonnées des €lectrons de valence et la partie de spin est
antisymétrique dans l'&change des deux électrons; c'est 1'état singulet de
spin, VS passe par un minimum V, pour une certaine distance rmentre A et B;

c'est donc un €tat stable, il correspond d des spins antiparalléles.

- VT(r); la partie orbitale de la fonction d'onde est alors antisymétrique
et la partie de spin symétrique dans l'échange des électrons. Cet état triplet

de spin correspond & des spins paralldles qui se repoussent.

Nous avons négligé l'énergie d'interaction entre les moments ma-~

gnétiques portés par les élegtrons; ceci est tout & fait justifié puisque cette
hu2 o
B

- soit 2,10 * eV pour deux spins & une distance
d

énergie vaut environ

o o .
d~1Aetque Vo (cfo fig. 6) est de 1l'ordre de 1 eV.

Lorsque r varie, par suite de l'approximation adiabatique, il n'y

S et VTO Nous avons le

1 _
7 (rc, durée de col=-

lision, V = Vp = Vg~ Vo), En effet 1~ 10 !! s et Vo ~ 5 eV pour H(soit

a pas de transition entre les deux niveaux d“énétgie_v

droit de faire cette approximation qui nécessite T, >

1015 Hz)et 0,5 eV pour les alcalins (soit 10! Hz), I1 peut cependent y avoir
des transitions entre sous-~niveaux hyperfins de 1%état fondamental d'un atome,

car l'énergie en jeu n'est alors que E 1109 i 1010 Hz et TcoE.<< 1.

b) Calcul de S. et de S_ :

G

Nous allons appliquer ici les considérations générales du para-
graphe I-B-2 aux cas ou les atomes sont, avantAcollisioﬁ; dans un &tat triplet
T ou un état singulet S de spin électronique. Dans les deux éventualités, les
éléments de la matrice S se calculent & partir de la matrice S(6), avec

S =5,L - N_S,,

ol 55 et Se ne dépendent pas des spins et ol Mys opérateur d°échange des spins
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électroniques a pour valeur dans les états T et S :

<He>T=l <ne>s=_1

Lorsque les atomes sont initialement dans 1'état T, ils y sont
encore aprés diffusion sous 1'angle 6 (approximation adiabatique). Soit
ST(B) l'amplitude de diffusion dans le potentiel VT(r) de la figure 6, On a :
I.16) : sp(8) = < 5(8) >; = 54(8) = s.(8)
De méme, lorsque les atomes sont initialement dans 1'état S, ils
y restent, En désignant par ss(e) 1?amplitude de diffusion dans le potentiel
&Vs(r), on a :
‘,1017.) sg(0) = < s(e) > = 84(0) + 8_(e),

de sorte que, de (I.16) et (I.1T), on tire :

1,18) s,(0) =2 (85(0) + 5,(0))
I.19) s_(8) =2 (g(0) - 5(0))

Nous avons donc ramené notre probléme & celui du calcul des ampli-

tudes de probabilité de diffusion dans les potentiels Vi(r) et“VS(r)°

Soient Pp et Py les projecteurs dans les états T et S, (PT+Ps =1).

On & NPy = Py, NIPg

1.20) T, = PT - Pg

Combinant (I,18)(I.19) et (I.20), oh obtient la relation importante :

S
= =Pg et, par suite :

I.21) § = 8,1 = SN, = 8Py + 5P
Pg et PT étant orthogonaux, on peut dire encore que S est la matrice

S associée au potentiel 3

Ww(r) = VgPg + VoPry
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si 8, et gé sont les spins électroniques des atomes 1 et 2

(1.22) PS = % - g}agz PT = % + §1e§2
. _ = - > 1
(1023) W(I‘) - Jslosz + (J’9 - (VT"’VS) glosz + 'E’ (3 VT + Vs)

J et J' ne dépendent que de r, mais non des degrés de liberté

internes des atomes ni de leurg vitesses,

L'approximation adiabatique nous a permis de calculer W(r) qui
n'est autre que l'interaction "fictive" entre les é alcélins, que nous avons
introduite & la fin du paragraphe précédent. Le terme J§10§é permet le ren-
versement simultané des spins §1 et §2 (flip~flop) soit encore 1'&change des

spins &lectroniques qui est d’autant plus probable que VT-VS est plus grand,
1

En dehors de la collision, les fonctlons d'cnde des deux atomes
évoluent sous la seule influence des hamiltoniens statiques 3@1 et 762, ‘
ils représentent les couplages entre les spins &lectroniques et nucléaires §1 et
;1 d'une part, §é et ;é d'autre part et 1'interaction Zeeman avec le champ
magnétique° Cette évolution se fait & des fréquences E; /h ol E. ij est la dif=-
férence d'énergie entre deux sous-niveaux i et J de 1"état fondamental; les
fréquences E /h les plus élevées sont de l'ordre de la fréquence associée 3

la structure hyperflne9 soit 1010 Hz, o .

Nous avons négligé l'action de 9Z=, et J%z pendant la collision.

En fait,le systéme évolue sous l'influence de :
-+ -+
a; Ilogl + as 120§2 +J §19§2 + J?

J n'agit pas sur les variables internes des atomes, Comme J >> a;
et a,, Il et §j sont découplés pendant la collision; de mé€me fz et 8> le sont ;
§1 et 32 sont couplés par l'interaction d'échange. Lé‘collision durant un temps
trés court T & 1071} 5, on a Ho T, et F6, T, << 1, mais W(r) 1, >> 1,
L'évolution du systéme due a 5%51 et & ;ng est donc bien négligedbie; seule
importe celle due & W(r). “ '

OOO/OQC



- 24 -

C) CALCUL DE LA"MATRECE' DENSITE APRES cofiisfowil::

1) Introduction

Le probléme est le suivant : quelle est la matrice densité,
pi, de l%atome 1 qui vient de subir une collision avec un atome 2, les matri-

ces densités des deux atomes &tant p; et p, avant la collision (fig. 7).

Pi

/p?

e

~___
bz""%7””‘ \\\\\‘€>‘~ P2

FIGURE T

°

p1 est la matrice densité de l'ensemble des deux atomes avant la

collision, p'c celle de l'ensemble des deux atomes aprés la collision.

p est une matrice qui caractérise uniquement les degrés de liberté

internes du systéme quelle décrit. Lorsque nous voudrons préciser en plus les
degrés de liberté externes, nous utiliserons la matrice o qui dépend & la fois
des degrés de liberté internes et du vecteur d'onde relatif K des deux atomes,
Nous avons la relation s ' '
-+
(1.24) p=l<k|o|k>=Trpo
>

k

p est la trace de o par rapport aux variables externes,

Pour nos mesureg,c'est p qui est important,puisque ces mesures Qpor-—

tent sur 1l'état angulaire des atomes et non sur leur mouvement,

OOD/DOO
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Pour simplifier nos notations, nous désignons par | 2 >, | m > ; ..o
les états de base, vecteurs propres du hamiltonien statique, régissant 1'&volu-
tion de 1'atome 1 en dehors de la collision; | £ >, | m > , ... sont des com-
binaisons linéaires des états de spin | o (e;) mI(A) > ; nous désignons par

| A> | u> o.o. les états correspondants pour 1’atom¢ 2,

L'état initial de spin, | x* >, de l'ensemble des deux atomes dif=
férents est le produit des états de spin de ces atomes. Nous le développons

sur la base | 22 > = | 8 > , p* s'écrit done :

i > i .1 i i i
(1.25) pr =] k> kil =Trp ot = | x> < x| =180
k
Un élément de matrice de p* est :

(1.26) < s|p*|s® > = < 2Alpy ® palmu > = < 2]oy|m > < A|pa|u >

Rappelons que, si les atomes sont identiques, on peut considérer les

alcalins comme des bosons en utilisant S au lieu de S, et on peut par suite sy-
métriser le vecteur d'état par rapport & l'échange de l°’ensemble des deux ato-=

mes (Cfo §2)o
> i s 1 . > i
[kKox >% = —=— (1 + M) [k,x >
/, 2

On en déduit la matrice densité initiale :

is

(I.27-2) o ==-2l= (* + Mot o 1yt

i
+Mo +o0
. is .
Les €léments de matrice de o~ entre &tats non symétrisés sont, en
appelant Q l'opérateur qui &change les coordonnées des spins €lectroniques des

atomes 1 et 2 et, simultanément, celles des spins nucléaires :

OBO/ODO
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<ﬁ',8'|0islﬁ",s" > ='% 8 Xo S Ko © stloy e pzlén ”
+%6_§. 2, S &, < s' | Qéx ® p2 Q"' | s" >
(I{.,;z'r-b) + -% 8_is 2 S2n 2, < s' | @y ®pz | 8" >
*E O B, S, <% leienn @ | oo

ol Gﬁi ﬁj est le symbole de Kronecker &gal & 1 si ii = Ej et nul lorsque
> > '

kf ¥ k.. Rappelons que go est le vecteur d'onde relatif incident.

Nous calculons la matrice densité xéléﬁi%e aux degrés de liberté

internes par la relation (I.2k):

pis =7 < v I ols l Z s
>

k
Nous remplagons o‘ls par (I.27=b) et. nous: cbtenons 3

(1.28) p*% = 2 (o1 + o Q%)

La matrice densité de l'ensemble des atomes aprés collision est :

!

c : B
p = ] fkix®> &x©]
->

; k
soit ; ‘e T A
(I.29-a) @ p =] S0 § pour des collisions entre atomes différents {I..
et : kK ’
(I.29-b) . (p'€)® = ) 5 o' §¢ pour des collisions entre atomes identiques
. - N
k

Nous avons déja publié une théorie de la relaxation par collisions
d'échange de spin dans un article au Journal de Physique (J.P.). Dans cet arti-
cle, nous avions remplacé l'expression rigoureuse de p'c par une expression ap-

prochée p'® obtenue i partir de ot par le seul échange des spins &lectroniques

000/000
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des atomes 1 et 2

te _ i+
(Io30) P - He [o] He

oﬁ'né est l'opérateur d'échange des spins &lectroniques des atomes 1 et 2,

Nous allons voir que ce mode€le ne différe du précédent que par
l'apparition d'un terme imaginaire petit. Pour cela, nous rappellerons la dé=-
monstration de BALLING,HANSON et PIPKIN (23) relative aux collisions entre
atomes différents et ddnnerons en détail celle concernant les atomes identi-

ques. Nous montrerons quelles approximations sont impliquées dans (I1.30).

Nous déduisons enfin de p'c l'expression de la matrice densité
d'un seul atome aprés collision p? (ou pg), permettant de calculer la valeur

moyenne des observables aprés échange.

2) Décomposition en_ondes partielles, Déphasages. Portée du
f=t o e e o e e e S e

Rappelons que la collision est décrite dans le systéme du cen-
tre de masse, '

~

La théorie des collisions (27) montre que la matrice S est liée 3

la matrice de réaction R par :
(I.31) < g,s|§1i‘,s” > = < igs|ﬁv,s“ > » 2in §(E=E') < i,s]R|K',s' >

E et E' représentent l'énergie dans les états k et k' (nous négligeons les
hamiltoniens hyperfin et Zeeman)o Il y a conservation de l%'énergie au cours

de la collision : c'est ce qu'indique le terme &(E - E'),

De fagon générale, R est proportionnelle & la matrice de diffusion
F(e) :
| 2nii2
m L3

(1.32) | R(6) = < E|R|E§ >= - F(6)
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Dans le probléme qui nous intéresse, la forme de S implique :

(1.33) F(e) = fs(e) Py + fT(e) P

.T(e) est 1'amplitude de diffusion dans le potentiel VS,T(r)° Comme Vs(r)
et VT(r) sont des potentiels & symétrie sphérique, on peut calculer fS(e) et
fT(e) par la méthode des déphasages (23) : 1'onde plane incidente est décom-
posée en ondes partielles de moment orbital %£.. Soient Gi’T les déphasages
produits sur l'onde % par la diffusion dans le potentiel VS,T(r)° On & :
216507

1

(I.34) - o (8) = —e— .E (22+1) (e -1) P, (cos 8)
2=0

S,T 21k

P, (cos 8) est le polyndme de Legendre dfordre %; sa parité est (-)zo

Soit ry la portée du potentiel; nous admettons pour le moment,que ro est de
l'ordre de grandeur de r_ (fig. 6). On montre due le ﬁoﬁbre L,tel que

Lx ~ rg,donne un ordre de grandeur du nombre d'ondes partlelles qui intervien=-
nent. effectivement dans la diffusion (25),

étant la longueur d'onde

de de BROGLIE. Pour une collision electron-alcalln, mym, (masse de 1'e1ec-
tron) et x & 10 A L ~ 1. Les calculs de GARRETT (29) sur les diffusions

e - Ii et e = Na montrent effectivement que Gi - . (nous verrons que c'est
cette différence qui intervient dans l%échange) n'est appréciable que pour
les ondes S et P; 1l'accord entre ces calculs et les résultats expérimentaux
de BALLING sur le déplacement et la lafgeur de la raie de résonance magnéti-%
que de 1l'électron en présence de sodium (29) est excellent d'autres expé-
riences sur e -~ Rb et e = Cs (23 30) 1nd1quent aussi que la collision n'af-
fecte dans ces deux cas que les ondes S et Pa Pour une diffusion alcalin-
alcalin, % ~ 0.1 A (1a masse de l'alcalin est beaucoup plus grande que celle
de 1'électron) et quelques centaines d'ondes partlelles contrlbuent le dif-
fusion : cela résulte de ce que la portée du potentiel est trés grande devant X,
Nous avons calculé, dans l'appendice I, le nombre d'ondes qui sont effective-

ment diffusées. Pour le césium, par exemple, ce nombre est de l'ordre de 350,

'
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a) atomes différents

Nous allons expliciter la relation :

°

o'C =§§oi 5t = 1 < E|5]Ky > ot < Ko|5TIK »
k k

en utilisant 1l'expression (I.31) de S.

La fonction 6(E - E'),figurant dans (I.31) et traduisant la con-
servation de l'énergie, introduirait,dans le calcul qui suit,des difficultés
methématiques sérieuses (dues par exemple & l'apparition de carrés de fonction
§ qui n'ont pas de sens). En fait, ces difficultés sont liées & ce que l'on
utilise un moddle peu réaliste, c'est-d~-dire des ondes d'extension infinie
et d'énergie parfaitement définie. Tronquons l'onde plane et donnons lui une
extension X, finie, mais trés grande devant la portée du potentiel. Soit

e = -—3-,(— youvs= %kﬂ- est la vitesse de la particule relative, le temps que
met l'onde plane ainsi tronquée & passer en un point de l'espace. Le fait
d'avoir tronqué l1'onde plane lui donne une incertitude en énergie de 1l'ordre
de ¢ = Hl/ 6.» et la conservation de l%énergie au cours de l'interaction ne -
peut donc &tre assurée & mieux que €. Il est facile de montrer alors qu'il -

. . ° v
faut remplacer,dans (I.31), 6(E = E') par L 81n4%%~gqg Sc/28 , fonction
v AT

de E-E', de largeur égale a e, dont l"intégrale‘é”st égale 4 1, Cette fonction
n'introduit dans la suite du calcul,aucune difficulté mathématique (en parti-
culier on peut 1l'élever au carré). Pourvu que € soit assez petit, les résul-

tats physiques obtenus ne dépendront pas de la valeur de €.

Notons enfin qu'il ne faut pas confondre le temps 6,»que nous
avons ainsi introduit,avec le temps de collision t_,. T, représente le temps
mis par la particule (ou plus exactement par le centre du paquet d'onde re-

présentaht la particule) pour parcourir une distance &gale & la portée du po-
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To To

V Mk /m

de 1l'ordre de 101! s, Par contre, 6, est introduit artificiellement : il re-

tentiel T, . T, st un paramétre bien défini du probléme,

présente le temps de passage 4'une onde plane tronquée. Il peut &tre trés
grand. Cependant, il faut que l'extension X du paquet d'onde reste inférieure

a4 L, soit ec < -%F-. Quand on fera tendre L + w. et 96 + «,il faudra toujours

que 1l'inégalité 8, < reste vérifiée,

I1 vient alors :

. sin(Eg-E)6 /24 . . T .
"=+ ] <Elko > 21 EO_EC o < Ko|RHE > -
_)
E sin(Bo-E) 6 /24 , ,
-.) <k|RJkg > 21 PR p- <kglk > +
2 T

4 ‘sin? (Eg-E) 6, /24

+ 1 Y < K[R|Eg > " < Ko[RT[K >
Z (Ey - E) ‘
A cause du produit scalaire < ﬁlﬁo >, 11 ne reste dans les deux

termes linéaires en R que la contribution de k= Eo; pour ces 2 termes, seule

1'onde diffusée vers l'avant intervient, son énergie est E = Ej et
sin(Eg-Eq) 6 /24 6,
4]
Eg = Ep - 23—

A Dans le germe quadratique en R, nous rem@lagons, & la limite ou
L » =, I par -_ELT;- a3k, La contribution & 1'intégrale ne sera importante
k . (2n) L sinz(Eo-E) ec/QM
que lorsque | k | = | ko |, étent donné le facteur PR L dens ces

conditions, 1'intégrale s'écrit

. L sin2(Eg~E) o /24 -
IR(G) pl ﬂ.(ﬁ) d{ﬁ,{r Ls s 0 e’ ko' .mdE =
: 0o (2n)3 (Eq - E)2 U2

] mko

_ i L3 c
= fa(e) ol H(e) an — b s -

-
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ce qui donne :

. i6 . C . 3 mko s
e _ 1 c i .t _ 1 L 1
o' =t + - [? R (0) R(o} o ] + (2")2°°c = f R(8) pt H(e) an

Finalement, en remplacant R(6) par (I.32), nous obtenons :
(1.36) p'®=p" 40 X [%in ®(0)o® = o F' (0)) + kg f F(e) o F'(e) dé]
mL3
Si F(8) ne dépendait pas des spins, donc si F(8) commutait avec

p*, (I.36) nous donnerait o'C = p* + 8, !5% ot [} 3%; 7m F(0) + IIF(G)|2déJ =
. . nL ’

pt en vefpu.du théoréme optique (25, p., Thk), La collision n'affecterait pas

la matrice densité de spin, ce qui est bien évident,

Nous allons maintenant faire apparaitre la dépendance vis=-g-vis
des spin's._électroniques° Pour cela, nout remplagons dans (I.36) F(6) par

(I.33) et les projecteurs Pg et Py par leurs expressioms (I,22) soit F(6) par :
(1.37) - F(e) = - [3fT(6) +vfs_(e)] + [fT(B) - £5(6)] 81,5,
Le développement (I.34) en ondes partielles de £ S(e) permet de
4

' simplifier?certaines expressions en utilisant les propriétés des polyndmes de

. m . __2
Legendre P, (1) = 1 et fo P2 (cos 6) PZ" (cos @) sing de ~5T T 8gqte
Nous définissons ainsi :
1 . 2 1 s ° 2 T S
(1.38) Qg = gf ae |fq(e) - £4(8)]2 = — 1 (24+1) sin (5, = 8,)
ko 2=0
(I.39) k= =2, T I (2241) sin 2 (5, - 60

SsE 2k2 2=0
et rappelons que v = Hiy/mo

I1 vient :

ooo/oao
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L} e iy _2in 1 i, 1 o 2 i
b 07 - o1 = B [smonerg(o)-cie.| o g [EXDEXOERY

o3 : L s o 1 % & | r i

2iw | # « 1% 1 \ & # T S
+ & [:*T(o)-_sfs(o)] ot 8,.8, + fTI [3fT(e)+fS(e)] E‘T(e)mfs(e)] p~ 51082
+ f l£,(6) = £5(0)|2 an §,.8, »* §1.5,
Pour évaluer la premiére ligne, nou@ remarquons que :

(1.40) [ 125 00212 an = 42 T m g gy 0)

et il reste = "%3' [ IfT(Q) - fs(e)lz an pi = ”‘% Qs pi

. o s -1 1 .
Nous calculons ensulte le coefficilent de S}ogz p*; en faisant ap=

paraftre Qg o I1 vient =5 ,
2in 1 # ™ :
B [1(00-4(0)] sagg + [ £ [tg(0)-5(0)] [ehteresdo)] aa =

2in . [fT(O)-fS(VO):I fog +i m ! rple)rgle) an

kg
qui sécrit encore, en faisant apparaitre les déphasages Gg et éi ]
2im 1 v . T . S
Qo + == (2241)(sin 2 6, = sin 2 §7) =
SE ko "2k ZZO 2 )

-12L ) (21+1)(%in 2(6T-GS) + sin 2 6% = gin 2 GS)
ok2  2=0 - L L _ L &
i
Nous voyons que la contribution du terme de diffusion vers 1l'avant

est annulée par une partie de la diffusion sous tous les angles,

Nous calculons la troisiéme ligne de la méme fagon que la deuxiéme

et nous obtenons l'expression finale 3

. 8 v . . : c 5

(zch1) 0% = ot = S, [~ 2ot + (42i)8,3, o + (1-2i) BT 5.5, +
L3 7 ) - - iz =2
+ h Slosz [o] Slcsz
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C'est 1l'expression donnée par L.C, BALLING, R.J. HANSON et
F.M. PIPKIN (23), Elle peut aussi s'écrire :

' i . > > i
?-p + 21k [Sl.,Sz,p})

e i_ v
oi p'€ est la matrice densité aprds échange des électrons, donnée par (I.30),.
Le terme imaginaire représente un déplacement des niveaux 4'énergie, comme
nous le montrerons un peu plus loin. Dans le modéle plus simple choisi dans

(J.P.)yil n'apparait pas de tel terme.

Sur (I.4k2), nous voyons que la variation de la matrice densité

est proportionnelle :

. . e
~ au temps 6 que met 1'onde plane tronquée & passer en un point. EL-—iiiL-
c

représente donc la variation par unité de temps de la matrice densité.

- au nombre de particules par unité de volume.

L3

-~ 8 la vitesse v de la particule relative.,

-8 Qg qui, d'aprés la relaxionfde définition (I.38), a les dimensions d'une
s'interpréte comme une section efficace, En effet, pendant 1'uni-
QanV

L3
QgeV
L3

. > > 3
+ 2ic [S1.85, o7} o 0

> > .
correspond & l1l'échange des électrons. 2ix [Slosz’ p%J peut s'interpréter de

surface. QSE

té de temps, la surface Qqp balaye unvolume Qv qui contient particu-

« Au

les, La probabilité par unité de temps d'une collision est donc

e re

cours d'une telle collision, pl se transforme en p'

la fagon suivante : pendant la collision, le hamiltonien est :

%14- %2+J§1°§2+J'
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-

J §1°SZ représente l"echange c est le terme preponderant

du hamiltonien, il decouple §1 et §2 -de 11 et 12

et couple ensemble 81 et SZ, ces deux splns pré=- 2N N
. / \
cessent alors autour de leur résultante commune. 3 y
© ° ey ” 2
Nous verrons que ceci conduit & un déplacement ! ///ﬂ§

des niveaux d'énergie.
(Ce déplacement a été vu pour la premidre fois par J.L. HOBART (7)

pour des collisions électron-~sodium),

Remarque sur la section efficace cinétique

Cym e

Jusqu”ici’nous nous somme§ intéressé 4 un changement de 1'état
interne du systéme atomique et nous avons obtenu une section efficace que
nous appellerons section efficace d°échange de spin., Nous pouvons aussi
chercher la probabilité pour qu‘il y ait changement de direction de 1l%onde
incidente, accompagné ou non dun’ echange de spin; nous obtiendrons la sec~

tion efficace cinétique,

Reportons nous & (I.36); cette expression donne la matrice densi-

té p"cgaprés diffusion par le potentiel 1%  en tenant compte de la diffusion

?
sous tous les les compris sous l'angle 8 = O, Conservons seulement ce
®

qui provient de 6 # O, soit 6,

[ F(e) pt F*(e) dQ; la trace de ce terme
nL3 '

(par rapport aux varlables de spln) donne le nombre relatif d'atomes pour les-
quels 6 nfest pas nul, soit, la probablllte pour que 1l’atome ait &té dévié pen-
dant le temps 6_. Calculons cette trace en remplagant F(6) par (I.3T) et tenons
compte des &galités suivantes, obtenues par la technique de calcul exposée en

I-C-5

a0

Trace §10§2 pl §1°§§ = -%g- a-% < §1 >, < §2 >

1 1 + > -+ >
et Trace §1°§2 pl = Trace pl 81680 = <8 > o <5 >
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En définissant :
by . T,S

= 2 e + 2 ®
Qr,s f IfT’S(e)! an > 1 (22 + 1) sin 8,

-0

o

la probabilité de diffusion cinétique devient :
v 3 l -> - - v
(Ioh3) ec 'I':; '{ EI QT +.'E Qs:] + I:QT"'QS] < Sl > o, <5y >} = ec L3 QC (gl 9-sz)

° 0 @ > - . .
La section efficace cinétique Qc (§lssz) dépend de l'orientation
relative des spins électroniques. '

En général, les mesures de sections efficaces cinétiques (31) se

font avec des atomes non polarisés, Elles donneront donc le paramétre :
_ 3 1 = -+ = -+
(I.Lk) Q,(0,0) = § Qp + § @5 = Q,(0,52) = q,(5;,0)

La section efficace cinétique est différente de la section effi-

cace d'échange; expérimentalement, on la trouve plus grande, nous expliquerons

ce fait dans le dernier chapitre,

Si les deux atomes sont totalement polarisés, < §1 > =< §2 >=3

1 . .
(ou < §1 > = < §2 > = = EJ, on obtient, comme on pouvait s’y attendre :

101y 11,
Qc (—’E)-Qc (-3”‘"2 QT

b) atomes identiques

Nous reprenons le calcul précédent, mais cette fois avec (I.29-b) :
s — . ig =t >
(') =7 <k |T¢*°5 | k>

"y

Nous remplagons S par (I.31) et o5 par (I.27=b) et nous obtenons
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pour expression finale 3

(6'9)° =% (eoptah) + o0 L in [F(0) (6T rartal)- (P ea0tat) FT(0)

mI‘ ° .
(1.45) | + F(m) (et + p1eh) - (@pProtah) FH(m)]
+ 0 ..?‘...% f aa [F(6)o'F(6) + F(n-0) qoiqt F'(m-s)
¢ L3 .

+ F(4-0) @ F1(0) + F(0) ot Qf F'(n-0)]

i
ol p~ = p @ p2.
m est la masse de la "particule relative"; m = -%— si M est la masse de
1l%alcalin,

L'expression (I.45) permet de calculer l'effet, sur les degrés
de liberté internes, de 1l'interaction entre deux particules identiques lorse

que 1l'amplitude de diffusion dépend du spin.

Nous remplagons maintenant dans (I.U5) F(6) par (I.3T); il vient :

~J. QSE [%f% (pi+QpiQ+)+(1+2iK) §16§2 (pi+QpiQ*)

. o
(6"%)° = 5 (o™+a0’a")+ F o, L ¢
. 1.3

+(l-2ii<')(pi+Q5iQ*) 8.8, + b4 8.5, (pi+QoiQ*) §1o§z]

(1.46) -
+do Lt [- 2 (aoteplehraretct) 1.3, (@oiveiah)
2CL3QSE =T p Q 1K 1:52 (Qp +p°Q
+(1-2ikd) (qot+olah) 313, + 13,3, (ivpigh §1°§2]

Qg et ¥ sont donnés per (I.38)et (I.39). On a posé s

i 1 iCa . e w . ° o s

g = T f an [fT(‘lT-G) - fs(ﬂ-e)J [fT(e)-fs(e)] = ._k.;. QZO (=)%(22+1) SJ.nZ(GQ-sz)
(I°h7). o ' .O .

cd = 'i : 2“2 | Z (-)* (2241) sin 2 (53 - 52)

QsE k =0
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Ces expressions avaient été données sans démonstration dans la

référence (23),

Rappelons que la matrice densité initiale est (cf. (I.28)):
pt® =% (o + @o'a")
Nous voyons apparaitre nettement sur l'expression (I.46),le fait

que les deux atomes 1 et 2 sont identiques. En effet :

- les deux premiéres lignes suffiraient & décrire la collision en supposant
les atomes différents et représeﬁtés a?ant la collision par pis°

-~ en outre, puisque les atomes sont'identiques, il y & interférence entre les
ondes diffusées sous les angles 8 et 7 - 8, Cette interférence apparalt dans
1'expression de QéE.

Nous allons maintenant voir quel est l'ordre de grandeur de ce
terme d'interférence. Sur (I.LT), nous voyons que QSE < Qgps & cause du (=)*
qui fait que, dans l'expression de QSE' les ondes de £ impair se retranchent
de celles de & pair,alors que dans l'expression de QSE elles s'ajoutent & cel=-
les de £.pair. '

Or,nous avons vu (ef. I-C-2 et App. I) que de trés nombreuses ondes

-~

% interviennent dans la diffusion; on s'attend donc & ce que Q;E << Qgge

On peut estimer 1'ordre de grandeur de Q;E (32) en admettant que

65 - Gi est aléatoire, donc que sinz‘(é - 6 ) N-% pour £ <L et nul si £ > L;
i

on trouve alors §SE == ‘2}' s Avec l'hypothése des déphasages aléa-
SE (=)" 2(1+1)

toires, Q-n est totalement neszllsteable° Cec1 n'est en falt qu'une évaluation
approchee' nous admettrons cependant que QSE << QSE et K QSE << QSE parce que,

comme nous le verrons, cette hypothése est compatible avec l'expérience : nous

négligeons ainsi les interférences entre les ondes diffusées sous les angles 6
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et m -~ 6, Ainsi, que les atomes &tudiés soient identiques ou non, l'expression

qui relie la matrice densité de lvensgmble des atomes aprés collision & la ma=
trice densité avant collision est la ﬁéme; 1'influence de la discernabilité
des atomes pourra apparaltre ultérieurement, si nous avons i mesurer les va-
leurs moyennes de diverses observables telles que :.< §1 > ou < §2 > (atomes
différents), ou < $>z«< §1> = < §2 > (atomes identiques), parce que, entre
les collisions, l'&volution de ces observables ne sera pas la méme dans les

deux cas,

Remarquons cependant que, si la température est trés basse, trés
peu d'ondes sont diffusées et l'on ne peut plus négliger Q;Eo Il en est ainsi

en Astrophysique.

4) Calcul de pJ et pg_

ST EEOnRERNERS=

Revenons & la figure 7. Pour une paire donnée d'atomes 1 et 2,

décrits par p; et p2,NOUS avons calculé au paragraphe précédent la matrice
densité globale p'® aprés collision. Avant la collision, la matrice densité
globale ol est un produit direct (éventuellement symétrisé si 1 et 2 sont
identiques)9 p:.L =p; @ pz’puisque nous supposons gu'il n'y a pas de corréla-
tions entre les deux atomes entrant en collision ; aprés collision, il est
facile de voir que 0'® ne peut flus se mettre sous la forme d'un produit di-
rect de deux matrices densités relatives aux atomes 1 et 2, Il est donc ap~
paru des corrélations entre les deux a‘@;ﬁmeso

Cependant, dans la suite de ce travail, nous nous intéresserons
uniquement 4 des grandeurs physiqgesy:elatives a un atome ou a4 1l'autre;
exempie H §1, §2, fl, fz, glefl; §2;féa De fagon plus précise, nous ne nous
intéresserons pas & des grandeurs du type produit d'une grandeur relative &
1l'atome 1 par une grandeur relative é l'atome 2; exemple 3 §1.§2, flofzg glofzs
ooo Les grandeurs que nous mesurons ne sont donc pas sensibles aux corréla-

tions contenues dans p'®, D'autre part, les corrélations ainsi apparues n'ont
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pas d'importance pour 1l'évolution ultérieure du systéme car nous supposons

que les deux atomes qui viennent d'entrer en collision ont trés peu de chan=
“ce de se rencontrer i nouveau (ce qui justifie par ailleurs le fait que nous
supposons l'absence de toute cofrélg%iop entre deux atomes entrant en colli=

sion),

. o ) . fC .

Ainsi, nous n'observons les corrélations contenues dans p  ni
directement,ni indirectement. Nous les ferons disparaltre en décrivant séparé-
ment chacun des deux atomes par une matrice densité p% (et pg) obtenue en pre-~

nant laltrace de pvc par rapport aux variables de spin des atomes 2 (et 1)3

Py = Trp 0"
(Ioh8-a) c ie

p, =TIr, p

Par exemple
(I.48-p) (r3), Z (o'

zx,mx

(Rappelons que les états &, m, ... sont les états propres du hamiltonien stati-

que 5%71 de 1'atome 1, A, U, .5o0 ceux de l'atome 2).

Vérifions sur (I.48) qu’aprés collision, la valeur moyenne d°une

observable O; relative au seul atome.l (:(01)

qu'on la calcule & partir de p? oup'S,.

my (Ol)lm A ) est la méme

I < aalogfmn > < mufp"®[en >
£Amu

<0 >=Tr 0 p'c

J <2]oyfm> <mp'lern>=] <2joym>§ < mrp'C|ar
imA m A

I <2loyfm> <mlp§ |2 >=2r 0) 6
m
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Nous n'avons, jusqu’d présent, calculé l%effet moyen d'une colli-
sion (moyenné par rapport aux angles 6 de déviation des deux atomes) que pour
une paire donnée de deux atomes, I1 nous faut maintenant moyenner par rapport
a& toutes les paires d'atomes : dans t;;tes les formules précédentes, p] et pj
sont les matrices densités de deux atomes particuliers et non les matrices

densités globales ET et E; de l'ensemble des atomes du type 1 et 2,

Diaprés (I.42) et (I.48), les éléments de matrice de p? font ine-.

tervenir des termes du type (pl)Lm (pz))‘uc Quand nous moyennons par rapport &

toutes les paires d'atomes, nous avons & calculer des quantités du type

(Ei)zm (pz)ku° Comme nous supposons qu'il nfexiste aucune corrélation entre

deux atomes entrant en collisiogngﬁjilm (p2)>‘u = (pl)zma(OZ)Auo I1 suffit

donc, pour moyenner par rapport & foutes les paires d'atomes, de remplacer
dans les formules précédentes p) par p), P2 DPar pp. Pour ne pas compliquer

les notations, nous laisserons dans les formules p; et p,, €tant bien entendu
que p} et pp représentent maintenant les matrices densités globales des atomes
du type 1 et 2,

Finalement, 1°effet moyen d'une collision entre atomes différents

est décrit par :

' c v e,. dy _ v v e .. d
(I.49) o) =p1+0, I;’QSE {=p1+0) *ikp|} = p1(1-8 Z; Q) + 6, " Qg P +ikpy)
avec :
(IoSO) : . p? = TI‘2 pne = Try He Py @ po II:
-}
(I.51) 03 = Try [28,.8,, o1 @ p2]

et des expressions analogues pour pg, p§, pgo
On peut dire que, lors d'une interaction durant ec, il y a une

certaine probabilité ec —%— QSE pour que la matrice densité des atomes 1
L
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passe de la valeur p; & la valeur p? + izp?g que nous appelons plEo

Si les atomes sont identiques, il n'y a plus qu'une seule espéce

d'atomes. Le moyenne par rapport & toutes les paires d’stomes conduit & deux
matrices p; et pp,qui sont deux_matricés égales, ne différant que par le numé=
ro servant & repérer l'atome. I1 est plus correct alors d'€crire p(l) et p(2).
I1 est facile, d'autre part, de voir que la moyenne par rapport & toutes les
palres d'atomes de la matrice densité globale initiale

ot ?‘% {pl ® py + Qo ® p2 Q } est tout simplement p(l) @ p{2), les deux ter-
mes de p>° donnant la m8me contribution =’p(l) @ p(2). On obtient donc le méme
r§sultat que si on étalt parti d'une matrice densité initisle non symétrisée
Y= p(1) & p(2),

Finalement on obtient : -

(I.52) p€(1) = o(1) + o, :‘%"QSE (=p(1) + p%(1) + ixp?(1))
avec : o

(1.53) (1) = Try ' = Try I_ p(1) @ p(2) “Z

(1.54) ot = Tr, [?gxogzs (1) 5’9(2ﬂ

Il est 1nutlle d'écrire les formules analogues pour p €(2) qu1
n'aménent rien de nouveau., Nous voyons finalement que, si 1°on néglige QSE
et‘ncl9 1%identité des deux atomes ne modifie pas la forme du résultat final

de notre calcul par rapport au cas des atomes différents,

5) Expressions simples de p§ et p

Dt s s e S s S e gy

o 0

Utilis@es telles quelles, les expressions (L1.49) et (I.52) con-
duisent & des calculs trés lourds, En effet la matrice p; ® p; est une matrice
a (hf; + 2} (BI; + 2) 1ignes et colonnes, ce qui donne des matrices 256 x 256

 dans le cas le plus compliqué, c'est-d-dire les collisions Cs=Cs (I = 7/2) et

64 x 64 pour les alcalins ayant le plus petit spin nucléaire (I = 3/2) c'est-d=-
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dife avec Na, K et 87Rb, Il n'était pas question d'expliciter de telles ma-
trices., Méme dans des cas plus simples tels que ceux des collisions H-H &tu-
diées par WITTKE et DICKE (!!) et BENDER (33) ou e-87Rb étudiées par BALLING,
HANSON et PIPKIN (23), p; @ pp est déjd une matrice 16 x 16. D'autre part,
dans un tel formalisme, les propriétés générales n'apparaissent pas clairement
en particulier, les relations entre spin nucléaire et temps de relaxation. Nous

avons employé une autre méthode qui n'a pas cet inconvénient.

Nous calculerons d'abord
(07) g = Z (1 0" 7 )zxmx

ol I, est donné par (1.7) ¢

X(Hepl“e 2mA Z <2Al-'+281 Szlnu><nu|91 ® 02]po><pu|d + 28,5, |m >
A

Asnupe
Soient 8%, gf
de xyz (& = X,¥,25 B = ¥,2,X; ¥ = 2,%,¥)0

° g¥ 1les composantes de §; aBy forment une permutation circulaire

§1°-§2 = Z é?A Sg . : o , !

a
Nous obtencns des termes du type :
) < 2A[S] Sz|nu > < nulp; © Ozlpw > < pals} S5 |mr > =
A ,nupw
8
I <2lsfln ><nler]p >< pISY |m >< AlSS|u >< ulpz]w >< w|sE |2 >
A nupw '

] ; t
= < 2|8y p; S |m > Tr 5% p, S§
Nous avons ainsi séparé, dans le calcul, ce qui dépend de 1l°atome 1
et ce qui dépend de l'atome 2. lLes autres termes se calculent de méme, Nous uti-

lisons ensuite 1'invariance de la trace d'un produit par rapport & une permuta~-

tion circulaire des facteurs de ce produit et les relations :

a o a B _-1i.y
s2 o = 1/ 5,8, =55,
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< Sg >=Tr (p, Sg) = valeur moyenne de Sg avant échange.

Nous obtenons alors

0o

e 1 o . q . B8
(1.55) pr=f P1 + ] s} p1 8] = 2i ] (s e sB . sy p1 SY)< 8] > +
¢ o

(% oy 4y 8) <855
a
De la méme fagon, nous calculons :
(1.56) o =2][st, oa] <s%>
[+ 3

Nous voyons, sur (I.55) et {I.56) que la matrice densité de

1'atome 1,aprés collision avec l’atome 2,ne dépend de 1l'atome 2 que par la

polarisation €lectronique < Sz > de 23 elle ne dépend pas de 1l'état dans le=~

quel est le spin nucléaire 12 avec lequel 32 est couplé, Ceci traduit le fait

que la collision nfagit directement que sur les spins électroniques des atomes;
rappelons qu’il n'en est ainsi que parce que la durée de collision To est telle~=

ment courte que I et S ne peuvent se coupler pendant ce temps., -

Nous remarquons aussi que p? est nulle.lsi<S5 > = O; il n'y a pas

de déplacement par échange des niveaux de 1°atome 1 lorsque la polarisation

électronique des atomes 2 est nulles nous étudierons de plus prés les proprié-

tés .de p? dans un paragraphe ultérieur,

Nous écrirons de m8me, pour des collisions entre atomes identiques :

(1.57) »¢ T;p+Zs p 8% -212(3 p 3B 5P s <Y >4 ] (5%¢+ ps®) < s®
o

AN

(1.58) pd 2 Z [S ,p] <s%>

Nous poserons :

o d

(I.59) Dllg = p? + ikp,
et

(1.60) pE = pe + incpd
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D) EFFET D'UNE COLLISION D°ECHANGE SUR CERTAINES OBSERVABLES

Nous calculons la valeur aprés échange de certaines observables

et en déduisons certaines images physiques simples de 1l'échange.,

1) Atomes différents -
Pour toute observable 0;, nous avons 3

<oy B =1r |(p§ + ixpd) 0

ol p? et p? sont donnés par (I.55) et (I.56).
Nous obtenons ainsi ¢

> E _ > . )
(r.61) <Iy > =<1 > avant collision

Ceci résulte de l'hypothése que la collision n’agit pas sur le
spin-nucléaire, e e

On trouve aussi que :

> B _ > e g ,
(1.62) <5 > = I:-< B2 >+ 2k <85) > A <8 %] avant collision

Les équations (I.61) et (I.62) sont écrites entre vecteurs° La
dlrectlon 0z, paralléle au champ magnethue H,, n'est pas un axe privilégié
dans la collisionj c'est une consequence de la durée trés courte de cette
derniére, le moment cinétique n' a pas le temps de précesser autour de H °
Les seules directions pr1v1leg1ees de la collision sont §1, §é et §1 A gé,

sur lesquelles on peut décomposer tout vecteur; en particulier :
(1.63) < §1 > = q < §1 >+ a' < Eé >+ a" < §1 >A < §2 >

> . .
L'hermiticité de < S > implique que a, &’ et a" sont réels.
(1.62) nous montre que a = O, & = 1; ceci traduit le fait que les spins élec-

E

tronique se sont échangés; la composante de < §1.> le long de §1 A §2 provient

de la précession de §1 autour de §1 + §é pendant la collision.
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(1.65)

>
ser autour de ¥,

‘- 45 -

Nous avons aussl ¢
> > .. . > > > >
<8 B =<8, 5, <T >4 2¢ 1.8, 8 =<8 >E, <T, >E

-+ ->
Pendant la collision I et S ont &té découplés; le temps de colli-

L P - . =4 [} el -
sion étant tel que Te << l/libhyperfinl? I et 3 n'ont pas le temps de préces

Négliger « revient a admettre que la matrice densité aprés colli=-

sion est égale & p? obtenue en échangeant les €lectrons 1 et 2. C'est ce que

nous avions fait dans (J.P.).

2) Atomes identiques

Nous avons

<f>E=<f>

_ avant collision
> B -+
<S> = <8 >

avant collision

> + ’
<SOI>=<S>G<I> 1

- - »> >
Le seul effet de la collision est donc de découpler I et S. Nous

verrons cependant plus loin que S nest pas une constante du mouvement par

suite du recouplage ultérieur de Tet?d aprés la collision.
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CHAPITRE 1II

== SRIRIDIR

EVOLUTION GLOBALE DE LA MATRICE DENSITE =
A D T TR SR AR ST SRR SR O S SR TR S ST A S SRR

Aprés avoir &tudié l'effet moyen dune collision sur les matrices |
densités globales des atomes 1 et 2, nous &teblissons, dans ce chapitre II,
les équations d'évolution de ces matrices densités en tenant compte de 1°évo~ -

lution propre des atomes entre deux c0111s1ons successives,

A) EQUATION B'EVOLUTION BENLA_HﬂiﬁICE,DENSimE~80US LYEFFET DE LVECHANGEe SECTION
EFFICACE::DYECEARGE "

\\.)

1.) Atomes différents :
Nous avons montré, dans le chapitre précédent, que la probabilité
pour qu'un atome 1 subisse, pendgntvle temps 6,» une collision d'échange, de

_ durée rc, avec un atome 2, les atomes 1 et 2 étant dans le volume L39 est :

l - . , o —— —— - — -
Qg V6, 3 <:l i
: SE - )

QSE est la section efficace d”echange lorsque la vitesse relative des atomes
1l et 2 est vy rappelons que son expression est :
Qp = —=— [ (2841) sin? (&) = 6°)
k2 2=0 p

elle dépend de l'énergie clnethue relative des deux atomes par 1'intermddiaire
de kyet des déphasages GT et 6
1
L3

de volume, il y en a N, f(v) dv ayant la vitesse relative v, & dv prés, par

est la densité des atomes 2; si nous avons en fait N, atomes par unité

rapport & 1,si £(v) represente le distribution des vitesses relatives v dans :

la cellule. Nous supposons que les vitesses des atomes dans la cellule ont

000/000



- 4T -

la répartition de Maxwell,

La probabilité par unité de temps pour quiun atome 1 subisse une
collision,lorsque la vitesse relgtive des atomes 1-2 est v & dv prés,est donc :
P (v) = Qp VN2 f(v) av
Au cours d'une collision, la variation moyenne de p; est
bpy = Try { p'® - Di + 21« [§1o§2, pﬂ }
elle ne dépend de v que par le terme en «,
La variation de la matrice densité par unité de temps sera donc
dp)

—T = P(v) 8p; pour les collisions se faisant avec la vitesse v,

En moyenne sur toutes les vitesses, en tenant compte de toutes

les collisions de l'atome 1 avec les atomes 2, nous avons ainsi :

dpy -
- ) =fQSEvN2 £(v) {spl av

Nous définissons alors mo3, section efficace d'échange, par :

(11.1) 110%2 = f S ¥ £lv) & = A(.fl.l,,2)

fv £(v) av - v

A(1,2) est le volume balayé en 1 s par une particule de section wq%, animée

de la vitesse v, :
;.=\V/' 8§T <; ;1 + §2t> est la valeur moyenne de la vitesse relative,

Nous définissons aussi k, valeur moyenne du paramétre de déplacement 3

P

- 1 o\
(11.2) K = J v £(v) k dv
W13y | Qg v I(V) « d
En posant :
(II03) i 1 - - 2
T " A(1,2) Np = v moy, N2
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nous obtenons :
dp1 e i - § 3
(II.4~a) 'I'/ Tro (p -9 +2ik [§1° 25 p] )

que nous pouvons aussi ecrlre H

(II.4=b) <: j) =i ‘\ (b1 = o -i :'o?).= - % (py = %)

e

ol 0% et p sont donnés par (I.50) et (I.51) et ol
1 1

.e 3 d
(II.5) ey =05+ 1k 0]

T est le temps d“echaggg qul separe deux collisions successives

d'un atome l donné avec des atomes 2. Rappelons que, si on assimilait les
atomes des 2 sortes & des sphéres dures de diamétre orpla probabilité de

collision d'un atome 1 avec les atomes 2 serait A(1,2) N, (3%),

QSE est déterminé uniquement par les potentiels d°origine électro-
statique entre les deux atomes; 1l est donc indépendant des spins nucléaires

. - de ces atomes, Il en est de méme de ﬂO%z, qui, par exemple, & la méme valeur
pour les échanges 85Rb-’Cs et 87Rb-Cs (I (85mb) = 5/2; I (87Rb) = 3/2).

2
123

de grandeur en est donné par Q.. lorsque la v1tesse relative est égale a. la
SE

Nous pouvons donner une evalua.tlon tres grossiére de mo un ordre

vitesse relative moyenne. Pour le ca.lculer, nous admettons, comme en I-C=3=b,
que les dephasa.ges sont aléatoires pour 2 £ L et nuls pour & > L et nous

obtenons :

L
1 (2241), % =

- k¢ =0 2x2

(L +1)2

(I1.6) ﬂoiz EQSE(;) ~

Comme, L est grand, (L+1)2 2’-% (krg)2 (cf. appendice I).
(ro est la portée du potentiel),
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< Vo \1/3

2 3 .2 =
(IIo'T.) "012 ::_ r ——m o

r, est la distance interatomique dans la molécule 1-2, V; l'intensité du po-
tentiel interatomique (c¢f. fig. 6), E 1'énergie cindtique relative 1-2,

LT
N

A

E = (k = constante de Boltzmann),

La section efficace décroit si la température. augmente, mais trés
lentement.

2) Atomes identiques :

Nous prendrons de meme la moyenne sur toutes les collisions et

obtlendrons, avec 1l'hypothése | QSE | et | * QSE | << Qp ¢
e .=
- it pd) = ..._3[..-.,_ (p = p%)

(II.8) (—g—f;— = -
: | 5c T

ol o€ et pd sont donnés par (I.57) et (I.58) et o :

(11.9) o€ = o€ + ixt pd
-%7- = A(1,1) N
e

Nous pourrons évaluer m02, et obtiendrons une expression identique
a (I1.6).
" Nous donnons maintenant les valeurs de mo’calculées par (II.T)
pour diverses collisions entre atomes identiques 3
atomes H Li Na K Rb Cs
Volev) (33) L,h76 1,03 0,73 0,514 0,49 0,45
r (R) (38) 0,7 2,68 3,08 3,92 4,22 14,50

we? (1071%am2)] 0.1 085 10 1.k 1.65 1.8

. -— ~ - )

Une telle estimation ne peut donner qu'un ordre de grandeur de la

valeur sbsolue des sections efficaces d'échange. Cependant GLASSGOLD et
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LEBEDEFF (!8) ont indiqué, & propos des collisions H~H, que la variation de

2 1/3

10 en Vy est correcte, au coefficient de proportionnalité prés.

On peut espérer que ce ‘tableau donne mieux les rapports des sec=

tions efficaces que les sections efficaces elles~-m€mes.

Remarquons aussi que certains auteurs n'ont pas adopté la méme

dérinition de mo?. Nous avons = vm0? N, oll Vv est la vitesse relative

e
moyenne, H.W, MOOS (37) a adopté le méme définition. S.M. JARRETT (38) a pris
2 - 8
Jarrett 3%

la vitesse quadratique moyenne relative; nous avons Tm0 n02,

Nous pouvons aussi donner une évaluation grossiére de «', en suppo-
sant que sin 2 (GE

- Gi) prend alternativement les valeurs +1/2 et ~1/2; soit
sin 2 (6 T GS)
.2 L-

(-)2-%, pour £ < L et sin 2 (63 - Gi) = 0 pour £ > L, Alors :

l.

(IIolO)’ ’ T<-° ! = m

2) Equation -d*évolution de le matrice densité sous 17influence du hamiltonien

statique et de l%échange

Nous avons montré dans (J.P.) que l%effet du hamiltonien statique
et celui de 1l'échange s?ajoutent simplement, si on suppose le temps de colli-

sion trés court devant tous les autres temps du probléme,

Plus précisément, lorsque la cellule contient une seule espece

d?atomes, nous écrivons 3

(II.11) —dﬁ;‘- =-—§— [#6, 0] --é,q. (p - 0% - ik p%)
. : e

avec les hypothéses ¢

Te ° %] o< T | gl e Qg |t Qg les agp

Dans une cellule contenant N; atomes 1 et N, atomes 2, nous devons

tenir compte des collisions entre atomes de méme espéce et des collisions

ODO/OQO
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entre atomes d'espéces différentes, Les équations d'évolution des atomes 1 et

2 sous 1'influence des hamiltoniens statiques &, et i 2 et de 1'échange

sont alors s
de;

ir 1, =4 1 e .=
(II.12~8.) T '= -K [%1!91] --'i': (pl_ p? -,lel) --’I-,Z- (pl- p:'le - 1K§.p;d)
do2 i 7 1 . e .—d 1 e .= od
(II,lQ-b) Fo - K L 2:92:' - ';; (pz- Py = lez) - -‘-t‘g- (02- pp = lK£ P2 )

Chaque type de collision fait intervenir un temps d’échange, un
paramitre de déplacement, une matrice densité apr&s &change et une matrice

densité correspondant au déplacement.

Ty X, 0] et p(} sont relatifs aux collisions 1-2; = A(1,2) Ny (cf. II-3)s3

1
Te
¥ est donné par (II.2), p§ et pJ par (1.55) et (I.56).

T' -f e 9d. t l . le < l° l — A( ) °

e? K1s P1 et p; sont relatifs aux collisions 1-=l; ol = A(1,1) N;;

%1' est donné par une expression analogue & (II.2), en € calculant les dé-
’:Vd

phasages pour les collisions 1~1j 'p;e e‘i;_ p1 - sont donnés par (I.57) et (I.58)

ol 1l'on remplace p par pj.
Tgs Ks P2 et ps sont relatifs aux collisions 2-1; - = A(1,2) Ny; — =T
2
e
¥ est le méme que pour les collisions 1-2; p$5 et pg sont obtenus en permu-
tant les indices 1 et 2 dans (I.55) et (I.56).

d 1

= = A(2,2) Np3 k, est
e
donné par une expression analogue & (II.2) en calculant les déphasages pour

g = ie
T s K2g P

e 2 sont relatifs aux collisions 2=2;

]
et (2

les collisions 2-2; p;e et p;d sont donnés par (I.57) et (I.58) en y rempla-
gant p par pz. ’

- -~ . P T S o - . . a9~ LI o 2ot ] -~ N .
Les deux hypotheéses qui permettent d'écrire les €quations (II.X2 ) sont

T_ << T T 1 !
c e’ e’ e? e

1

T << et T E—C—

A | %6, |
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La premiére signifie qu'd un instant donné,trés peu d'atomes';th_
subissent une collision; la seconde signifie qufil n'y a pas d'évolution due
au hamiltonien statique pendant la collision,

=11

Le temps de collision étant 10 s, les temps de relaxation

204 o

d*échange Te de 1 410 ';é dans nos expériences et | 1 [ de l'ordre de
: - g
10~10 s, toutes ces conditions sont largement vérifiées.

Nous avons aussi négligé la contribution de Q;E dans la partie,
provenant des collisions entre atomes identiques, de 1°&volution de la ma-

trice densité; ceci ne serait plus valable & trés basse température.

000/000
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CHAPITRE IIT

EVOLUTION DES OBSERVABLES SOUS'L'EFFET DE LYECHANGE SEUL

A) INTRODUCTION, NOTATIONS

Le schéma simple d°une collision déchange de spims électroniqueg
(fig. 1) laisserait penser que < S? >+ < Sg > reste constant sous l'effet de
1'échange et, en particulier, que les collisiéns entre atomes identiques sont
inobservables puisque ce que nous cobservons correspond alors & la somme des po-
larisations des atomes 1 et 2. Ce serait effectivement le cas si les deux ato-
mes n'avaient pas de spin nucléaire., En effet, aprds la collision, les spins
électroniques §1 et §2 se couplent aux spins nucléaires fl et fé et le schéma
précédent doit &tre modifiéis au cours de la collision elle-méme entre les
atomes 1 et 2, §1 et §2 sont découplés de fl ef fé et s'échangent sans que fl
et fz solent affectés, 51 + 8, restant effectivement constant (fig. 8) (nous
ne tenons compte que des termes p? et pZ; nous négligeons, dans ce schéma,
ik p(} et ik pg)o

Mais, entre deux collisions,I et §'s¢ recouplent,

Aprés la collision, c’est~a-dire une fois que T et 3 se sont de
nouveau couplés, on observe la projection sur Oz de la projection de T (ou 3)
sur ¥ (fig. 8). L'interaction d%échange n’altdre pas la valeur de la projec-
tion sur Oz de (I; + 8, +1, +3,), soit (Fg + Fg)smais les directions de F
sur lesquelles on projette ge et Ee ne sont plus les mémes, Par suite,
<S‘1)>+<Sg>#<Sg>e+<Sg>eet’dem‘e‘mea<I?>+<I2>#<Ig>e+<12>
(£ig. 8); (S? + Sg) et (Ig + 12) varient donc par collision; de plus, les mo-
dules de fl, F, et de (fl + ¥,) changent : il y a transfert hyperfin,

En particulier, si 1 et 2 sont identiques, < s% > et < 1° > ont &té
modifiés par la collision. '

ooo/ooo
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Remarquonsspar contre,que,si i est trés grand, T et § restent dé-
couplés en dehors de la collision. On obtient < 1 > et < 8% > en projetant

directement I et 8 sur ﬁ; <1% > et < s? > ne sont pas affectés par l'échange.

On voit ainsi qu'en champ faible, les collisions entre alcalins

peuvent provoguer un transfert hyperfin et un changement des polarisations

électroniques et nucléaires longitudinales,mais qu'eélles n'altérent pas la

polarisation longitudinale totale du systéme.

S5i les collisions ont lieu entre N; atomes 1 et N, atomes 2 :
0 :
(III.1-a) N F? + N, Fu = Cte

Pour des collisions entre atomes identiques :

(III.1-b) F’ = Cte

Nous allons, dans ce chapitre, utiliser les équations (II.1l) et
(II.12) pour étudier, de fagon plus quantitative,l'évolution des observables
autres que < F° >, Ces équations décrivent 1'évolution de la matrice densité

sous l'influence du hamiltonien statique et de 1'échange (en particulier,

nous avons omis l'effet des collisions contre la paroi ou contre un éventuel
gaz étranger). Elles sont non linéaires; de plus, les équations (II.12) sont
couplées entre elles : la collision entre deux atomes fait intervenir les
observables attachées aux deux atomes. Nous n'avons pas traité le probléme de
fagon générale,mais nous avons séparé notre étude en deux chapitres :

- les collisions d'échange entre atomes différents; nous supposons que dans

la cellule contenant les deux sortes d'atomes, nous avons N, >> N;; pour les

atomes 1, 1'effet des collisions entre atomes identiques est négligeable
vis-3-vis de celul des collisions entre atomes différents; nous avons &a

résoudre :

do1 P 1 .= d
= =-;1{|:%1, o1 --,-r-:-(p1-pf-71-< o)

-+
0§ et p? dépendent des atomes 2 par 1l'intermédiaire de < S, >,

(111,2)

000/090
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- les collisions d'échange entre atomes identiques. Elles sont décrites par :

(III.3) = "K 2, 0] == (o =0° - ix o%)
e
Nous évaluerons,dans le chapitre IV ,la correction due aux colli-
sions entre atomes identiques pour 1l'évolution de p;, ainsi que les effets

sur 1'évolution de p et p; des collisions sur la paroi,

Pour résoudre (III.2) et (III.3), nous passons d'abord en repré-
sentation d'interaction de fagon & éliminer la variation de la matrice den-

sité due au hamiltonien statique, Pour cela, nous posons 5

1%, t/h -i%6, /4

o Ny,
pp = e p1 € et les relations correspondantes pour p? et
N,
32,
Nous avons : .
A o ~ _ 1(E2mEm)t/ﬁ L ,
(III.4) <t |lpy | m>=e <2 [Fpy |'m>
De mé€me :
c% -
(III.5) R S R

et les relations correspondantes pour o et gdo(III°2) et (III.3) deviennent :

dp, _
(11762 7 = -7 (1 -8 - %D

n e B

dpz : . v
(I1I,6~b) — = - i (pz T gd)

e

ap 1l Nonve =g

(IIIO7) b= . (p -p = ix! o )

Tav o T T
D'aprds les équations (I.55) et (III.L), 3? est de la forme

a131 + 813132, a} et B; étant des fonetions du temps, De méme 39 est de la
forme a232 + 8231329 az et B, €tant aussi des fonctions du temps. Il en est
de méme de 3? et 330 Ainsi, les équations (III.6) sont linaires en p, et ps

z - . ” non
séparément,; mais elles sont couplées par des termes en pip2.

000/000
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L'équation (III.7) est quadratique en p & cause des termes en pc
et Sd (Bqu. (I.57), (I.58) et (III.5) ) et les coefficients dans cette équa=~

tion sont des fonetions du temps.

Nous utiliserons l’approximation séculaire qui nous permettra de
remplacer les équations (III.6) et (III.7) par des équations & coefficients

indépendants du temps,

Avent d'aborder 1'étude de (III.6) et (III.T), nous préciserons

les notations utilisées.

Les polarisations longitudinales, projections de ﬁ, T ou 8 sur

0z, seront dénotées par l'indice o, par exemple 3
(111.8) <5’ > estla polarisation électionique longitudinale,

Les polarisations transversales seront dénotées par + et =, par

exemple :
-+ o
(III.9-8) § =5 + 1sy
(II1.9-b) §" =5 -~ 1sy

P q r représente une permutation circulaire directe de +, =, 0 Les éléments
de matrice de S+, S™, S% obtenus & partir de la référence (39), sont repro-
duits dans le tableau II, page 58,

Lorsque 1l'alcalin est placé dans un champ magnétique H, paralldle

4 0z, i1 est soumis au hamiltonien statique :
. _ > > 0 0
(II1,10) Ho =818+ g up S H+gpug I° B

En champ nul,; 1°état fondamental se décompose en deux niveaux hy-

perfins que nous appelons ¢ et ¢!,

(III.11-8) ¢ =T +%
(III.11-b) 6" = I -%_-

OOOI/OOO
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'
e g e e

TABLEAU IT

Valeur des &léments de matrice de S

—1+d
(i:—I+2
0 ' .
<¢smls |¢,m> =%
<¢ml80|¢-lm> -_-,_‘ /¢2 = m?
9 9 23
\J(¢-m)(¢+m+1)

< ¢!mls~:l¢,m+l > =

V (¢-m) (¢=m=1)

< ¢,m|S”|¢=1,m+1 >

< .¢om|3+|¢,m-1 > = \/(¢+m)(¢-m+l)
< ¢pm|st|o-l,m-1 > = \/($+qgi¢;m-1)
=] -k
¢'~=1 -3
<¢"mlsol¢v’m> =-—§-¢— :
< ¢"mlsol¢’m > = ---12_2—3_111:2_- .
- T v
<otmlsTet,ma > = o L0 giw 1) \f<¢-x;;1)(¢+m)
, - '
< ¢'ym|S7|¢,m+1 > = \/(¢ +m+:2Li(¢ tmt2) _ \/(¢+m;i¢+m+1)
. — -
< o' ,m|st]o" -1 > = \/(¢ m;égb m+l) _ \/(q,...mz:;)((p )
_ - - -
B TR R VAT m1) (plom2) | _ V(e 2)(¢-ae1)

oco/coo
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Ces deux niveaux hyperfins sont séparés par 1l'énergie AW; elle
vaut quelques milliers de MHz. Si le niveau hyperfin considéré est 1l'un

quelconque de ¢ ou ¢', nous le dénotons F.

Si le champ magnétique est faible.(gs My s’ H << a f.g), F est un

bon nombre quantique. Chacun des deux niveaux hyperfins se décomposent en
2F + 1 sous-niveaux Zeeman séparés par l'énergie &p Mg H. Si on néglige &y

devéht.gs, les facteurs de Landé sont :

. R |

(I11.12) 8y = "€y = 55 &g

La fréquence de résonance Zeeman est la méme dans les deux nivesux
hyperfins, mais les facteurs de Landé ont des signes opposés. A résonance, et
pour une intensité suffisante, un champ de radiofréquence tournant annulera,

suivant son sens de rotation, la polarisation €lectronique dans le niveau ¢

. 0 0 . _ e .
ou dans le niveau, ¢', < S > ou < S >¢,o Un champ de radiofréquence linéalre

¢

annulersa, dans les mémes conditions, la polarisation de l'ensemble des deux

. 0
niveaux, < S >,

Nous étudions la relaxation d'cbservables < Q > vers leur valeur &
1'équilibre de Boltzmann < Q >3 (oll toutes les populations des sous-niveaux
Zeeman sort égales).

~

L'écart par rapport & l'équilibre de Boltzmann de la différence des
populations des niveaux hyperfins est décrit par < 3.T >, Le celcul de < 3.1 >

a4 partir de F=7%+3 donne :

(111.13) <§°f>=%[<1>¢>-<p¢,>_(< Py >p = < Pyr >B)]
P¢ et P¢, sont les opérateurs de projections sur les états ¢ et ¢',

En général, lorsque nous prenons la valeur moyenne de la projection
d'une observable dans un des niveaux hyperfins, nous ajoutons simplement un

indice ¢ ou ¢', par exemple :

000/000
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. 0
(III.14=a) < s’ %4 est la projection de < S > dans ¢,

(III.1k-b) < g >¢. est la projection de < s® > dans A

Nous avons :

+<8% > +<So>

0 .
II1.1 < S
( ) : ¢ ¢! o¢' ¢'¢
La polarisation €lectronique longitudinale comperte une partie
statique :
(III,16) <s?>% = < g TR N

et une partie oscillant & une fréquence de l'ordre de AW ¢

| _ -
(ran <y w8t 2TV o B
pir

- oy 43 = 0
La "cohérence hyperfine" contribu§ & la valeur de < S >,

Nous serons aussi amené & étudier l'observable :

0
(111.18) <Q >=< g > =1 >. 2 -‘I:(¢-l) <% & (¢+1) <So> l]
2¢2-1 ¢ ¢

© 2¢2 - 1
Pour sbréger, nous poserong :
(II1.19-a) < ¢,m|B|o,m > = P

(III.19-b) < ¢',mlolet,m > =p'

(pmm et p'mm sont les populations des niveaux(¢,m)et(¢',m)).

Nous affectons de 1l'indice 1 (ou 2) les données relatives & l'atome

. =»>
1 (ou 2); par exemple, nous écrivons pour l'atome 1 : %1, S1, _fl, Pls ocoe

" ooo/ooa
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> de la matrice

Rappelons enfin que les éléments < F,mF|p1|F',m'
densité sont : '
- des populations, si F = F' et n, ='m'F"
- des "cohérences Zeeman", si F = F' et m, # m'ny.

"cohérences hyperfines", si F # F', m, et m'F, étant quelconques.

- des

B) COLLISIONS ENTRE ATOMES DIFFERENTS

1) Introduction. Approximation séculaire

Nous voulons résoudre 1'équation (III.6-a), valable pour N; << N, :

N .
dey
_ 1 ~ e o= g 1 n ve
i by = p) =ik p1)e =~ () = pY)
e

avec

<2f8flm > = § < 2By |n >

i(E g~E B Es )t/ul.—_( 1
2

(I11.20) T e )12len|Bsei 13, o<k |STP o>

ik,p

+(<2|%|i><i|B) o<k |8 m> ~<a|s}|i><i|}) [k><k (ST [w>) < S >

+ Q%)'Pl(<glsf|i><il31|k><klm > + < z|i><i|gllk><k|sf|m>) < s;P {]
i(E,~E_+E, =E, )t/Y
< 2]3?|m >=2 e o Ek *
(I1I1.21) 15k,
[} 2|S€|i><i|31|k><k|m > - & 2|i><i|31|k><klsf|m E] <sh >

1y|p|
&)

Ip| 0

_J_-.___‘ s R Y
2b.LP"'T’-‘cU-J.DLlJ—

1l

/1y
\21

r " . . . 2 . .
< 52 > est la polarisation €lectronique en représentation du laboratoire et

non en représentation d'interaction; ce n'est pas un terme statique, car une

0../...
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partie de < 83 > oscille aux fréquences E; de 1%€tat fondamental de-1"atome
2 (cf (III.15) pour le champ faible). ‘

’

Ly . . U L1V , .
< zlp?Im > est donc une combinalson de te:mesvelAE t/M’< 1|pllkZ<A|32|u->

== - + - . + - 2
avec AE E2 Em Ek E1 Eu EA’ ou encore

(111.22) AE = AE (1) + AE (2)

3 - on . é ! ‘
AE (1) E, -E +E - E ne dépend que de 1'atome 1,

_AE (2) = E, = E, ne dépend que de l'atome 2,

- I3 3 o "" ’ ° - '\‘ .
Ce systéme d'équations est linéaire en p; et linéaire en p, mais

dépend de termes 3132@ Ses coefficients dépendent du temps. Il est trés
compliqué, '

Nous le raménerons & un systéme a coefficients indépendants du
temps par l'approximation séculaire : elle consiste & résoudre le systéme
obtenu en conservant dans (III.6=a) uniquement les termes ayant des coeffi-
cients statiques (AE = 0); alOrqggl évolue avec des constantes de temps T ;000
On montre (“9) que cette solution est trds voisine de la solution exacte si

les termes négligés sont tels que

(I1I.23) _ AE.T, >> it

Nous ne conservons donc dans le systéme d'équatipns que les termes

< i|g1lk >.< A|32|u > tels que AEY=‘O a g

‘e
De la forme des équations (III,20) et (III.21), on déduit directe-

ment les conséquences suivantes :; les éléments de matrice de % interviennent

prés.(fig. 9).

de telle fagon qu'on passe de | £ > & | i > par une transition Am"s =0, t 1,
1 0.

A PN
< Alpzlu > provenant de la valeur moyenne de < S; >, | u > est relié & | A >

1}

A m"I =0et de | k>3 | m> par une transition fm'y = 0y * 1, Am’

par une transition Am, = 0, *1 et im; = O, Nous avons Amg + Am’g + Am"g = O,

000/000
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u
N\\ Am's = 0, t1 Ams = 0, %1,
\\Am' =0 AmI =0
N\ I |
\ Kk ! A FIGURE 9
Am"s = 0, %1
> i
Am"I =0
atome 1 atome 1 atome 2
<« ¥ “
Em - E2 = Ek - El + Eu - EA a Te pres,

Nous envisageons tout d'sbord,dans le paragraphe 2,les conséquen-
ces de 1l'approximation séculaire dans le cas simple ol la condition (III.23)
ne peut €tre satisfaite que si, séparément, AE (1) = 0, AE (2) = O. Les équa~
tions se simplifient alors considérablement. Nous montrerons,en particulier
que l'é&volution de 31 ne dépend plus alors que de la polarisation électroni-
que longitudinale < Sg > des atomes 2, Les polarisatiu.s €lectroniques trans-
versales n'ont aucune influences en particulier, elles ne peuvent se transmet-

tre d'un atome & l'autre.

Pour simplifier encore le probléme, nous supposons d'abord, dans le
paragraphe 3, que < Sg > est nulldexpérimentalement, on annule < Sg > par un
champ de radiofréquence linéaire perpendiculaire a‘ﬁ, a la fréquence Zeeman
de 1'atome 2); 1l'équation d'évolution de 31 ne dépend alors plus de 2 et a
. une structure d'équation de relaxatiocn. Nous obtenons, dans ce cas, les équa~-

tions de relaxation de diverses observables.

- e fa - o o emo aeme 158+4
Nous donnons ensuile, dans le paragy rigtés &

w .
4

[}

4=

w

e

£

¢

systéme des deux atomes lorsque < Sg > n'est pas ndlle: nous trouvons les va-
leurs des populations lorsque le systéme est dans un &tat stationnaire et les

équations de relaxation lorsque le champ magnétique est trés grand.
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Puis nous envisageons sommeirement dans le paragraphe 5,le cas ol
' les atomes ont des fréquences d'évolution trés voisines; la condition
AE ~ O peut Stre satisfaite si AE (1) = -AE (2) # 0; la polarisation électro-

. + =
nique transversale <S; > peut alors passer d'un atome & l'autre,

. ! —r - P
Enfin, nous montrons que le terme 1k p? entraine un déplacement

. . . ! 0
des niveaux 4d'énergie proportionnel & <S>,

2) Conséquences de 1'a§prdkimation séculaire dans le cas simple od
AE (1) = AE (2) =0

Nous nous plagons dans le cas simple ol la condition AE n 0 (III.23)

ne peut €tre satisfaite que si, séparément :

(1II.24) AE (1) = 0, AE (2) =0 & i prés

Te

Nous n'avons jamais mesuré de temps d'échange plus court que 1072 s,

aussi les valeurs numériques sont calculées pour Te = 1072 s,

Nous supposons aussi que le champ magnétique est assez fort pour que

les niveaux d'énergie E2 (de 1'atome 1) et EX (de 1%atome 2) soient résolus ey

- A

(1 > 1073 gauss, si I = 3/2 par exemple). L A

La condition (III.23) entratne (III.2k) dans deux cas :
- lorsque les structures énergétiques des atomes 1 et 2 différent
sensiblement (facteurs de Landé différents, structures hyperfines différentes),

8E (1) et =AE (2) sont alors toujours différents lorsqu'ils sont non nuls.

Alors, de AE (2) = Eu - E,

" 0, nous déduisons que.A = u, donc que 1l'é€lé-
N Pl ° 3 ° T - .
ment < Alpzlu > représente la population du niveau A. Seule la polarisation

électronique longitudinale de 1°atome 2, < Sg >, interviendra pour 1l'évolution

. A R . g . s oal
de p); en particulier, p, est proportionnelle & <S, >,

000/000
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~ les structures énergétiqugs des atomes 1 et 2 sont quelconques
(elles peuvent &tre trés voisines) mais 1'aimantation transversale de 1'atome
2 est nulle (< S; > = < S, >=0) et par suite AE(2) est toujours nul, Ici
encore, seule < S; > interviendra poﬁr 1'évolution de 31 et 3? sera proportion-
nelle. & <87 >

AE(1) ~ O entraine que < £/p$|m > ne dépend de 31 que par des

éléments < i|p)|k > tels que :

E =-E = E - E a prés

Par suite :

- 1'&volution des populations de 1 ne dépend que des populations de
1.

- 1'évolution des éléments non diagonaux < 2!?3'1|m > ne fait interve-
nir que les &léments non diagonaux < i|p,|k > vérifiant E -E =K -E.
En chemp faible, les facteurs de Landé des niveaux ¢ et ¢' étant opposés, ceci
implique que les cohérences Zeeman des.ﬁiveaux ¢ et ¢' ne sont pas couplées :
il n'y a pas de transfert de cohérence Zeeman d'un niveau hyperfin & 1l'autre.
A 1l'intérieur d'un méme niveau hyperfin F, deux cohérences ne sont couplées
que si le champ magnétique est suffisamment faible (H < 0,5 gauss pour 87Rb).
Les cohérences Zeeman ne sont couplées qu'd des cohérences Zeeman et les

cohérences hyperfines qu'd des cohérences hyperfines,

En champ fort, la cohérence entre deux sous-niveaux ne peut €tre
couplée & la cohérence entre deux autres sous-niveaux; remarquons que, dans
ce cas, la condition AE n O entraine toujours AE(1l) ~ AE(2) n O parce que
les structures hyperfines des deux atomes différents 1 et 2 sont toujours

trés différentes.

- ooo/ool
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. D'autre part, si tous les £léments non diagonaux sont nuls initia-

lement, ils le restent.

3) Relaxatlon par colllslons d"change entre atomes dlfferents lorsque
< S >=0

; Plagons-nous dans les conditions ofl 1'approximation séculaire a
- été faite au paragraphe 2 (fréquences des atomes différentes ou, sinon,
< SZ >= < 8; >=0), Comme < Sg > es%ﬁulle gd,qui lui est proportionnelle,
- 1'est aussi et 1l'équation d*évolution de la matrice densité 01 est alors :

dpl 1

11125) - (P1-01)

avec

mr6). < 2lfflms =f <rlfilmo v § @Rl alslli < ilBile o< xlgPlm >
‘ 1.k,p
la somme izk est restrem"he aux termes vérifiant E.z =E +E -E; << -
: . .
La résolution des eq_uatlons (III 25),qu1 ont une structure d'équa~. -
tions de rela.xa.tlon a déja &té traitée dans (Jo.P.)s Nous nous contenterons de
rappeler les resultats .déja obtenus et publles et les compléterons sur certains

poznta\, ) Nr

a) Etat stationnaire

La solution~s‘l_‘.e.tionna.ire de (III.25) est :
N 1 ‘
, $ Fomle|Fm 2= ,

<5F,ml3'1|F' ' > =0 (pour un état | F',m' > # | F,m >)

Tous les sous—nlvea.ux de 1'état fonda.menta.l sont également peuples

et il n'y a plus de coherence ‘dans le systéme, Les atomes sont revenus. d

1'équilibre de Boltzmann.

1. . 000/000
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N . .
p1 va tendre vers cet état avec plusieurs constantes de temps. On

a blen une relaxation par échange.

b) Evolution de la polarisation hyperfine
On trouve, toujours dans 1l'hypothése < Sg >=0:

(111027) -—d— < —S>1°—f1 > -

>
dt < Slof1>

1
T
e

La relaxation hyperfine se fait exponentiellement avec la constante

de temps TH telle que E-TH—f~Fe°

Remarquons que, méme si 1l'atome 2 est tel que < §2.f2 > # 0, 1'orien=~
tation hyperfine de 1'atome 2 ne se transmet pas & 1l'atome 1. Lors des colli-
sions d'échange de spin, il y a transfert de la polarisation &lectronique d'un
atome & un autre, mais il n'y a pas d'échange direct des polarisations hyper-
fines., Cependant, dans une cellule contenant des atomes 1 et des atomes 2, on
les atomes 2 acquidrent alors, par collisions d'échange, une polarisation &lec-
tronique < Sg > # 0 (ce qui n'est pas le cas analysé dans le présent paragraphe
ol on maintient < s§>nu11e) et il peut en résulter une polarisation hyperfine
non nulle des atomes 1., Notons que, dans ce cas, comme nous le verrons en
III-B-k-a, on ne crée pas de différence de populations appréciable entre les

états de meme mpet de F différents,

c) Evolution des polarisations électronique et nucléaire longitudi-

nales (< Sg > = 0)

On aboutit aux équations suivantes :

3 n - — " " —‘l
III.28 S < 8] > = e =t fx <8y > + A' <SY >
( ) & 1 " |} <812, 1 >4t
0 0 0
(11I.29) -gT < 8 >¢s= - é EJ < 8 >¢ + u' <5 >¢':|
e

000/000
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avec 2¢3=01+1 7. L
A == w (A = T8t = 3/2;“3 si Iy = 5/2)
91 |
sz o iB -y lei = 5/2)
( ) L2
IIX.30 , ' '
"‘If"égﬁﬁgmd) (u = % si I, = 3/2; -%g si I; = 5/2)
1
2
oo ) B e Gei Ty = 5)
B ¥ 3 | -

x Ces équaﬁions sont valables lorsque les fréquences propres des ‘
atomes 1 et 2 sont différentes ou, sinon, lorsque < SZ >=< 8 > =0 (condi= . °
tions nécessaires pour pouvoir appliquer l’approximation séculaire de fagon '
simple). Dans ie:pré@ier cas, en particulier, aucune condition n’est imposée

sur les cohérgnges.des.atomesa La résolution du systéme (III.28) et (III.29) -

montre alors gﬁenlésﬁdeux vecteurs propres de ce systéme sont < Ig >5b et

< Q1e >t (< Qlé?iafété défini en (III.18); rappelons que < 1? >8t ot < Qe >S5t

représentent les. parties statiques de < I? > et < Q1o >); les valeurs propres
. . » . 2 ’ -

associées sqnt ?n ?'?¢1-Te'¢t-Tez Teo

Ainsi,,< Q1e~>sP évolue exponentiellement avec une constante de
; indépendénte du spin nucléaire, Au contraire, le temps de
9 st est 'trds long : 8Te si I, = 3/2, 18Te si I, = 5/2,

relaxation de < I; >
32T, si I, = 7/2. Le spin nucléaire n'est pas affecté directement par la col-

temps courte Te

lision; cependant,ipgr l'intermédiaire du couplage hyperfin, le spin &lectro-
nique entraine le spin nucléaire dans son évolution et d'autant plus lente-

ment que ce spin nucléaire est plus &levé,

ooo/ooo
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Nous avons vu (III.15) que < S? > comportait une partie statique
et une partie oscillant & une fréquence de l'ordre de 1'écart hyperfin AW :

0 ) 0
< 5 > =« S? >St & < S1 > + < sg >

o6 $'¢

st

Expérimentalement, nous cbservons < Sg > 7, qui est égal &

0 . . . . .
< S] > en absence de cohérence hyperfine., Nous supposons qu'il en est ainsi,

pour simplifier 1'écriture (cependant, si < ¢,m|p;|é',m > # O, les équations

st

. 0 .
que nous écrivons dans ce paragraphe sont valables pour < Sj > au lieu de

< S? >). Alors, < I? > = < I? >S5t et < Q1> = < Q¢ >St.

0 . . . . s 0
< 51 >, qui est une comblnaison linealre de < I} > et < Q4 >,

évolue avec les deux constantes de temps T et T _ suivant 1'équation :

n el
. 0 i
(III.31) <8y 5= <>t et Tey :LégL_i_ e~%/Tn
2¢1 - 1

i 0 i oo 2 e eas A . 0
< Qle >1 et < I, >! caractérisent 1'état initial & partir duquel < S; >

tend vers zéro,

La mesure du rapport Tn/Tez doit confirmer la validité de la
théorie de 1l'é&change. Sa valeur, 2¢], augmente rapidement avec le spin nu~
cléaire, La‘relaxation de la polarisation &lectronique d'un &lectron libre
(pour lequel I; = O);subiésant des collisions d'échange avec un alcalin se
fait avec la seule constante de temps T, 1'observable < I? > n'existant pas,
Lorsque I, = 1/2 (cas de 1l'hydrogéne), le niveau ¢'; ne comporte qu'un seul
niveau et < S?‘> ¢ = 03 en absence de cohérence hyperfine, < S? > =< S? >¢

. < 0 - . .
est proportionnel a < I} > = < I? >¢ ; 1'observable < Q,, > n'existe pas,

< S? > relexe avec la seule constante de temps Tn = 2Te‘

L*équation (III.31) est formellement la méme que 1l'équation
(II.c.k.a) de la référence (!5), décrivant la relaxation,par collisions sur

des parois enduites de paraffine de la polarisation &lectronique < Sf > d'ato-

060/0.0
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mes de rubidium. Dans les deux cas, relaxation par échange et relaxation par
collisions sur parois, l'interaction responsable de la désorientation n'agit
directement que sur le spin électronique, meis elle ne touche pas le spin
nucléaire. Les observables relaxant avec une seule constante de temps sont
les mémes (< I > et < Q >), mais le rapport des deux constantes de temps
dues & la relaxatlon sur la paroi, T /T ep dépend non seulement du Qpin
nucléaire meis encore du temps de correlatlon To P ge 1'interaction désorien-

tatrice, qui peut €tre long. de rapport est d'autant plus grand que Tcp est

plus court et que Ij est plus grand. Pour rcp << i;q o on‘trouve
| 76
T /T = 2¢1; c'est la méme valeur ‘que pour la relaxation par échange. Nous

np ep
montrerons en III-B<4k que ce rapport est caractéristique de toute interaction

'—iéotrope,de temps de corrélation trés court devant , et n'agissant que

sur le spin électronique, bien qué9 dans le cas des collisions sur la paroi,
il s'agisse d'une interaction faible cb&issant au critére de moyennage par le
mouvement et que, dans le cas des collisions d'échange, 1'interaction soit
forte., |
Enfin, on voit sur les equatlons (II1.28) et (III. 29) que la polari-
sation électronique longituﬁiﬁale < Sl >¢ du niveau ¢ relaxe9 lorsqufon main-

tlent < 81 > ;nulle, exponentlellement avec ls constante de temps T /A H

¢
III.32) —r <S>, =-- <8 »

¢ ’4@1 Te ¢

d) Evolution des &léments < ¢, .m|Bi| ¢',m >

On trouve de méme 3

. . d - N ' S
III.33<a) e <¢pm|p)|¢im > = --,Jf;- (%f -:—2’-) < ¢,m¥1]¢,m >

En particulier ;

III,33-b) -%; < $,0]p1]4;0 >-= --5%- < $,0[01]450 >
e

ooo/ooo
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la relaxation de la cohérence hyperfine entre les deux niveaux (¢,0) et
(¢',0) se fait exponentiellement avec la constante de temps hTe/3 indépendan-

te du spin nucléaire.

e) Evolution des éléments < F,mlgl|F,mﬁl >

Elle ne dépend que des &léments < F,m"|p,|F,n" > eppartenant au
méme niveau hyperfin que 1l'élément non diagonal dont on étudie 1'évolution
et tels que la différence d'énergie entre les niveaux (F,m") et (F,m") soit

égale 3 celle entre les niveaux (F,m) et (F,m').

Nous supposons le champ'magnétique suffisamment faible pour que les
niveaux Zeeman soient équidistanté & la largeur de raie 1/Te prés, mais tel

que leur distance soit supérieure & l/Te (les écarts Zeeman wp et w; vérifient :

1
Vi T w2 = o] << =5

R —C————— e
w1
Ve Y T u et wg >> .
LLLIII AL T
i e
w2

1/, v T

les diverses transitions Zeeman sont confondues), On & alors :

a i A v
—— = - >
at 17 T "1 7
(ITI.3L) e
d e _ ut f v
ot Sl T - T, <51 2

: 0
Le temps de relaxation longitudinal(kIII.28) et (III.295)de <8, >

F
(F = ¢ ou ¢')lorsque< S(I) >

pr =0 (F # F'), est égal au temps de relaxation trans-

pe L'interprétation de ce résultat est donnée dans (J.P.).

Si le champ magnétique est un peu plus élevé, de telle sorte que les

versal de < ér >

résonances Zeeman de 1l'alcalin soient séparées (du fait du découplage entre §1

voelees
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> . . a~ s .
et I)), les divers &éléments non diagonaux d'un méme niveau hyperfin ne sont

plus couplés entre eux et 1l'on a :

M-
III.35) '-%— < F,npl|01|F,m > = = Cg ) -—-— < Fome1|p,|Fom >
)4451 e

(Rappelons que ¢; = I; + —0

le temps de relaxatlon est le m€me pour la cohérence entre

(¢1o,m )} et (¢;,m=1) - et pour la cohérence entre (¢V,m) et (¢1,m~l)

£) Interactlon de Te R courtl>n aglssant que sur §1, isotrope et

telle que 75, R (t)

. Nous voulons montrer maintenant que toute interaction (forte ou
faible) 3@HR (t), isotrope, de temps de corrélation TCR trés court n'agis-
sant que sur le spin &lectronique §1 =«% d'un atome alcalin et telle que
5%51 (t) = 0, donne lieu & des phénoménes de relaxation décrits par une

équation du type (III.25).

L'interaction EHBIR (t) agit sur 1l'atome lors de toute colli-
sion de celui-ci contre le réseau; nous supposons que rcR est trés petit

‘devant la durée Tc quli sépare .en moyenne deux collisions successives; nous

‘admettons aussi que TcR <<=t 3 cela signifie que, pendant la collision,

%011

l'action du hamlltonlen stathue 5%51 est négligeable devant celle de 7@1R°

L'évolution de la matrlce densité p; au cours du temps résulte alors
de la superposition de deux processus indépendants qui sont :
-~ en dehors de toute collision, 1°& volutlon propre sous lPaction de 761 3 la

variation de p; est alors donnée par --— [:?@1, plj

- pendant la collision, l' évolution est pratiquement due, comme nous l'avons

déja dit, au seul hamiltonien 251 (t). Nous la décrirons par le terme
dpy

),

000/000
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Finalement, 1'évolution globale de la matrice densité est donnée
par l'équation :

- . . ey
IIT.36 —_— =z [,
( ) (%1, 1] .+‘( = )R

dt

Il reste & donner le forme de la valeur moyenne sur tous les ato-

mes du terme de relaxation.

L'équation :

représente la variation moyenne de p; au cours du temps; p; , matrice densité

juste aprés collision, est donnée & partir de p; (matrice densité avant colli-
sion) par la transformation unitaire

—R R — R
1 =St gy S

(on a bien Tr ETR =Trp; = 1),
. <% R . > .
D'autre part, puisque 1 (t) n'agit que sur S; et est isotrope en
valeur moyenne sur tous les atomes, il est clair qu'il en est de mé€me de sk,

SR est combinaison linéaire de la matrice unité I et des matrices de Pauli

(puisque $; = 1/2)

sf = a1 + 8.8,

a et b dépendant des paramétres du réseau et étant tels que, en valeur moyenne

sur tous les atomes :

b* = g b_ =0

2 =21 2 = 12
‘b+| ) |b_| b

a b; = a
2 = X
ol =5

B < .
Comme S*° est unitaire, on a aussi ;:

a2 + £ b2 =1

.../...
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- Th =

Il en résulte que

R
P1

(1 = b2) 57 + b2p; ¢

avec -

e
P1

1 1.\|p — -
T 1+Z(§)l'31 p1 ST°
Nous avons déjd rencontré p;€ lorsque nous avons calculé l'effet

des collisions dféchange d'étomes 1 avec des atomes 2 tels que < S, > = 0,

L'é quatlon d’evolutlon de py, (III.36), s'écrit ainsi :

dp)

5 (p1 = £1%)
C

C'est la méme équation d'évolution que si les atomes observés subis-
saient des collisions avec des atomes 2 (qui constitueraient le réseau) tels

0 o e P
que < S; > = 0, la fréquence des collisions &tant Tc/bzo

Toute interaction isétrope n'agissant que sur §i, de temps de cor-
rélation tres court et telle que ?61 (t) = 0, ¥ compris l’lnteractlon |
‘d'échange lorsque < §2 > = 0, est décrite par 1équation (III 37)s cec1, quelle‘
que soit son origine, magnethue ou électrostatique. I1 en résulte que, pour
toutes; < Qe %s < I? >y < glofl > relaxent avec une seule constante de temps,

a2
Togr T ou Ty et que T, In/2¢1 = Tye

h) Propriétés du systéme des deux atomes pour < Sg ># 0

a) Etat stationnaire en champ faible :

Nous avons vu que la polarlsatlon longitudinale totale
F0 =N F1 + No Fz n'était pas modifiée par les collisions d'échange 1-2.
Sous l'action de ces seules collisions, le systéme ne tend donc pas vers

1'équilibre de Boltzmann puisque cet équilibre correspond & F’ = o,

OOD/OOO
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Cependant, & plus ou moins longue &@chéance, la polarisation d'un systéme

finit toujours par s'annuler sous l'effet des autres causes de relaxation;

ne tenir compte que de l'effet des collisions d'échange n'est donc pas réa-
liste, Nous calculerons néanmoins 1l'état stationnaire atteint dans ce cas
fictif, Si, en effet, par suite des causes de relaxation autres que 1l'échange,
F° varie avec une constante de temps T telle que T, << T, on pourra considé-
rer qu'ad tout instant t les éléments des matrices densités des deux atomes

seront ceux de 1'état stationnaire lorsque la polarisation est O (1),

Il s'agit done ici de chercher une solution au systéme 4d'équations
(App II.2), dgl/dt = dp,/dt = 0, correspondant & 1'état stationnaire et donné
dans l'appendice II, Si on prend :
= A e, =2, 8
(III.38)

éléments non diagonsux de p; et p, nuls,

on constate, en substituant (III.38) dans (App II.2), que c'est effectivement
une solution. Comme nous le disions plus haut, le systdme (App II.2) poss&de
des solutions autres que celles correspondant & l'équilibre de Boltzmann :

1 1 . Z . 2
P imm! = ﬁ?? Gmm' s Pormt = uE; Gmm" A1 et Ao sont déterminés par les con

ditions :

Tr py =1, Trpp =1 et valent :

B B

l ~-c¢e 1l e

(III.39) = $ Ay =
(1+e8) (718 = #18) 7 T (14e8)(e7928  o$28)

>

-
|
]

Ainsi, 8 1'équilibre, les populations ne dépendent que de m.; elles

ne dépendent pas du niveau hyperfin; elles sont les mé€mes pour les deux sortes

oan/ooo
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d'atomes lorsqu'ils ont le m€me spin nucléaire, Les cohérences sont nulles,
Les polarisations électroniques longitudinales sont €gales méme si les spins

nucléaires sont différents. On les calcule & partir de (III.38) :

- | B
R O A R D P D
éq éq l+e

51 un seul des deux atomes a initialement de la-polarisation élec~-

tronique, l'autre en acquiert.par échange (et sil n'en a pas & 1l%origine,

/i1 n'en acquiert pas par &change)., Cette propriété a souvent été utilisée
pour orienter par €change un atome 2, aprés avoir orienté un atome 1 par
pompage optique, Nous constatons, sur (III.38), qu‘il n’existe pas alors de
différence de populations entre les niveaux (¢3, O) et (¢2', 0). Il avait &té
suggéré de faire une horloge atomique fonctionnant sur une transition hyper-
fine de 2 orienté par échanée avec 1 pompé optiquement, dans le but d'éviter
les'déﬁiééements lumineux dus au pompage optique direct sur 2 (1'échange entre
alcalins h'introduisant.pas de déplacément appréciable). On voit que l'horloge
ne peuf fonctionner sur la raie (¢5,9 + (¢2°9Q);Par contre, on peut observer
les raies($2,0)+> (¢27,1)et(¢2,0)+(¢2" ,~1)dont la fréquence de battement donne
la fréquence (¢2,0)+(¢2",0) (en champ trés faible). Des expériences (*1) ont
montré qu'on créait effectivement une orientation hyperfine de 2 lors des col-
lisions de 2 avec 1 orienté optiquement; mais que, comme prévu, il était im=-

possible d'observer la transition(¢;,0)*(¢2°,0),

Les pélarisations'longitudinales totales, (< Fg >)éq et (< Fg >)éq .

calculées & partir de (III.38) sont données par :

$18 =318 B
(< F? >), .= -1 € e in o0 D e (¢1 =I; + 1/2)
eq P18 _ e~¢18. l_e2B i
et
$28 =28 .8
(< Fp >)g = by SomotoSimmr _ 2 & (4 = Ip + 1/2)
eq e¢28 - e-¢23 lmeQB

ooo/ooo
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(< F? >)éq et (< Fg >)é§ ne sont égales que si les deux atomes ont m€me spin

nucléaire.

Remarquons que l'équation (III.38) est trés générale., Elle est va=-
lable méme si les fréquences propres des deux atomes sont trds voisines. Elle
est aussi valable que les polarisations solent faibles ou fortes. Elle a &té
démontrée ici lorsque N << ﬁzg elle est encore valable quelles que soient

les proportions respectives des atomes 1 et 2 : en effet, comme nous le ver-

mB

rons plus loin, la répartition p =o' =21 e caractérise aussi 1'état

1mm 1mm
stationnaire d'un ensemble d'atomes 1 soumis & des collisions dféchange entre

N P . . = [] = -mB
atomes 1; le répartition pzmm pme Ay €

re d'un ensemble d'atomes 2 soumis & des collisions d'échange entre atomes 2,

caractérise 1'état stationnai~

La répartition (III.38) n'est donc pas modifiée lorsqu'on tient compte des

collisions 1l=1 et 2=2,

La forme (III.38) de Py,2 mm et p;’z m avait déja été suggérée
par ANDERSON, PIPKIN et BAIRD (3) : ils avaient calculé 1'état stationnaire
correspondant & des collisions sodium-azote, en supposant que les atomes
n'avaient pas de spin nucléaire, et avaient trouvé une répartition en e-mB.
Ils indiquaient ensuite, sans justification, que cette répartition avait la
méme forme lorsqufon tenait compte du spin nucléaire, ce qui est effective-
ment vrai. Ils appellent g paramétre de température de spin du moment angu-
laire (angular momentum spin temperature), On peut le calculer & partir de
(III.41), Si le systéme est hors d'équilibre, on sait qu'il évolue de telle
sorte que N; < Fg >+ Np < Fg > reste constant (rappelons que, par contre,
N; < S? >+ Ny < Sg é_varie) :

[N1<F?>+N2<Fg>:| =[N1<F?>+N2<Fg>]

initial équilibre
le premier membre de cette &quation est connu par les conditions initiales,
le deuxiéme s'exprime en fonction de B & partir de (III.L1); on peut donc

calculer la valeur de B correspondant & 17état stationnaire (III.38).

000/00.
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La relaxation vers cet état n'est pas simple & décrire, car 1l'évo- :
lution de 31 dépend de < Sg >j or, nous montrons, dans 1l%appendice III, que
1'évolution de < Sg > est liée & celle de < (Fg)2 > (équ. App III.5) et fina-
lement, & celle de toute la matrice.densité9 320 Dans le seul cas particulier
ol la particule 1 est un &lectron, 1l'équation d’évolution de < Sl > prend une
forme simple :

d

(IITI.L2) &

<S?>=-1—%——(<sg>-<sg>)
' e

Le spin nuclealre de 1l'atome 2 n'intervient pas de fagon explicite

dans (III L2). Cette équation a souvent été admise sans aucune justification.

b) Relaxation en champ magnétique fort :

o N - 0
Nous ne faispns plus d'hypothése sur la valeur de < Sy >,

< -+

- Le champ magnétique est suffisamment fort pour que I1 et 5 soient -

totalement decoupleso I1 est tel que H

0
SII Ug Il H << a.1 Tlosl << gg M Sl H
‘. . ° al a‘
(a) En .caelculant p§ & lfordre zéro en —————= & partir de 1'expression (III.20),
1 , 8g Vg H

on constate que les populations < 2[3?]2 > sont des fonctions, indépendantes
du temps, de < m[31|m >3 11 n'est donc plus nécessaire de faire l'approximation

P . 2 : ~ P °
séculaire., On déduit de p; les résultats suivants 3

(III.L43) =1- 2,m |p1| mI >4+ < = ,m loy |- 2’m1 > = Cte

la somme des populations des 2 niveaux de l%atome 1 ayantmsﬁQEValeur de m,

est constante; il n'y a pas de transfert. aux niveaux de mI'différent°

d
T <~Il>=0.b:

Le spin nucléaire &tant decouple ‘du spin électronique, il ne relaxe pas par

(III. hh) ~2=

échange .

(III.45)  =3- d

—Tifb—-<Sg>=-—g'f—e(<S(l)>-<82>)
e
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Si 1'on fait en outre l'approximation séculaire, on a 3

(III.46) 4 _ <% >=-

e
at <S>

1
T
e

-' L - 13
Nous obtenons pour < S; > les mémes &quations d'évolution que si

le spin &@lectronique n'était pas couplé au spin nucléairey, gtait placé en champ ma-

gnétique quelconque®’

subissait des collisions avec un atome différent (la dif=-
férence entre les fréquences d'oscillation de(SI}et(SZ)doit &tre grande devant
l/Te Esur pouvolir faire l'approximation séculaire dans l'équation d'évolution
de < 8 > ).

(B) Si nous cherchons & poursuivre les calculs & un ordre plus élevé, nous

devons a nouveau utiliser l'approximation séculaire pour simplifier les

équations. Nous constatons que tous les résultats que nous venons d'énoncer
a)

8 vg H
pulations aprés échange & l'ordre 2 sont données dans 1l'appendice III. On en
déduit :

sont valables jusqu'ad l'ordre 1 en compris, Les expressions des po-

~.

a2

0
- — . E12>+2(<(11)2>-1<1+1))<sgﬂ
2(gsuBH)2 T,

, d 0
(III.47-a) 7 <01 >

2

o . a)
(III.U7=b) —= < S? > = - {f S? > = < Sg > -

T 2
e Q(gSuBH) T

e
[< I(l) > 4+ 2 << (12)2 > - I(I+1)) < Sg >] }

La polarisation totale Ny (< 81> + <1} 5) + N, (< 8) > + < I 5 est constante.

5) Conséquences de l'approximetion séculaire lorsque les fréquences des atomes

sont voisines

Le probléme que nous nous posons ici est le suivant : peut-on réali-

ser la condition AE(1) + AE(2) ~ O, autrement qufen ayant AE(1) ~ AE(2) ~ O,

00./0.0
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Remarquons tout de suite que ce probléme n'existe pas si
< S; >= < 8, >= 0, car alors pE(2) est toujours nul et,par suite, il
faut AE(1) = O, On est dans le cas traité en III=B=2.

D' autre part, comme nous l°avons signalé, ce probldme ne se pose
pas en champ fort puisque AE ne peut &tre nul que si AE(1l) et AE(2) le sont.
De plus, en champ faible, il est impossible d'avoir AE = O si AE (1) ou
AE(2), ou les deux & la féis,sont de 1'ordre d'une fréquence hyperfine, parce
que les structures hyperfines des "alcalins”, en y comprenant H, sont trés
différentes. I1 n'y a donc paé, dans les 2 cas précédents, de transfert de
cohérence hyperfine d'un alcalin & un autre; si la "cohérence hyperfine" de

l'atome 1 est nulle avant échange, elle l'est encore aprés.

Nous envisageons meintenant le probléme d'un transfert de cohérence
Zeeman, Il peut se poser dans deux cas : les fréquences Zeeman des atomes 1 et .
2 sont trés voisines; elles sont dans un rapport simple.

a) les deux atomes’ ont;presque le méme facteur de Landé (Na, 39K’,

l'1K 87Rb) parce qu'ils ont le meme spin nucléaire.

Lfénergie d’un sous=niveau Zeeman m du niveau hyperfin ¢ par exemple

est alors : _ 2 5 (g u H)2
E = g + 29=L g mu_ H + S 5B
m 2¢ S 2¢ "I B L2 AW
Le terme important est 2: m uB H; il est le méme pour les deux atomes puisque

¢1 = ¢2. Dans le niveau ¢, il vaut.- m g H ¢ on peut montrer que, par

gs
2¢
suite, la condition AE(1) + AE(2) ne peut &tre réalisée que si les atomes 1 et
2 sont tous les deux dans le niveau ¢ ou tous les deux dans le niveau ¢', La

cchérence Zeeman ne change pas de niveau hyperfln lorsqu’elle passe d'un atome

a 1l'autre.

ooo/ooo
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Les différences entre lesgcarts Zeeman dans les deux atomes pro-

viennent de ce que les termes correctifs & m g H (terme nucléaire et

25
2 2
effet du second ordre en.—%ﬁe) ne sont pas les m€mes; ces différences sont

des fonctions non linéaires de H et tendent vers zéro avec H.

Si H~ 0, 1l'atome 1 peut acquérir de la cochérence <F,m|31|F,m*l>
& partir des cohérences < F,m'|p,|F,m'tl >, m et m' étant quelconques. La va=
leur de H & partir de laquelle ce transfert ne peut plus avoir lieu dépend du
couple d'alcalins éqnsidéfé; Des coincidences accidentelles de certaines fré-
quences Zeeman & deslvaleur§ de H relativement élevées permettent des trans-
ferts dans des conditions bien précises : ainsi, pour le couple 3k-87Rb,
lorsque H v 0,9 gauss, il y a possibilité d'un transfert de la cohérence
entre (F=2, m=0; F=2, m==1) & (F=2, m'=0; F=2, m'==~l); mais pour
H ~ 0,45 gauss; il n'y a aucun transfert possible car AE(2) - AE(1) ~ 200 Hz,
Pour ce couple particulier, ce n'est que lorsque H > 1,1 gauss que 31 ne dé-

pend plus que de < 820 >st°

b) le rapport des facteurs de Landé des deux atomes est simple.

- 1l vaut 2 poﬁr H associé & 1'un des alcalins de spin 3/2 : Na,
39K, HIK’ 87Rb°
-~ il vaut 2 pour 1%un des alcalins de spin 3/2 associé & Cs.

- il vaut L pour H=Cs.

La figure 10 représente les niveaux d'énergie des deux atomes lorsque

le rapport des facteurs de Landé vaut 2,

m1+2

o 2D < ) 4
w I

FIGURE 10 Y m +1 2w
w [ ' 1
m) mp

atome 1 - ‘ atome 2

my + 1

- f o e ooe/oco



- 82 -

L'atome 1 ne voit de 1l'atome 2 que.<_§2 >3 en particulier, les seuls éléments
non diagonaux auxquels il €st sensible sont tels que Amp = 1. Toute cohérence
Am; = 1 pourra exciter une cchérence Am; = 2, mais une cohérence Amj = 1 ne
peut &tre transférée & 1l'atome 2 qui ne posséde pas de niveaux d'énergie sépa~-

rés par la distance w,

Si le rapport vaut 4, les transferts se font de Amy = 1 & Amp = b,
Donc, par collision avec un atome d'hydrogéne possédant une polari-
sation électronique transversale non nulle < Sz+ > =% < 8y >4 0, un atome de
Na, K, ou Rb acquiert de la cohé&rence AmF = 2, AF = O, un atome de Cs de la
cohérence AmF = b, AF = 0, Par contre, Na, K et Rb ne peuvent transmettre
tout ou partie de leur polarisation €lectronique transversale & H, De méme,
les transferts de Na, K ou Rb & Cs sont possibles, alors que l'inverse ne

*)

quelle transition, et de méme que dans a), pour certaines valeurs particulié-

1l'est pas. Ces transferts peuvent avoir lieu si H.-v O pour n'importe

res de H et de mFoAPour les collisions de Na.avec H, il peut y avoir transfert
de cohérence de H & Na pour toutes les transitions si H < 0,029 gauss (si

T, = 19‘2 s)o GoAo RUFF et T.R. CARVER (*2) ont observé le transfert de cohé-
rence de H & Na; ils opéraient dans un champ magnétique de 0,07 gauss pour
lequel AE(2) + AE(1l) varie entre 13 et 49 Hz suivant la transition considérée;
i1s n'indiquent pas la valeur de T.; on peut.supposer que T, était trés court
puisque le transfert de cohérence avait lieu. et que l’hydrogéne atomique

était obtenu & partir d%une pression &levée (2 Torr) d'hydrcogéne moléculaire,

ooo/ooo
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) (Dans le cas que nous avons &étudié expérimentalement (87Rb contre Cs), il
n'y a donc aucun transfert possible de cohérence de Cs & Rb),
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Signalons que dans les cas a) et b) 1'évolution des populations
ne dépend plus seulement des populations de l'atome 1, mais aussi des produits
< F,mlgllF,m*l >e< F',m'|32|F',m'*l >3 d'autre part, 1'évolution des cohérences
Zeeman de l'atome 1 dépend non seulement des cohérences Zeeman de 1l'atome 1,
mais aussi des produits < F,m|31|F,m >e< F',mlgle',m'#l > (ce sont ces der-
niers termes qui sont & l'origine du transfert de cohérence d'un atome &
1'autre). Cependant,les cohérences Zeeman des niveaux ¢ et ¢' ne sont pas

" couplées. Nous retrouverons de telles propriétés lors de 1'étude des colli-

sions entre atomes identiques,

6) Etude du déplacement

Nous nous plagons dans les mémes hypoth&ses qu'en III~B-2 (fré-
quenEeS'des atomes différentes ou < Sz+ > = 0), L'approximation séculaire
nous conduit & remplacer, dans 1'équation (III.6-a), l'expression (III.20) de
51¢ par :

oA g 0 0 Y 0 st
(III.48) < p; [m> =2 (< 2|s; [2.> = <m|S; [m>) < 2|p;|m > <5, >
Ce terme est nul pour des populations (| 2 > = | m >). Il n'est dif-
férent de zéro que si 2 # m et i1 donne alors, dans l'équation d'évolution de
31, un terme imaginaire, proportionnel & la partie statique de la polarisation
électronique longitudinale, < Szo >St° I1 représente une variation de la fré-
quence d'évolution de < llgllm >, c'est-d-dire un déplacement des niveaux

| 2 > et | m>, Le déplacement du niveau | £ > est :

2K

0 0
(III.49) - < 2ls; j2 > <8, >t
e

Tout se passe comme Si le spin électronique n*était plus dans ie

champ magnétique H mais dans un champ magnétique 1égérement différent,
" 0
2k < s, 55t

H -
Te 8g Y

o Comme la séparation Zeeman des niveaux d'énergie est

0.01/00.
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déterminée par l'action du champ magnétique sur le spin &lectronique (& 1'ap-

proxlmatlon gI << gs), on peut.dire que. le .champ magnétique agissant sur

2g < Sz0 st 1

e ’ &g uB

1l'atomé est modifié de la quantité = o

Les élargissements des niveaux dus & l%échange etant de l'ordre de

l/Tes nous vnyons que le rapport déplacement sur élargissement est de l'ordre

de 2K < S St; avec 1'évaluation, faite au paragraphe II=1, de K
(I k|~ gTi:TT (équ. IIoloi> et les valeurs de L données dans l'appendice I,

nous voyons que ce rapport varie de 1/800 a 1/2,800 lorsquion passe de Na &
Cs., Des mesures sur e=Rb (23) ont montré que ce rapport valait 2% dans ce cas.
Nous voyons que c'est une trés bomne approximation de négliger le déplacement
pour les collisions alcalin-alcalin (pour Rb, vers 20°C, T ~ 0,1 s9 le dépla~

cement serait au plus de 1l'ordre de 10~ Hz)

Remarquons enfin,sur la formule (III,L48), que, en champ magnétique
faible, il n'y a pas de déplacement par échange de la raie(F = I+1/2, m = 0)
. . 0 0
+(F = I~ 1/2, m=0),puisque < ¢,0{8; |$,0 > = < ¢*,0{8; [¢',0 > =0,

COLLISIONS ENTRE ATOMES IDENTIQUES

1) Introduction

Nous avons vu qufon peut négliger l'effet~de 1'1dent1te des parti-

cules dans la collisién si nous supposons | QSE | et | QSE l I trés in-
férieurs 3 Qg et Qe <0~ - Nous avens  donc & résoudre (III,.T)
. , .
a4 1 n ny == g 4V
df., = - =5 (p-pe~1l<'p)=-,-r%—=(p=’3€)
e e

avec o

000/000
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< g|pe|m > =.% < 2|8|m >

i(E,-E +E -E.) t/#
*zelmEkl
i,k,p

(III.50) [kl Izl zlsp|1 > < ilp|k > < k|SP|m >
+(<2|Sp|i$<i|plk><k|Sq|m> - <2|Sq|i><i|3|k><k|sp|m>) <«s¥>
+ (%)lpl(<2|SP|i><i|3‘|k><k|m> + <|i><i|p|k><k|SP|m>) <S"p>]
i(E,~E +E =E.) t/#
<2,|p |m>=2.2 e P _(12-,)|P.|

1,k,p
(111.51)

Ezlspli>si|3|k> <k|m> - <¢|i > < i|p|k> <k|Sp|m>:' <sP>

. . L. n, an .
51 les atomes n'ont pas de spin nucléaire, pe = 3 et 3d = 0, p n'évo=-

lue pas. C'est la présence du spin nucléaire qui produit une évolution globale

de la matrice densité, du fait des collisions d'échange.

L'équation (III,7) est une équation différentielle & coefficients
dépendant du temps. Elle est encore plus compliquée & résoudre que (III.6-a)
puisqu'elle est quadratique en 3, ge et Sd comportant des termes
<2 | 1 | m >-< 8% >, L'approximation séculaire nous permet de nous ramener

& un systéme d'équations & coefficients indépendants du temps, qui reste encore

cependant assez compliqué.

Pour 51mp11f1er, nous supposerons d'abord qu 1n1tlalement tous les

éléments non diagonaux de la matrice densité sont nuls, On montre alors aisé-

ment’ (grace & 1'approximation séculaire) qu'ils restent toujours nuls au cours

du temps, On peut, dans ce cas, n'étudier que l'évolution des populations.

.G./..O
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Si, de plus, < 8% > est nul, le systéme d'équations devient liné-

+ >
aire. Nous montrons, dans le paragraphe 2, que < S.I > relaxe alors avec une
seule constante de temps T“ (nous donnerons aussi 1l'€quation d’évolution de

< 3.7 > dans le cas general)

. . 0 .
Si, au contraire, < 8 > n'est pas nul, le systéme est quadratique
et sa solution n'est pas une superposition d’exponentielles, .Nous avons vu

que la polarisation totale < Fl > = < 0> + <F° >4 D€ variait pas sous

1
1l'effet de l%&change, mais qu'il n'en était pas de mé€me de
) . . 0
< S0 >8t o -%3- < F°*>¢_= < F° >¢u 3 lors d'une collision, une partie AF

n

de la polarisation totale passe du niveau ¢ au niveau ¢°, < F >¢ devient

< > = aF° et < F° g devient < F° >

. 0 L e
au contraire, < S > devient <S5 > =

¢9 + aF° 5 < ¥’ > restant le méme;
AF
¢

systéme n'a pas attelnt 1%état stationnaire que nous étudierons au paragraphe

o I1 en est ainsi tant que le

3 et qui est différent de 1'€quilibre de Boltzmann. Cet &tat n'est, b1en sfir,
pas réaliste puisque, sous l’action des autres causes de relaxation, < F >
finit par sannuler en un temps T, Si T >> T? o® DoOus pourrons cependant. consi-
dérer qu" tout instant t, le systéme est dans 1%état stationnaire correspons=
da.nt &< (t) >,

_ . 31 on annule en permanence < S0 ¢g par un champ de radlof‘requenceD
< Fo > = < F0 >¢ n’est plus constant puisque toute polarisation AF arrivant
dans le niveau ¢’ du fait de l°échange est annulée par la radiofréguence. Nous
calculons au paragraphe L, moyennant certaines approximations, la relaxation

0 .
de <S > = i < F0 > o, lorsque < S0 >¢ﬂ est maintenue nulle,

¢ 2¢ $°
Puis, au paragraphe 5, nous' examinons les conséquences de 1l'eppro-
ximation séculaire lorsque la matrice densité posséde des €léments non diago-
naux non nuls. Supposant alors que, seul, 1'élément non diagonal

< ¢,OIp|¢,O > (qui est 1l'observable importante dans les masers et les horloges

ooo,/cco
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atomiques) est différent de zéro, nous calculons son évolution au paragraphe
6. Nous donnons ensuite, au paragraphe T, les équations de relaxation dans
un champ megnétique fort. Et, enfin, au paragraphe 8, nous interprétons le

. N
terme ix" pdo

2) Evolution de < 3.3 >

si 8% est nul, le systéme d'équations est le méme que celui décri-

vant 1'évolution d'atomes 1 subissant des collisions avec des atomes 2 tels
que < Szo> = 0; lorsqu'un atome subit un choc avec un autre dont la polarisa-
tion €lectronique est nulle, la nature de ce ‘dernier n'intervient pas; en
particulier, peu Eimporte que les atomes soiént identiques ou différents., Nous

avons donc

a > _ 1 <+ >
(III.52) = < B.I > =~ '-l"_e— < S, I >

Si 1'état initial est quelconque, < s° >-# 0, nous avons vu (équ. (I.65) )
que 3 '
E

> > > >
<SoI>=‘<S.>o<_'I>

' >
L'équation d'évolution de < 5.1 > s'écrit donc, de fagon tout & fait générale :

d - = 1 3 > < 3 > > t
(111,53) = <381>=- T Esof - (<§>.<1 )s]

CEERE >)St indique que l'on fait l'approximation séculaire : on ne con-

serve du produit < § >, < -f > que les termes statiques (par exemple
<I™> , < st < I°>St'< g0 st

¢ $?

Nous voyons que la mesure du temps de relaxation de < §.f > nous

® ooa)o

donnera T'e, et par suite la section efficace d'échange de spin, pourvu toute-

fois que les atomes ne possédent ni cohérence ni polarisation électronique

longitudinale,

000/0.0
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3) Etat stationnaire

dp
dt

<2 |p®e >+ ikt < 2 [pfe > = < g |5]e >

I1 est tel que —=— = 0, soit encore tel que < £ |p%| & > =

Nous avons déjd mentionné en III-C~l que, lorsque les &léments
non diagonaux de 3 sont mils, ils le restent; dans ce cas, Ed est nulle;
un tel état représente un état d*&quilibre pour les €léments non diagonaux.
Nous admettons querile systéme l'atteint, ce qui semble raisonnable, puisque,
les aimantations transversales tournant en sens opposés dans les deux sous-
niveaux hyperfins, toute aimantation transversale qui passe d’un niveau &

1'autre est perdu€.,

Nous expllcltons alors p s en utilisant la. notation (III.19)

(p est la population du niveau (¢, m) et p celle du niveau (6%, m)):

P EE+-1::;+-<S ] mm l:-n--%z] m

, +m .1
(IIIOS)*-'B-) + llI;Z_ (_2. 4+ < S >) —(¢-m+l) pm-l,m-l + (¢+m-’l) pam_l’m.,l]

+-?::-E<--<s >) | (¢4m1) o

* (4-m-1) » 'm+l,m+l]

e 1. m 'm0 ] [ ]
p = + - - S > [+]
mm A V‘“E h¢2 ¢ -] mm %2 mm

-m 1., ..,0 .
(III.54=b) + -%:2-— (5 + <8 >) [(Mm-l)'p'm-l,m-l + ($=m+1) pm-algm-l]

$+m 1 _ 1) of. ]
+ w: ( <8’ >) [(cb m-1) °Bm+1,m+1 + (¢+m+l) P+l mel

oco/coo



En la reportant dans (III.54), on vérifie que la solution :

=t = ~mB
(II1.55) Pom = P'ym = €

représente un état stationnaire,

La condition Tr p = 1 donne la valeur de A3

(1+eP) (78 - o)

La valeur de B est déterminée & partir de l'invariant < o>

<0 > = e 98 4 9B 2
>Eb s 28
e¢ - e-¢, l ~e¢e

et on a la relation simple :

B
cs®>=1 loe
2 T, B

- Les résultats-énoncés ici sont trés analogues.d ceux que nous

avons obtenus pour les collisions entre-atomes différents (cf § ITI-B-L),

lorsque < S0 >, = 0,

- ¢ == ¢!
Il est difficile, sur l'équation donnant

L) Evolution de < S0 >

0 L .
< 8 >, de prévoir

d
- . 0 . dt .

1%évolution de < S >, c'est-8-dire 1l'effet de 1l'échange entre atomes iden-
tiques sur la polarisation électronique longitudinale. Nous reviendrons sur
ce probléme au chapitre suivant, ol nous tiendrons compte, de plus, de la
relaxation par collisions contre la paroi et ol nous résoudrons numérique-
ment les &quations. Par contre. 1'évolution de < s >¢,1orsque < sf >0 =0,
est plus simple 4 obtenir. '

A partir de 1l'expression (III.54) de p;m, on calcéule (toujours
dans l'hypothése ol les cohérences sont nulles) :

see/ees
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a 0, .l [e=1_ 2 o, 0
(II1.56) <8 > =- T, [ 5% 5%3 <(¢ l)pmm + (¢+1)pvmm>:] s>,

Nous verrons -plus loin (§ 5) que si nous tenions compte des éléments
non diagonaux de 3, ils interviendraient par des produits
< Fom|p|F,m+l >-< Fym'+1|p|F,m' >. Ces produits représentent un effet du se-

- 0 .
cond ordre car, lorsque nous annulons <-S > , par un champ de radiofréquence,

¢B

. . 0
les cohérences ainsi introduites sont trds petites : en effet, < S > , est

¢
toujours petit, soit parce que la polarisation est grande et qu'il y a peu
d'atomes dans le niveau ¢', soit parce que la polarisation est faible; la po-
larisation transversale,cbtenue a. partir d'une polarisation longitudinale

petite, est petite; son_carré est bien du second ordre,
Nous voyons sur (III.56) que

- Si tous les atomes sont dans le niveau m = ¢ du niveau ¢, ils y'restent;

< g >¢ reste &gal & 0,5,

- Dans le cas ol I =.1/2 (hydrogéne atomique), < s? >¢i reste automatiquementnul-

. le" puisque ¢' =-0.et que le niveau ¢* ne-comporte qu'un niveau m = O, On a
- . P e “.0 . :
. : <F > 0
0 ) . ¢ < F >
alors < S > = =
¢ 2¢ 2¢

constant, ce qufon peut vérifier sur (III.56).

3 < F0 > ne relaxant pas, < s? > reste

¢

- Lorsque I ;n%, et:qﬁev< s® > niest pas égal & 0,5, la polarisation < s® >¢
finit par s®annuler : chaque collision transfére en effet une partie de la
polarisation du niveau ¢ au niveau ¢' (de fagon que < FO > reste constant,)
mais le champ dgiradiofréquence annule aussitot la partie de la polarisation
qui est dans ¢', Léédﬁékion (III.56) n'étant pas linéaire, 1'évolution de

< s >¢ n'est pas, en toute rigueur, une superposition d'exponentielles.

Nous avons calculé son &volution @

ooo/ooo
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. en présence de relaxation par collisions sur la paroi, rigoureu-
. e g . -~ . 0 « egs '
sement, sur machine IBM 1620, Dans ce cas, méme si < S > = 0,5 initialement,
0 ‘ p . .
<8 >¢ tend vers zéro. les résultats sont donnés dans .un chapitre ultérieur.

o en faisant -1'approximation suivante : nous. .supposons que la po=-

larisation est faible et que les populations sont de la forme :

(TI1.57) o = = T

B8 dépend du temps, mais les valeurs de I- mzp‘ et T m 2p'mm sont les mémes

qu'd 1l'équilibre thermlqueo Elles sont - 1ndependantes de B. On trouve alors :

(111.58) & <:g® > wlo=l)(26=1) 0 _ 1 g0,

(I1I1.59) AE=E -E +E -E +E -E

dat ¢ - 6¢2 T e ¢ ’ 9' ¢
e e o
' 0 - . . P
Pour I > 1/2, < S »>¢ relaxe exponentiellement-du fait de-.l'échange. Le temps
de relaxation de < S0 >, est d'autant plus court que .le spin nucléaire est

¢

plus élevé (le niveau ¢° participe d'autant plus & la polarisation totale que
I est plus grand) : il vaut 8T'e pour I = 3/2, 5,5T9e pour I = 5/2 et 2,8'1"e
pour I = 7/2, L '

5) Consegpences de l‘approxlmatlon séculaire lorsque la matrice densité posséde

des éléments non dlagonaux différents de zéro

- N
Dans l'équation d'évolution de p, nous négligeons ik' pd et nous ne
gardons que les termes dont les coefficients sont de la forme elAE /4 avec

AEOT'e << ol :

A

Eu - Ex'provient de < s’ >, <8 > ou < s? >, (Nous supposerons T 2_10-25.)

Cette approximation ne simplifie que modérément les équations.
En effet, si on étudié 1'&volution d'une population, E, = Em, la condition
(III.59) peut €tre réalisée si k = i et u = A; le terme correspondant décrit
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le transfert de poﬁulations d'un atome & l'autre, Mais < zlSIz > peut aussi
dépendre de produits d'éléments non diagonaux < i|plk >-< Alp|u >, avee

E -E =E - Eu (a ﬁ/T;e prés); cet effet est du second ordre et ne sera
observable qu'avec des aimantations transversales importantes., Les cohérences
influant sur l'évolution des populations sont des cohérences Ams = 0, %1,

AmI = 0, soit, en champ faible, AF = O, *1,“AmF = 0, *1; les cohérences
Zeeman et les cohérenées hyperfines agissent également., .Par exemple, en

champ faible,'gi 2‘¢,Q]31¢',0 > fvp, six populations sont pgrturbées 3
< ¢,l|3l¢,i7>net < ¢,-1l$l¢,—;?; par &'2%% |<‘¢;O|3|¢“,O >|2
(111.60) < ¢°,il§l¢';1 > et < ¢‘,-1|3l¢',-1'$ par --ﬁ%l [<¢,o|§|¢',o >|2
< ¢0l?>“l¢°> et < ¢',0I3I¢'.0 > par 3 |< ¢,0I§I¢'.o >|2
En particﬁlier, l;éqﬁgt;on d*évolution de < 3.1 > devignﬁ;:
gt ' ;f~ ‘-A. T%e .[}*§,f>~+«%-f< ¢,o|3|¢',o’>|2:]

(III.61) <3I>=-

‘De mEme,'l’évolution dun élément non diagonal.< llglm > dépend
non seulement des < i|plk > tels que E; = E = E - E (& #/T'_. prés) mais
aussi de produits d'une population par une cohérence 3 < ilp|i >.< j|p]k >
avec Ej -E =E -E_ (& #/T°, prés) si | 2 >et | m > sont tels que
fmg = 0, *1, Am, = 0. (1es populations n'influent pas sur 1'évolution des

cohérences Ay, = 2),

6) Evolution de < ¢,0{3}¢’,0 >

La constante de temps de la relaxation de cette observable permet
d'obtenlr la largeur de la raie O = O dans un maser ou' une horloge atomique,
C'est pourquoi.nous donnonsson équation d'évolution. Nous supposons ici -

< S =<8 >=0et < S > quelconque., Le calcul montre que 3

ooc/coo
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. <¢90|3’l¢’990> =

dat
- T [% "%;1 (pyy*e_ 1) -j%$¥ (p;1+pil?1) -'% (p00+p60€]<¢,o|3|¢:o>

alors que pour des collisions contre des atomes différents, d'aprés (III.33-b) :

(111.62)

S < $:0[816%,0 > = = g3—< ¢,0[5]¢",0 >
e

La relaxation par collisions entre atomes identiques est moins efficace que
celle par collisions entre atomes différents parce qu'une partie de la cohé-
- - 4 <y

rence qui passe d'un atome i un autre n'est pas perdue,
Pour 1’hydrog€ne atomique (I = 1/2, ¢ = 1), (III.62) conduit & une
équation simple s '

d 1 ; ‘
—55 < #:01816%,0 > = = 55— < ¢,0[B]e',0 >
: e

Cette équation avait déja été donnée par WITTKE (!!).

Lorsque I » 3/2, la décroissance de < ¢,0|p|¢', O > n'est plus ex-
ponentielle; on peut cependant caractériser son évolution par une pseudo-
constante de temps T dont nous donnerons un ordre de grandeur en faisant deux

hypothéses

- la polarisation est trds faible et toutes les populations sont presque
égales (fin de la relaxation, par exemple) :

T en ;vl,T"q (5 T°, pour I 3/2; S T’e.pour I=25/2et T '

pour I = 7/2)
- seul le niveau ¢ est peuplé, toutes les populations de ce niveau sont éga-

. . s > o, . 0
- les (il en est ainsl, par exemple, lorsque < Sof > est créé & partir de < s’ >

et qu'on applique ensuite un champ de radiofréquence qui annule < s° >).
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1

T cmmme—C—— ) = - - = )
- rane P m O. Il en résulte que T = 2T e®

Alors, pmm

. n .
Nous nous attendons ainsi a ce que < ¢,0|p|¢“,0 > varie avec une

pseudo-constante de temps comprise entre l,ST'e et 2T9eo

T) Relaxation dans un champ magnétique fort

Nous -supposons le champ magnétique suffisamment fort pour découpler
0
I .H << g f;g << gg Wp Sooﬂo

f,et § g

&1 Vg

A l'ordre zéro en a/gSEng les vecteurs propres du hamiltonien sta-

tique sont | mg, m. > et les valeurs propres associées sont, 4 1l'ordre 1,
n.g.uH + a . Les é1éments de matrice de SP sont différents de zéro seule-
sés¥s Mg Tpe - ,

ment s'ils sont pris entre €tats de méme mre Il en résulte que 1l'évolution d'un

PV - W A L v
élément < mg,m [p|m’g, m'; > ne dépend que des elements.;.m"s, mI[p[m“%, m'p >

ou du produit d°'un tel €lément par < gt >, <& > ou < S >,
~ ,
Les é1léments de p° sont donnés dans 1'appendice III., On en déduit :
I _ 1 Vel 1 Ve 1l = g .
III.63) = < .é.,m1|p |.§,m1> + <= -é-,mI.lp = Somp 5= Cte = A(m;)

la somme des populations des deux niveaux ayant méme valeur de m, est constante;

il n'y a pas de transfert aux niveaux de my différent.

III.6k) - <1 =<1 ;L1520
A T
III.65) - <s’s€ =<8 gt <8’ > =0

les polarisations nucléaire et €lectronique longitudinales sont invariantes

. . P - 0
lors des collisions d'échange (de méme que < F >),

1 qvep 1. . 1 v 1
c= o <ot |- Somp > = Almy) < Somp |- Somp >
. ez . 1 (Ye 1
le temps de relaxation de 1'€lément non diagonal < §3m1lp I- Sy > est
Teﬂi-A(mIS)(puisque les éléments diagonaux en m de 34 sont nuls). Pour un

ooo/ooo
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atome sans spin nuclealre9 les elements non dl gonaux sont .invariants. Pour

un atome de sp;n nuclea;re I, < S > relaxe aveec 21 + i constantes de tem.ps°

Dans le cas. pertlculler oﬁ les' atomes sont &.1°8quilibre de
T, (21 + 1)

21 ’
c’est 1l'expression donnee par "SANDS et MOOS (37) -Seul < st > se comporte de

Boltzmann, A(mI) 5T i T 3 le temps de relaxation est |

la méme fagon que’ 31 lqatome n avalt pas de spln nuclealreo < st > évolue

dszeremmento -

Toutes cés proprletes sont valables ‘1%ordre 1 enig 3BH compris°

A l'ordre 2, les eqpatzons d“evelutlon de < I > et < g° > deviennent :

-~ -

- T2 : S
-%E—» < Io > T e— ) [< Io > 4 2(<(IO)2> =I(I+1))< s° {J
€

L wy2
2 (g$uBH)
III.66) - :
: - S0 S D o S .'<Io'?~ .

at -

8) Etude du_déplacement

Dans notre étude de la relaxation, nous avens suppose toutes les
cohérences nulles (on dednlt de (III 51) que ik’ pd est alors nul) et nous

avons négligé tous les termes en QSE

81 les éohérénces ne sont pas'nullesg 1l'approximation séculaire ne
permet plus de szmpllfler autant les eqnatlon5° ik® :& comporte des termes ime~
ginaires et des terums reels si nous en’ tenons compte, nous devons aussi tenir
compte de qu qui est du meme ordre et 11 ne se degage aucune conclusion claire
et simple des calculso Cﬂest pourquoi. nous avons négligé tous ces termes qui
peuvent apporter une correctlon tres ‘petite & la relaxation et, sous certaines
condltlons9 un deplacement des niveaux- d“energle auquel nous ne nous 1nteresse-

rons pas dgns-lsa partxe experlmentaleo
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CHAPITR

SESsEsSEomaRT

RELAXATION DANS UNE CELLULE

A) INTRODUCTION - RAPFELS

Jusqu'ici, nous nous scmmes préoccupé de la seule relaxation par
collisions d'€change. Nous avons vu,-en particulier, que, .dans' une cellule
contenant une seule espgéé d'atomes, < Fp > ne relaxe pas..Ceci n'est pas
réaliste : si on laisse la cellule dans le noir, < F0 > va s'annuler par
suite des collisions ¢dntre la paroi.

Dans le présent chapitre?~nous tenons compté de cette cause supplé-
mentaire de relaxation. Nbﬁs;étudiensalés observables .dépendant .des populations s

nous supposons les &léments non -diagonaux -de la matrice.densité nuls; s'ils le

sont & un moment quelconque,;ils le restent, Nous nous.plegons dans les condi-

tions suivantes : la cellule, de 6 cm de diamétre, est placée dans un champ

magnétique faible, elle'contient l'un\dgs~deux isotopes du Rubidium ou un mé-

lange de Cs et d'un isotope de Rb, 'sa paroi'est recouverte d'un enduit de pa-
raffine. Nous ne tenons pas compte de 1l’effet queusot {disparition des atomes
dans le queusot de la cellule (!5, p. 148) ); en général, il est négligeable;

certaines de nos mesures 1?éliminent. Toutes les observables étudides sont

relatives & Rb,

Rappelons que M.A. BOUCHIAT a montré que les trois observables
0 - O .
< Qe >y <1 > et < §df > relgxent exponentiellement lorsque les atomes de

Rubidium subissent des collisions contre un enduit de paraffine (15),

d 1
(IVQl) at < Qe > | - T < Qe >
ep
d 0 1 0
(Iv.2) — <] > = - < I >
- at o

000/000
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(IV.3) 4 EfT>=.2_ <37

(nos notations différent de celles de la référence (15) 3 nous ajoutons un

p pour indiquer que les temps considérés sont relatifs & une relaxation sur
la paroi; cela évite;en particulier, toute confusion possible entre le T, de

la référence (15), que nous appelons Tep ici, et le T, de ce mémoire qui est
un temps d'échange). L'observable < s% > relaxe donc avec les deux constantes

e temps T _ et T _o
ep n

D
. . 0 i
(IV.L4) <s% =< Q > e't/TeP PRI e't/TnP
: - 2¢2 -1 .
Lorsque < So >¢, est maintenue nulle, nous avons aussi :
(1V.5) _g_{< 0, o 1 L(2¢+1%(¢~1),+‘-(2¢-é)(¢+1-)]. <s°>¢ - 'Ta%_< s°>¢
¢ Le2-2 L. ep - np P

Dans les conditions rappelées ci=dessus, les valeurs des temps de

relaxation obtenues par M,A. BOUCHIAT sont les suivantes :

. TABLEAU IIT
a) 87Rrpb
. o . ] | -] -1 -] -1
enduit de paraffine deutérée TnY = 0,6 s T, = 2655 s Typ = 252 8
. - - - - -l
enduit de paraffine hydrogénée T;P = 4,1 571 T;p = 6,5 s~} Tﬁp =2,6s
v) ®Ro
enduit de paraffine deutérée  T.. = 0,27 s~ T . =2,35s"" T =2,25!
p np - ] ep ? Hp »
o ° P4 -°1 -’l -1 -1 -1 —1
enduit de paraffine hydrogénée ATnp =1,8 s Tep = 5,158 THp = 3,b s
Nous donnons ici les valeurs "théoriques” du tableau 4 de la référence {1%); elles

se déduisent des valeurs mesurées en soustrayant l'effet queusot. Nous allons cal-

culer les modifications & apporter aux équations précédentes lorsque les atomes de

000/0.0



Rb sub;ssent en outre des collisions d'échange entre eux, puis lorsqu’ils

subissent en plus des collisions avec des atomes de Cs.

B) EVOLUTION DANS UNE CELLULE CONTENANT UNE SEULE ESPECE D'ATOMES

1) Introduction

La relaxation sous l'influence des collisions.contre la paroi, re-

présentée par ( gg”) 9 et la relaxation due aux colllslons d*échange ne sont

)Y
pas corrélées; leurs effets s'ajoutent -donc simplement
dg dp 1 n &e
(1V.6) - ; & )p-_' = (- o)

(= & ) est lingaire en. p (15); p n'est linéaire que si < s? > = 0; nous sup-
dt
p

posons tout d'abord qu 11 en est ainsi et nous donnons9 dans le paragraphe 2,

1%équation d'evolutlon de < S.T >,
81 <8’ # 0, 1'équation (IV.6) est quadratique et nous n'avons pu

obtenir sa solution rigoureuse de fagon générale; aussi, pour étudier ce pro-
bléme, nous avons. fait deux calculs, 1l un numérique, l'autre approché.

a) Calcul numérique :
Nous avons calculé, sur machine IBM 1620, la solution de 1?&quation

a

(IV.6) correspondant & une expérience telle que nous la réalisons :
d) Leé aﬁomes sont excités par la raie D, (les deux composantes
hyperfines i; et i, de D; ayant méme intensité) polarisée en o+; ils subissent
 des, colllslons d!échange entre eux et des colllslons contre les parois. On
obtient ainsi un état stationnaire, pour lequel < S > et < § T>en particu-

lier sont différents de zéro,
B) On coupe le faisceau lumineux; les atomes relaxent dans le

noir & partir de 1'état stationnaire créé en a. Nous verrons que cet état est

trés voisin de 1'état stationnaire produit par les seules collisions d'échange.

ooo/ooo
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Si 1%échange seul agissait, il n'y aurait donc pas d®évolution sensible puisque
< 7% > resterait constent. A cause des collisions contre les parois, < Fo >

finit par s'annuler, le systéme tend vers 1'équilibre de Boltzmann.

Ces calculs ont été faits pour diverses valeurs des paramétres de
1l'expérience (intensité et polarisation de la lumidre pompante, temps d'échan-
ge, nature de l'enduit de la paroi, isotope de Rb). Nous avons sussi envisagé
le cas ou < g’ >¢B était ennuléeen permanence par un champ de radiofréquence
tournant. '

b) Calcul approché s

. o . 0 . .
Il porte uniquement sur 1%évolution de < 5 >, .L'approximation des

polarisations faibles nous raméne & un systéme linéaire de deux équations &

-~

deux inconnués, facile & résoudre; on obtient deux constantes .de temps, une
courte dont le poids-est négligeable, et une'longqeo.cetfe constante de temps
longue décrira la fin de toute relaxationm: a4 partir d'un.état initial quelcon-

que, En supposant, au contraire, la polarisation initisle.totale, nous obtenons

la tangente 4 l’origine de la courbe .de relaxation..Ce.calcul & l'avantage de
mettre nettement en &vidence 1°influence des divers paramétres, mais il n'est

pas toujours applicable,

Le prihéipe de ces calculs numériques et.les résultats cbtenus sont
reportés dans l’appendlce IV, Ici, nous tirons, dans le paragraphe 3, les con-
clusions du calcul numérique concernant l%état stationnaire "obtenu par le pro-
cessus o 3 loi apprqggee donnant la repartltlon des p0pulat10ns dans les sous=
niveaux de 1lfétat: foﬁdamental relation entre < S 1> et < S >, Puis, dans le
paragraphe 4, nous donnons les résultats des calculs .de l%évolution de < S

Nous etudlons ensuite, dans le paragraphe 5, la relaxation de < S >

- ’ ~ ¢

- ~0

lorsque < 5 )¢, = 0 et, dans lc parcgraphe 6, la relaxation de < SoI > en pré-
0 . .

sence de. < S >, Cette derniére est trés lente; elle est déterminée par les

constantes de temps de la paroi, car 1%évolution de < S I > suit celle de

<S ><I >,

000/00.
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° 2’1 0
2) Relaxation deq<,§of > en absence de < S >

Compte tenu de (III.52) et de (IV.6) :

(IV.7) SRS SR S DIDY § SN UPS 5
e THp 1H

< g.f > tend vers zéro exponentiellement avec la constante de temps

1 1 (=1~
=G5

T
1 Hp

H

Si on mesure TlH pour diverses tensions de .vapeur de l'alcalin et

sl on porte E%— en fonction de la tension de vapeur, on obtient une droite
iH '
dont lfordomnée & l'origine est

Tl et dont la pente permet d'atteindre 1la
~section efficace de collision d'échange de spin pour 1l'alcalin considéré,

3) Etat stationnaire obtenu par pompage -optique en ot

Les caiéﬁlsinumériqpes indiquent que, pour une cellule donnée,
qui contient un isétope déterminé de Rb, et, pour une intensité pompante fixée,
1%état staxionnaire_atteint par pempage optique dépend & peine de T“e; il est
pratiquement le méme pour T“e“infini (absence de collisions d'échange) que pour
T“e nul (collisiqns d*échange dominantes). On trouve que les populations sont
données par la loi approchée (cf fig. 42, appendice IV) :

~mB

(1v.8) A e

§ =
pmm = pxmm
ol B est tel que 3
BY _ 1 =2 < s? >

1+2<s”>

‘e

' . . : . 0
L'état stationnaire peut donc &tre caractérisé par la valeur de < S >,

OOO/DOD
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B? dépend uniquement de la nature de l'enduit, de 1'intensité de la lumiére
pompante et du degré de polarisation de cette lumiére; il ne dépend pas de
la fréquence des collisions d°'échange. .

La loi (IV.8) n'est qu'approchée parce que la relaxation par colli-
sions contre les parois s'oppose 3 une telle répartition. Il n'en est pas de
méme des collisions d'échange ni du pompage optique : en effet, comme nous
1'avons vu en III-C-3,.la loi (IV,8) représente un €tat..stationnaire lorsque
seules les collisioﬁéud'échange agissent., Rappelons, d'autre part, que
W.B, HAWKINS (“3) avait calculé les populations des niveaux d'atomes de sodium
ayant subi n cycles de pompage optique par la raie D; polarisée en o+; la ré-

partition obtenue était voisine de celle donnée en (IV.8), B' dépendait de n.

Puisque laHQaleur de < S0 > caractérise 1'état stationnaire, &
chaque valeur de <.S° > est associée une valeur de < 3.1 >, au plus égale &
I/2. Nous pouvons dbnc.représenter 2 < 3,1-5/1 en fonction de < s’ >, Le
figure 1l représente la courbe cbtenue -avec une cellule & enduit de paraffine
deutérée, contenaht~éoit:'85Rb, soit 87Rb - (cette courbe dépend trés peu de
1l'enduit de la cellule), 2 < 3.1 >/I-est d'autant plus grand que I est plus

grand et est toujours inférieur & 2 < s >, Lorsque < s’ > est faible, il

n'y a pas de polarisation hyperfine : si le temps de pompage est du mé€me

ordre que le temps de relaxation contre la paroi, les atomes n'absorbent qu'un
photon o' avant d'&tre désorientés par collisions sur la paroi, Or, on peut
voir que, par le:jeu des probabilités de transition, un seul cycle de pompage
crée de la polarisation &lectronique, mais pas de polarisation hyperfine.

Dans certaines expériencés, nous avons &tudié la relaxation de < 3.1 >a par-
tir d'un état initial obtenu en orientant les atomes par pompage optique en o
la courbe (fig. 11) nous montre gue, pour aveir un < [ grand, il est indis-

0 .
pensable que < S > solt grand.
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R . . P . ey . ’ 0
L) Relaxation de la polarisation €lectronique longitudinale < S >

Nous avons vu que, sous 1l'effet des seules collisions contre la
ep et Tnp (qu.(IV.h)).

Si, au contraire, les atomes ne sont soumis qu'aux collisions d'échange, 1'é€que~

. 0 .
parol, < S > relaxait avec les deux constantes de temps T

. s . - . 0 « . 0
tion différentielle ‘donnant l°&évolution de < S > est. trés compliquée; < S >
varie, mais ne s'annule pas et nous avons calculé 1'état stationnaire atteint
(§ III-C-3),

Expérimentalement (15), on constate que la .décroissance de < s? >

se fait avec deux constantes de temps qui sont indépendantes de la tension de

vapeur du Rubidium, dans le domaine de températures ail.l'en opdre : 1'&change

S - ' ” .. 0 ° 13
parait ne pas influer sur l*'évolution de < S - >3 il semble donc y avoir con-
tradiction avec le résultat théorique "rappelé ci-dessus..Cela nous a amené &
faire un calcul numérique détaillé. Nous avons calculé, par les méthodes a et

b (cf § IV-B=1), 1l'effet des deux types de collisions.-On.trouve que.la relaxa~

° 0 &y - P .
tion de < S > peut etre décrite par deux constantes de temps, une courte Iep’

une longue T
2481 nvpo

Avec les paremétres correspondants aux conditions expérimentales oll
1%on se place d’habitude (cf appendice IV) :

- T

np® bien que légérement plus court {au maximum 20%) que Tnp’ e
varie pas de facon détectable avec T'eo

= Tep varierait plus; mais dans les régions ou il est nettement plus

court que Tep’ son poids est négligeable,

Ainsi, le calcul numérigue explique complétement les résultats ex-

périmentaux.

L'effet majeur de l'échange est d'augmenter le poids de la cons-

tante de temps longue, tout en affectant trés peu sa valeur, Pour déterminer

avec une bonne précision la constante de temps courte, il est essentiel ge
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faire des mesures & partir d'une polarisation initiale élevée car, dans ces
conditions :
- sa valeur est voisine de Tep et dépend peu de T'eo

-~ son poids est plus grand.

Ce serait au voisinage de T'e Z-Tep que la variation de Top et Tep avec T'e
serait la plus rapide, bien que faible (avec les cellules que nous possédons,

]
T, << Tep)o

0
5) Relaxation de < S >¢ pour < S0 >¢' =0

Les résultats ayant déja été publiés (“"), nous les rappellerons

briévement,

- Polarisations fa.ibles

Nous avons vu plus haut (cf § III~C-b) que,lorsque la polarlsatlon
est faible, < S > relaxe exponentiellement, du fgit de 1'échange, avec une

¢
seule constante de temps 8'_ telle que } = {¢=1)(2¢-1) (8qu. (III.58) ).
e

Dfautre part; la théorie de la relaxation sur une paroi paraffinée

. . . 0
montre que les collisions sur la parol font relaxer exponentiellement < S >

. ¢
avec la constante de temps 6' (équ. (IV.5) ) si < s° > 40 est maintenue nulle,

Par sulte, en presEnce des deux causes de relaxation, on a une dé-

croissance exponentielle de < S > avec la constante 6' telle que :

¢

(1v.9) =i =l 4 L1 o Lo=1)(2¢-1) , [(cb-l)(ZLI) (6+1)(2¢-1)
° e' M ;M 62 ' 2 T
e P ¢° T h¢ -2 ep np

- Polarisations fortes

Lieffet de l'echange est alors moins simple & décrire. Les calculs
numériques, falts pour une polarisation initiale quelconque et des cellules

recouvertes d'enduits de paraffine deutérée,montrent que :
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. . . . o, s 0 i . N
. Si la polarisation initiale < S > est supérieure & 90%, la

¢
relaxation se fait avec deux constantes de temps.
. 81 < S >$ < 90%, on peut dire approximativement que la relaxa-

tion fait intervenir une seule constante de temps 8", 8"

long que 8' défini par (IV 9), (e"-06')/8° est d*autant plus faible que la

est un peu plus

polarisation 1n1t1a1e < S >; est plus faible. Plus précisément, nous obtenons
le resultat suivant pour T'_ = 0,1 s : (e"-8%)/6' = 0,2 ou 0,06 suivant que

< gl i 0,43 ou 0,27 dans le cas de 87Rb et (6"-6')/8' = 0,06 pour

0,24 dans.le cas de 85Rb,

< So >1

¢
6) Relaxation de < 8. > pour_< s > #0

L'expérience montre que la relaxation de < § f > en présence de

0
< S > est bien plus lente que celle en absence de < S.>o Ceci est afi &

1*échange; nous pouvons en donner une explication qualitative :

- sl < S0 > = 1/2, tous les atomes sont dans le niveau. (¢,m = ¢)3 il n'y a

pas de relaxation par échange (< F0 > reste;invariant); < 3.7 > est maximum et
ne relaxe que par 1'1ntermedlalre de la paroi, .

-~ si tous les atomes sont dans lel niveau ¢, mais que < S >= 0, < 3.1 > est
encore meximum, mais, lors d'une collision entre deux alcalins, des atomes
passent du niveau ¢ au niveau ¢'. <,§gf > relaxe par échange avec la constante
de temps (courte) T o |

i 0

Dans ce paragraphe, nous résolvons par deux. méthodes, 1'une appro-

chée, 1l'autre numérique, l°'équation d'évolution de .<.S.T > en présence de < s? >

(Iv.10) -i- < §°f > F = -AL-< §° > --- § f > = < s >,.< I >
dt : THP

a) Calcul approché :

0 0 L4 rd
Nous remplagons < S > et < I > par leurs valeurs tirées de leurs

propres équations d'évolution et nous en déduisons celle de < 3.7 >,

000/000
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Remarquons que, dans nos expériences, nous obtenons simultanément
<3.% > et < s’ > par pompage optique en lumiére circulaire; comme nous
l'avons'vu,»si < g’ > est petit, < 3.1 >i est tout & fait négligeable
(cf fig. 11); nous ne nous placerons jamais expérimentalement dans ce cas.,

Aussi, comme il ressort de l'appendice IV :
' -t/T -t/T
0
np Se e €p

1. et t__ étant.trds voisimesdes valeurs T__ et T _ des temps de relaxation
np €p np ep
en absence d'échange.

Comme < 1° > est une combinaison linéaire de < S° >¢ et < s° >¢, .
nous obtiendrons son €quation d'évolution en résolvant le systéme (App IV.1)
de l'appendice IV, La constante de temps longue de l'évolution de < 1% > est
donc Tnp' D'autre part,.en absence d‘'échange, < %95 =< I0 >i . e-t/TnP.
Nous admettons qu'en: présence d'échange, le poids de la.constante de temps

. Ll . 0 : 0 1
longue est prépondérant et nous écrivons : <I > <I >'e t/tnp,

Par suite ¢

_ -t/T- . [} 1"
<g¥5.<1%5=3a. e lp=<I°>l[s /T 4 s e't/T:I
. ’ . 1 : n e
avec .
: 1 2 1 1 1
L et ==t

0 0 . . s .
Reportant < S >,< I > dans l'équation (IV,10) d'évolution de < §of >, nous

en déduisons :

-t/T,
x ) - ' t (-T;,L; + -'1%1;) a; e P
VQll < Se > — A e - § T'e o l l l
- 1 -
Tip T e THp

C‘O/OOO



- 107 =

. ' 0
Nous retrouvons les constantes de temps du produit < S0 >e< I > et, en plus,

la constante de temps T, de la relaxation de < 8,1 > en 1'absence de < s? >3

1
TIH = (E%;'+ -ALJ est une constante de temps courte puisque T'e est
. Hp
court.

La relaxation se fait & partir de 1%état stationnaire < 3.7 >Y; or

le pompage optique, en présence de relaxation sous l'effet des diverses colli-

1

] . ~ -~ . 1 . 0
sions,conduit 4 un état tel que < 3.1 >t v o< S0 >toe I >,

Posons

> > 3 . o
<S> =cla, ¢ étant un nombre voisin de 1.

Nous cbtenons alors la proportion de la constante de temps TlH H
a.
¢ a; (g =5=) + m— (1-c)
ip Hp e
(Iv.12) A= g T T T
- “ ms -
Tip T e THp

Si1 T e ¢ THp’ Tip

de temps T . est négligeable devant celui de T' et T"; le .rapport des poids. des

» A’ est trds petit,parce que ¢ ~ 1; le poids de la constante

deux autres constantes T' et T" est trés voisin de Sn/se° Il en est ainsi
(cf tableau III) pour les cellules & enduits de paraffine deutérée, contenant
85Rb ou 87Rb; dans ce cas particulier, T' et T &tant trds voisins, < 8.1 >

relaxe en pratique avec une seule pseudo-constente t,(T" < 1 < T'); les calculs

nunériques permettent de préciser la valeur de T,

b) Calcul numérique :

Des calculs détaillés ont été faits pour les cellules recouvertes
denduits de paraffine deutérfc pour deux valeurs de T'e (1/10 et 1/30 s).
Nous avons,tout d°ebord,analysé les résultats en décrivant de fagon trés pré-

cise (& mieux de 1%) la relaxation par deux constantes de temps. La longue

oeo/oo
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correspond & T'; nous avons effectivement trouvé qu'elle &tait presque égale
a Tnp/z’ le désaccord étant de l'ordre du %. Sa proportion est légérement
inférieure & Sn/ (Sn+Se)o La constante de temps courte correspond & la superpo-

sition de T" et T ge Pour des polarisations initiales &levées, elle est voisine

H
de T"; elle se raccourcit lorsque la polarisation initiale diminue et sa

proportion devient trés faible.

Nous avons aussi analysé gette courbe de relaxation .avec une seule
constante de temps 1. L'approximation est d'autant meilleure que la polarisa-
tion initiale est plus faible; elle eést meilleure pour.8’Rb que pour 85Rb,

Nous donnons les valeurs de 1/t en s'1 dans le tableau IV,

TABLEAU IV
a) 87Rb : )
2 < 8.3 >4/1 . | 0,97 | 0,79 | 0,47 | 0,23 | 0,04 | 0,01
T lorsque T';1 =10 s~} 1,90 1,87 | 1,70 | 1,56 | 1,47 | 1,43 ;g- = 1,&05‘1
R np
. -l -l
T lorsque T'_ =30 s 1,77 | 1,71 | 1,59 | 1,49 | 1,k | 2,43
b) 85Rp
2 < 3.2 >i1 | 0,98 |.0,79 | 0,58 | 0,30 | 0,15 | 0,01
T lorsque T';l = 108~ | 1,69 | 1,47 | 1,32 | 1,07 | 0,89 | 0,79 ;3— = 0,62s'1
np
t lorsque T'7' = 3087 1,31 | 1,19 | 1,06 | 0,90 | 0,73 | 0,72

T est d'autent plus long que la polarisation initiale est plus faible et que T'e
est plus court. .
Nous avons aussi calculé la relaxation de < 8,1 > dans des cellules

hydrogénées pour quelques valeurs de T'e et de < 8.7 >, Nous avons pu aussi,

000/000



- 110 -

sions contre la paroi et collisions 1-2), on obtient :

d. 1 1 1l
(Iv.15) T < 'Qle > = -[T + =3 :l <Q1e> = - <Q1e>
SR : ep e e
0 0
(Iv.16) "3‘?‘11’:,‘[111 + 2;‘ ]<I(1)>=- 1 < I >
» np 2¢) Te' n
et ¢ ' . 0 3
. < I, >
0 . - 1 -
(1v.17) < 8] >=<Q. i omtTe o 5 e t/1n
. : 2¢; - 1

.00/0.0
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CONCLUSIONS DE LA PARTIE THEORIQUE

La théorie que nous venons de présenter nous a permis d'établir un
certain nonbre de résultats. Nous rappelons ici un certain nombre d'entre eux,

dont nous décrivons la vérification expérimentale dans la partie qui suit.

0 Les collisions d'échange entre atomes différents 1 et 2, lorsque
< S >=0 et N; << Np,font relaxer exponentiellement un certain nombre 4'ocb-

servables<Q > avec des constantes de temps T proportlonnelles au temps d'échan-

-1 -—

ge T, (T = 12 N,) ¢ 15 = a; T Les valeurs des qi:§9nt 3
1 % 0 0 _
<Q=<Q > <11>, < 5.1, > <8 > (pour < 8} >,y = 0)

2
a; = 1 243 1 447/(26] = ¢1 + 1)

L'observable < Sg >, combinaison llnealre de<Q >et<11> s annule donc avec les

deux constantes de temps T et 2¢1 T o

Si < 32 > n'est pas nuﬂe,l'ensemble des atomes tend vers un état d'équilibre

(équ. (III, 38) ) différent de :1'équilibre de Bolthann 20 m = p;mm =) e mB’

"me-"= : |
Dans le cas de collisions entre atomes identigues, la théorie pfé-

voit que, en.absence de toutecohérence;les deux observables suivantes relaxent

exponentiellement : < 3.1 >, avec la constante de temps. T' e?® lorsque < S = 0;

< S0 >4 » &vec la constente de temps 642 T* /(2¢-1)(¢gl), 1orsque < g g1 = 0.
< S > ne s'annule pas, parce qu'il n'y a que des. collisions d'échange :
<g’> s 1/2 (l-eB)/(l+eB) parce que 1°&tat d'équilibre est P =p' = re~ T8

mm
(équ. (III.55) ).

En pratique, ce sont les collisions sur la paroi qui font que les
stomes retournent 3 1%'8quilibre de Boltzmann. Pour décrire 1l'évolution réelle
de la vapeur (de Rb, par exemple), il faut tenir compte de ces deux sortes de
collisions. La relaxatlon de < S >,due uniquement & la paroi, est & peine per-
turbée par les collls1ons Rb=Rb, La relaxatlon de < § T>en présence de < S >
est trés lente, elle suit celle de < S >,< I > et est déterminée par les
constantes de temps dues & la paroi,
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ETUDE EXPERIMENTALE

Notre travail expérimental a comporté essentiellement deux aspects :

a) vérification de la théorie de 1l'échange exposée dans les pré-

cédents chapitrgs}

B) mesure, en valeur absolue, des sections efficaces d'é&change de

spin.

Les résultats soﬁ% oObtenus par des mesures de temps de relaxation,
associées parfois & la mesure du nombre d'atomes dans la cellule, Nous décri-
vons, d'abord, les méthodes expérimentales utilisées et donnons, ensuite, les
résiltats obtenus. Toutes les expériences ont été faites en champ magnétique

faible; elles ne concernent que la relaxation longitudinale (populations).

.~ ooo/noo
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CHAPITRE V

CONESENSRSEIRISSRERSS

METHODES D'ETUDE DE LA RELAXATION
W

Ces méthodes utilisent le pompage optique : un premier faisceau
lumineux, pompant , FP, de compositidn spectrale et de polarisation convenables,
prépare le systéme atomique dans un &tat différent de celui de l'équilibre de
Boltzmann; 1'observable\Q, que nous voulons étudier, prend alors la vealeur
a'é qulllbre <Q >l, si on coupe FP < Q > évolue (& partir de sa valeur ini=-
tiale < Q > ) sous l'effet des dlvers processus de relaxation et tend vers sa

valeur 3 1'équilibre de Boltzmann < Q > Nous décrivons, d'abord, comment

cette relaxation dans le noir est Qeteciee 8 1l'aide d'un faisceau lumineux

Fd (qui est distinct ou non ﬁe'Fp)°'hous précisons, ensuite, les caractéristi-
ques (profil spectral et polarlsatlon) que doivent posséder, d'une part, Fp
pour obtenir < Q >t , d'autre part F , pour détecter l'observable Q & laquelle

nous nous intéressons.

DETECTION DE LA RELAXATION DANS LE NOIR

Nous mesurons essentiellement la variation AL, Ge la lumidre absorbée
par Fd lorsque le systéme &volue; les caractéristiques de F sont choisies en
sorte que ALA soit proportlonnel g4 ‘< Q@ >, variation de la valeur moyenne de
1l'cbservable Q étudiée, Sur Fd9 est placé un photomultiplicateur relié & 1l'en-
trée dgfferentlelle d'un osc1lloscope ¢ on envoie en A le voltage aux bornes
de la résistance de charge du photomultiplicateur et en B celui pris sur un
potentiomdtre, dans lequel débite une pile. Sur 1l'écran de 1l'oscilloscope, on

observe A-B, c'est-d-dire la partie variable de A qui constitue le signal,

Deux méthodes de détection ont été utilisées.

500/000
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1) Méthode de Franzen

Dans cette méthode, les deux faisceaux FP et Fd coincident, La
séquence utilisée a été trés souvent déerite ("*3); elle est représentée sur
la figure 12 et nous n'y reviendrons pas.

-~

La principale difficulté de cette méthode est liée & un effet pa-
rasite des photomultiplicateurs infrarouges utilisés : le courant photoélec-
trique ne suit pas instantanément les variations de 1'intensité lumineuse,
les signeux sont déformés lorsque le photomultiplicateur regoit les varia-
tions de la lumiére transmise, brusques et de grande amplitude, que comporte
nécessairement la séquence de relaxation dans le noir. Ces déformations af-
fectent gravement les mesures de relaxation. Nous verrons ultérieurement

(ef § VI-B-Y4) comment nous avons éliminé cet effet.

I1 existe une autre difficulté qui se présente dans la mesure des
temps de relaxation courts : les temps d'ouverture et de fermeture des obtu~
rateurs inversés que nous utilisons étant de 1'ordre de 2 ms, il n'est pas
possible de mesurer, avec uné précision convenable, des temps de relaxation
plus court que 15 & 20 ms; 1l'intervalle de temps, 6, durant lequel se produit
la "relaxation dans le noir", est mal connu (figd3-a)et le début de la rela-
xation se fait en présence d'une intensité lumineuse (décroissante) non né-

gligeable,

Enfin, il nous semble difficile, avec cette méthode, de pouvoir
utiliser un analyseur multiéchelles qui permet, autrement, d’améliorer consi-
dérablement le rapport signal sur bruit, S/B (ef § VI=B-lL),

2) Méthode du faisceau détecteur

Cette méthode a été décrite en détail dans un article au Journal
de Physique (“®). Nous en rappellerons bridvement le principe et les avantages.
. .« - o > -
Nous l'avons utilis@e pour mesurer la relaxation de < §,I > et, par suite, les

sections efficaces d'échange.

000/000
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Lumiere transmise

’ sur FP
@ = D& B
F\QM
Tp A
S~ o

QD= B

e renﬁps

-

o C

FIGURE 12 : On illumine la vapeur avec une forte intensité, iP; le systdme
atteint un état stationnaire pour lequel < Q > = < Q >i. Au temps t = O, on
coupe brusquement FP; 1l'intensité de la lumidre transmise (courbe continue)
s'annule. Pendant la coupure de FP, < Q > relaxe dans le noir et décroit
suivant la courbe DD'. A 1l'instant 6, lorsque FX est rétabli, le signal opti-

que part de A, On mesure AA' (fig, 13-b) pour diverses valeurs de 6 et on en
déduit DD',

FIGURE 13-a : Mesure de © FIGURE 13-b : Mesure de AA'
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Lumiere transmise

Fd
N sur
L
@ =< D
Tp FIGURE 1k
A A — D*
@={Dg
lemps
ot

0 ®

Les deux faisceaux FP et Fd sont distincts. La figure 1L représen<
“te la séquence utilisée., | |

Dans une premlere phase, on prépare le systéme atomique dans un
état ou < Q > = < Q >t s 8 1%aide du faisceau pompant trés intense FP, Le
faisceau FO suit cette &volution au cours du temps ¢ 1l'intensité transmise
verie suivant la'courbe AD de pompage optique, caractérisée par le temps oo

En D, & un instant pris comme origine, on coupe FP, Fd reste allumé en per-

manence, mais son intensité i est suffisamment faible pour ne pas perturber,
de fagon detectable, 1'évolution du systéme qui &volue, pratiquement, sous
'le seul effet de la relaxation. Pendant la coupure de Fp 1%intensité trans-
mlse sur Fd permet donc de suivre la courbe de relaxation DD' de < Q >,

 La courbe de relaxatlon "dans le noir" peut, ainsi, sobtenir au cours deﬁne

Sl L

séquence unique, : =
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Soit Td le temps qpi caractérise 1l'évolution de < Q > sous 1l'in-
fluence du pompage optique par Fd (Td est inversement proportionnel a id)
et T; la plus longue des constantes de temps (ou pseudo-constantes de temps)
qui interviennent dans la relaxation de <Q >, La méthode du faisceau détec=-

teur n'est valable que si Tq >> T5e

- La nécessité d'avoir une intensité détectrice i% faible implique
que 1'on a un moins bon rapport S/B & la sortie du photomultiplicateur que
dans la méthode de FranzenOIMais, ici, on n'a pas & détecter un signal pré-
sentant une discontinuité : on peut donc se contenter d'une bande passante
plus étroite, juste suffisante pour ne pas déformer 1l'exponentielle la plus
courte apparaissant dans la relaxation de < Q >, L'exbérience montre que

S/B est trés comparable dans les deux méthodes (le cas de Cs est particulier
(cf § V=B=3) ), ‘

Rappelons les avdntages de cette méthode :

- la courbe de relaxation &tant tracée en une seule séquence, on
gagne en rapidité et les dérives.diQerses (lampes, température de la cellule,
etcoeo) ont moins d'importance.

~ i1 n'y a pas d'effet de fatigue du photomultiplicateur consécu-
tif aux grandes variations d'intensité lumineuse qu'il regoit.

- 1l'expérience mdnfre que l'on peut mesurer des temps de relaxation
plus courts que par la méthode de Franzen et que la précision est augmentée.
L'erreur sur 1'étalonnage des teﬁps 0. (en particulier, celle correspondant au
temps de fermeture de 1'obturateur) peut &tre €liminée en ne mesurant la cour-
be de relaxation qu'un temps t aprés le déclenchement de ce dernier (quand on

est slir qu'il est fermé). Mais cela entraine un désavantage : on opére avec

[TH

des valeurs initiales < Q >~ plus faibles,

- on peut facilement améliorer le rapport S/B par l'emploi d'un ana-

lyseur multiéchelles, .

ooo/ono
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- les faisceaux F¥ et Fd, étant distincts, n'ont plus nécessaire-
ment les mémes caractéristiques (polarisation, profil spectral). Cela augmente
les possibilités d'expérience et s'est révélé trés utile pour la mesure des
sections efficaces d'échange ou pour 1%étude de la relaxation de < gof > en
présence ou en l'absence de < s? >,

- on peut utiliser, comme source, sur Fd, la lumiére de fluorescen-
ce émise par une cellule contenant la vapeur de 1l'alcalin &tudié, excitée par
une lampe & décharge ordinaire : nous appellerons, désormais, une telle source,

lampe de résonance, Dans ce cés, le profil spectral des raies sur 7l est trés

étroit et la sensibilité de la détection considérablement améliorée; l'inten-
sité émise, bien que faible, s'est révélée suffisante sur Fd (elle serait
beaucoup trop faible sur FP).

CARACTERISTIQUES DES FAISCEAUX LUMINEUX FP ET Fd

1) Structure de la raie de résonance des alcalins

Pour les falsceaux FP et Fd9 on utilise toujours la raie de réso-

nance d'un alcalin convenablement filtrée et polarisée,

Nous rassemblons, dans le tableau V, quelques valeurs qui nous per-

mettront de préciser les structures des raies D) (reliant les &états 281/2 et
2 2
1/2) et D, (reliant les &états 81/2 et .P3/2)°
. o
alcalin AW AW W, largeur longueurs d'onde en A
(*7) 1/2 3/2 Doppler § Dy D,
Na 1773 | 162 (“7) 96 (47) 1320 5896 5890
39 L62 58 (48) 30 (*7) 770 7699 7665
41k 25U 27 (47) | ~ o0 (47) 770 7699 7655
85Rb 3038 362 (49) 217 (49) 520 T9L8 7800
87Rb | 6839 | 810 (47) 501 (49) 520 T948 7800
Cs 9200 | 1110 (*7) 607 (48) 380 8943 8521

-TABLEAU V

OOO/DDO
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Les largeurs Doppler et les structures hyperfines sont données en MHz.
AW est 1l'écart hyperfin dans 1'état fondamental, Alﬂrlle celui dans
124, L4
l'etat excite Pl/2e
extrémes F= I + 3/2et F=1 ~3/2 d P

AICV3/2 représente 1l'écart hyperfin entre les niveaux

3/2°

Appelons i; et i, les deux composantes hyperfines de la raie D,
(ou de la raie D,) duesd 1la stfucture hyperfine AW de 1'état fondamental
(i, est issue de ¢' = I = 1/2, i, .de ¢ = I + 1/2) (fig. 15, .page 120),

Nous constatons que :

- la largeur Doppler est grande devant la structure hyperfine de
1'état excité pour Na et K et sensiblement du méme ordre pour Rb (& %“Alay Y.
i) et i» ne possédent pas de structure due & 1'état excité pour tous les al-
calins autres que Cs (ef fig., 15 pour la raie D;). ‘

- pour le césium, § < AW, i; et i, possédent une structure dans
D; et Dj.(fig. 15). |

- pour le potassium, la largeur Doppler est un peu plus grande
que la structure de 1'état fondamental (8§ > AW). i; et i, ne sont pas complé-

tement séparées.

2) Caractéristiques de FP, Obtention de < q >

La valeur < Q > de 1'ob§ervable Q & 1'état stationnaire, en pré-
sence de Fp9 dépend :

a) du profil spectral et de la polarisation de FP

B) de 1'intensité iP,

La condition a) détermine la valeur maximum < Q >y que < Q >
i

peut prendre; < Q >' est d'autant plus voisin de < Q > que iP est plus grand.

M
Nous indiquons maintenant comment FP a &té choisi (caractéristiques

a) en fonction de 1'observable que nous voulions étudier.
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F:I'l—i
P -2
12 4 Ay
F=I-—
2
IM il ¥ 7} i1=|:]+|':|
2 2 P 14
' i2=i’2+i"2
oI+
+2 T
% AW
S l
2

FIGURE 15

. Structure de la raie D; des alcalins,
~ Pour Na, K et Rb, i) et i, ne sont pas résolues.

Pour Cs, i; et i, possédent chacure deux composantes.
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’ 0
a) polarisation €lectronigue longitudinale < 8 > (I15)

FP est polarisé en o (ou 07); les deux raies D; et D, contribuent
au pompage et il y a souvent intér€t & les utiliser simultanément. Une trés
bonne polarlsatlon circulaire est nécessaire 51 1'on désire une polarisation
< 8% >1 g1evee.

b) polarisation electronlgue 1on51tud1nale dans un seul des deux

niveaux hyperf1ns g < S0 > ou < So >

¢ ¢’

FP a les mémes caractéristiques qu'en a). Un champ de radiofréquen—

ce tournant annule, en perménence;‘dans le niveau hyperfin voulu, la polari-

sation électronique creee par FP,

¢) polarisation hyperflne l;gg;tudlnale < § f >

Deux méthodes sont possibles; seule la seconde a été utilisée
pour les alcalins autres que Rb (“5)q

(a) FP est un faisééaﬁ de, lumiére naturelle ou polarisée linéaire-
ment (méme probabilité d'absorptlon pour tous les sous-niveaux (F,mF.) de

méme F) et tel que les 1nten51tes 1p

et 1 des deux composantes hyperfines
de la raie D; ou de la raie Dz {ou.parf01s des deux simultanément) soient
trés différentes, Alors, si if > ig, les atomes sont accumulés dans le niveau

'¢ o La vapeur acquiert de la polarisation hyperfine longltudlnale < § f >

mais pes de polarisation €lectronique longitudinale < S >, La valeur < §,I >
+ D : D

15 = 1
. . 2 1

est une fonction croissante de '
Sl

= | p l. Le pompage par D) et

D

celui par D; s'ajoutent si ig - i? a le méme signe pour ces deux raies. Nous
déerivons, dans le paragréphe relatif aux caractéristiques de Fd, comment on

obtient en pratique i; # ij.
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. . + P .
(8) si F est polarisé en o , les atomes sont accumulés dans le ni=~

veau(F = @,(QF =@, La vapeur posséde 4 la fois de la polarisation &lectroni-

0 . . . s s C
que < S > et de la polarisation hyperfine < gof >, Aucune condition n'est &

imposer quant au-rapport i,/i,. Si on veut &tudier la relaxation de < 3.1 >
en absence de < Sq >, 11 suffit, au moment ol 1l'on coupe Fp, d*appliquer une
impulsion de radiofréquence (champ linéaire) & la fréquence Zeeman de 1'état

fondamental : on annule ainsi < s’ > sans affecter < 8.1 >,

3) Caractéristiques de F4, Détection de < Q >

M.A. BOUCHIAT (15) a montré que la lumidre absorbée, L,, permet
de détecter < Q > lorsque Fdaéatisfait aux conditions ci-aprés que nous rap-

pelons pour les-cas expérimentaux que nous avons €tudiés.

Les notations sont les suivantes ;
- A désigne.la laréeur de la raie excitatrice
A - AW et AW ,représentént les structures hyperfines de l'état
fondamental et de 1'état excité de 1l'alcalin (fig. 15)
| ~ i) et i, sont les intensités excitatrices des deux composantes
hyperfines. des raies D dues & la structure AW (fig, 15) "
- Tp est le temps qui sépare l'absorption de deux photons par un

R .
meme atome,

a) Détection de <s’ >

Elle se fait au moyen'd'uﬁ faisceau longitudinal polarisé circu-
lairement et possédant de plﬁs'lés propriétés suivantes s
. - i) = ip (ceci est trds important, sinon on détecte une combinai-
son linéaire de < S° >< 10 2 et < 3.3 >)

- les intensités de D) et de Dy sont différentes.

On peut vérifier si la condition i; = i, est réalisée d'aprés

1l'aspect des transitoires de ‘radiofréquence.

noo/oca
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i

+ P . .
En o , on a, si 1'absorption par la vapeur est faible :

L, = 2 1. éOI> our la raie D
A~ 3T "2 P 1
(v.1) -
_ 2 1 0 .
LA = 3Tp < 5 * S > pour la ralie Dy

R 0
b) Détection de < S >¢

Un faisceau ayant les caractéristiques précédentes, nécessaires

pour détecter < s? >, détecte aussi < s? > si<gf > ot est nulle,

¢

¢) Détection de < 8.1 >

o) Expression de Ly ‘

rd doit posséder les caractéristiques suivantes :
.4 .d
- iy # 13

- faisceau en lumiére naturelle ou polarisée linéairement.

Nous supposons que l'absorption par la vapeur est faible.
Dans ces conditions, on montre que, si chacune des deux composantes
hyperfines n'a pas de structure due & AW (c'est-d-dire, pour tous les alca-

lins autres que Cs), on a : .

(v.2) Ly =L, +k <§’f >
Ly est la lumiére absorbée par la vapeur & l'équilibre de Boltzmann;
i - g
k et, par suite, la sensibilité de la détection croit avec Pg = 3 3 Io
if + 1
1 2

na

LA
.94 1

Pour le césium, la raie D; a quatre composantes hyperfines i;d, i
i, et i;d (fig. 15). Si 1'on suppose rd composé de lumiére D;, naturelle, diri-

gée suivant Ox, on obtient (“®) 1'expression suivante de L, :

OOO/OIC
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Ly=k (i 'l'd REILE I
e (it e iyt 110l @8I
Vo3) + 8k (1nd _ i;g) < h¢2 (Fx - F2) +.F
+ 8k (119 - 11%) < (F2 - ¥2) +1l; ” ot

[“bz

Si Fd est polarisé en n (ou o), L, est donnée par une expression identique
& (V.3) en remplacant seulement F? - F2 par 2F2 (ou par 2F2) Le premier
terme de (V.3) est 1ndependant de 1°etat du systéme atom;que, le second per-

met de détecter < S.I > et les troisidme et quatriéme l'alignement dans

W

les deux niveaux hyperfins. ;

On peut montrer que, sgﬁs 1l'action dfune impulsién de radiofréquen=-
ce. (8 la fréquence Zeeman dﬁjfondq@ental), 1%alignement <longitudinal et trans-
versal- de la vapeur est détruit“.e.n‘:}m temps de l'ordre de T,. L°observation -
de LA’ aprés cette destruction, peﬁhet 1'étude de la relaxation de < S.I >,

Le signal obtenu sur Cs est montré sur la figure 16,

B) Obtention de i; # i,

On trouve qu'en généfal, dans les lampes 3 décharge, les raieé Dy
et D, sont renversées; 1i; est légérement*sgpérieur,é i, et pg st parfois suf=-
fisant pour permettre la détection de < S.I >, Cepéndant il vaut mieux, en gé-
‘néral, utiliser d'autres procédés’ ‘qui augmentent la sensibilité de la détec~
tion., D'autre part, avec ces lampéé, pp est trop petlt pour que le pompage
hyperfin par une lampe & decharge‘condulse d un < S f >t important.

Nous examinons les solutions adoptées quant & la réalisation i; # i, sur

Fd pour Cs et K, sur Fd et parfois FP pour Rb,

ooo/eos
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~ Césium :

i comporte une lampe de résonance Cz2 (cf § V-A=2) excitée latéra~
lement par une lampe & décharge. Vers 30°C, la réabsorption dans C, est suffi-.
sante pour que, sur la lumiére réémise, i? > igo.Cependant, on améliore consi=-

dérablement py Par la méthode suivante : C, est placée dans un champ magnétique

et est excitée par la raie de résonance du césium polarisée‘cirdulairement et
se propageent paraliélement au champ magnétiqué. Les atoﬁes de C, acquiérent
ainsl de la polarisation &lectronique < s’ et de la polarisation hyperfine -
< 3.1 >; la résbsorption des composantes hyperfines:devient plus sélectivé,

et Pq augmente, D'autre part, les détections par 1e§ lumidres de fluorescence -
ayent les polarisations m et o, ' et 55{0 ne sont pas équivalentes : il

y a des différences entre 8" et 8% en ce qui concerné le profil spectral,
le paramétre Pa et les intensités 12d, 1;d (ou 1Yd, 11 ) des composantes hy=-
perfines dues & la structure AW de 1'état excité. En outre, o' détecte- )

< Fi > tandis que & ° détecte < F2 >, La figure 16 montre l'observation d'une

séquence de relaxation dans le noir pariﬁo,(vitesse de balayage, 10 ms/cm).

FIGURE 16

«
v"

000/906
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Entre O et A, nous observons la relaxation lente de < §of > en présence de
<8’ >, En A, la vapeur posséde encore une polarisation &lectronique < s >
et une polarisation hyperfine < 3.1 > importantes; on applique alors une im-
pulsion de radiofréquence qui détruit < s? >, mais produit de 1l'alignement
<F;>.Entre A et B (séparés par un temps de l'ordre de T,), l'alignement dispa-
rait. Nous avons, dans ce cas, intérét & ce que T, soit tré&s court. Expérimen-~
talement, nous le raccourcissons en placant, prés de la cellule étudiée, une
petite masse de fer qui crée des inhomogénéités de champ magnétique (ce qui
réduit T, par élargissement inhomdééne)o Il ne faut pas,cependant, que cette
messe soit trop importante; si le éhamp est trop inhomogeéne en direction,
l'axe de quantification est mal défini, la polarisation de la lumiére n'est
plus ot et le pompage optique devient inefficace. Entre B et C, on observe la

. . . i 0
relaxation qui nous intéresse, celle de < S.I > en absence de < S >, La dé-

tection par LY se trouve &tre plus intéressante que celle par <& (avee X9,
1 'amplitude de la courbe BC représente 5% de 1l'intensité totale pour ume
cellule & 25°C),

'

Rappelons qu'une autre méthode & &été mise en oeuvre (5°) : on peut
[+]
utiliser une des composantes Zeeman de la raie 8521, 4 A de 1'argon qui coin-
cide, vers 5000 gauss, avec la composante hyperfine i, de D, pour le césium,

Cependant, le montage est plus difficile & réaliser que le précédent.

= Rubidium :

Nous avons utilisé la méthode,souvent décrite, qui met & profit les
cofncidences accidentelles entre lég composantes hyperfines de 85Rb et 87Rb
(fig. 17, réf. (51) ). On utilise un filtre d'un isotope pour &liminer une
composante hyperfine émise par 1'autre, Ces "filtres hyperfins" ont 3 cm d'épais-
seur. Ils contiennent un gaz étranger 4 une pression convenable., Cela (par dé-
placement des raies D) et D,) amfliore les cofncidences précédentes. Le filtre

& 87Rb contient de 1'hélium sous une pression de 99 Torr, celui & 85Rb, de

l'argon sous une pression de 77 Torr. La détection de < 3.7 > est trés facile

000/000
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pour Rb; c'est une des raisons pour lesquelles nous avons choisi cet &lément
pour vérifier nos conclusions théoriques relatives 4 la relaxation d'échange.

P

La raie émise par la lampe de résonance placée sur pd est dé&ja
suffisamment renversée pour que la détection de < 3.T > soit convenable; on
1'améliore cependant de fagon appréciable en plagant, sur Fd;un "filtre hy-

perfin" entre la lampe de résonance et la cellule étudiée.

- Potassium :

La trés faible structure hyperfine de cet alcalin rend la détec~
tion de < 8.T > aifficile. Nous profitons du fait (52) que les deux composan=
tes hyperfines i; et i, de “!K entourent la composante hyperfine i; de 3%
(fige. 18). Le barycentre de ii et ip de %1K gtant plus proche de i, pour la
raie Dy que pour la raie D;, nous détectons. < §;f > dans une cellule & 3%
par la raie D, émise par une lémpe de résonance 3 “IK (& 60°C); excitée & angle
droﬁ:‘;{:,d_e Fd’q::pai'.:upe laxmpehd. @écharge..d K-naturel. . Nous obtenons ainsi un

signal qui représente, dans les meilleurs cas, 2% de l'intensité totale.
vy) Conclusion

Seul le Rubidium a été étudié par la méthode de Franzen et par la
méthode du faisceau détecteur : nous avons vérifié que les deux méthodes don-
nent les mémes résultats, Péur le césium et le potassium, nous avons été obli-
gé d'utiliser deux faisceaux FF et Fd distinets; FP crée de la polarisation
hyperfine par la méthode B (§ V-B-2-c); nous détectens - par Fd, comme il est

indiqué plus haut.,

MESURE DES TEMPS DE RELAXATION DUS A L'ECHANGE

i
o

Nous avons vu, au chapitre III, et rappelé, dans la conclusion de
la partie théorique, que la théorie de la relaxation par collisions d'échange

de spin entre atomes A et B montre que, dans certaines conditions bien préci-

000/000
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ses, certaines observables Q?, relatives & l'atome A, relaxent exponentielle~-
ment avec la constante de temps Ti!(A et B sont de méme espeéce ol d'espéces

différentes). Nous avons obtenu :
(Voh) T = Gi T

avec :

1 __ 2 8RT 1 1 I B
(v.5) T “OAB\V/ - ( T + MB ) NB = MoyR V NB
. e A

noiB étant la section effigaCe d*échange entre A et B, que nous supposons

indépendante de T (étant donnée la faible gamme de températures explorée ),

Ny le nombre d'atomes B par unité de volume : é » et par conséquent,
e o
est proportionnel & N, VT (ou pB//I-")o a; est une fonction du spin nucléaire -

IA; la nature de cette fonction dépend de 1l7observable Q?u
Lorsque les collisions ont lieu entre atomes identiques A, T, est proportionnel
a: _
i = 2 &
(v.6) ', = bmod, / R'I‘7vrMA N,
Pour comparer les valeurs théoriques et expérimentales de a; et

pour obtenir la section efficace mo4_, nous devons mesurer T et NB d la tem-

2
AB
pérature T de la cellule,

1) Mesure de N_

Nous ne mesurons pas directement la pression pg de 1%alcalin B
dens la cellule Cj; nous repérons seulement la température T. Il nous faut

donc déterminer la relation entre py et To

Nous disposons d'une deuxiéme cellule, de m€me dimension que Ci,
dans laquelle régne la tension de vapeur saturante de B, La comparaison des
absorptions optiques, dans ces deux cellules, permet de déterminer, dens

une expérience séparée que nous décrivons en (b), le rapport xg des pressions

DOO/OOO
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4 la méme température :

- pression de l'alcalin B dans Ci - Py - _B
pression de vapeur saturante de B p;at N;at

sat s N .o
pp & été mesurée par d'autres auteurs; nous indiquons les références que

nous avons choisies et les problémes posés par ce choix en (a). Nous avons

donc Py = xBop;at; il est essentiel que x,, soit indépendant de T pour que

B
la tension de vapeur dans C; soit toujours la méme, & la méme température T,
& la suite descycles de température divers auxquels C; est éventuellement
soumise, Pour cela, il est nécessaire que la cellule ait subi un traitement

thermique qﬁe nous décrirons dans un chapitre ultérieur (VI-A-l),

a) Tension de vapeur saturante

. sat
Les diverses références donnant p

= £(T) ne sont pas toujours
en accord, en particulier pour le rubidium (il y a parfois un facteur 3
d'écart) et pour le potassium. Le choix de la formule de tension de vapeur
que nous adoptons est critiqﬁéﬁpouf certains de nos résultats (détermina-
tion des valeurs absolues de sections efficaces), mais il ne l'est pas pour

d'autres (vérification de la théorie de 1'échange).

Nous avons, en général, choisi les formules données par LANGMUIR
et ses éléves. Certaines valeurs de sections efficaces sont aussi calculées
avec les formules trés récentes de BUCK et PAULY (3!), pour Rb et K, qui

sont trés voisines des précédentes et peut-&tre méme plus précises.

Une des raisons de ce choix est la suivante : toutes ces mesures
ont été réalisées 4 des températurés tout & fait comparables & celles aux-
quelles nous travaillons. Au contraire, les mesures qui sont en désaccord
avec celles-ci ont &té, en général, faites & haute température et 1'extra~
- polation, dans la gamme de températures que nous explorons, peut &tre for-

tement entachée d'erreur, C

.00/‘00
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Nous verrons de plus, au dernier chapitre, que nos mesures directes
de rapport de sections efficaces d'échange excluent les références qui sont

fortement en désaccord avec celles-ci.,

Nous donnons, maintenant, les formules et en discutons la préci-
sion; p est exprimé en Torr et T en °K. Diverses mesures sont rassemblées sur
la figure 19.

- Césium : la formule de TAYLOR et LANGMUIR (°3) est incontestablement trds

précise (1%).

log p::t = 10,5460 = 1,00 log T = 3%29 si T < 302°K
(V.7) \ »
| log p52% = 11,0531 - 1,35 log T - 2L si 7 > 302°%K

Elle a été confirmée, depuis, par ROZWADOWSKI et LIPWORTH (3%) qui ont mesuré
1l'absorption optique de la raie 8943 X de Cs par la vapeur saturante de Cs.
Leur résultat est cependant moins précis (5%). _

- Rubidium et Potassium des:mesures ont été faites, d'une part par

KILLIAN (55) (fig. 19) :

(v.8) log p;St = T,42 - &%ég
(V.9) log p3** = 8,70 - ~26%

et, d'autre part par BUCK et PAULY (31) (fig. 19) :

sat _ 3992

(V,10) log pp, = T,00 - <£==
t 4587
(v.11) log pza = 7,56 = ——;—-—- 5

KILLIAN n'a pas indiqué la précision de ses mesures; mais son travail est
1l'extension, & K et Rb, d'un travail sur Cs fait par LANGMUIR et KINGDON (36)
en 19233 la technique a &té améliorée en 1937 par TAYLOR et LANGMUIR pour Cs

ooo/ooe
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(d'ol les formules (V.T) ); il n'en a pas été de méme pour K et Rb et les
formules (V.8) et (V.9) sont certainement beaucoup moins précises que (V.T).

BUCK et PAULY ont obtenu p;:t et pzat a partir de mesures de sec=-

tions efficaces cinétiques (cf chapitre VIII)., Ces auteurs indiquent que la
température correspondant 4 une pression donnée est connue & * 0,6°K si
T ~ 300°K; 1l'incertitude sur la pression, pour une température donnée, est

donc de 6 & 8% suivant la température exacte de la vapeur. Nous admettrons

8%

Remarquons ici qu'une imprécision assez faible, AT sur T, entralne
une imprécision considérable sur psata Nous repérons T par l'intermédiaire de
2 thermocouples placés contre la cellule et contre son queusot, la cellule
étant placée, pour €tre maintenue 4 température donnée, dans un courant
d'air chaud ou froid, Lorsque la cellule est chauffée sau plus & L0°C, 1%écart
entre les indications des deux thermocouples ne dépasse pas 0,1°C; lorsque
la cellule est portée & des températures plus élevées, ou lorsqufelle est
refroidie, cet écart peut atteindré 0,4°C, le point froid étant toujours ce-
lui ol est le dépdt métallique, C'est & partir de la température T du point
froid que nous calculons la tension de vapeur, L'incertitude sur le repérage
de T est assez faible, Mais, ﬁar suite des erreurs d'étalonnage des thermo-
couples, la température lue peut différer de la température absolue T, Nous
admettons AT ~ * 0,8°C, Cela constitue sur T une erreur systématique faible,

t, une incertitude relative importante, de 1l'ordre de

mais entraine, sur p°%
10%, trés génante dans les mesures des valeurs absolues de sections efficaces.
Heureusement, cette erreur systématique disparait lorsqu'on compare les mesu=-
res faites pour les m€mes indications des thermocouples; il ne reste plus que
1'imprécision sur le repérage de T qui entraine une dispersion des points

expérimentaux.

000/800
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b) Mesure de X5

Nous décrivons, d'abord, succintement, le montage (§a); les problé-
mes expérimentaux qui se sont posés, lors de sa réalisation, seront exposés
dans le chapitre VI-C ., Nous rappelons, en (B), quelques propriétés de la

lumiére absorbée que nous utiliserons(§y) pour exploiter les mesures,

a) Montage pour les mesures d'absorption optique

Il est représenté sur la figure 20. La source S est une lampe rem-
plie de B; la lumiére émise.ﬁasse 8 travers le filtre interférentiel ¢ de
menidre 4 ne laisser passer que D; (ou D;). Le faisceau lumineux est ensuite
partagé en deux par une lame‘semi-transparente K. Sur le faisceau 1, on place
la cellule C; dont on, veut mesuref l'absorption; sur le faisceau 2, qui nous
sert de faisceau de référence et ﬁermet d'éliminer diverses dérives (éf § vi-c)
on place une cellule g;gg_gva Les cellules sont maintenues & une température
connue T (la méme), que l'on peut faire varier facilement. On mesure les cou-
rants i1; et i, débités par. les photomultiplicateurs; i; et i, sont proportion=-

nels aux flux lumineux aprés traversée de C, et‘Cv.

B) Quantité de lumidre absorbée

La raie émise par la lampe est trés large devant la raie d'absorption

de la cellule; par conséquent, la fraction de lumiére absorbée, LA’ est propor-

tionnelle & f (1 - e-kvz) dv, oll k, est le coefficient d'absorption de la
0 ' .

vapeur & la fréquence v et £ l'épaisseur de vapeur traversée. kv est proportion-
nel & Ng; il dépend aussi de la température T par 1l'intermédiaire de Av,, lar-

geur Doppler de la raie d'absorption.

(o]
) 5i kvl << 1, L, est proportionnel & Jo kv % dv, donc & NB;
grale kv dv est indépendante de la forme de la raie d'absorption, c'est-a-

0
i de Av_.
dire de vD

4
1L~

=le
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Si LN 1, L, dépend & la fois de Av, et de Ny On peut cependant

" montrer que la variation de LA avec AvD

températures que nous explorons. Dans les expériences que nous avons faites,

D
est trés lente dans les gammes de

lorsque deux cellules absorbaient la méme quantité L, de lumiére, leurs tem-

pératures n'étaient jamais trés différentes. Nous pouvons alors dire que :

si deux cellules absorbent la méme quantité de lumiére, elles contiennent le

méme nombre d'atomes (les cellules ont les mémes dimensions)., L, n'est proportion-

Helle~ - & Ny que pour les absorptions faibles.,
y) Mesures

Dans tout ce qui suit, nous supposons que X est indépendant de T,
c'est-d~dire que le rapport de la tension de vapeur & la tension de vapeur sa-
turante & la méme température est constant. Cela est vrai » et n'est vrai que
pour les cellules dont les enduits ont &té convenablement "formés" par le
traitement décrit en (VI-A;i)o

(1) Obtention de L,

1]
Nous prenons la courbe JEZ— (T) et en déduisons LA(T) par :

i i

e T ) = == (T')
(V.12) L,(T) = =2 ——i2
1
- (T
2 m K

Tm étant une température telle que Ny soit si faible que Ly soit nullel:En pra-
tique, nous ne descendons pas toujours jusqu'a Tm; nous obtenons alors
i

- (Tm) par la méthode suivante : pour les absorptions faibles,

N

(34
pry
'Jo

_ ' . . S w . - sat _sat ., _
-EE_'(Tm) - (T) est proportionnel & Ny3 or, Ny = x Ng©°, Ny~ &tant le

nombre d'atomes par unité de volume dans une vapeur saturante de B & la tem-

.lO/OOB
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i iy :
pérature T, EvE (Tm) - (T) est donc proportionnel & N;at (T) que nous
i )
obtenons par les formules données plus haut. La courbe (T) en fonction
sat i
de Ny (T) est une droite dont 1l'ordonnée & l'origine donne 5 (Tm) avec

une trés bonne précision,
I1 est alors facile de calculer L, (T) par la formule (V.12).

Au lieu de porter L, en fonction de T, nous avons préféré la por-

sat A

ter en fonction de NS, qui est une &chelle d'abscisses plus pratique dans

notre cas.

Remarquons qu'il nous faut une excellente précision sur le rap-—
i, i
port T si nous voulons que LA soit bien connue. Une erreur de 1% sur T
2 2

entraine une erreur de 5% sur L, si L, = 0,2, et de 20% si L, = 0,05, I1 faut
aussi, bien entendu, que i; et i, soient réellement proportionnels aux flux
lumineux aprés traversée de Cl ét C?, c'est=-d-dire qu'il faut soigneusement
éviter toute lumiére parasite qui arriverait directement sur les P.M. sans

passer i travers les cellules,

(2) Valeur de x_

sat
, s (Mg
c'est-éd-dire l'absorption, & la température T, en fonction de la tension de

La figure 21 (courbe I) représente L ) pour la cellule C;,

vapeur saturante 4 la m€me température. Mais, nous désirons connaltre le nom-
bre réel N, d'atomes dans Cy et Ny = x, N;at; nous décrivons maintenant la
mesure de Xpo

Pour une deuxiéme cellule C{ , qui contient B sous la tension de

vapeur saturante, nous tragons L'A (N%at) (fig. 21, courbe II); elle repré-
) sat

q -~
B dans C1 elle-meme,

sente 1'absorption de C; en fonction du nombre d‘atomes N

QOG/DOO
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Ainsi tracées, avec l'échelle d'abscisses particuliére Ngat’ les courbes I

‘et II, relatives 3 Cy et Ci, possédent la propriété suivante : si Xg est in-
dépendant de T (ce qui est le cas), elles se correspondent par une affinité
de rapport xg, parallélement & 1%axe des abscisses. Pour montrer cette

propriété, plagons-nous & une température Tj, soit, sur la courbe de la figu=

1
a Yo

re 21, & l'abscisse'(N; : C] contient (N;at)o et absorbe L',; C; absorbe

LA et contient le mé€me nombre d'atomes que Ci lorsque cette derniére absorbe

—EAQ c'est-d-dire (voir fig. 21), (N;at)l : (Ngat)l est égal & Ny (Tg)s On a
ry .
(ns8 B
done x = ( zat) ; si les 2 courbes ne sont pas affines , c'est que Xp varie
Ak Y
B

avec la température., On voit donc que le choix de 1l'échelle d'abscisses précé-
dente permet, pour déterminer Xpy dfutiliser la totalité de la courbe d'ab-
sorption, y compris les région de non linéarité, et pas seulement le rapport
des pentes & 1l'origine. La précision en est fortement accrue. Une importante
cause d'erreur, sur la détermination de Xps provient de la différence des dia-
métres des cellules., Si C; et CV ont les diamétres A; et A, =01 + dA_, les
épaisseurs du liquide,utilisé pour réguler la température T des cellules C;

et C_ et dans lequel elles baignent, §1 et §, ne sont pas les mémes et le
faisceau 2, de référence, n'est plus identique au faisceau 1 : si C; &tait

. 1 P . P N .
vide, comme Cv, -Té_ dépendralt un peu de la température, 4 cause des varia-

tions de 1l%'indice du 1iquide'de régulation de T; cet effet peut atteindre 1%

dans les plus mauvaises conditions (dAv grand), 11 en résulte que la variation
i

de <, te représente plus rigoureusement lfabsorption par les atomes de la

cellule; nous n'avons pas fait de correction correspondant & cet effet.

D'autre part, la comparaison des absorptions par C; et Cg donne ~s ol ng
: B

et n'B sont les nombres d'atomes qui absorbent effectivement la raie de B;

ooo/ooo
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si le faisceau lumineux est diaphragmé de telle sorte que sa section soit

petite devant une section de la cellule (w -Aﬁ-—) (nous sommes approximati-

vement dans ce cas), ny est proportionnel a Ny 41 :n

g =k Ny Ay de méme
n'_ =k Nsat A! 3 il est alors facile de déduire = g de B 0
B B 12 xB Nsat n' B
B .

En conclusion, nous pensons que Xy est connu avec une bien meilleu-
re précision lorsque les cellules sont géométriquement identiques; cette pré-
cision peut alors atteindre 2%. Lorsque les diamdtres A; et A; diffeérent de
< 2; 81 x

5%, xg n'est connu qu'd 5% prés si x est nettement plus grand, la

B B
précision n'est plus que de 10%, car nous devons comparer des absorptions

faibles.

2) Mesures de relaxation

Les mesures de "relaxation dans le noir",faites par la méthode
de Franzen, ou par celle du faisceau détecteur, donnent une constante de
temps 6. qui fait intervenir, entre autres, le temps de relaxation sur la

paroi.

a. Dans une cellule C; ne contenant qu'une sorte d'atomes A, on
a (cf IV=B) :

(V.13) = +

Tilest le temps de relaxation dfi aux seules collisions d°échange A-A; il est
proportionnel & N, VT (pu Py //T>.C'est lui qui constitue 1l'objet de nos
mesures,

Tip représente le temps de relaxation de Qg par toutes les causes autres

que les collisions d'échange (collisions contre la paroi, effet queusot).

M.A. BOUCHIAT a montré que, pour l'observable < 3.1 > T varie trés peu

Rb? “Hp
avec la température. Au contraire, il existe des effets de la température sur

. . . 0 . .
les constgntes Tep et Tnp de la relaxation de < S >Rp§ DalS, pulsque, dans

ooo/o;e
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les cellules i enduits de paraffine deutérée, Tep et Tnp >> 1., Dous les né-
gligerons. Nous ferons comme si Tip était rigoureusement indépendant de T

pour Rb, Nous admettons qufil en est de méme pour K et Cs,

Ayant eil pour plusieurs températures T de la cellule, nous tragons

(Vo1k) Lo = F (N, /T) = £ (p,//T)
. 8. A A
11
et obtenons une droite dont 1l'ordonnde & l'origine est L et dont la pente
ip

p; est proportionnelle & @, T; (Voh),ADans une méme cellule, le rapport des
pentes p; pour diverses observables Qi est égal au rapport des a. donné par
la théorie de la relaxation, De P;» connaissant N,, nous pouvons déduire
naiAe

Pour obtenir 5 (ou la pente Pi) avec une bonne précision, il
faut que 1l'échange ne soit pas masqué par les autres causes de relaxation

(7. >> Til)o

b. Dans une cellule C, contenant deux sortes d'atomes A et B, le

temps de relaxation 6;, de Q? est tel que (cf §IV=C) :

(V.15) el = Tl + T; + T,l
iz ip i2 i1

- T'il tient compte de la relaxation de Q? par les collisions A-A; connaissant
le rapport n;/n, des nombres dfatomes A par cm3 i la méme température dans les

cellules C; et C, ainsi que T, dans Cj, nous calculons facilement
.. = —1 T,
11 ns 11

o Le choix de la formule donnant p:at = f£(T) n'a pas d'impor-
tance essentielle sur la valeur du rapport n;/nj.

- T, tient compte de la relaxation de Q? par les collisions A-Bj; c'est le

terme qui nous intéresse si nous voulons étudier l'échange A-B ou mesurer

TI’UZ

Ap° 11 est proportionnel & Ny YT ou pB/ﬁfa

000/000
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- T.p est le temps de relaxation des atomes A Al & toutes les causes autres
que les collisions d'echange et sur lequel.nous faisons les mémes hypothdses

que plus haut.

-

Nous cbtenons t;, par une méthode trés analogue 4 celle décrite en

a. Nous tragons la courbe (1'expérience donne une droite, comme on s'y attend):

(V.16) L A oL sl _-F (N, ) =r (p /T
. T. T. B B
12 11 ip 12
dont 1'ordonnee & l'origine représente l/T ip et dont la pente Pi, représente,
pour Q » la constante de temps due aux colllslons d'échange A-B. Le rapport
des pentes p. 50 9 pour diverses observables Q nous donnera le rapport des

o et, connaissant NB dans C;, nous pourrons calculer no2_ (le choix de la

AB
référence donnant la tension de vapeur saturante en fonction de la température

n'est pas fondamental pourvle premier résultat mais il 1l'est pour le second),

T4, ©st déterminé avec une bonne précision si les collisions A-B

sont prédoninaites ' dans. la relaxation ('I‘ip et ' > 1)

Y A
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CHAPITRE VI

MONTAGES EXPERIMENTAUX

Nous décrivons ici les deux montages expérimentaux qui nous ont
servi, d'une part, & 1'étude de la relaxation d'échange, et, de l'autre,
& la mesure des tensions de vapeur dans nos cellules. Nous commengons par la
description des é€léments communs 8 ces deux montages : cellules, lampes et
optique. Les caracterlsthues requises pour les photomultiplicateurs n*étant
pas les mé€mes dans les deux cas, nous exposerons les solutions adoptées sur

chaque dispositif expérimental,

CELLULES, LAMPES, OPTIQUE

1) Cellules

Nous avons utilisé des cellules recouvertes d'enduits de paraffine
deutérée analogues i celles utilisées par M.A. BOUCHIAT. La référence (13)
donne une description détaillée de ces cellules et de la technique de remplis—
sage. Elles ne contiennent pas de gaz tampon et comportent un getter au baryum
permettant d“adsorber d'éventuelles traces de gaz., Un queusot latéral contient

un dépdt métallique de 1°alcalin -ou du mélange d%alcalin- étudié,

Les paraffines hydrogénées et deutérées donnent des temps de relaxa-
tlon de < S > qul sont tres voisins. Par contre, sur les enduits deutérés,
< S > relaxe beaucoup plus lentement que surles enduits hydrogenso Comme nous
l'avons expllque, dans de nombreux cas nous obtenons < 3,1 >l d partir de
< S >1 et < 8. >* n'est grand que si < S >l est grand. Liemploi d'enduits
deutérés se révéle essentiel au succds de la réalisation d'une orientation hy-

perfine importante, Il est aussi trés utile pour 1'étude de la relaxation de

coo/ooo
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< S;b>' par collisions d'échange avec Cs; on & ainsi (cf § V-C=2-b)

Tia <5 Tip°
Nous avons vu {ef § V=C-1-b) qu'il était essentiel que la tension

de vapeur d'un alcalin B soit toujours la m€me, 3 la méme température, pour
N

que le rapport x, = soit défini et mesurable avec précision, Il est

sat
N

B
nécessaire, pour cela, qu’aprés scellement, les cellules soient soumises &
un traitement thermique convenable, que nous appelons "formation" de l'en=-

duit,

L'étude du rubidium avait révélé (13) qu'immédiatement aprés scel-
lement, une cellule,recouverte d’un enduit de paraffine deutérée non conta-
miné, ne présente aucune absorption optique (xRb = 0) 3 au fur et & mesure
qu'il pénétre dans la cellule par le capillaire, le rubidium disparait dans
1'enduit; on ne sait s'il s%agit d"une réaction chimique ou d'une diffusion
vers le verre sous-jacent., A la température ordinaire, cette situation peut
durer tré&s longtemps. Le processus de remplissage est trés accéléré a L0°C
ol il prend environ k4 joufsvpour-une cellule de 6 cm de diamétre munie d'un
capillaire de 1,5 mm de diamétre et de 15 mm de long. On achéve la "formation"
de l'enduit par chauffage & 80°C pendant 15 h, Les enduits ainsi traités,
aussi longtemps que leur température T est inférieure & 80°C, ont des pro-
priétés stables, La tension de vapeur de Rb, en particulier, est définie
par la connaissance de la température eq du queusot (eq <T) et Xop ~ 0,8
(si le capillaire a un diamétre d =1,8 mm et une longueur £ = 10 mm,

X v 0,9), Cette valeur de xp, résulte clairement d'un équilibre entre le
remplissage & travers le capillaire et la disparition du rubidium dans l'en-
duit, disparition qui existe, bien que beaucoup plus lente, aprés la forma- .
tion de 1l'enduit décrite ¢i-dessus. I1 est & noter que la vitesse de dispari-
tion augmente avec la température, "car Xph diminue au-dessus de 80°C pour

'

les enduits précédents,
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Nous -avons appliqué la méme technique de "formation” des enduits &
des cellules contenant un mélange de rubidium et de césium ou seulement du

césium; aprés ce traitement, Xpy €t X étaient bien indépendants de la tem-

Cs
pérature. Le capillaire de ces cellules avait un diamétre de 1,8 mm et une
longueur de 10 mm, Nous avons constaté que, pour toutes les cellules conte=

nant un mélange de Rb et de Cs, xp, + x . %~ 0,9 (37) (et, & 1la limite,

X~. v 0,9, dans les cellules contenant unj quement Cs). D'autre part, on trou-

vgsque le rapport xRb/sz est sensiblement &gal au rapport "Rb/HCS’ ol u re=-
présente le nombre dfatomes-gramme de 1l'alcalin introduit dans la cellule
lors du remplissage : on peut choisir ce rapport suivant 1'expérience & faire.
Ces résultats sont en accord avec ceux obtenus récemment par CZAJKOWSKI et

al (°8) sur un mélange de rubidium et de césium, et ceux de SEIWERT (5%) sur
la composition de la phase vapeur d'un mélange de métaux alcalins ¢ la pres-
sion partielle d*un alcalin A dans la vapeur,émise par un mélange A-B, est
égele au produit de la fraction moleire de A dans le mélange A-B par la pres—

sion de vapeur saturante de A.

La situation est beaucoup moins favorable pour K, car il semble que
la "réactivité" de 1l'enduit vis-d-vis de K est encore plus grande que vis-d-
vis de Rb ou Cs & la méme température, alors que la pression de vapeur est
beaucoup plus faible (le temps nécessaire pour "saturer" 1'enduit est beau-
coup plus grand). Nous avons trouvé qufavec un capillaire de diamétre 2,2 mm
et de longueur 10 mm, une cellule vierge est encore vide aprés un chauffage
d*un mois & eq = T = 50°C (eq 3 témpérature du queusot; T, température de la
cellule). On n'obtient pas un résultat meilleur d température plus élevée, car
le réactivité de 1l'enduit augmente plus vite que la tension de vapeur de K :
le phénoméne est général; nous avons déja signalé qu'il se traduisait, sur
Rb, par une diminution' de Xgp Pour T > 80°C; nous verrons ci-dessous que des

phénoménes analogues apparaissent pour K i partir de 70°C,
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-~

Nous avons alors chauffé la cellule & T = 50°C et le‘queusot a
eq = 80°C (la tension de vapeur de K est alors égale & celle de Rb lorsque
8 = T = 50°C); la cellule s'est remplie en deux jours, Xy valait 0,2 et les
propriétés de l1l'enduit étaient reproductibles pour T < 50°C. Nous avons alors
augmenté T progressivement de 50 & 80°C, eq variant de 80 & 90°C. L'enduit
donne alors des résultats reproductibles pour T < T0°C. Nous avons utilisé
cette cellule C% au~dessous de 64°C, Les temps de relaxation assez longs
obtenus sur C% indiquent quelle &tait peu ou pas contaminée; une deuxiéme
cellule C% 8 été chauffée pendant L4 jours, T variant entre 60 et T0°C et
eq entre 90 et 95°C. Cette cellule a été contaminée par un dépot visible
de K sur la surface de l'enduit., Nous l°avons décontaminée en inversant le
gradient (T = 65, eq = 25°C) pendant 8 jours : des traces de X n'apparais-
saient plus qu'au voisinage de l1l°ouverture du capillaire, La tension de va-
peur dans cette cellule était trés importante, Xp = 0,92 mais les temps de
relaxation y étalent assez courts (-i— valait 26 s~ pour C§9 alors qu'il ne

T
Hp K
10

valait que 3,3 g~} pour C%)o C§ donnait de meilleurs signaux que C
Signalons une difficulté supplémentaire pour le potassium, Lorsque
la cellule est sur le banc de pompage pour &tre remplie et que 1%on distille
K dans le tube relié au queusot, il y a échange de K avec le sodium du verre :
si on ne prend pas de précautions, on obtient ainsi une cellule qui contient
Na au lieu de K. Cette substitution de K peut &€tre trés génante si elle se
fait dans une cellule contaminée, qui sert de référence pour la mesure de Xy
Nous avons vu, en effet, que toute trace d'un alcalin abaissait la tension de

vapeur de l'autre (xRb + X s :_0,9 dans. les cellules 4 mélange de Rb et Cs),

C
C'est pourquoi de normbreuses précautions ont &té prises pour obtenir une
cellule ou régne réellement la tension de vapeur saturante de K : le potassium
e €té distill€ dans un tube de quartz, 1l'enduit était visiblement contaminé,

Cette substitution de K par Na du pyrex se voit dans les lampes & décharge & K
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qui émettent mussi les raies jaunes de sodium de facon intense,

Notons aussi que la disparition des atomes de Kb, par réaction
chimique sur 1l'enduit ou diffusion wers le verre sous=jacent, est suffisam-
ment lente pour ne pas entralner, dans ce cas, de raccourcissement du temps
de relaxation dii aux collisions sur la paroi (15); i1 en est de méme pour le
césium, puisque les vitesses de disparition de Rb et Cs semblent équivelentes
(xRb ﬁ_sz)o Au contraire, cet effet est plus important pour K (xK v~ 0,2 pour

une cellule non contaminée possédant un gros capillaire).

2) Lampes

Elles sont identiqﬁes aux lampes & rubidium décrites dans la réfé=-
rence (1°). Ce sont des lampes sans électrodes, en pyrex; elles ont la forme
de disques de 25 mm de diamétre et de 10 mm d'épaisseur; 17alcalin est dans
un queusot latéral; elles contiennent de 1l'argon sous une pression de 1 Torr,
. Les lampes & rubidium ou & cé€sium contiennent 3 mg de 1l'isotope désiré; un
capillaire relie le queusot antenant le métal) et la partie émissive de la
lampe. Le potassium disparéiSsant‘trés facilement dans le verre, quelques
précautions supplémenta.irés sont & prendre : avant de les remplir, on lave les
lampes avec une solution d'acide fluorhydrique (®%); nous n'avons pas constaté
que ce traitement empé€che les 1am§es de brunir (comme il est indiqué dans la
référence précédente), mais leur température de fonctibnnement est moins &le-
vée, elles sont moins sensibles aux fluctuations de température et donnent des
signaux plus stables, Dans ée'cas;'il n'y a pas de capillaire entre le queusot
(diamdtre intériéur, 3 mm) et'la lémpe elle-méme, Le queusot contient une quan-
tité importante de potassium (10 mg) (il n'est pas utile de prendre des isoto-
pes purs; étant donné la faible structure hyperfine du potassium et les quasi-
cofncidences de raies entre 3% et “1K, la raie émise par une lampe remplie de

potassium naturel excite trés bien 3% et %1K),
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La décharge, dans ces lampes, est excitée par un magnétron capable
d'émettre en continu une puissance de 200 W & 2400 MHz. L'alimentation du ma-
gnétron est stabilisée en courant et soigneusement filtrée; il subsiste ce-
pendant 3010'“ de 50 périodes dans l'émission de la lampe; on peut le compen—
ser, en partie, en injectant du 50 périodes,de phase et d'amplitude convena-
bles, & 1l'entrée de 1lfampli de stabilisation de 1l'alimentation. Le bruit
"blanc" représente aussi environ 3,107" au signal émis par la lampe lorsque
l'observation de ce signal se fait & travers un circuit ayant une bande pas-
sante de 10 KHz,

3) Optigue

Les lentilles sont des lentilles de Fresnel, en matidre plastique
(diamétre : 10 cm, focale 3 T cm ou diamétre : 25 cm, focale 3 20 cm), sauf
les lentilles L, (fig. 22) qui sont en silice fondue (diamétre : 5 cm, focale :

6 Cm)o

‘ Nous avons utiligé aussi des cannes de plexiglass polies (de diamtre
3<ém et de 4O 4 50 cm de long) qui jouent le rdle de guides de lumiére, Ils
sont excellents pour toutes les raies de résonance des alcalins autres que la
raie D) du césium : le plexiglass présente, en effet, une bande d'absorption
vers 9000 Xo Les mesures montrent qufune canne de 7O cm laisse passer 80 & 90%
de 1l'intensité des raies D; et D, de NaetK et D, de Rb, 75% de la raie D; de
Rb, 55% de la raie D, de Cs et coupe pratiquement complétement la raie D; de
Cs (51)(ce quipermet de se dispenser d’un filtre interférentiel coupant cette
raie). Lorsque le faisceau lumineux doit comporter cette raie, les cannes de

plexiglass sont remplacées par des tubes de pyrex aluminés intérieurement.

Les filtres interférentiels,fabriqués par Spectrolab, laissent passer
entre 80% et 90% de la raie désirée pour Cs et Rb et environ 65% pour K et net=-
tement moins de 1% de la raie que l'on veut &liminer; ils sont,soit circulaires

(# 8 em), soit carrés (cSté 5 cm); pour le potassium, seuls les plus petits sont

disponibles.
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B) MONTAGE POUR L'ETUDE DE LA RELAXATION

Il est représenté sur la figure 22, Lorsque la relaxation est étu~
diée par la méthode de Franzen, seul le faisceau pompant F¥ (paralldle & i)

est utilisé.

1) Systime optigue

L) forme une image intermédiaire de la source Sp sur l'obturateur
Ob (obturateur inversé Synchro Compur de diamétre 24 mm) dont le temps de
fermeture est 2,5 ms; parfois on intercale, entre L; et Ob, une lentille sup-
plémentaire de fagon & diminuer la taille de l'image de Sp et le temps de

fermeture apparent de 1'obturateur.,

F1, F, et F3 sont les guides de lumiére décrits plus haut (§ VI-A-3).
Des filtres interférentiels peuvent €tre mis entre les deux lentilles L, (ou
les 2 lentilles Lgj, ou L] , ou Lj ). Lorsqu'on veut polariser le faisceau pom-
pant F° en c+, un filtre polérisant (HNT) et une lame quart d'onde (lame plas—
tique, une fois quart d°onde pour 8000 X) sont placés aprés les lentilles L,
sur un méme support. Le méme filtre polarisant et la méme lame quart d'onde

servent aussi bien pour Cs, Rb que K.

Pour 1l'étude du césium, nous avons placé un filtre polarisant et une
lame quart d'onde apreés Lg et un filtre polarisant a la détection en P, avant

la canne de verre aluminée.

Pour 1'étude de Rb, des "filtres hyperfins" peuvent €tre placés
entre L; et Ob ou avant Lg o Ce sont deé cellules en pyrex, en forme de cylin-
dre terminé par des faces planes (épaisseur : 30 mm; diamétre : 80 mm). Ils sont
remplis comme il a été indiqué plus haut (§ V-B~2-c) et sont placés dans un four

qui permet de les porter & la température désirée,
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La cellule C; est placée dans une enceinte en pyrex, dans laquelle
on fait circuler de l’air chauffé par passage sur une résistance ou refroidi
par traversée d'un serpentin en cuivre plongé dans un mélange de glace et de
sel, La température de C; est éoﬁtralée par deux thermocouples (Cu - constantan),
placés, 1l'un contre le queusot (donnant eq), l%autre contre la partie sphéri-

que de la cellule et donnant T,

La cellule C, (servant éwentuellement de source sur Fd) est aussi
dans une enceinte en pyrex; le chauffage est assuré par une résistance chauf=-

fante en thermocoax.

De grandes précautions sont prises pour &viter que la lumidre de FP

n‘atteigne le photomultiplicateur de détection PMzo

2) Champ magnétique

Le champ H est créé par deux bobines en position de Helmholtz, dont
l'axe est placé sensiblement suivant la composante horizontale du champ ter--
restre; leur position a &té réglée soigneuseméﬁt, de fagon & minimiser les
inhomogénéités de H, qui sont inférieures & 5,10™°H , dans un cube de 4 cm
de cOté, L'obturateur, dont certaines: piéces sont en acier, est suffisamment
loin de C; pour ne pas provoquer d'inhomogénéité supplémentaire, En pratique,
nous opérions dans un champ suffisamment faible pour que les inhomogénéités
observées, qui sont de l'ordre de 3010'h gauss dans le volume de la cellule,
ne soient pas dues aux bobines elles-mémes, mais aux masses magnétiques exis-
tant dans le laboratoire, Comme nous l'avons vu, pour certaines mesures (étu-
de de la relaxation de < 5.T > en 1'absence de < s° >), nous avions besoin
d'un T, trés court et nous plagions, tout prés de C;, une masselotte de fer

™~

destinée & rendre le champ H plus inhomogéne.

Une paire de bobines daxe vertical et de diamétre 1,35 m permet
de compenser la composante verticale du champ terrestre. Les deux paires de

bobines sont alimentées par des batteries.
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->
Un chemp magnétique hp, d’environ 2 gauss, peut €tre appliqué sur
la cellule Cy, Il est produit par des petites bobines de 13 cm de diamétre;

ce champ est utilisé lorsqu'on veut réaliser du pompage optique sur C,.

3) Champs de_radiofréquence

Plusieurs champs de radiofréquence sont & notre disposition., La cel-
lule C; peut @tre soumise simultanément ou séparément 4 des champs de radio-
fréquence perpendiculaires & H s

e~ champ tournant & 420 KHz

~

b~.champ linéaire & 420 KHz, haché en ondes carrées ou non

v

ochamp linéaire & 315 ou 280 KlHz

Nous avons deux systémes de bobines dont les axes sont perpendicu=
laires entre eux et perpendiculaires & ﬁ; chaque bobine comporte deux gorges.
Nous avons ainsi 1%&quivalent de quatre paires de bobines, placées en position
de Helmholtz et de diamStres compris entre 19 et 36 cm.

a) Champ de radiofréquence tournant :

Il est obtenu de la fagon suivanﬁe%

On utilise les deux palres de bobines dont les diamétres sont les
plus voisins et dont les axes sont perpendiculaires; on leur applique deux
tensions déphasées l'une par rapport a4 l%autre; on crée ainsi 2 champs
h cos wt et hy sin (wt +.w); laissant fixe le champ h, cos w t, on régle
la phase et l'amplitude du champ paralléle & Oy de telle sorte que hx = hy
et que y = O : le contrdle du réglage se fait en observant la tension induite
dans une spire . placée dans le champ résuitant, dont un des diamétres est
paralléle & Oz et qui peut tourner autour de ce diamdtre; lorsque le réglage

est réalisé, la tension aux bornes de la spire: est indépendante de sa posi-

tion., Comme, dans 1'&état lfoudamental des alcallns, g¢ = =g i, on peut annuler
o s . . 0
ainsi, suivant le sens de rotation du champ, < S >0 (ou < s° > ) sans aff

ter < §° > (ou < s° >¢,)° En général, < s? > est presque équlvalent < s’

¢
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pulsque ‘le pompage en lumidre circulaire- a.ccumule les atomes dans les niveaux

F =9, m, = ¢ (ou =¢). Il correspond & < S >¢ un grand signal; au contraire,
0

< S >¢, est petit et le signal le représentant est le plus souvent, noyé

dans le bruit. Nous avons pugcependant,ocbserver < S ‘>¢‘7 dans certaines con-
~

ditions favorables (fig. 23). Il est de signe opposé & < S >¢ 3 nous n®avons
pas falt de mesures dans ce cas,

Les mesures ont donc lieu pour le sens de rotation du champ qui
permet dfannuler < S ¢vo Le réglage définitif du champ tournant se fait
sur le signal de résonance lui-méme, Les atomes, excités par Fp, polarisé en
o+, sont soumis & un champ de radlofrequence linéaire a 420 KHz, H cos w t,
qui annule < s? > =< g° >¢ + < g Zg1° Ce champ est haché en ondes carrées
et n'est pas modifié pendant tout 1le réglage du champ tournant. On observe

sur la lumidre absorbée, L,, le signal (répétitif) afi & la polarisation

A!
< S > des atomes lorsque H est coupé et & l'annulation de < S > lorsque

Hx est remis. On procede alors de la fagon suivante :

a = On fixe le champ statiqué H & la valeur pour laquelle la résonance est &
420 KHz, en rendant maximum le signal Sbservé; H est pris assez faible pour
ne pas trop élargir la résonance,

B -~ On applique, de plus, le champ d‘amplitude constante h cos w t; le signal
disparait, puisque les atomes sont soumis,en permenence, a& un champ de radio=
fréquence linéaire (d’amplitude égale, & h ouh + Hx50

-

Y = On allume le champ hy sin (wt + ¢); les atomes sont donc soumis &

H cos wt (haghé) ainsi qu'ad h  cos wt + hy sin (wt+¢)(permgnent)b Si hy =h_.
et ¥ = nm, les atomes sont soumis 4 un champ tournant en plus du champ linéaire
H » Supposons son sens de rotation tel qu'il annule < S0 >¢,, lorsque H est
nul, les atomes acquiérent une orientation < S >¢, qui est détruite lorsque
E est remls et on cobserve, par sulteD un signal. Ainsi, aprés avoir amené

le signal & zéro, par application simultanée des 2 champs linéaires Hx cos w t

000/000
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FIGURE 23 : Observation de < S° > 51 5o 87RD

~

La courbe ABCDE représente le signal cofrespéndant & l'observation de

< 8% > en présence d'un champ de radiofréquence linéaire haché&; au point A,
<s’> = O entre A et C"les atomes sont réorientés, le champ de R.F. est
nul en C, le champ annule < S > La courbe asyds représente le méme 51gnal
lorsque les atomes sont, de plus, soumis & un champ de radiofréquence tour-
napt qui sature le niveau ¢; on ob;erve ainsi < S >¢. qui est bien de

signe opposé a<s’> et qui est trés petit (< s’ > ~v. =ko < s° >¢')e
En haut, nous avons photographié le champ de R.F. appliqué suivant Ox pen-

dant la séquence oBySe.
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(haché en ondes carrées) et h coswt (appliqué en permanence), on régle
hy et y de telle sorte que le signal réapparaisse et soit le plus grand

possible,

o

Ce réglage donne les m€mes résultats que celui fait avec la petite
spire; il est plutdt plus précis et a l’avantage de laisser la cellule en po-
sition; cependant, la premiére méthode nous a permis de vérifier les sens de

rotation du champ de radiofréquence,

Il est nécessaire que les deux champs hx et hy soient assez homogé=-
nes, sinon la condition h = hy n'est'pgs réalisée simultenément en tous les
points de la cellule et le champ de radiofréquence résultant comporte une
petite composante h; qui désoriente 1é niveau ¢. C'est pourquol nous avonscons-—
truit . des bobines de radiofréquence,de~diamétre le plus grand possible; nous
pensons que ce sont les inhomogénéités du: champ de radiofréquence qui limitent
la précision avec laquelle le champ tournant est réalisé. En pratique, h) re-
présente 0,5% de h_ et perturbe légérement le niveau ¢; nous choisissons 1l'am-
plitude h_la plus petite possible pour que cette perturbation soit faible et
qu'on soit loin de la saturation de ¢, mais suffisante pour assurer la satu-

o . 0 -
ration de ¢'. Cependant, le temps de relaxation 6° de < S > est affecté par

. ¢
la présence de h; et nous mesurons, en fait, un temps de relaxation 6§F tel
que 3 .
1 1
6"=JG-V+T
RF 1RF

ol l/TIRF est proportionnel & gi h% (probabilité de destruction de < g’ >¢
par hl)o

Nous déterminons e'RF pour diverses fgleurs de h; (qui est proportionnel & h_,
puisqu’il provient des inhomogénéités qu champ de radiofréquence), nous extra=-
polons & h] nul et obtenons ainsi 6'., LPexpérience montre (fig. 24) que l/G'RF
est bien une fonction linéaire de hio .

oeo/moo



A1 s

Fig. 24

OrF
15L
0L
]
=~
-
]
Relaxation de Awove_" . Amoan.uo
5
dans une cellule de 85
1
®~
1L 0
. ..;/J,.//
»..,/./ ' 1
. A 0,5 2
rx 1




= 158 =

¢ oz e s
b) Champs de radlofreguence linéaires 3

Celui & L20 KHz est haché en ondes carrées et sert & repérer la

position de la résonance, comme nous l'expliquions plus haut,

Celui & 210 KHz (ou & 315 KHz) permet de saturer les résonances
Zeeman du césium, lorsqufon étudie la relaxation de < S§b>m? dans une cellule
contenant Cs et 87Rb (ou 85Rb), la fréquence de résonance de Rb &tant 420 KHz.
L'amplitude de ce champ était suffisante pour saturer la raie de Csj; nous avons
vérifié, sur des cellules contenant seulement Rb, qu’il n’induisait pas de

transitions entre les niveaux de Rb.
) Détection

a) Photomultiplicateurs s

La réponse des photomultiplicateurs,sensibles dans le rouge et le
début ‘de 1'infra rouge, présente, lorsqu’ils regoivent de grandes variations
d'intensité lumineuse, un effet parasite qui a 6té déerit par divers auteurs
(ls,jpa 113)(52), Le courant photoélectrique ne suit pas instantanément les
variations d°intensité lumineuse; aprés cpupuée totale de cette derniére, par
exemple, il subsiste un courant qui tend vers zéro en un temps comparable aux
temps de relaxation que nous avons éAmesurer dans nos expériences, C'est la
raison pour laquelle, dans'ia nethode ol 1'on utilise deux faisceaux, la lu-
midre parasite,issue de FP et atteignant le détecteur PM; , fausse les mesures
des temps de relaxation puisque, aprés la coupure de FP, elle est § l'origine
d'un couraent décroissant qui s’ajoute au éourant id, objet de la mesure (c'est
cet effet qui conduit & prendre des longueurs d’ondes différentes sur FP et
Fd (*6) ). De m8me, dans la séquence de.Franzén, au réteblissement de la lu-
miére, ce méme effet parasite est & l'origine d'une pseudo exponentielle de
pompage qui est particuliérement génante pour la détermination &u début de la

courbe de relaxation,
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Les solutions adoptées pour éliminer cet effet ont &€té différentes
dans les deux méthodes de mesure de la "relaxation dans le noir". Nous les
exposerons séparément et discuterons gussi les problémes propres & chaque

méthOde °

b) Méthode de Franzen :

Le photomultiplicateur (RCA T7102) a une photocathode de type 8} ;
on nfutilise que la deuxilme dynode pour 1°amplification, toutes les autres
-y compris la premidre- étant reliées & l'anode (53); la tension d'alimenta~
tion est trd&s faible (une pile de 67,5 V). Dans 'ces conditions, l'effet para=-
site est éliminé mais le signal est trés petit, Nous l'envoyons sur un préam=-
plificateur continu dont la bande passante est environ 50 KHz et dont le gain
est de l'ordre de 10; la sortie de ce préamplificateur est reliée & une des
entrées de 1l'un des amplificateurs différentiels d'un oscillo Tektronix 502 A;
sur l'autre entrée, on envoie une tension continue réglable; ce montage per-
met d’observer la partie variasble du signal, Rappelons quune des difficultés
de la méthode de Franzen résulte de la nécessité de passer des constantes de
temps trés courtes (pour bien déterminer le point A) (cf fig, 12). Entre le
préampli et 1'oscillo, le signal doit €tre transporté sous basse impédance;
la bande passante du circuit est donc déterminée par le produit RC, ou R est
la résistance d'entrée du préampli, C comprend la capacité de sortie de P@pf
et celle du c&ble reliant .PM@"au préampli; celui-ci est fixé sur la base-
de PMP: la longueur du c8@ble est trés faible. Op parvient ainsi & garder une
bande passante suffisamment large pour transmettre,sans déformetion, la sé-
quence de Franzen. Le bruit de sortie du préampli est 200 uV; il est, en géné-
ral, du méme ordre de gréndeur que celui dli aux instabilités de la lampe dans

nos conditions d'cbservations.
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¢) Méthode du faisceau détecteur :

Les intensités lumineuses, arrivant sur le photomultiplicateur,
sont trés feaibles; aussi, le bruit Shott, engendré au niveau de la photo-
cathode et proportiomnel & /:; (ip est le courant photoélectrique au ni-
veau de la photocathode), est=il la principale cause de bruit, L?&tude du
césium et du rubidium a &té réalisée avec un PM RCA 7102; pour le potassium,
nous 1l'avons remplacé par un RCA 7265 dont la photocathode est de type S20,

ce qui nous a permis de gagner un facteur 3 sur le rapport signal/bruit.

Les variations d'intensité lumineuse étant au plus égales & 20%
de 1'intensité totale pbﬁr Rb et Cs et 30% pour K, il est facile de se pla-
cer dans des conditions telles que le signal ne soit pas déformé par PMg43
le RCA 7102 était monté avec 6 dynodes et alimenté sous 750 V, le RCA 7265
avec 9 ou 1l dynodes et alimenté& sous 1200 V,

Pour améliorer le rapport signal/bruit, nous envoyons le signal
de PMdsur un analyseur multiéchelles.L’intervalle de temps pendant lequel
est décrite la courbe de relaxation DD* (cf fig. 1) est partagé en 1024

parties égales, At; 3 pour chaque intervalle de temps, At,, la valeur
moyenne de la tension pendant ATi est convertie en un nombre qui est
stocké dans la mémoire n®°i de 1l'analyseur. La courbe DD? est donc repro-
duite sous forme d'un fac=similé numérique contenu dans les 1024 mémoires
de 1l'appareil, On répéte la séquence N fois, le signal enregistré en
fac~similé augmente comme N, alors que le bruit naugmente que comme v N,
On peut, 3 la fin, reconvertir le fac-similé numérique sous une forme ana~

logique observable sur un écran d'oscillo ou sur un enregistreur XY,
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On obtient, de cette fagon, un gain en rapport signal/bruit de V' I (cf,fig. 25).
Nous avons utilisé l'extracteur de sxgnaux noyes dans le bruit de Nuclear -

'Data, modele ND 800, "Enhancetron o

M THON "H' m ’
WM Mﬁ&ﬂ 2,

FIGURE 25 : Gein en rapport signal/bruit, obtenu & 1l°aide du Enhancetron.
En bas, nous voyons le signal & l'entrée de l'analyseur multi-
échelles; le rapport S/B est environ 2,5, En haut, nous voyoﬁs
le signal aprés passage dans le Eﬁhancetron, la séquence ayant &té.
enregistrée 189 fois; on constate que 'le rapport S/B est

v 189 A 1l fois meilleur,

L*Enhancetron requiert:§ l'entrée, des signaux de quelques centaines
de mV (mais inférieurs & 1 V)3 entre la sortie & PMy et l'entrée du Enhance-
tron, nous avons intercalé deux amplificateurs e séric 3 gai“'.u
roirs D delTektrdnix, pouvant donner un gain de TO chacun). Pour chaque en-
registrement de DD', nous devons synchroniser le début du balayage du

Enhancetron sur le point D; cette opé-

ooo/aoo
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ration se fait & partir de la prise flash de 1‘obturateur, Ob, placé sur le
faisceau pompant FP, En pratique, lorsque nous voulons étudier la relaxation
de < 5. > en absence de < S0 >, nous déclenchons simultanément le balayage «
du Enhancetron et le champ de radiofréquenéea Nous utilisons, dans ce but,

un systéme de bascules monostables commandé par la prise flesh de 1%obtura-
teur, Le champ de R.F. est appliqué au systéme atomique seulement 2 ms aprés
la coupure de Fps de meniére a bien séparer cette coubure de FP qu début de
la courbe d*&volution de < 8.I > pour < s > = 0 (la relaxation de < 8.I >

en présence de < SG > étant trés lente (cf § VII-B=3), < gof > reste presque

le méme pendant les 2 ms).

MONTAGE POUR LES MESURES D*®ABSORPTION

Le montage sert 3 mesurer le rapport des nombres dfatomes alcalins
B contenus dans diverses cellules C;, C%j, ..., de mEmes dimensions; ces cel=
lules peuvent éventuellement contenir un autre alcalin B. Comme nous l'avons
vu, on compare 1l°absorption de la raie D; (ou D;) de B par Cj, C%3, ooo Le
montage a €té décrit bridvement en V=C=1lj; il est représenté sur la figure 203
nous exposons ici les problémes que nous avons dii résoudre lors de sa réali=-

sation,

1) Régulation de la température des cellules

Pour les maintenir & une température connue (la m€me), les cellules
Ci et C sont plagées dans deux Dewars D; et Dy qui possédent chacun deux fe-
nétres non argentées permettant de laisser passer les faisceaux lumineux, Un
thermostat & circulation (type UiLO FO de Secasi) alimente en paralldie D,
et Dy par un liquide thermostaté, & mieux de 0,1°C prés (température réglable
entre -15°C et +140°C); on peut ainsi changer tres rapidement la température T
des cellules (pour T > =8°C, il faut 1 minute pour obtenir une variation de
1°C; pour T < -8°C, le temps nécessaire est un peu plus lomng)., Le choix du

liquide a été assez délicat : la circulation étant trés rapide, des bulles
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apparaissent facilement au sein du liquide et perturbent la mesure d'absorp-
tion, Pour éliminer cet effet, il faut utiliser un liquide dont le point
d'ébullition dépasse largement la température maximum atteinte au cours des
mesures et qui ne soit pas trop visqueux (le glycol, en particulier, ne
convient pas) : nous avons pris de 1l'alcool éfhylique pur (Tf = «117°C,

T, = 78,5°C) lors de 1'étude du césium et du rubidium; ceci ne nous permet-
tait pas de dépasser 28°C; en ajoutant un peu d'eau, nous pouvions monter
vers 35°C; nous n'avons pas utilisé 1'éau pure qui ne permet, ni de descendre
en-dessous de 0°C, ni de monter trés haut. Pour le potassium, le nécessité
de faire des mesures & température &levée nous a conduit d employer de
1'alcool benzylique (Tf = -15,3°C, T, = 205,2°C); nous ne l'avons essayé

que jusqu'd T75°C ol il nous a donné satisfaction; il est possible qu'il con-
vienne encore pour des températures nettement plus hautes, Le seul inconvé-
nient mineur de cet alcool est qu'il ramollit considérablement le plexiglass
(nous ne pouvons utiliser ce matériau pour maintenir les cellules dans les

Dewars) et qu'il dissout l'araldite.

2) Photomultiplicateurs

. Les deux photomultiplicateurs, PM; et PMp , utilisés dans ce mon-
tage (fig. 20), sont des RCA 7102; si on ne prend aucune précaution, le cou=
rant qu'ils débitent varie en fonction du femps (effet de fatigue), méme si
l'intensité lumineuse qu'ils regoivent est constante et cela, de fagon trés
différente d'un PM & 1l'autre; nous n'avons utilisé que la premiére dynode
(toutes les dynodes sont reliées entre elles et & l'anode), le PM est utili-
sé comme une simple cellule photoélectrique. PM; et PM, sont alimentés en
paralléle sous 300 V; dans ces conditions, le rapport i,/i, des courants dé=-
bhitées &tait rigoureusement constant en fonction du temps, toutes choses

restant égales par ailleurs.
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3) Utilité du feaisceau de référence

Le faisceau de référence 2 est utile pour plusieurs raisons :
- Si C; est une cellule vide, le courant débité par PM: dépend de la tem
pérature T du liquide au sein duquel C; est plongée s ceci est 1lié€ & la va-
riation de 1l%indice en fonction de T, ce qui produit une variation du pouvoir
réflecteur aux interfaces et un changement de la distance focale de la lentil-
le sphéro-cylindrique, constitude par la cellule vide au sein du liquide, dans
le Dewar. Cet effet est important (entre 5 et 10% de i;), lorsque 1l%alcool
éthylique passe de ~10°C & 28°C. Au contraire, le rapport i;/i, reste cons=
tant & la précision des mesures (mieuxyde-O,S%)o Ceci n'est vrai que si les
photocathodes regoivent toute la lumidre qui a traversé les cellules (ou, tout
au moins, la méme fraction)s guivant 1l’indice du liquide et, par conséquent,
suivant T, la trace des faisceaux au niveau des photocathodes des PM est plus
ou moins grande; il faut qu’elle soit plus petite que la photocathode, sinon

une partie de cette trace, variable avec T, serait perdue.

- 51 1'intensité de la lumiére €mise par la lampe varie, le rapport i /iy
reste constant, tout au moins tant que la forme de raie émise par la source
reste la méme (c'est-d~dire si la fraction de lumidre absorbable ne change

pas). On peut ainsi compenser de faibles variations d’intensité lumineuse,
L) Conclusion

Toutes ces précautions étant prises), ce montage permet de réaliser,
rapidement et avec une bonne précision, une mesure d'absorption. Nous prenons
la courbe i}/i, = £(T),d%abord en faisant croitre T, puis en la diminuant
(ce qui prend 1 heure et demie & 2 heures, la variation de T s'étendant sur
40°C environ). A 3%/ o0 prés, nous retrouvons la méme courbe dans les deux

sens de variation de T, ce qui nous permet d'affirmer que C; est bien &

ODO/COO



_165-

08

>

N

-
-

A
o

Absorption de la raie D4 du Césium par
une cellule contenant du Cesium sous la
tension de vapeur saturante.

Fig.26

2

mesure a\
mesure a\

T croissant
T decroissant

perature T en °C

10

20




- 166 -

1'&quilibre thermique lors de la mesu%e s la figure 26 montre un exemple de
courbe dfabsorption, obtenue sur la raie D;, avec une cellule de césium con-
taminée volontairement pour que la pression du césium soit la pression de va=-
peur saturante (nous avons aussi utilisé D, qui permet d'avoir des absorptions

plus importantes).

Il pourrait €tre intéressant d‘ajouter au montage un troisiéme
faisceau lumineux; le deuxiéme faisceéﬁ servirait toujours de référence et
les cellules C; et C] & comparer seraient placées sur le premier et le troi=-
siéme faisceaux. La mesure se ferait ainsi simultanément sur les deux cellu-
les, la lampe €tant,bien entendu, dans les mémes conditions pour C; et el o

On y gagnerait en rapidité et on ne serait pas sensible aux dérives de lampe.
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CHAPITRE VITI

I e P

A) INTRODUCTION

1) Principe des mesures

Comme nous 1°avons vu (chap. IIL) et comme nous 1l'avons rappelé .
dans la conclusion de la partie théorique, nous avons pu calculer les temps

T, avec lesquels certaines observables Q?

d'un alcalin A relaxent, sous
1l'effet des collisions d'échange avec un alcalin B (de méme espéce que A ou
non), Ces temps s'expriment en fonction d'un paramdtre T, (Bqu. (V.5) ) (ou
' (équ. (V.6))si A et B sont identiques) et nous avons trouvé T, = e To;

s dépend du spin nucléaire de A, I,, et de 1l'observable Q? o

En V=C, nous avons décrit le principe des mesures permettant de
déterminer T;0 Le but du présent chapitre est de confronter les résultat théo-
riques et expérimentaux relatifs & T;o En particulier, nous cherchons & véri-
fier expérimentalement que 3
- les observables prévues Qﬁ relaxent bien avec une seule constante de
temps Tso
- l/Ti est proportionnel & Ny YT,

le rapport des ., pour diverses observables Qg dens une méme cellule et

la méme température, est bien celui prévu par la théorie,
2

LR
de A ou de B, mais seulement de l'alcalin A ou B,

o7

ne dépend pas du spin nucléaire (et, par conséquent, de 1l'isotope)

2) Choix du Rubidium

De multiples raisons nous ont conduit & choisir le Rb pour.effec-

tuer 1%étude de la relaxation d%'échange. On savait d’abord, d'aprés les me=-

DOQ/OOG



- 168 -

sures d'auteurs antérieurs, que les sections efficaces d'échange sont de
1'ordre de 107" cmz, ce qui conduit, pour Rb, d des valeurs de Te de

0,02 s & 0,1 s (pour des températures comprises entre 40°C et 20°C) et qui
sont facilement mesurables. Une situation analogue existait pour Cs ou pour

les mélahges Rb=Cs.,

En outre, comme une étude trés détaillée avait déjd été faite au
Leboratoire par M.,A, BOUCHIAT sur la relaxation de Rb sur les parois, de
trés nombreux €léments du montage étaient disponibles : cellules, lampes,
filtres hyperfins avaient &t€ mis au point & cette occasion. Les valeurs de
tous les paramétres expérimentaux &taient bien connues, en particulier, le
comportement des enduits deutérés vis-d~vis de < 5% > et de < 3.1 > ;s on sa-
vait que T (temps de relaxation par collisions sur les parois), dans des
cellules de 6 cm de diamétre, est de 1l'ordre de l s (i1 est, par suite;
long devant Te) (ef § IV=A) et qu'on peut le supposer, avec une bonne appro-
ximetion, comme indépendant de la température. Le Rb présente, par ailleurs,
deux isotopes de spins nucléaires I différents (3/2 et 5/2), ce qui permet
d'étudier la dépendance éventuelle des sections efficaces par rapport & I.
Comme, de plus, I vaut 7/2 pour Cs, les fréquences des résonances Zeemean de
Cs sont trés différentes de celles de 85Rb ou 87Rb, si bien qufon peut satu-

rer ces résonances sans affecter le rubidium.

Enfin, mettant & profit les coincidences accidentelles des compo-
santes hyperfines de 85Rb et 87Rb, on dispose, avec les filtres hyperfins,

d'un outil qui donne une grande facilité d’étude de l'observable < 3.1 >,

Les mesures éoncernant la relaxation de < S0 > et < S0 >¢ de Rb
ont été réalisées,par la méthode de Franzen,sur le faisceau pompant; pour
~ détecter la polarisation électronique < st > » 11 faut que la lumiére arri-
vant sur le photomultiplicateur, PMP' ne comporte que D; (ou Dy), mais on

peut utiliser l’ensemble des 2 raies au pompage : le filtre interférentiel

000/000
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(laissant passer D1) était placé aprés la cellule, en Lj (fig. 32) : on gagne
ainsi un facteur 3 sur la lumiére pompante. Les premiéres mesures de relaxa-
tion de < 8.1 > ont 6té faites par la méthode de Franzen; ultérieurement,

nous avons aussi utilisé la méthode du faisceau détecteur,

COLLISIONS D'ECHANGE ENTRE ATOMES IDENTIQUES

Les premiers résultats expérimentaux concernant l°échange entre ato-
mes identiques ont &té publids par M.A. BOUCHIAT et J. BROSSEL (6%)(65)(}6);
nous les rappellerons et donnerons ensuite les résultats nouveaux que nous

avons obtenus,

1) Polarisation électronigue

Quand on regarde les équations d'évolution de < s? > (que 1'on
trouvera dans l'appendice IV (équ. App.IV.1l) ), on voit que l'effet des colli=-
sions d'échange sur la relaxation est décrit par un terme trés compliqué, dont
il est difficile de déterminer intuitivement l'importance. Mais, il est cer-
tain, puisque ce terme existe, que 1l°&change doit affecter la relaxation de

< S0 >,

Or, expérimentalement, lors de 1%étude de la relaxation d'atomes de

Rb sur des endults de parafflne, aucune lnfluence des collisions d’échange sur

1%évolution de < 8’ > n'a pu €tre mise en ev1dence (15), dans des conditions

ol la constante de temps T de la relaxatlon de < S > est, au contraire,
essentiellement déterminée par l'echange (T1H T"'1 Té‘l (cf &qu. (IV.T)),
avec THp 0,5 s et 0,03 5 < T'e < 0,1s), glors que les deux constantes de
temps, Tnp et Tep’ de la relaxation de < S >, sont de l'ordre de 1 s.

Ce désaccord entre la théorie et l'expérience a préoccupé de nom=
breux suteurs. Nous avons montré quil n®était qu'apparent, en cherchant une
solution numérique & ces équations que nous ne savons pas résoudre algébri-

quement : comme on 1'a vu au chapitre IV-B~4 et comme il ressort de l'appen=-

000/600
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dice IV, le calcul indique qu'il faudrait que T”e ait des valeurs voisines
de Tep (de 1'ordre de 1 s) pour que_'rnp et Tep dépendent (trés légérement
d'ailleurs) de T"e; or, si T’e v 1s, il y a trés peu d’atomes dans la cellu-

le et le rapport signal/bruit est trop petit pour donner v __ et avec une

T
€p np
précision suffisante pour détecter de trés petites variations de leurs valeurs.,
Le rapport signal/bruit n'est convenable que lorsqu’il y a suffisamment d'ato-
T _o T__ et les variations de 1__ et <t
€p” np ep np
avec T'e sont complétement négligeables., Il est possible qu'un autre alcalin

mes dans la cellule; alors T"e <<
se préte mieux & une telle &tude; nous pensons au césium, parce que le temps
de relaxation de < S,I > est court et que celui de < s’ > 1'est peut-€tre
aussi,

Nos mesures ont confirmé les résultats de M.A. BOUCHIAT et n'ont pu
mettre en &vidence une influence de l'échange entre atomes identiques sur

1'évolution de < S0 >,

2) Relaxation de < 3.3 >, en gbsence de polarisation €lectronique < S0 >

: . > 2 . .
Nous avons vu que l'évolution de < S.,I > doit se faire avec une seuw-

le constante de temps,indépendante du spin nucléaire (cf équ. (IV.T)) :

(VIIol) . _E__ < §of > = - ‘_%_.+ é&.) < Eaf > = -‘_lg < §Qf >
- dat T T T
e Hp 1H

Expérimentalement, M.A. BOUCHIAT a constaté que la relaxation est bien expo=-

nentielle. Aprés avoir vérifié que 'I'Hp

la paroi, elle a conduit les mesures en. faisant varier la température T de tou-

était indépendant de la température de

te la cellule; les droites Ti— = f(pr), obtenues avec des cellules contensnt

1H
85Rb ou 87Rb purs, sont bien paralléles (le fait de portertﬁi— en fonction de
1H

Ppp 8 lieu de pr/JT'ne change rien, car T varie peu dans le domaine de tem=
P -~ ] o 9 P
pérature exploré), On trouve THP vO0,5set T <0,1s; T <<T,, la rela

xation par échange domine la relaxation -sur laﬂparpij&e_s 3.1 >,

OOO/OOO
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Nous avons repris les mesures de M,A, BOUCHIAT : il est préférable,
pour effectuer les comparaisons entre sections efficaces, que toutes les me=-
sures soient faites sur le méme montage et, éventuellement, sur la méme cel-
lule; ainsi, certaines erreurs systématiques (par exemple, celle due & 1l'éta~-
lonnage du thermocouple donnant T) s'éliminent, Les résultats, donnant l/Tlﬁ
en fonction de PRgat /V/ T, sont représentés sur la figure 27; la tension de

vapeur, dans les deux cellules 4 85Rb et & 87Rb, était trds sensiblement la
psat
Rb

soit par celle du faisceau détecteur avec l'analyseur multiéchelles,

méme : 0,93 o Les mesures ont été faites, soit par la méthode de Franzen,

sat en
H Rb _
par la méthode des moindres carrés, que l'équation de la droite est :

. . -~ "’7
S1 '1‘1 est exprimé en secondes et p 10 Torr, nous trouvons,

- avec la formule de tension de vapeur de BUCK et PAULY :

1 sat \ / 300

- avec celle de KILLIAN :

1 sat) /300
T T A My \/ Tt 1.8

1H
Ainsi, non seulement les pentes, mais aussi les ordonnées & l'origine
différent. Ceci donne une mesure de l'imprécision de la détermination de 'I‘HP

dans la présente expérience : dans la gamme de températures explorée, T. est

toujours trés long devant les temps d°'échange, notre but étant, en effef? de
déterminer la pente de la droite avec précision. De plus, les pressions don-
nées par les deux références ne sont pas proportionnelles (pour avoir une bon-
ne détermination de THp’ il faut faire les mesures & plus basse température,

ce qui se révéle difficile expérimentalement),

On obtient ainsi pour les sections efficaces :

ooo/ooo
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- avec la formule de BUCK et PAULY (V.10) :

2 = gl =m0 = -1 em?
"ORb-Rb = "O85Rp-85Rp = "O87Rb-87Rp = 2»38 X 10 cm

- et, avec celle de KILLIAN (V.8)

2 -1l 2
“oRb-Rb 2,55 x 10 cm

, Cette dernidre valeur est en bon accord avec celle de M.A, BOUCHIAT

16 -1l 2
et a1 (1°) (noRb Rb = 252 X 107" cm )

Nous ferons une discussion plus détaiilée de la précision de ces
mesures au chapitre VIII,

Signalons que nous avons vérifié, sur des cellules contenant seule-
ment du potassxum ou du césium, que la relaxation de < S I> en l'absence
de < S >, est bien exponentielle dans ces cas aussi et que la constante de

3

temps de la relaxation par collisions K~K (ou Cs-Cs) est proportionnelle &

sat / /T (ou psat / /—)

{

3);Relaxatlon de < 5. > en présence de;polarisation €lectronigue

Nous avons montré (cf § IV-B-6) que, du fait des collisions d'échan=-
ge des atomes de Rb entre eux etparcegps T* <<_THP, la relaxation de < 3,I >
suit celle de < S >, < I >; elle se fait avec les deux constantes de temps

T' et T" décrivant 1°évolution de ce produit :

1 = 2
T? T
np
l" = L + l
T T . T
ep np

Ce sont des constantes de temps plus longues que T'eo

.~ . , 0
Nous avons &tudié la relaxation de < 8.1 >,en présence de < 5§ >,

par la méthode du faisceau détecteur; c'est la seule utilisable, puisque FP

ooo/ooo
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et Fd doivent avoir des caractéristiques totalement différentes : FF est pola-
‘risé en o+; la vapeur acquiert de la polarisation électronique < S0 > et hyper-
fine < 3.1 >3 Fd est tel qu'il permet de détecter <3, >, La figure 28 repré-
sente, dans deux cas, le signal sur Fd, aprés coupure de FP (relaxation "dans
le noir" de < §of\>), pour unecellule deB5Rb (& 25°C) recouverte d'enduit de

paraffine deutérée :

FIGURE 28

Courbe a : Juste aprés.la coupure de Fp, on annule < s° > par une impulsion de
radiofréquence, & la fréquence Zeeman de{est : la relaxation a été étudiée au

{ .
‘paragraphe précédent; elle est dominée par l'échange et est rapide.

. - 0 . .
Courbe b : On laisse la vapeur relaxer en présence de < S >; on voit bien que

< 8.1 > relaxe plus lentement dmns ce cas,

000/000
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' T :
Remarquons que l'on a toujours -%%—-< ??22-; il est plus difficile
ep

de séparer les deux constantes de temps de la relaxation de < 3.1 > en 1'ab-

0 A . . 0
sence de < S >, que les deux constantes de temps de la relaxation de < S0 >,

Si Tnp/Tep est égal & g, on doit avoir T*/T" = 4,5; T' et T" sont
nettement distinctes., M. AYMAR-FEHRENBACH a pu vérifier, sur une cellule con=-
tenant 87Rb et 0:55 Torr de Krypton, que la relaxation de < gcf > fait bien
intervenir 2 constantes de temps T' et T" dans le rapport 4,5, la relaxation

0 . -
de < S > falsant apparaltre 2 constantes Tnp et Tep dans le rapport 8 (77),

Pour les cellules deutérées, les véléurs des rapports des constantes
de temps mesurées (elles comprennent donc l'effet queusot) sont :

T

= T
: -—;BL - h’,'l’ (d'oﬁ pn = 2’7) pour 85Rb
ep

T

-;E‘P- = 3,1 (d°ou
ep

-%;— 2,1) pour 87Rb

T' et T" sont si voisines que, pratiquement, il est impossible de les sépa-
rer : la relaxation se fait avec une pseudo constante de temps t, T" < 1 < T';
nous avons vérifié, sur 85Rb et sur 87Rb, qu'il en &tait bien ainsi, D'autre
part, un calcul numérique (§ IV-B-L4) (oll nous ne tenons pas compte de 1l'ef=-
fet queusot) a montré que t s'allonge, si < 3.1 >i diminue : nous avons cons-
taté expérimentalement que, lorsque < 3.1 > est divisé par un facteur 20, 7
augmente de 20% pour ®3Rb et de 10% pour 87Rb, Ce calcul numérique a aussi
montré que t s'allonge si T'e diminue : nous avons mesuré un allongement de

T de 1l'ordre de 10%, aussi bien pour 85Rb que pour 87Rb, lorsque la tempéra-
ture de la cellule augmente et que T'e passe de 0,1 & 0,03 s, < 3.7 > restant
trés grand. Nous pouvons attribuer cet effet, soit & la variation de T avec

T'e,‘soit d la variation, qui se répercute sur 1, des constantes de temps

oeo/oao
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Tep et Tnp avec la température de la paroi, soit & l'ensemble des deux, Btant
donné que 1'allongement est tr&s petit, nous n'avons pas cher¢hé d déterminer

1t'importance respective des 2 causes précédentes,

4) Relaxation de la polarisation é€lectronique longitudinale du niveau ¢ I+1/2

lorsque < S >¢, =0

Les résultats théoriques et expérimentaux ayant été publiés (“%),

nous les rappellerons succintement.

‘ Comme nous lfavons vu, nous annulons < s? >¢9 par un champ de.ra-

diofréquence tournant (cf § VI-B-3) qui n'est pas parfait : il subsiste une com=
posante,tournant en sens inverse (de 1l'ordre de 0,5 % de h ), qui agit sur le

niveau ¢ et diminue < S > . Dans ces conditions, la relaxatlon de < S0 >

¢ ¢
s'effectue a4 partir de polarisations initiales qui sont peu élevées, D'aprés les
résultats du § IV-B=5, cette relaxation doit &tre exponentielle (les termes -du
second ordre- de cohérence dans 1'évolution de < S° >¢ étant négligeables) et la

constante de temps est donnée & mieux de 10% prés par (IV.9), soit :

(vir.z) - Jév B 8%" ¥ ih [ 'I'S * T9 pour °7Rb
e ep np
' 0

(VII.3) = = S%T, + 3:7 [ T7 + = ] ~ pour 85Rb
_ A - ep np

Nous avons effectivement constaté que la relaxation &tait exponen-
tielle., Nous avons €liminé la contribution du champ de radiofréquence & la rela-
xation par la méthode décrite plus haut (§ VI-B-3) et avons porté 1/6° en fonc-

tion de p;gt

/ /T : nous obtenons une droite (flgo 29). On peut former, pour
chaque isotope, le rapport entre la pente de la droite 1/6f = f(pggt / YT)
(équ. (VII.2) ou (VII.3) ) et celui de la droite 1/T -
'I'IH étant le temps de relaxation de < § f >3 nous trouvons 7,7 au lieu de la va-
leur théorique 8,0 pour 87Rb et 5,0 (au lieu de 5,4) pour 85Rb. Pour tester

eoo/ooo

= f(psat / /T) (équ. (VII.1) ),
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. 87 Rb
Relaxation de AmVé pour Am.,v,.aV =0
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1'influence du spin nucléaire sur la valeur de 6°, nous avons formé le rap-
port des pentes des deux droites (équ. (VII.3) et (VII.2) ) relatives aux
deux isotopes (les cellules contiennent le méme nombre d'atomes & la méme
températurel, On trouve 1,53 au lieu de 8/5,4 = 1,48,

Les mesures ont été faites par la méthode de Franzen; elles sont
assez délicates et longues, car la valeur de 6° est obtenue & partir de b
ou 5 mesures pour des h différents, ces quatre ou cing mesures devant &tre
faites 4 la mEme température T, en s’assurant que les conditions de satura=-
tion de < S0 >t restent identiques tout au long de la mesure, c'est=d-dire

que le champ magnétique H reste constant (pour &tre toujours & résonance)

et que le champ de radiofréquence tournant reste réglé. En conclusion, nous

pouvons dire gue l'accord théorie-expérience est trés bon,

c)

'COLLISIONS D'ECHANGE ENTRE ATOMES DIFFERENTS

‘Nous décrivons d'abord une expérience qui nous a permis de montrer
que c'est la polarisation &lectronique < 3 > et non 1la polarisation hyperfine
<3.1> qui se transfére lors d'une collision d'échange entre deux alcalins;
nous donnons ensuite les résultats experlmentaux concernant la relaxation du

rubldlum en présence de ces1um, lorsque < S s > = 0,

1) Trensfert de la polarisation €lectronigue lors d'une collision d'échange

Le but de l“expérience est de vérifier qu'un alcalin A, qui posséde

de la polarisation hyperfine < g, I > o, mais pas de polarisation &lectronique

A’
(< SA > = 0),ne peut transmettre tout ou partie de sa polarisation hyperfine
& un alcalin B par collision d'échange : l’cbtention d'une orientation hyper-
fine de B, < 3.1 >5s Par collision avec A ne peut se faire que par 1l'inter-
médiaire des polarisations é€lectroniques : si 1l'on oriente A de telle sorte

que < SA > # 0, B acquiert de la polarisation €lectronique, < S > # 0, Ceci

entrafne que < 3.1 >3 # 0,
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L'expérience a été réalisée sur une cellule contenant A = 85Rp

_ sat - - sat
(Ppy, = 0,49 ppy) et B = Cs (py = 0,41 p,

faisceau FP, dont la source émet la raie de résonance de Rb., Nous détectons

). Nous orientons Rb & l'aide du
la polarisation hyperfine < 3.1 >as de Cs & l'aide du faisceau détecteur Fd

" dont la source émet la raie de résonance de Cs (montage, cf § VI-B=l, fig. 22).
Cette expérience comporte deux parties; les caractéristiques de F¢ restent

les mémes {(cf § V~B=3-c), celles de FP changent de 1'une & 1'autre.

a) FP est polarisé en ot, I1 existe, pour Rb, des polarisations
0

Rb
existe aussi une polarisation électronique < S

€électronique et hyperfine < S_ > et < 3.1 >rb° On trouve, d'une part, qu'il
0
C

plique un champ de radiofréquence & la fréquence Zeeman de Cs, la polarisa~

g s puisque, lorsqu'on ap-

. 0 s s ‘ . .
tion < SRb > est modifiée (cf paragraphe suivant et fig. 30); d'autre part,

on cbserve, sur Fd, une polarisation hyperfine < 3.1 >0g

Comme nous l'avons déja vu {(cf § IV-B-3), il faut que < s > soit
trés grande pour qu‘il en résulte une polarisation hyperfine appréciable.

i . . 0 .
Dans le cas présent, pour que < §of >Cs soit grande, 11 faut que < sCs > soit
' 0
Rb
nisme du transfert des polarisations électroniques entre Rb et Cs soit effi-

trés grande; il faut donc que < S_ > soit elle-m€me grande et que le méca-

cace,

Nous nous sormes placé dans les cénditions expérimentales suivantes :

- le faisceau FP comporte & la fois D) et D, (ngus ne sommes plus obligé de
mettre un filtre interférentiel sur Fp, parce que les longueurs d'ondes de

P et F¢ sont trds différentes. On plece, sur ¥ en L*3, un filtre interfé-
rentiel ne laissant passer que la raie D) de Cs. Ce filtre élimine la lumiére
parasite (raies de Rb) qui pourrait arriver sur PM; et qui provient de FF), '
- la cellule est & LL°C; & cette température, dans cette cellule, le temps
d'échange T, de Rb, subissant des collisions avec Cs, est 13 ms et le

Rb~Cs

temps d'échange TeC de Cs, subissant des collisions avec Rb, est 23 ms,
S- .

Rb

ooc/ooo
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Dans ces conditions, le temps de pompage de Rb était bien plus
court que TeRb Cs s on obtlent une bonne polarisation < S > de Rb, D'autre

Parts Tecs_rp
sur les parois; la polarisation €lectronique que le césium acquiert par

est nettement plus court que le temps de relaxatlon de < SC >

échange n'est pas détruite immédiatement par relaxation sur les parois,

Nous avons ainsi obtenu un signal < 8.1 >cs qui vaut 1,5% de la lumidre trans-
mise sur F o I1 s'agit d'une polarisation hyperfine importante : si l'on orien-
te directement Cs en remplagant la lampe & Rb de FP par une lampe & Cs, le

signal, représentant < 3.T >, sur Fd, vaut 6% de la lumiére transmise sur

d Cs
F© (la cellule étant & 25°C).

b) Nous créons, dans Rb, une polarisation hyperfine < 3.1 >obs

0 : . e
< SRb > restant nulle., Pour cela, nous plagons sur Fp, qui n'est pas polarisé,

un filtre hyperfin. Nous obtenons ainsi, pour Rb, un état dans lequel

< 3.1 >rp €5t grande et < Sgb > est nulle, La cellule étant toujours & L4°C

nous n'avons pu détecter aucun signal < 3.% 5. . Nous pouvons affirmer que

Cs
< §°f->Cs est inférieur & 10% de ce qu'il était dans l'expérience précédente.

. ot as . 0
2) Relaxation longitudinale de Rb en présence de Cs lorsque < SC > =0

Nous voulons vérifier que la relaxation des observables < Sgb >,
<8.1 >op €< SRb o (lorsque < 2 5= 0), due aux collisions d'échange
avec Cs9 se fait’ blen, lorsque < S

(1I1I, 27) et (III.32).

¢9
> = 0, suivant les équations (III.31),

Cs

Remarquons, tout de sulte, 1l%importance de la condition < S > =0,
Elle est ev1dente sur la figure 30, qui représente la courbe du pompage opti-
que de < SRb > § partir d'une polarisation électronique nulle dans une cellu~

le contenant 85Rb et Cs, dans deux cas 3

ooo/ooo
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a~ on laisse le césium acquérir de la polarisation é€lectronique par é&change

avec¢ Rb,

0 . ~ z
b= on annule en permanence < SCs > par un champ de radiofréquence & la fré-

quence Zeeman de Cs,

L'orientation limite < S;b > atteinte est trés différente dans les
_ deux cas; elle est plus faible en b qu'en a, parce que les collisions Cs-Rb
deSOrlentent plus Kb lorsque < SC = 0 que lorsque.< S Cs > # 0, La relaxa=-

tion de < SRb > est plus raplde si l'on maintient < S > nulle., Cette expé-

Cs
rience montre bien que < SRb > et <S > sont couplees par echangeo
Nous avons 1nteret dans ces experlences, a4 ce que les collisions.

Rb-Cs soient beaucoup plus frequentes que les colllslons Rb-Rb, pour que la
relaxation de Rb soit essentiellement domlnee par l'echange Rb=Cs, Pour celd,
il faut an << Doy mais Ny doit &tre suffisant pour que le 51gnal sur Rb
soit exploitable. I1 faut aussi que la relaxation de Rb due 4 la paroi ne .
masque pas la relaxation due 3 l'échange Rb-Cs., Pour 1'étude de 85Rb, nous
_avons effectué des mesures sur deux cellules; la premlere (1) contenalt beau-.

‘coup plus de 85Rb que la seconde (II) (xI (85Rb) = 0,k9, xII(est) = 0,17).

000/000
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La précision avec(II)était, en général, meilleure,L'étude de ®7Rb a eu lieu
sur une seule cellule (III) contenant peu de rubidium (x (87Rv) = 0,21),

. . . 0
a) Polarisation &lectronique < Sep>

0
Nous avons montré (cf § IV-C) que, dans ce cas (< Sag ” = 0),
. 0 . ez . .
1'8évolution de < SRb >, sous l'action conjuguée de la relaxation sur la paroi
et de 1'&change, est décrite par deux constantes de temps. Nous avons

(équ. (IV.17) ) 3

<8 >=<Q_ > e y L tm (¢, = I (Rb) + =)
le 2 1 5
avec
. 1 .1 .1 __1 .4
Te ep Tez Tep Te
1.1 .1 __1 ,_1
Tn Tnp Tn Tnp 2¢fT¢

Nous avons négligé les collisions Rb=-Rb, ce qui est justifié,

comme nous l'avons vu au § IV-C et dans l'appendice IV,

Nous avons effectivement observé (66), pour les deux isotopes 835Rb
et 87Rb,.que41a courbe de relaxation de < S0 > comporte deux constantes de

temps,

- On peut déduire de 1l'équation (IV.17) la contribution relative des

deux constantes de temps T_ et Tyo Elle dépend des conditions initiales :

e
lorsque le rubidium relaxe & partir d°un état totalement orienté, on trouve,
pour la contfibution de la constante de temps longue, 5/17 pour 85Rp et 3/7
pour 87Rb; cette contribution devient d'autant plus importante que le rubidium

relaxe d partir d'un état moins bien orienté, Nous avons vérifié qu'il en est

°°°/ooc
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bien ainsi, Nous avons porté l/r et 1/1 en fonction de pc /VF_3 on trouve
bien deux droites. Le rapport de leurs pentes nous donne le ‘rapport des deux
:onstantes de temps de la relaxation de < st > par échange : il doit €tre
égal & 2¢1, soit 18 pour 85Rb et 8 pour 87Rb; 1'expérience nous donne )
13,8 ¢ 5,5 (cellule I), ou 16,3 * 4,9 (cellule II) et 7,3 * 2,1 (cellule III),

Les valeurs données ici sont obtenues en calculant pcsat

par la formule
(V.7) de TAYLOR et LANGMUIR et en portant l/r en fonction de pgat//ﬂf

(dans la référence (5%), nous avons tracé l/r =f (Psat) et avions calculé
pcs par les formules de SMITHELLS (®7). Il en résulte parfois une légére
différence entre les deux résultats, bien inférieure aux erreurs expérimen-
tales). Le rapport signal/bruit est bien meilleur avec la cellule I qufavec
la cellule II (I contient 3 fois plus d'atomes de Rb que II), mais la préci-
sion sur le rapport des pentes est trés .comparable, car ces pentes sont plus

faibles avec I qu'avec II, le nombre d’atomes de Cs y étant moins important,

. . P . o 0
b) Polarisation €lectronique du niveau ¢, < S

Rb ¢ lorsque < S = 0

Rb ¢'..--,_

Nous avons montré que, lorsqu’on malntlent nulles'< Sc > et < SRb ¢,,'

1%€évolution de < s’ > est exponentiellé, de constante de temps 0", telle que
(Bquo (IV.1k) )

1 1 (611)(201#1)  (91#1)(201-1)7 (203=0,#1)  ($1=1)(261-1)
ho§-2 ep np ey T, 661 T',
1 1 1
5. "6 T
o) e e

Le premier terme tient compte des collisions sur la paroi, le second des colli-

3 - ~ 1 - — e e PR, _sat
sions Ro=Cs (11 est proportionnel a Pes /¥ T; efest cclul qui nou

[{]
.J
i3
o+
[{:AN
4]
(0]
n
0]
(1]

ici), le troisidme des collisions Rb=Rb, Les mesures ont porté sur les cel-

lules II et III qui contiennent approximativement les m€mes Hombres d'atomes
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de rubidium et de césium. La contribution des collisions Rb~Rb est treés fai-

ble, ici encore, pour deux raisons :

1, A nombre égal d'atomes, la relaxation par collisions entre atomes identi-

ques est plus lente que celle par collisions entre atomes différents; en ef-

fet, 1l'échange des polarlsatlons électroniques annule < st > dans une colli-
51on Rb=Cs, puisque < S = 0, mais ne diminue < S0 > que de la partie

Cs Rb

< SRb >¢, de la polarisation &lectronique qul passe dans le niveau ¢' lors

d*une collision Rb=Rb, La relaxation de < S >¢ due aux collisions entre
atomes identiques -comme nous l'avons vu en VII-B~l~ &tant plus rapide pour
85Rb que pour 87Rb, sa contribution est plus importante sur la cellule II

que sur la cellule III.

2, Le nombre d'atomes de Kb est bien inférieur au nombre d'atomes de césium

(ncs/nRb n16).

La relaxation par collisions Rb=Rb ne représentant que 1 & 2% dans
, la cellule II et 4% environ dans la cellule III de la relaxation due aux col=-
iisions Rb=-Cs, une imprécision sur sa valeur n'affectera pratiquement pas

nos résultats. Dans les mesures données en (®), nousin’en avions d'ailleurs

pas tenu compte.

La technique de mesures est la méme que celle qui a déja été appli-
quée en VII-B-l; mais il y a maintenant deux champs de radiofréquence présents

en permanence, le champ tournant qui annule < S ;, et, de plus, le champ

Ro ¢

linéaire qui annule < Sc >,

Les mesures sur les cellules II et III nous ont confirmé que la re-

laxation est bien exponentielle., Aprés avoir soustrait 1'effet des collisions
1

Rb-Rb par la méthode exposée en VI-B-3, nous avons porté‘(-%w— --uar—-) en
‘ e

fonction de pgzt / /T et avons effectivement obtenu une droite. Pour chaque

ooo/°°°
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cellule, nous avons formé le rapport entre les pentes des deux droites donnant

% et L en fonction de pgat / VT et la pente de la droite que nous ve-

e n
nions de tracer.(Rappelons que T, et T sont-les constantes de’ temps' relatives a

< S0 > voir paragraphe ci-dessus), Ces rapports sont égaux ay rapport des
temps ee/Tel et ee/Tno On trouve 2,15 * 0,50 et 0,132 * 0,02k pour la cellu-
le II (85Rb) (les valeurs théoriques sont 2,25 et 0,125). Les nombres corres—
pondants pour la cellule III (87Rb) sont 2,7 * 1,0 et 0,37 ¢ 0,12 (valeurs
théoriques : 2,3 et 0,29), L'accord est bon étant donnée la difficulté des

mesures,

3) Relaxation de < S.I >5b

Nous avons montré (§ IV-C) que la relaxation de < 3.1 >ops lorsque

0
< SRb > et < Sc > sont nulles, est exponentielle, de constante de temps

T'H s (Bque. (IV.12))

1 1
= + + = + v
T T T T T 7 Te'_+ T

e

le irapport.T! /&hieéfIa@ﬁibxiﬁﬁﬁiﬁéménfoﬁégii‘3'9*5 - Prp 74 n.. puisque,

2 -~
comme nous le verrons (chapitre VIII), no2 Cs=Cs et mo Rb=Cs sont du meme
ordre de grandeur. Environ 30% dans la cellule I et 10% dans les cellules II

et III de la relaxation par échange est due aux collisions Rb-Rb. Il faut
donc bien connaitre & la fois le temps de relaxation global de < 3.1 >

Rb
et la contribution des collisions Rb~Rb pour que la précision sur la valeur

de T, (collisions Rb=Cs) soit bonne (la relaxation sur la paroi est lente),

Nous avons verlfle sur les tr01s cellules que la relaxation de

< § > Bh? lorsque < S >= < S > = 0, est bien exponentielle., Nous avons

soustralt 1'effet des collis1ons Rban par la méthode indiquée en V-C-2 et

avons porté % - } = - 1 -+_,.1 — en fonction de psat/f ; nous avons
T H T e THP' TH Cs
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bien obtenu une droite. Nous avons alors formé les rapports TH/Tez et ‘
TH/Tn; théoriquement, ils valent 1 et 0,556 pour 8°Rb, 1 et 0,125 pour 87Rb,
Nous avons effectué les premidres mesures (57) par la méthode de Franzen;

les résultats sont rapportés dans le tebleau VI et sont désignés par F (ils
différent légérement de ceux de la référence (57), en particulier parce que
les valeurs de x ont €té corrigées : nous avons repris, dans l1l'intervalle,
1l'analyse des mesures d'absorption en tenant compte de la différence des dia~
métres des diverses cellules). Nous avons, de plus, mesuré la relaxation de

< 3.1 >cp Par la méthode du faisceau détecteur{ les résultats sont donnés
dans le tableau VI et désignés par D. Dans les deux cas, ils sont en bon

accord avec l'expérience.
L) Conclusion

Nous rassemblons, . dans le tableau VI de la page 18T, tous les
résultats expérimentaux, concernant les collisions entre atomes différents,
que nous avons obtenus, Ce tableau montre bien qufil y a accord entre les

résultats théoriques et expérimentaux.

RELAXATION PAR ECHANGE DANS UNE CELLULE CONTENANT DU GAZ TAMPON

Nous rapportons maintenant briévement des mesures qui indiquent que
les sections efficaces d'échange peuvent &€tre déterminées, en toute sécurité,
en présence de pressions importantes de gaz tampon. Nbus avons mesuré le
temps de relaxation TH,Ne de < §.f >Rb’ lorsque < S;b >= 0, dans des cellules
contenant une vapeur saturante de 85Rb et respectivement 170, 250 et 400 Torr

de Néon. Le signal < 8.1 >_ &tait bon sur la cellule contenant 170 Torr de

Rb
Néon (signal/bruit = 15) mais, sur les deux autres, 1l'élargissement et le

déplacement des-raies d'absorption optique diminuaient l'efficacité du pom~
page et de la détection; le rapport signal/bruit passait & 10 sur la cellule

contenant 250 Torr et & 6 sur celle contenant LOO Torr., Nous avons trouvé

ooo/ooo
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sat//ﬁf) était,dans les trois cas,

que la pente de la droite l/TH Ne = f(p
’ 9

la m€me que celle que l'on cbtient pour une cellule sans gaz tampon et con-

tenant 85Rb sous sa pression de vapeur saturante. C'est bien ce que l'on

prévoit théoriquement (cf appendice V),

CONCLUSION

Toutes les prévisions th€oriques concernmant la relaxation par ‘échan=-
ge entre atomes identiques ou différents des observables < S0 >, < S >¢ et
< 8,1 > ont été entidrement confirmées par l'expérience, En particulier, en
1l'absence de polarisation .électronique, < 3.3 > relaxe toujours avec une
seule constante ‘de temps indépendante du spin nucléaire et liée & la section

2

efficace d'échange mo“° dont elle permet la détermination.

On peut,enfin,iﬁaire les remarques suivantes

. H,C, BERG (68) a comparé des temps de relaxation d°échange longitu-
dinaux et transversaux pour la relaxation de 1'hydrogene atomique par colli=-
sions avec H et D' et. mEme .avec des molecules NO (qui comporte un électron
non apparié) et O, (qui comporte deux electrons non appariés). Ses mesures
ont porté sur la relaxation de la différence des populations des deux niveaux
(F=1, m=0) et (F=0, m=0) et sur celle de la cohérence entre ces deux
niveaux. Il a calculé théoriquement le rapport de ces temps de relaxation,
dans chacun des cas., Pour les collisions H=H et H-D, le résultat est le
méme que celui que nous obtenons avec la théorie générale exposée ici
(§ II11-B~3-d). Il a vérifié qu'il y avait accord entre les résultats théo-
riques et expérimentaux. De méme, S. CRAMPTON (68, note) a observé que la
raie (F =1, m = 0) +(F = 0, m = 0) de 1'hydrogine n'était pas déplacée par
les collisions avec le deutérium, comme nous le prévoyons en III-B-6. Dans
ces deux cas, il y a donc encore confirmation de la théorie des collisions

par échange.

OOO/BOD
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CHAPITRE VIII

ES

A) INTRODUCTION, PRINCIPE DES MESURES

Dans le présent chapitre, nous nous intéressons & la détermination

de lea valeur absolue de la section efficace d'échange nozABo Comme nous 1'avons

vu, elle est liée a4 la constante de temps‘Te de l'évolution exponentielle de

< 3.1 >,» sous l'effet degcollisions d'échange avec B, en absence de polarisa-

. 0 .
tion &lectronique < S, >» par la relation :

ée = ;.(HOZAB) NB

Nous avons décrit en V-C-2 la méthode de mesure de T, La formule (V.5) donne
l/'I‘e en explicitant la vitesse relative V. Reste la question de la mesure de
N;. Nous avons dit, en V-C-1l, comment nous mesurions le rapport Xp (indépen-
dant de la température dans les limites ol nous opérons) de la tension de
vapeur de B dans la cellule, 4 la tension de vapeur saturante, Celle-ci a

été mesurée par différents auteurs pour les divers alcalins. I1 demeure ce-
pendant un probléme que nous avons soulevé en V-C-l, en ce sens que les di=-
verses références donnent des valeurs assez différentés pour les tensions

de vapeur,

Aussi, nous présentons deux sortes de résultats :

l. valeurs des rapports de sectiqns efficaces de 2 alcalins, que
nous avons obtenues sans avoir & nous préoccuper de la valeur
des tensions de vapeur saturantes. La méthode utilisée est expo-

sée dans le prochain paragraphe,

ooc/ono
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2, valeurs absolues de sections efficaces calculées & partir de va-

leurs de Psat

données dans diverses références et que nous avons
choisies selon des critéres exposés en V-C (essentiellement,
nous voulons que les résultats déduits de 1 et 2 soient compa-

tibles),

B) MESURES DE RAPPORTS DE SECTIONS EFFICACES D!ECHANGE

Nous décrivons comment nous avons obtenu la valeur des rapports des

sections efficaces Cs=Cs, Cs=Rb et Rb=Rb,
1) Mesures

Nous faisons diverses mesures d’absorption optique et de relaxation
de < 3.1 >, en sbsence de polarisation électronique, sur trois cellules I, II,
I11.

« I ne contient que du rubidium (NRb atomes/cm3)

o II contient du rubidium et du césium (an et n, atomes/cm3)

Cs
» III ne contient que du césium (NCs atomes/cm3).

Nous cobtenons ainsi :

-~ par l'étude de < 3.1 >2b ©

. (:) TRb® temps d'échange dans I dU aux collisions Rb=Rb,
o (@ Tg,, temps d'échange dans II a8 sux collisions Rb-Rb et Rb-Cs.,
TA (A est Rb ou Cs) s'obtient en soustrayant, du temps de relaxation mesuré

Tmes’ la contribution de la paroi 3
1 1 1

TA Tm.es THp

Pour que T, soit connu avec une bonne précision, il faut que le temps de re~

laxation sur la paroi, THp’ soit le plus long possible (THp >> TA) ¢ les mesu=

ooo/ooo
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~

res ont été effectufes sur des cellules & énduits de paraffine deutérée sans

gaz tampon. Pour le rubidium, THp

court pour le césium-(THp Ef%I s); 1'imprécision sur Tog ©5t Plus grande que

est long (THp 2;% §); il est beaucoup plus

celle sur TRb'

- par 1l'étude de < 3.1 >ag
8
° (:) Tog» temps d'échange dans II dii aux collisions Cs=Rb et
CB-CSQ

o (:) Toge temps d'échange dans III di aux collisions Cs=Cs,
- par les mesures d'sbsorption optique :

o (O npy /g, = ¥y

e (:) nCs/NCs = Yes

Les résultats des mesures (@) et (3) sont portés sur les figures
31 et 32 pour deux cellules de type II différentes.

2) Analyse des résultats des mesures

Deux méthodes sont possibles 3

Méthode 1
Elle a déja été daécrite ("6), Nous rappelons ici comment on obtient
2 2
la valeur du rapport ”cRb-Rb/'oRb-CS’
Dans la cellule II, le temps de relaxation T de < 8.I >, , a

Cs=Rb Cs?

aux collisions Cs=Rb, est tel que :

. ' Y
(VIII.1) = - Tl - TCS .
Cs=Rb Cs Cs
T M at, é é
Tes® Tos ©F Yes étant donnés par @, D,. @o

TCs-Rb est connu avec une bonne précision Si ycS/T

la relaxation dominante pour < 3.1 >0s

os << 1/TCS : 11 faut que

soit due aux collisions Cs-Rb, les col=-

000/.00
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lisions Cs-Cs ne représentant qufune faible correction (st doit &tre petit).

Nous avons pris n ¢ 1e plus petit possible (le signal < 8.1 >cs restant accep-

C
table) et ny, le plus grand possible (ef VII-C~2),

Ainsi, nous avons 3

1 . 2RT , 1 1, .
= 2m0 Cs-Rb\/ - (MCS + ) Npy (ef figure 33)

Tos-Rb Meb

Par ailleurs, la mesure (:) donne :

1 2 LRT
= 210 nomc—— ]
TRb Rb=Rb M, Ko

z ° ,2 2.
et la mesure @ an/NR-bo Nous en déduisons .ﬂaRb_Rb/ﬂg RbCs*®

Ce rapport a donc été obtenu & partir des mesures (1), (3), (M,
" (5), (®; 1leurs imprécisions s'ajoutent; si Yos est petit, les incertitudes
sur (:) et (:) ont une répercussion assez faible sur le résultat final. La
mesure (2) est inutile; sur la cellule II, seule 1'étude de la relaxation
de < 8.3 >cs €5t nécessaire. En conclusion, si‘?Cs est petit, cette méthode
d'analyse des résultats nécessite L mesures précises : deux de relaxation,
(D) et (3) et deux d'absorption optique donnant nA/NA ((:)) sur deux cellu-

les différentes,

L'ensemble des mesures (1), @, M, (5), (€) raites en remplagant
la cellule II par une cellule II' contenant peu de rubidium mais beaucoup de

P 2 2
césium, donne, par contre, ﬂGcs_Cs/ﬁORanse

Le tebleau VII résume les résultats obtenus sur 3 cellules II_, IIb’

IIcc Il y figure dans les diverses colonnes :

1) A, le nom de 1'alcalin (Rb ou Cs) sur lequel a été mesurée la relaxation
> >
de < S.I >,

2) YRp*

006/000



Al—1 4 1) -t
Tcs_Rb  THp /-

Fig.33 .
| 60
Cellule Ty
Mesure sur Cs
[ 40
+
+ +
-t +
-_—
W h
- - p SAt en Tor
T e o 300 P
4 Rb\/ == T en°k
| 1 - 1 _.. 1 * |
10-7 2.10°7 41077 6.10"7 8.10-"




- 196 -

g )
Oou
g0*0 ¥ 98%c =5  F—
ou
Z
. o, _ . Lo
92070 ¢ 96°0 = y 7 =g
ol
4
: )
o
200 * 0GC = - wwupu 0 no,p
- z01
(50 32 Qy,g)
. - \ o
so‘cssg o=P | 9o‘osncto=m | 1g'q g0'q oo T1/1 ¢1/T| 2cos2cco ‘0s22to| a¥ IT
- (so 32 qugg)
0G*0: L5 0c=9 | Go0s€é%0=6 | sutd s¢td onto T/2T| T1/4°S{90C*Csgacto 03660 sD %G1
|
(SO 3@ Qicg)
ASA b€ n AT G TES0=0 | 49 =1 ¢ < Y ]
— 62°0%050=¢ | on*ol c2fal egfo 2/1 ho)
sD £ | Toxed mos\pmc
2 Spoys el T 9PoY3 ] | UOTI3B3USTIOSID | _ - _ s) qu .
123 Tns 3% JU3TNsaE | op 23TTIqRacxg | o9z, =t £ A v | IIemITR0
(8) (L) (9) (S) (1) (€) () (1)

ITA NVAIEVT




= 197 =

3) Yes®
L) an/nng le rapport des nombres d’atomes de Rb et de Cs dans les conditions
sat
L "y YRp PRD . e e e .
expérimentales; « o =oat ° I1 n®est donné ici qu'a titre indicatif et
fos Vs pC:

ne sert pas pour lfexploitation des résultats. Il est entaché de l'erreur sur
les tensions de vapeur saturantes, '
5) ZRb/ZCs” le rapport des fréquences de collision A=Rb et A=Cs 3

R0 _ VA-Ro

Z = 2
Cs  Vp_0s ™ pcs Pes

2
"9 A-Rb “Rb

Nous verrons que mo nozA Ccs? mais les vitesses sont telles que

o B ?p-rD &
VaRb > Va-cs’ il en résulte ZRb/ZCs > an/ncso La valeur indiquée correspond
d l%alcalin A qui figure dans la colonne 1, mais elle est du m€me ordre de
grandeur,que A soit Rb ou Cs, Si ZRb/ZCS << 1, 1%effet des collisions A~Cs

l%emporte : la cellule est bien adaptée & 1l°étude des collisions de A avec

2 .
Rb=Cs & "cs-Cs®

C'est le cas de la cellule II,; au contraire, II, est utile pour évaluer

1o’ /wo?
Rb=Rb Rb=Cs

voisines et ne peut donner avec précision aucun de ces deux rapporis.

Cs mais pas & 1%€tude inverse; elle permet de comparer %o
o La cellule IIa contient des quantités de Rb et de Cs trop

6) La probabilité relative de désorientation de < 3.1 >, per chacun des trois
types de collision suivants : la paroi, échange A~Rb, échange A~Cs. Ces pro-
babilités sont évaluées pour une valeur moyenne de la tension de vapeur de A
explorée au cours des mesures.

7) Cette colonne indique les résultats de nos mesures (62)en posant :

2 2
TORb=Cs TORb-Rb

(VIII.2) >
0 0saCs TORb-Cs

OOO/DOO
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Méthode 2

Elle utilise essentiellement les résultats des mesures (:) et (3)
faites sur la m€me cellule II: & la méme température, dans ces deux mesures,

Npy d’une part, Nog d’autre part sont les mémes., Nous avons :

1 - 2 — 2
(VIIL.3) Too YRb-Cs "°Rb-Cs "cs * VRb-Rb ™ Ro-Fb “Rb
R 2 pre 2
(VIII.h) To,  Cs=Cs "% Cs-Cs "Cs * Ves<Rb ™ Cs-Rb PRb
- ORT 1 1
avec Vv =2 \/ ( + )
A=B ™ MA MB
A la ilmlte ouanb << ch, le rapport TCs/TRb nous donne 1mmédiatement
=T n a 3 °
a o] Rb-Cs/ °Cs-Cs sans que nous ayons a connaltre Dey et Neg On a, en effet,

en employant les notations (VIII.2) et n = an/nng

—¥

ZMCS

Mo Mos

T

+
(VIL.5) 5= = = 1,132¢ +-3-1s105 Bn
Rb 1+ 1,132 an

MRb +M Cs

2MRb

8i n << 1, nous avons TCS/TRb = 1,1320 (inversement, si n >> 1, nous obtenons
8 par TCs/TRb = 1,1058),

De fagon générale, nous connaissons un bon ordre de grandeur de n,
sat sat

puisque des mesures d'absorption optique donnent n /nR et n, /n et que
sat st Rb’ "Rb Cs’ "Cs
nous avons np, '~ et n, -~ par les formules de LANGMUIR et al (cf § V=C); d'autre

part,nous avons obtenu TCS/TRb & partir de (:) et (3); par conséquent, si nous

connaissons B, nous pouvons calculer o & partir de (VIII.5) et inversement.

000/000
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Un calcul d'erreurs permet d‘'établir la relationgapprochée da + n dg =0
entre les incertitudes da et dB sur a et B, Il résulte de cette relation que
le rapport TCs/TRb donne a si1 n est petit et B si n est grand. On peut aussi
montrer qufune incertitude sur n entralne une incertitude négligeable sur o
ou B, Ainsi, la cellule II, permet d'obtenir o, la cellule II, 8 , la cellule

IIa donne a. IIa donne aussi B, mais avec une incertitude trop grande.

L'analyse des résultats expérimentaux par cette méthode fait inter=
venir 2 mesures précises (de relaxation) sur la méme cellule, au lieu des

qQuatre mesures pour la méthode 1,

Comparaison des sections efficaces ndiéBpour deux isotopes B' et B" de B (®5Rb

et 87Rb)

PR

Nous utilisons une variante de la méthode 2,

La théorie prévoit que ces sections efficaces sont égales; 1l'expé-
rience, comme nous allons le voir, confirme ce résultat (c'est pourquoi, dans
ce qui précéde, nous n'avons pas précisé quel isotope de Rb nous considérions).

Sing2 ="°2B"-A’ a4 nombre égal d'atomes de A, la relaxation de < 8.1 >_ due

B'-A B

& l'échange se fait avec la méme constante de temps pour B' et B", puisqu’elle
ne dépend pas du spin nucléaire (nous négligeons la faible différence des vi-

tesses relatives moyennes B'«A et B"=A), Dans une cellule contenant seulément

B! et B", & la méme température, < 31> , et < 3.1 >gn doivent relaxer avec

B
la méme constante de temps (si le temps de relaxation paroi est le m€me pour

B* et B"), C'est ce que confirme 1'expérience (1!5)(16), M,A. BOUCHIAT & ainsi
montré quenozgstwast ="°285Rb-87Rb =“°?87Rb-37Rb° Si meintenant, nous avons

une cellule qui contient A en plus de B' et de B", < 3.1 >py et < 8. >_, doi-

BV
BIA ="°2B9A’ puisque,

par rapport & l'expérience précédente, on a une cause de relaxation supplémen-

vent encore relaxer avec la m€me constante de temps siqo<

talre qui est la méme pour B' et B"., Une différence éventuelle entre ces deux

ooo/ooo
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sections efficaces est d'autant plus susceptible d'apparaitre que la cellule
contient beaucoup d'atomes A et peu d'atomes B' et B" , et que le temps de
relaxation sur la paroi est plus long. Nous avons ainsi trouvé, & 1l'aide d'une
cellule contenant le mélange 8%Rb (7%), 87Rb (7%) et Cs (86%), que s

10287ppcs 7O 85Rpacs & 3 Drés

Les résultats donnant le temps de relaxation de < gof >Rp PPOUr
85Rb et 87Rb en fonction de Dogs Sont portés sur la figure 34 (les temps de
relaxation de < 8. > sur la paroi sont trds peu différents pour 85Rb et 87Rb

et sont beaucoup trop longs pour avoir un effet appréciable).

Pour toutes ces mesures, il est essentiel que nous comparions des
temps de relaxation mesurés sur 85Rb et 87Rb & la méme température. La valeur
absolue de cette température, par contre, a peu d'importance. Une erreur dans

l'étalonnage de nos thermocouples n'affecte pas les résultats.

VALEURS ABSOLUES DE SECTIONS EFFICACES D®!ECHANGE

Elles sont connues avec une précision bien moins bonne que les rap-

t

. . . sa .
ports entre sections efficaces, car, méme si la formule donnant p en fonction

de T &tait trés précise, une incertitude de l'ordre de * 0,8°C sur la valeur

to Nous ne

absolue de T entraine une incertitude de * 10% sur la valeur de psa
commettons pas d'erreur appréciable sur les mesu;es des temps, car le balaya-
ge du "Enhancetron" est trés précis.

Césium : C'est la section efficace la mieux connue. En effet :

- la dispersion des mesures de temps de relaxation est trés faible

sat/y T) peut &tre déterminée

(ef figure 35) et la pente de la droite l/T]H= f(pCs

& 1,5% prés.
~ la formule de TAYLOR et LANGMUIR donne p

~ La mesure d'absorption est faite & 3%.

sat < -~
cs & 1% prés.

coo/ooo
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On obtient ainsi
2 -1 m2
0% 0gocs = (2,20 * 0,35) x 10 |

(dans la référence (“®), nous avions publiéd "GZCs-Cs n2,L x 10”1 cmz; la

légére différence entre les deux résultats provient d'une correction que nous

avons faite sur Xog €t qui est liée & la différence des diamétres des cellu~

“les (cf § v-C-1) ). ‘
En associant ce résultat & ceux du précédent parégraphe concernant les rapports
de sections efficaces, nous obtenons :

(2,00 * 0,36) x 10" em?"

2

2
(VIII.6) moZo oo

(VIII.T) = (1,91 t 0,48) x 107" e

2
"9 Rb~Rb
Rubidium : La pente de la droite (flgo 27) 1/Tyy= £ (p

sat/’, T) est déterminée

a 2% prés et X206 a4 3% prés, mais pr est trés mal connue,
En adoptant la formule de KILLIAN, nous obtenons :

(VIII.8) = (2,54 *+ 0,38) x 107" cm?®

"0 b~Rb
La barre d'erreur n'inclue pas une erreur possible sur pggt, KILLIAN n'ayant
pas indiqué la précision de ses mesures.

L'incertitude surla formule de BUCK et PAULY est donnée comme étant
de * 8%; le choix de cette formule conduit & :
4 cmz

(VIII.9) = (2,38 ¢ 0,52) x 107}

Mo HbRb
Ces deux valeurs de "OZRb—Rb sont, compte tenu des barres d'epreurs,
compatibles entre elles et avec la valeur précédente (VIII°7) Nous rejetons
la formule de SMITHELLS (57) qui conduit & no2 Ro-Rb ~ T ¥ 107" em?, Si nous

prenons la moyenne de (VIII.T) et (VIII.9), nous arrivons & la valeur que nous

-1l
"osz-Rb = (2,1 t 0,3) x 10 em

ooo/ooo
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Potassium (70) : Rappelons que les mesures faites sur les deux cellules
C? (x, = 0,2) et C§ (x2 = 0,92) étaient plus précises sur C§ : la pente de
le droite (fig. 36) est connue & 3% prés et x, & 4% prés.

En ne tenant pas compte de 1l'imprécision (inconnue) sur la formule

de tension de vapeur de KILLIAN, nous obtenons 3

-1k
7III.11) no2, = (2,63 * 0,45) x 10 cm®
et, avec l'incertitude de t 8% sur celle de BUCK et PAULY :
-1l
/III,12) no2, . = (2,71 * 0,68) x 107 cn’

(Les mesures ont été faites sur 39K, mais ncé_K est indépendante de 1'isotope. )
Les deux valeurs (VIII.10) et (VIII.1ll) sont sensiblement égales;

nous prendrons 3

-l
IIII.13) mo2, = (2,7 * 0,7)x 10 em?

. 2 2. . P
S1 nous voulons comparer 7o KK et M0  RbRb? 11 est préférable de
comparer les résultats obtenus par la méme méthode de mesures et & partir des
tensions de vapeur mesurées par les mémes auteurs; on obtient un ordre de

T 02 - >
K"'K \ ‘."""“ .
grandeur de , en formant le rapport (VIIIell)/(VIII°8) donnant 1,04
L

ou (VIII,12L/IVIII,9) qui donne 1,14, L'incertitude sur ce rapport liée & nos

propres mesures est de 12% (1l'erreur systématique sur la température s’élimine)
et 1'incertitude sur le rapport des pressions données pour 2 alcalins par la
méme référence est peut-&tre moins grande que celle sur la valeur absolue de la
pression; elle est, en tout cas, inférieure i 16% lorsqu'on prend la formule de
BUCK et PAULY. On obtient alors :

2
To
K=K = 1,14 ¢ 0,32

2
"9 Rb=Rb

ooo/ooo
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D) CONCLUSION

Toutes les sections efficaces d'échange que nous avons mesurées

sont trés voisines,

Nous pouvons affirmer que no > 7wg g TO 3 11 semble

2 2 2
Cs=Cs Rb=Cs Rb=-Rb

que no2 > Rb 3 mais cet effet est compensé par la plus grande vites=

2
Rb-Cs ~ '° Rb=
se moyenne des atomes légers.
Les valeurs pour Rb et Cs sont tout & fait en accord avec celles
d'autres auteurs (pour que la comparaison soit plus facile, nous avons fait

les corrections nécessaires pour avoir, dans tous les cas, la méme définition

de la section efficace),

TABLEAU VIII

2 2 2 2 ‘
Auteurs T0GgCs | "87Rp-Cs| " B5Rb-85Rb| "0 85Rb-87Rb| "O87Rb=87RD
SoM. JARRETT (38) 1,85%0,23
HoW., MOOS et
R.H, SANDSe(37) 2,6%0,5 2,420, 2,610,4
M.A, BOUCHIAT et
J. BROSSEL (16) 252 2,2 2,2
H.M. GIBBS et 2,3t0,2 1,940,2
Rodo HULL (71) 12,1:0,2 ‘
Ce travail 2,20+0,35| 2,0:0,k4 2,1%0,3 2,10,3 2,140,3 2,740,

(=104 53co) :

Toutes les sections efficaces sont exprimées en 1071% cm?.

L'interprétation de la mesure de JARRETT, faite & 89,5°C, est assez
difficile, car il n'a pas précisé l'observable étudiée.

Les mesures de M,A.

et R.J, HULL d'autre part, ont

elles concernent la relexation

BOUCHIAT et J. BROSSEL d'une part, de H.M. GIBBS

été faites dans les mémes conditions que les ndtres :

000/000

2 s . .
de < Sof > en absence de polarisation électronique,
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H.M. GIBBS et R.J., HULL obtiennent di:ectement le nombre d'atomes

& partir de l'intensité et de la forme de la raie d’absorption. Suivant les

valeurs qu'ils adoptent pour les durées de vie T des niveaux 52P

62 Py /p de Cs, ils obtiennent mg? 87Rb-Cs =(2,1

3/2

de Rb et

+ 0,2)ou(2,3 * 0,2)x 107" ¢

2

La barre d'erreur qu'ils indiquent comprend seulement les incertitudes 11ees

8 leurs propres mesures et non celle

ter cette derniére pour pouvoir comparer leur résultat et le ndtre.

sur la valeur de 1. Il faudrait y ajou=-

La technique de H.W, MOOS et R.H. SANDS est totalement différente

des précédentes; en particulier, ils ont opéré en champ magnétique fort

(4100 gauss pour Cs et 85Rb, 2900 gauss pour 87Rb) et & une température assez

élevée (273°C). Aussi, lfaccord entre leurs résultats et les ndtres est parti-

culiérement intéressant.

Il n'existe pas de détermination expérimentale de 7o

celle que nous do

nnons .

2
K=~K

autre que

Nous pouvons aussi comparer nos résultats expérimentaux avec les

calculs théorique

s de sections

efficaceg d*échange.

TABLEAU IX-a
2 2 ’ 2 2 4
Auteurs L 9 RbRb 9“Rb=Cs 0% 0g=0s température
SMIRNOV et ~ o
CHIBISOV (19) 1,41 1,57 1,68 1,80 500°K
DALGARNO et
RUDGE (20) 1,5 = (1,9) | 1,6 - (2,1) -| 1,8 = (2,3) | 1,9 - (2,5)| 5ko°K
" 1,6 = (2,0) | 1,8 - (2,3) 9 - (2,5) | 2,0 - (2,6)] 300°K
TARLEAU JX«b
2 2 2 2
Valeur du rapport ﬂOK;K/“U Rb=Rb 1o Rb-Rb/"o Ro-Cs | ™ Rb_Cs/no CanCs
SMIRNOV et CHIBISOV 0,90 0,93 0,93
DALGARNO ‘et RUDGE 0,89 0,92 0,96

000/000
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Les valeurs de SMIRNOV et CHIBISOV et celles de DALGARNO et RUDGE
sont trés voisines, Nous n'indiquons pas les valeurs de SULLIVAN et ROBINSON
qui sont légérement plus faibles. mo2 décroit trés lentement avec la tempé-
rature (comme nous l'avons indiqué en II-A-l et dans 1'Append. I).SMIRNOV et
CHIBISOV indiquent une variation de 117 entre 500°K et 3000°K sans donner ex-
plicitement la formule donnant mo2 en fonction de T, DALGARNO et RUDGE montrent

que

('rroz)l/2 =8~ nE

ol E est 1l'énergie du mouvement relatif des atomes; ils calculent & et b pour
tous les couples d'alcalins et en déduisent la section efficace & 540%K. La
variation de mo? entre 500°K et 3000°K, prévue par cette formule, est compare-
ble d celle prévue par CHIBISOV et SMIRNOV : elle est trés faible., DALGARNO et
RUDGE pensent de plus que leurs résultats sous-estiment la section efficace
d'au plus 30% : nous indiquons leur valeur (et leur valeur augmentée de 30%).
Compte tenu des imprécisions expérimentales et théoriques, l'accord théorie-
expérience est excellent. ‘ ‘

. Insistons sur le fait que ces sections efficaces sont trés grandes,
Les sections efficaces de désorientation de 1°&tat fondamental d°un alcalin par
un gaz rare sont au moins 10% fois plus petites. Cependant, les sections effi-
caces cinétiques sont encore nettement plus grandes. Les mesures de BUCK et
"PAULY (72) donnent s '

Cs=Cs Rb~-Cs °~ Rb=Rb K=K

mo? . 18,69 15,43 13,97 13,69

cin z
La section efficace cinétique résulte de la diffq%ion par le poten=-
tiel singulet Vg (vczs) et par le potentiel triplet Vg (nozT)° On a
2 =21 2 3 2 —Cozea) . .
Mol in = F "0g T ™0%q (ef § I-C-3-a); les effets des deux potentiels
s'ajoutent. Au contraire, 1'échange de spin est di & la différence entre ces

deux potentiels. A courte distance, Vg et VT sont de signes opposés, 11 y a

ooo/eoa
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échange de spin et diffusion. A grande distance, le potentiel triplet devient
attractif comme le potentiel singulet, car les forces de Van der Waals de=-
viennent prépondérantes et les forces d'échange négligeables, Vg et Vg, sont
alors du méme ordre; VS - VT << VS et-VT; il n'y a plus d'échange de spin,

mais il y a encore une légére déviation de la trajectoire des atomes,

000/000



w 2]] =

CONCLUSION GENERALE

En conclusion, nous pouvons dire qu'au cours de ce travail, nous
avons montré que la relaxation d'un atome alcalin, dans son état fondamental
281/2, subissant des collisions avec dfautres alcalins, est entiérement dé-
crite par le mécanisme de"l'échange des spins &lectroniques”, que les colli-

'

sions aient lieu entre atomes de m€me espéce ou non.

Nous avons calculé théoriquement l'effet de ces collisions. Liinter=-
action d'échange n'agit que sur le spin &lectronique 8 de 1'alcalin, mais le
spin nucléaire T se trouve aussi affecté par suite du couplage hyperfin a 1.3.
Nous avons donné une expression simple et générale de la matrice densité p?
de 1'atome 1 aprés collision avec l'atome 2; nous avons trouvé que pf ne dépend

de l' état de l'atome 2 que par l'intermédiaire de sa polarlsatlon électronique

:;§2_3_et, par suite, ne dépend pas de l?atome 2 51 < 82 > = O@ﬁle spin nuclé-
aire I,, en particulier, ne joue aucun r8le dens ce cas). Nous avons déduit de
p? 1'évolution de diverses observables. Nous avons ainsi montré qné la mesure
d'une section efficace d'échange exige certa;nes précautions; non seulement,

du point de vue théorique, on ne peut pas considérer l'alcalin comme un hypo-
thétique systéme & deux niveaux d'énergie, mais aussi,du point de vue expéri-
mental, il faut & la fois bien connaltre 1'cbservable sur laquelle porte la
mesure (puisque le temps de relaxation en dépend) et aussi spécifier d'autres
conditions, On peut illustrer ces remarques par l‘exemple suivant : dans une

cellule contenant deux alcalins dlfferents let 2, si < Sz> est m31ntenue

nulle, < 81 > relaxe avec deux constantes de temps T_ et (21, + ) T, o Si,
de plus, < Sl >= 0, la polarlsatlon hyperfine < §1°Il > relaxe exponentlel-

lement avec la constante de temps Te, mais il n'en est pas de méme si

005/000
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0 . s o .
< 8; > # 0., Toutes les prévisions théoriques ont été observées expérimentale=-

ment., Nous avons montré que l'étude de la relaxation hyperfine,en absence de

polarisation &lectronique, est bien adaptée aux mesures de sections efficaces

d'échange, car elle se fait avec une seule constante de temps indépendante du
spin nucléaire de l'alcalin, que les collisions aient lieu entre atomes iden=-
tiques ou entre atomes différentsa Nous avons aussi montré, par un calcul nu=-
mérique, que l'évolution de < S > n'était pratiquement pas sensible aux col-

lisions entre atomes identiqueso

De nonmbreuses mesures de relaxation ont &té faites par la méthode
de Franzen; nous avons aussi utilisé une nouvelle technique que nous avons
mise au point en collaboration avec M.A, BOUCHIAT (méthode utilisant 2 fais=
ceaux). Cette dernifre méthode nous a permis d'étudier la rela%ation hyper=-
fine de 133Cs et de 3%, de mesurer diverses sections efficaces d'échange et
accessolrement le temps de relaxation hyperfin de Cs sur une péroi de paraf-
fine deutérée. Nous avons aussi étudié la relaxation de la poiarisation élec-
tronique d'un niveau hyperfin ¢, < s° >¢, en maintenant nulle la polarisation:

€lectronique de l'autre, ¢', par un champ de radiofréquence tournant,

Nos mesures montrent,en outre,que la relaxation par échange n'est
pas affectée par la présence de néon & des pressions inférieures & 400 Torr.
Nous avons,enfin,cbtenu divers résultats concernant les sections efficaces
d*échange, N v e mo? et mo? s é 8 rés

échang ous trouvons que moTgp, o 85gpcs SONt Egales, & 3% p
(nous vérifions 1'indépendance de mo? par rapport au spin nucléaire), Nous

avons déterminé directement la valeur des rapports mo? Cs/ 02 /mno?

Rb=Cs
d mieux de 6%. Nous avons aussi mesuré nozest_est = mo? 85Rb-87RD =

Rb~Rb

2 . .
no? 8 7Rb-87RDb * ng2 Rb=Cs® o2 Cs=Cs et no KK ® Les valeurs absoclues des sections

efficaces sont connues avec une moins bonne preclslon que leurs rapports, &

cause des incertitudes sur les tensions de vapeur saturantes des alcalins,.

. . -1l - .
Toutes ces sections efficaces sont de l'ordre de 2,2 x 10 ! cng Il est établi

2 > 7g2

i 2
Cs~Cs Rbcs St il semble que mo

2
due mo Rb=Cs = "% Rb=Rb°

ooo/ooo
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Le présent travail peut &tre prolongé-dans plusieurs directions :
- La méthode de mesure directe des rapports de sections efficaces
pourrait €tre appliquée aux couples d'atomes Rb-K et Cs-K. On pourrait ainsi

2 2 . 2 . 2
gk’ ™ Rb=Fb kek! "% csmcs

ﬂ02K K) avec une précision supérieure & la précision actuelle. On doit pou-

voir étendre ce type de mesures & Na,

obtenir les rapports mo et mo (et, par suite,

- Comme nous l'avons vu, la théorie prévoit que certaines transie
tions hyperfines ont leur fréquence dépl;cée par-les collisions d'échange alors
que d'autres ne sont pas affectées (par exemple, la raie (F = I+1/2, m = O) N
(F = I=1/2, m = 0) pour les collisions entre atomes différents). Il serait
intéressant de vérifier ces prévisions et de connaltre l'ordre de grandeur
du paramdtre caractérisant le déplac;ment par échéngeo ,

-~ Il reste aussi & vérifier les prévisions concernant la relaxation
transversale., ‘ ’

- Nous avons montré que l'effet de l'identité des atomes dans les
collisions d'échange était négligeable vers 300°K (IQéEI << QsE)o Meis, au~-des-
sous de 10°K, on ne peut plus négliger QgE pour les collisions H-H. Il serait
trés intéressant d'étudier les équations dans ce cas qui suscite actuellement
un grand intér&t en astrophysique.

~ Nos calculs ont été faits pour des‘qollisions entre atomes dans

-1'état 281/20 Ils pourraient &tre généralisés & des collisions dans d'autres
.états, par exemple :

o entre un alcalin dans 281/2 et»hn atome d?azbte dans “33/2

. ou entre deux atomes d'azote

. Ou encore un alcalin dans ZSl/é et un atome de TZ dans 1l'état
2P1/2 ¢ les résultats du calcul ne sont pas modifiés dans ce cas, mais il serait

L IR [
4 Il TCTALD

[

intéressant de voir si, expérimentalement,
relaxation supplémentaire, par suite de la présence d°un moment orbital non

nul pour T2 (1l'étude de la relaxation d'un tel cas sera, & coupgéﬁr, difficile

GOQ/OOO
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a4 cause de la grande rapidité de la relaxation sﬁr'la paroi dans ce cas).

o De méme, il semble que l'étude des collisions entre deux
atomes 3He, 1'un dans 1'état fondamental 11S), l'autre dans 1'état métastable
. 238), qui donnent lieu & &change de métastabilité offre des problémes voisins

d'un grand intérét,
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APPENDICE I

P e

PORTEE DU POTENTIEL - NOMBRE D'ONDES PARTIELLES DIFFUSEES

SNBAMEMNETIDER SR AP SR S S S S S A S R S S S A A N N AR A AR N U TR SR SRR S AR R SR

Nous définissons ici de fagon précise la portée ry du potentiel
et nous en déduisons le nombre L d'ondes partielles qui sont effectivement
diffusées. Pour cela, nous suivons d'assez prés un exposé de GLASSGOLD et
LEBEDEFF relatif & l'hydrogéne (18),

Comme,au voisinage de r» Vg est prédominent par rapport a Vs
nous ne considérons que la diffusion par Vgi les déphasages dus a Vg étant
plus importants que ceux dus d Vg, les paramdtres (ro et L),que nous allons
définir pour Vg, caractériseront bien le phénoméne étudié,

L'onde,de moment cinétique %, est soumise au potentiel

AV, () vl Bt Gl Ly
Vs(r) est représenté sur la figure 6;; tant
que & n'est pas trop grand , v (r) a la
forme représentée sur la figure 37T; v, (r)

: passe par un maximum pour r = roo

[ r Si 1%énergie cinétique E des atomes est tel-

N

r, le que E > V, (rg), 1'onde pénétre a 1'inté-
rieur du potentiel, le déphasage est impor-
FIGURE 37 tant, ;orsqueiE’< v, (rz), l'onde ne péné-

tre plus dans le potentiel et le déphasage est négligea.‘blen Il existe une va-

leur L de £ telle que :
<

- s

vy, \rp ) = E {ou, plus exaciement, VL(rL) ile pius voisin possib

(App.I.1) [_g_r_ (r)]r_r

0'0/00.
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t’ ) = [}
Nous appellerons portée du potentiel la valeur rj rI

Si on décrit Vs(r) par un potentiel de Lennard-Jones :
- 512 546
vg(r) = e | () - (@ ]

1/6

(Vs(r) = 0 pour r = 8§} VS(r) = Vg pour r =2 Fs; cf figure 6),

la solution des &quations (App.I.l) est :

-s[fa- nt's“ﬁmr)]-l/é

Vo

L2 1.6 2 2 ...,/"""'71:"';
et (L+42) -5 5(kr(,) [l+5 = (2-= V. 1-5E/LVy)

Dans notre cas, les atomes ont 1'énergie thermﬁque : En 0,033 eV,
Vo ~ 0,5 eV et E/Vp << 1; il s'ensuit :

rg = s (BVO/E)1/6

(L +':'L') -1;-‘-% (krg)?

L étant grand, on retrouve bien Lx ~ rg.

Le tableau X donne les valeurs de L et de rp correspondant & une collision entre

atomes identiques pour 1l'hydrogéne atomique et divers alcalins,

_oao/uoo
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TABLEAU X
1/6 .

Vo r =27 s * k ro L

en eV Benl ° en A en A~1 en
H L 47 0,Th 0,36 2,81 2,11 T
Na 0,73 3,08 0,07k 13,5 6,50 107
K 0,51k 3,92 0,056 17,8 7,80 170
Rb 0,49 4,22 0,038 26,0 8,34 266
Cs 0,45 4,50 0,031 | 32,4 8,77 348

Vo, d'aprds (3%)
r s @'aprés SCHOMAKER et STEVENSON (73)
)4

x =
mv

= longueur d'onde de la particule relative

Remarquons que ry, et par suite L, dépendent de la température par
1'intermédiaire de 1l'énergie cinétique E. Dans les problémes d'astrophysique,
en particulier, E est beaucoup plus faible : trés peu d'ondes partielles sont
diffusées; par exemple, lors des collisions H~H, seule l'onde S est diffusée,
lorsque T < 10°K.

009/000
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APPENDICE II

SRS ESSRREsSESIERERSREs

PROBLEME DE L'ETAT STATIONNAIRE POUR UN SYSTEME DE DEUX ESPECES D'ATOMES :-

RS SR AT SRR AN S SR 2 SINMP IR SR SN TE SR AR SR AR NSRS SR AR S AE SR 0 SR G R S AN N N SRR N
MATRICE DENSITE DE L'ATOME 1 APRES ECHANGE AVEC L'ATOME 2

Nous cherchons la solution stationnaire des équations :

n n
de, . dpo
(App.II,.1) —— =0 = =0

Nous admettons qu'd 1'état stationnaire, les cohérences sont nulles;

cette hypothése est compatible avec le systime d'équations (App.II.l).

n
- ap)
= | - o
s O s'écrit alors 3
lmm _ 1 e -
(APP"II’g? dat 'Te (plmm plmm) °
soit- p = p° (ou p' = p!¢)
. lmm 1rm 1mm imm

Rappelons que P est la population du niveau (¢, m). et p'mm celle du niveau
(¢° » m).

Nous obtenons pfmm en calculant explicitement (III,21) :

e 2 2
1 m m 0 1 m
= + + < Sq > + o O f
pl,m,m [IZ %12 b1 2 ] p1,,m,m [ h¢12J pl,m,m

brtm o 0 . ' .
2 (-é- * <S?->) l:(¢1-m+l)pl,m-l,m-l * (¢1+m-l)p1,m-;l,m-l]

(App.II.3) +
Lo,

¢1-m l 0 '
+ :;-1-2- (-2- - <S5>) [(¢1+m+l)pl,p+l,m+l + (¢1-m-l)pl’ml,mﬂ;|
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e 1. m? n 0] ' : [l m? :l
= + - —— <S> + - ——
p19m0m EE ' )'le $1 2 pl,m,m )4'¢12 plsmom

L) T d s s s) [L(opemn)e! + (§y-m+1) )
- < -

(APPOIIo + h¢12 2 2 > :..,.¢_1 ln.-l pl’ l’m-l ¢1 o 1 pl,m"l,m—l_

¢l+m 1 0 [~ . . ]

+ e (5~ <52 2) i (¢ m"l)p'i,mﬂ, i+ (o1 m+l)pl, +1,m1 |
ap

2 ]
-~ = TP e = te . € te
De m€me, = 0 s'écrit P, pz et p 2 = Pomm® P2 et P sont

donnés par les expressions (App.II.3) et (App.II.4t) ol 1l'on remplace les
indices 1 par 2 et 2 par 1,

De (App.II.3) et (App.II.l&'), nous déduisons :

: 2
2¢1+¢)~1 2¢7+3¢+1 $1+l
< So >e = ! ! <so> - ! ! < S0 > + ! <SO> +
1 ) 174 > 1 %4t S <52
L) by : by
(AppoIIoS) : < So >
(a) 2 (w0125, 042
+ e | ($=1)<<(F1)%>:  + ($;+1) < (F})? >,
2¢,3 3 $ ¢
2. - ‘ 2 A ' ,
- =2¢143¢1~1 0 2¢1+¢)~1 0 -l
<8y >, = <8} > =m——————— <8 >, =<5 >+
¢ L¢y2 0 ¢ b2 ] ¢ b2
' <8y > 0 0
(App.I1.5) + [(4’1-1) < (F1)2 >, + (4141) < (F,)2 > ']
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APPENDICE III
DR AR S A S AR S TR SO A AN 6

MATRICE DENSITE APRES COLLISION ENTRE ATOMES IDEN’I‘IQUESo CAS DU CHAMP MAGNETIQUE FORT

i al ‘ay .
Nous supposons que = est tréds petit, et nous appelons |y >
B g B ug - ol mgeTy
la fonction d'onde qui tend vers | mgs my > lorsque + 0,
, Wg

Nous déduisons les populations & l'ordre 2 enval/ws a& partir de (III.50):

e . _ aq2 ?_ 1 0
Vy/o,mlP1V1 /0,07 = Vi plet Vg {l ) _2-:1; [Tr(11v1) - m(m+1)] § (5 +<52>)
~ o]
%1 Ty (141) (m+1)
D emcmcmcm— N + - m(m
Ly 2 [1 ! g J

S
2.

| : 2) ", 2 1 0
+ <w-l/2,mlpllw—1/2,m >{l - o 2 [Il(Il'l'l): - m _] \f (-é- + < Sz >) _
g .

* Vs, maletl V_o1/2,m+1

2 . .
&) 1 0
* <‘4’1/2,m_1|01|¢1/2’m_1> s [11(11"'1) -m (m-l):l (5+ <52 >)

’ f 1 _ 0
* Yo maletyye pe [T11#2) m (1) ] (G = < 52 )

) l"-’21/2,1“'"?'‘”—l/z.m 7= Waye, m|°1“’ 1/2,m ’{l - = E‘(Il‘”l)'m(m"l)]}% <Sz>)

* <2 m—llpllwl/z m=1 l:I1(11+1) -m (m-l)]

u)s
S

8)° [ 1 0
¥ <w-l/2,m+llpllw-l/2,m+l T2 I} (I1#1) - m (m*“l)] (5~ <52 >)
s

i 2
21 1 0
+ <w-—l/2,m-l|°1|w-1/2,m-1 > " 2 [Il (Il+l) - m (m-l)] (5 + <S> )

S

0../000



- 221 ~

APPENDICE IV

RELAXATION DE < So > DANS UNE CELLULE CONTENANT UNE SEULE ESPECE D'ATOMES

Nous calculons l'évolution de < S > sous 1l'influence des collisions
contre l'enduit de paraffine des parois et des collisions entre alcalins; les
équations différentielles du probléme s'obtienhen}: . en ajoutant les contribu~
tions des deux sortes de collisions (IV.i)Hep_ﬂlv;é) et (III.50), puisqu'elles

2

ne sont pas correlées. Ces-équitdons:stécrivent :

4 &0 (2¢+1
s <S>¢--u¢ 2[

=), (2 )om)) (o0 s (2402) (02 (g = ) s >¢,]

ep np eP DP
0
o2 fem 1 00, _ e <5 >
T { fs > Y25 S >4t [(¢ 1) im?p o ¥ (0%1) Im 'm] T %
(App.IV.1) ‘ |
| '_%E <5’ | = 9 + ((2¢-l%(¢+l) + (2¢*%)(¢-l))<so> :
) ¢ Lp2e2 ep np ¢ “ep np ¢
. o q
Y O R T R R PO 20 ] 28>
T'e{%‘r <S >¢ + % < S >¢, [(¢ 1) Im P * (¢+1) tm p'mm] 2¢5 }

Par 1'intermédiaire de 1l'échange, < S0 > est liée & & mzp et I m?p
et, par suite, l'evolutlon de toute la matrice densité. Experlmentalement on
trouve que < S > est trés peu affectée par 1l'échange entre atomes identiques et
que sa relaxation est déterminée par les collisions sur la paroi (< s? > relexe
avec deux constantes de temps), Dans ces conditions, nous allons prendre pour
solution de (App.IV.l) :

(App.TV.2) <g'>=8 o¥mp, s, ot/ Tep

n

Nous montrerons que cette approximation est correcte. Les paramétres Sn’ Se’
! 3 o
Tnp’ Tep s'obtiendront :

ooe/ooo
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~ soit, par un calcul approché, lorsgﬁe la polarisation initiale
< gl est trés faible ou trés grande, Cette méthode a l'avantage de mettre
en évidence l'influence des divers paramétres du probléme, mais n'est pas
toujours applicable.,

- 501t par un calcul rigoureux sur machine IBM 1620 dans certains

cas particuliers.

Nous verrons que Te et Tnp ne sont pas réellement des constantes
de temps, mais seulement des "pseudo constantes" de temps; leur valeur. dépend
de 1'état initial < s° >* = s au temps t = 0; c'est pourquoi nous écrirons

parfois rep(s) et -rnp(s)e

Nous allons exposer le principe des deux méthodes de calcul et

donner certains des résultats obtenus,

1) Méthode approchée .

a) Principe

Si nous connaissions szp et ith'mm, nous pourrions dédui:e fap
cilement de (App.IV.1l) 1'évolution de < 8" >, Or, il existe 2 cas ol nous avons
une excellente approximation de ces deux termes : . '

- T'e << Tep; i tout instant, les populatlons sont de la forme Pmm p'mm = Ae’mB
et B est une fonction du temps. ' '

. . e eis (U . . L - ,
Si alérs la polarisation initiale < 5 >* est falble, : B est petitebil ot

(AppaIV;.3) ' . p_mm = p'mm = —-:JI;?— (l —'. mB)

On cqnsta@e alors, en les calculant & partir de (App.IV.3), que les deux quan-
tités Eﬁzpmm et Emzp'mm sont indépendantes de 8; elles restent égales a la
veleur qu'elles auraient si toutes les populations &taient €gales.

- <S 0,1 ='%; dans ces conditions, initialement Im? Pom ¢2 Im2p 'mm 0.

Nous en déduirons la tangente & 1l'origine de la courbe de relaxatlongi;ﬁ ca&ﬂﬁy

N

Le calcul comporte fainsi deux etapes :

ooo/.oo
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a) Cas des ‘polarisations initiales faibles

Le systime (App.IV.l) est alors un systime linéaire de deux équa—

tions & deux inconnues., La solution est bien de la forme (App.IV.2).

Il apparait que les résultats se mettent sous une forme générale

en posant

o

T

(App.IV.h) a = TEL (o > 1; c'est le rapport des deux constantes
. . 0
ep . de temps-de la relaxation de <1 > et < Qe >
‘sur la paroi)
= 1’.1.'2 i 12 :
(App.IV.5) X =) (Tnp 1) (xn caractérise 1'écart relatif entre Tnp et T
(App.IV.6) x = T'e (-1-,1— - TL) (x est proportionnel, pour une cellule donnée,
ep np

au temps d'échange T'e)

La figure 38 représente X, 0 fonction de x; elle montre que l'écart

entre Tnp'e‘t‘Tnp est trds faible (dans le cas extr&me ol o = 8, lorsque I = 3/2,

T et T _ différent au plus de 30%). La variation de 1__ avec T' est trés
np np np e

lente; c'est au voisinage de x = 1, soit de T'e-}_ Tops qu'elle est le plus

he
rapide.
Le calcul montre que, pour < S0 >t ~ e et pour x < 10 3
1 1 3 . =
(App.IV.T) T LT YT si I=3/2
ep ep €
1 1 19 .
* L] + =
(App.IV.8) T T AT 5T si I=5/2
ep ep e
Nous avons aussi calculé S_ et avons obtenu :
' 0 0 i
(App.IV.9) S =8, <S8 >o ¥ s' <8 >

ol 5, et s'n sont des fonctions de x.

s, est représenté sur la figure 39.
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Quelle que soit < s’ >i, il arrive un moment ou, au cours de la
relaxation, < s > est petite; si T°e << Tep’ les populations sént alors de
la forme (App.IV.3). La relaxation se fait,2 partir de ce moment, avec les

np % ep (e) (<8’ ?12.8)3
Tep (e) << Tnp et, comme le montre le calcul, son poids est négligeable. Il
en résulte que la fin de la relaxation se fait avec la constante de temps Top?®

@

constantes de temps que nous venons de calculer, T

. 0 . N .
quelle que soit < S >%; le poids de Top 5© calcule & partir de (App.IV.9);
. . 0 i . .
1l vaut sn/2 si<s > = 0,5 et nous voyons, sur la figure 39, que, par sulte
de 1'échange, 1l est augmenté de fagon appréciable.

B) Cas des polarisations fortes
-]

Nous venons de voir que la fin de la relaxation se fait avec la

constante de temps Tnp et nous savons calculer son poids.

Nous allons maintenant supposer que la formule (App.IV.2) est exaéte

et en déduire Tep (0,5) & partir de la tangente & 1'origine de la courbe de re=-
i

o 0 o
laxation lorsque < S >~ = 0,5; nous calculerons ensuite, par la méme méthode,

Tep (0,4)3 nous admettrons que Tep (0,5) est la constante de temps courte de
la relaxation & partir d'une polarisation initiale élevée, si Tep {0,5) % Tep (0,4),

D'aprés (App.IV.2), nous avons 3

0
(d < S >) = - Sn - Se'
dt t=0 Tnp Tep

. -~ - o o 1
s'obtient & partir de (App.IV.1); si < 8 > = 0,5, Pos = 1,
t=0 . -

=S > s’ 2)
dt

. . . 0
toutes les autres populations sont nullesj s1 < S >t = 0,4, nous supposons

= At = -va [ - P .
que p_ p.mm Ae 0 Sn et Tnp sont connus d'aprés le précédent paragraphe;
S =<8 > .85, '
e n

Le calcul montre que l(o =Y - ;(O ) << Tl si
rep 4 Tep ® ep

COO/OOQ
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ST, | T,
(App.IV.10) ™ > '832 pour I = 3/2; T' > _‘P'so siI=s5/2

La figure L0 représente Xe = agl [: Tep - 1:] en fonction de x.
ep

Xg st proportionnel & l1l'écart relatif entre T ep et Tep; x est, comme nous

l'avons vu, proportionnel a T' e? © 'est-d-dire inversement proportionnel & la

pression d'alcalin. Nous voyons que l'écart relatif entre T ep et est trés

T
ep
faible; il est toujours inférieur & 13/21 = 0,62 pour I = 3/2 et & 0,31 pour

I =5/2; il varie lentement avec x; c'est lorsque x v 1 que cet écart varie le

plus avec X, T

[0 ) P
La figure L1 représente-;—;—fafa—gy - 1 soit ZTEEEEEE ~ 1 en fonce
9 -z

ep réel

tion de o pour x = 1. L'écart entre o . et a__. . est toujours trés petit

mesure réel

(inférieur & 10% pour o < 15).

2) Calcul numérique

Nous avons fait le calcul d'une expérience telle qu'elle se passe
effectivement (cf § IV.B.1l) : on crée un état stationnaire pour lequel
< g5t # 0, puis on laisse la vapeur relaxer & partir de cet état, Deux pro-

grammes ont €té nécessaires.

a) Principes des calculs numériques

e aus ey

Soient x; les populations de l'alcalin, L'évolution de ces popula-
tions est décrite par :
axg 1 0. C
(App.IV.11) g-f:- [a i + Aij <8 il X3 + 'lpiji x; + 84,
Le ler terme représente 1°é nange, nous avons séparé 1ia partie linéaire (a..)
et la partie quadratique Aij < g° > < S > = Z ;s X est la polarisation
€lectronique de l'atome. T'e est le temps de J relaxation de < 3.1 > afi a
1'échange seul pour < S0 > = 0, En faisant varier T'e, nous faisons varier

1'importance de 1l'échange.
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Le deuxiéme terme représente la paroi; suivant les valeurs des p
1'enduit qui recouvre la paroi est un enduit de paraffine deutérée ou hydroge-
née,

Le troisiéme terme représente le pompage optique. L'étude de 1l'équa~
tion différentielle pour § = O nous donnera la relaxation dans le noir, Le
calcul de la solution stationnaire,pour diverses valeurs de §, nous donnera
1'état stationnaire correspondant & un pompage optique plus ou moins efficace.
Pour 87Rb, nous avons traité deux cas :

-~ la lumiére pompante est totalement ot

- la lumiére pompante est composée de 90% de polarisation ot et
10% de polarisation o ; les coefficients dij ne sont pas les mémes dans les
deux cas.

Les coefficients py; et dij ont été obtenus & partir de la référence (1),

a) Principe du calcul de l'état stationnaire

. dx.
Nous cherchons les valeurs de xs telles que Fradie 0, soit 1les
solutions de :
1 o - -
App.IV.1l2 — lg..,+ A,. <SS > | x. + p.,. X.+6d,.x.=0
(App ) gT'e ij © 4y Jxg+ pyyox 157

C'est un systéme de (LI+2) &quations & (LI+2) inconnues (8 pour 87Rb, 12 pour
85Rb). Ces équations ne sont pas indépendantes car Ix; = l. On peut supprimer

la premiére et remplacer X, par 1l - 2 X:o
i# 9

Si alors, dans (App.IV.1l2), nous remplagons < S0 > par une valeur
numérique quelconque d'essai SE, il reste un systéme linéaire que nous pouvons
résoudre; nous obtenons certaines valeurs pour x, et une valeur S pour < S >
Lorsque S et SE sont trés voisins 1'un de l'autre, c'est que nous avons la
solution stationnaire cherchée. Nous faisons divers essais, dans un ordre con-

venable, et admettons que nous avons la solution stationnaire lorsque

ooo/ooc
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| s = SE | « 10‘“; les valeurs des populations ainsi trouvées représentent
1'état stationnaire & partir duquel les atomes relaxeront dans le noir. La
capacité de 1'IBM 1620 étant insuffisante pour ce calcul, nous avons df cou=

per notre programme en deux sous=programmes.

Nous avons aussi étudié le cas ol 1e“niveau hyperfin ¢*(¢'=1-1/2)
est saturé en permanence par un chemp de radiofréquence tournant; ce champ de
radiofréquence n'a pas d'action sur le niveau ¢ (¢ = I+1/2). Nous avons alors
admis que les 2¢'+l populations du niveau ¢' étaient €gales; nous avons pris
les précédents programmes et remplacé chacune des populations du niveau ¢'
pér la somme de ces populations divisée par (2¢'+1). En fait, un champ de ra-
diofréquence détruit bien 1l'orientation, mais, & résonance, en présence de
pompage optique, il laisse subsister de l'alignement (73); cet alignement
peut €tre plus faible en dehors de la résonance qu'd résonance. On peut mon-
trer que,par relaxation dans le noir, il 's'annule en un temps de l'ordre de
T,; comme T, est trés court, nous supposons éueil'alignement,qui subsiste en
présence du pompage optique,est trés faible et nous admettons que 1'égalité

des populations dans le niveau ¢' représente une bonne approximation de 1'état

réel.
8) Principe du calcul numérique de la relaxation
S ———
Il faut résoudre (App.IV.1l), en y supprimant le terme de pompage
optique,soit :
(App.IV.13) o = g E%; [ag5 + A3 <Aso A oxs+ s %

Nous calculons point par point 1'évolution de chacune des populations en uti-
lisant un développement de Taylor. Connaissant les x.(t),on peut calculer les

xi(t) + (dxi/dt)dt.

En fait, nous avons un peu amélioré ceci en utilisant une méthode "predictor-

nr

dérivées au temps t, dx;/dt, et en déduire xi(t+dt)
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corrector" (7%) qui utilise les valeurs de xi(t) et de dxi/dt aux 2 points pré-
cédents et donne un résultat valable au troisiéme ordre compris, Cette méthode
n'étant applicable qu'd partir du moment ol 1l'on connalt les deux premiers
points de la courbe, nous avons calculé le début de la relaxation par la mé-
thode de Runge-~Kutta. Nous n'avons pas sorti, pour chaque valeur de t, les
valeurs numériques de chacune des populations, mais seulement celles corres=-
pondant & < s? > et a < 3.3 >, '

Nous avons aussi calculé ‘1l'é&volution des X; pour < s’ >¢, = 0, en
imposant que toutes les populations p'mm soient égales a 'Ep'mm/(2¢-l)o Sfil
y a effectivement un peu d'alignement au début de la relaxation, il disparalt
en un temps de l'ordre de T, Seul le tout début de la relaxation est affecté.

La capacité de 1'IBM 1620 étant insuffisante, nous avons découpé

notre programme en trois sous=programmes.

c) Etat stationnaire obtenu par pompage optique

a) Résultats relatifs a < s° >, aux populations et &a 3.1>

Nous donnons, dans le tableau XI, les résultats concernant le pompa-
ge optique de 87Rb dans une cellule recouverte dfun enduit deutéré et dans une
cellule recouverte d'un enduit hydrogéné lorsque la lumidre est 100% o et
lorsqu'elle est 90% o', Le paramdtre & est tel que § = l/éTp, ol Tp a le méme
sens que dans la référence (15); le temps de pompage vaut 6TP pour l'observa-
ble < Q_ > lorsque 1'intensité pompante est faible et 3Tp pour < 1° > (13),

Ainsi 1/68 donne un ordre de grandeur du temps de pompage pour < S0 >,
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TABLEAU XI
Valeur de la polarisation électronique longitudinale <S°>
enduit deutéré : enduit hydrogéné
s (87) | == (") | 100% o* 90% o 100% o 90% o
e
120 0 0,4890 0,3k06 0,4534 0,3222
120 10 0,4890 0,3398 0,453k (a) 0,321k
120 20 0,4890 0,3392 0,4533 0,3209
120 50 0,4890 0,337k 0,4531 0,3191
30 0 0,4604 0,3256 0,3683 0,2718
30 10 0,4604 0,323k 0,3667 0,2698
30 20 0,460 0,3216 0,3656 0,2681
30 50 0,L4604 0,3182 0,3632 0,26k46
12 0 0,h154 0,3003 0,2788 0,2121
12 10 0,k152 0,2970 0,2742 0,2081
12 20 0,b152 0,2949 0,2713 0,2054
12 50 0,L4156 0,2921 0,2667 0,2015

(vers 20°C, ', g_lo'ls et vers L0°C, T 2.2.10-23).

Nous trouvons aussi que les populations sont données approximativement par
(ef fig. 42) :

D =t = ~m8'
(App.IV.1L) Pom = P ' gm = A€ .
Discutons la validité de cette approximation : on trouve que le
[o] - )\e-ms'
mm
Ae )
du tableau XI, pour les populations p;; et p'll) mais la différence Pom = Ae

rapport peut &tre assez grand (il atteint O,4, dans le cas (a)

-mB*
~mR*



Populations a I'état stationnaire dans une cellule @ enduit de paraffine deuterée

Pompage en lumiéere T _ § =(6 ._._uvLuAm s _ <5°5=0,415 el -0,093

T ; 3 - " ™ gase s
- : i i
EEERYE i HERET T R
11 58T U ation: B gt w—rt
0 128 T i i EESas
=R SRIERASH i EH
.s- D=t i ESEE
210 T i R
B AR il il ! E2ss
BED Pk i i : ESiE
T ! - i
2l: g
11i9: B entil "
| : ! 1] - H
0 i ! | HiH
gESE . i _ i H BRI
A y 1 HH i 3EL
i Hes ER
BEE A S S==wsl e el b i ERxR
oL ,. i
] | BB RS G E2HE
28 £ FEEH
; i .
=8 Il
L2t | e hi
Scech SERNEY _ i 1
b=t 4 _f B i B B 1 3 o1
= EAE AT : 5 m
ERE £ E T i i -
: ‘ Ezsss il
s : } it L
S B it : Hid T il

Pmm

et W.B

m




- 235 -

reste petite comparée & la dlfigrence entre les populations pm&l _— et Prm®
Prom =
Dans le cas cité, = 0,025,
" ] i
A (em(mHLIBT_ oomb)

Nous avons toujours constaté que ce dernier rapport ne dépasse pas

20% en absence de collisions d'échange et reste inférieur & 10% lorsque

T'e-l = 50 s-l; il est petit lorsque < 8% 5 est grand et augmente lorsque

<s?> diminue; le rapport

J
o - Ae-mB
( mm

Ae

2 . 0
pr ) évolue en sens inverse avec < S >,

L'approximation (App.IV.1lk) est donc surtout utile pour comparer
les populations de niveaux m différents. _
Remarquons que, si on s'intéresse au niveau ¢', on trouve qu'une

-Tn B " ~ -
", ol A' et BY sont d'autant plus

excellente approximation est p'mm = Ae
voisins de X et B' que T' est court, ,
. Etant donnée la forme (App.IV. lh) des populatlons, on peut calculer
la valeur de < § f > correspondant & une valeur de < S >;(App.IV.1k4) n'étant
qu'approchée, la relation qu'on obtient n est pas rigoureuse; cependant, les
calculs faits pour une cellule & enduit deutere montrent que, pour la méme

< S >, les deux valeurs de < 31> correspondant T'e = 0,1 et 0,03 s diffé~
rent au plus de 1,5%. La figure 11 représepte la courbe 2 3.3 /1= <% .
pour T', 0,05 s. |

. . - e 0
B) Etat stationnaire lorsqu'on maintient < S >¢' =0

== ——— 3ttt e

Dans le tableau ci-aprés;\nous comparons les résultats obtenus pour
<8 >, l@:qufgg Bfannule pas < s? > . et lorsqu'on l'annule~dans une cellule

ayant ‘un enduit deutéré et contenant 87Rb.,
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TABLEAU XII
0 0
<S > ¢9¢0 - <S >¢a=o
/7' en 7 0 0 10 20 30
§ = 120 <g’ > 0,4890 | 0,4866 | 0,4862 | 0,4857 | 0,4839
§= 30 <s> o,hk604 | 0,521 | o,Lk66 |oO,4ko1l | O,L4109
§= 12 <s’ > 0,154 |0,4003 | 0,3796 |0,3542 |o0,2750
s§= 6 <s’> "~ |o,3421 | 0,3011 |0,2609 |0,1777

Les résultats pour 85Rb sont trds comparables, 1'influence de
1l'échange étant plus importante pour 85Rb; lorsque < S > est presque la
mé8me pour les deux isotopes en absence de champ tournant (par exemple
0,415 pour 87Rp et 0,425 pour 85Rb), < 5% > est nettement plus petite pour
ést,que pour.87Rb en présence du champ tournant (0,275 pour 87Rb et 0,182
pour 85Rb, lorsque l/'I"e = 50). Cela provient de ce que 5/12 soit 42% des
populations sont affectées par la radiofréquence pour 8°Rb au lieu de 3/8
soit 37;5% pdur 87Rb, et que la relaxation (cf § III-C-4) est plus rapide
pour a_,st que pour 87Rb . |

Un bon ordre de grandeur des populations est donné par

- 1]
pmm = Aems

3) Résultats des calculs de 1'évolution de < S0 >. pour les cellules étudiées

P p'mm= As

Par la méthode exposée en 2-a~ , nous calculons < s%(s) > pour <s’
i

. 0 N
variant de sa valeur initiale < S > 3 4% de cette valeur., Nous analysons

cette courbe comme une courbe expérimentale et obtenons (fig. 43) :

- 000/090
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<¥=5 e¥/Tmp 45 ¢~ Tep - (s +s8.) L_a e”t/rnp +a e‘t/Tep.]
' n e n e n e

Sn Se

avec a_ = w5 8 = ——
n sn + se e sn + Se
Nous donnons, dans les tableaux XIII et XIV, la valeur de < S0 >t

. . . . -t/T
soit S +S_, la courbe de relaxation normalisée & l'unité a e /op

a, E-t/rep pour deux valeurs de l/T"e et la valeur de a (cest~a~dire 1le

poids relatif de la constante de temps longue) en absence dgéc@ange pour la

: ¥ . o » a l
- méme répartition initiale des populations (a_ = L <z >i)° Les cellu~

2421 <8’ »

les ont leur paroi recouverte d4'enduits de paraffine deutér€e., Nous indiquons

aussi les résultats du calcul approché sur la premiére ligne.

L'accord entre les résultats du calcul exact et ceux du calcul
approché est excellent, en ce qui concerne la valeur de Tnp;'il est moins
bon pour les autres paramétres car la condition (App.IV.10) de validité du

- calcul approché n'est pas trés bien satisfaite; il faudrait T'e << 3%5 s

: 87 ' L 85
pour va et T e << 130 s pour °“Rb,

eoo/ooa
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TABLEAU XIII
_ 873?, cellule "deutérée; en absence d'échange 7 = 0,62 et E%h-= 2,58, soit
o= 4,16. n%‘ o
< g0 i T, = 1/10 s T'e =1/30 s maﬁ si |
95 20,695t . on 3.5 | . .. =0,706% -3,6t L0
(approché) |0,62 e ? + 0,38 e °? 0,65e *° +0,35¢ °? 0,43
0,489 0,59 e~0s6%t o;yiie;§?§3t 0,61 ~0s708¢ + 0,39 3923t | g 3
0,515 0,64 e™02096 | o 35 73933t | o g7 ¢=0sTOBL | 5 53 o=3,23t |4 18
0,29% 0,76 e=0s696t 0,2k e~393T8 0,78 =0, T0TE 0,22 e~323t 0,57
0,197 0,85 e=03695% 4 ¢ 15 =3s65% o,és e=0rTOTE | .12 ™3933% |5 g
0,080  |0,9% =095 4 o 06 ¢~T+10 | o o7 ~0sTOB | ¢ o3 o~TakOt | o 4
0,037 0,96 e=02695% 4 o ol &™9300% | gg ¢=0sTOBL | (o 0p =15:40%/ 5 o5

l/'rnp + 0,7133 si T'e + 0,

G../..l
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TABLEAU XIV
835Rp, cellule'ﬁeutéréég‘\en absence d'échange E#¥-= 0,27 et i%h-= 2,35, soit
o = 8,68, np P
< So >i T* = 1/10 s T ="1/30 s a_ si L= 0
' e . e n e
0,5
(approchd) | 0,43 e=09310% 0 57 o2:8t | 15 o=0s31TE, 5 o5 =2:9% | 4 35
0,501 - | 0,50 e=09313t5 607292 | 0,42 &709320tp 58 72020 0,30
0,410 0,46 e~09312b,5 sy 72028 | g ug ¢~0s320,5 55 231V o gy
0,324 0,54 031t0 16 ¢ 293t | 5 56 ¢=09319%0 1) 72508 0,40
0,205 0,70 e~03310t, 5 30 ¢ 23t | o 75 o=0:318t ) 55 ~1,9% 0,52
0,137 0,81 ~05310t,5 19 ¢"2sbt 14 g1 o=0s31TE | o 137188 ¢4
0,040 0,93 e 0930% 0 07 &% 10,96 e 23Tt 0, 04 &7 0,69
? 3 ]
1/T np * 0,3214 si T e ™ Qo .

>

. -t .
T__ et a ont été calculés & la machine; -8 e /TnP a été obtemm : &

np <8 >

la machine pour 87Rb et graphiquement pour 85Rb; cfest pourquoi la précision

sur T est meilleure pour 87Rb que pour %5Rb; la somme des deux exponentielles
< S >

0

T a 0,01 prés.
< S >

pour 87Rb donne

Nous retrouvons que la variation de T, &vec ‘I"e n'est pas cbserva-
ble. De plus, tant que Tep a un poids non négligeable ({ 20%), sa variation

avec T' n'est, de méme, pas observable,
e » s D

000/900
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Les calculs concernant la cellule & paroi: recouverte d'enduit
de paraffine hydrogénée et contenant 85Rb ont été faits pour T'e = 1/10, 1/20
et 1/50 s; en absence d'échange l/'I‘np = 1,8, l/Tep = 5,1 soit a = 2,83,

TABLEAU XV

< S0 > ' T'e = 1/10 s T}e = 1/26 s T’e = 1/50 s
0,5 (calcul “ ' -
approché  |0,41e 1286840 506598t | o 13628t 5767509 | 15em1sBTt, g 5ggm040t
0,46 043¢ 1286%0, 576721 | 045611840, 556853t | g u7e=298TE40, 5360018
0,21 0,616 128645 39678188 | 5 667118715 319938 | o 72671187840, 2ge™ 11t

Le calcul approché ne donne pas de bons rééultats, car T'e est trop court pour
que la con?@tion (App.IV.10) soit vérifiée. Nous constatons que Tnp est indé-
pendant de T'e; la variation de ?ep avec T'e est assez importente, mais elle
est & la limite de ce qui peut &tre observé., D'autre part, ces calculs (de
méme qﬁe ceux des tableaux XIII et XIV) ne compfgnnent pas 1'effet queusot
existant dans les cellules; cet effet peut diminuer la variation relative de

T avee T' .
ep e

Si la cellule contient 87Rb, les deux constantes de temps de la

relaxation sont trés voisines ( Tl = 4,163 Tl = 6,4; a = 1,54, toujours
np er

en négligeant l'effet queusot). En présence comme-®en absence d'échange, la

courbe de relaxation s'analyse & 1l'aide d'une seule constante de temps com=

prise entre 1/5 et 1/6 s, indépendante des conditions initiales et de T'_ &
t 10% prés.
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APPENDICE V

DIFFUSION DANS UNE CELLULE CONTENANT DU GAZ

i

R - 00T SR SR V- S S0 S A AR PR SRR AR A

L'objet de cet appendice est de montrer qu'il faut des pressions
trés grandes de gaz pour limiter, par effet tampon, la relaxation par colli-
sions d'échange entre alcalins. Si la press1on n'est pas trés grande, on
pourra simplement decrlre la relaxation des atomes en aJoutant dans 1%&qua~-
tion d'évolution le terme dl & la relaxation sur le gaz, ( g' puisqu'elle

n'est pas correlée avec celles ayant dfautres orlglnesa

Soient L le libre parcours moyen de l%alcalin A dans le gaz G,
9 l'angle moyen entre les directions de la trajectoire de A avant et aprés
colllslon, mo2 la section efficace de collisions d'échange A-A. Le libre par-

cours moyen de A dans A est trés grand;devant L,

L

& — —

1
20\1/

FIGURE Lk

L

_ Tant que le volume hachuré, V° = = o3 tg-g, est petit devant le vo=-
? 3 2

lume d'un cylindre, V = 102L, le volume balayé par un atome pendant une secon-

2

de est mo‘v, si v est la vitesse de A; le nombre de collisions d'échange par

seconde est l/T'e = no2vN, si N est le nombre d'atomes A par cm3,

OOO/OOO
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' A partir du moment oll V¥ v V, 1'atom_ev reste confiné dans la méme
région de l'espace; si deux atomes A sont prés l'un de 1'autre, ils le demeu-
rent et subissent de trés nombreuses collisions d'échange. Mais, seule la pre-
miére collision compte pour la rela.xation, puisqulelle annule < 3.7 > et que
les suivantes ne changent plus rien, Si, par contre, un atome A est loin de
tous les autres atomes A, il ne subit pratiquement pas de collisions d'échange.
Déric, certains atomes relaxent, d'autres ne relaxent pas; en moyenne la rela-—
xation se fait plus lentement. ‘

La relaxation par échange n'est donec pas influencée par la présence
d'un gaz tant que : .
(.App.\},l) h=g¢ tg-g << L

2 -1k

Les sections efficaces d'échange étant de l'ordre de no< = 2,10 cmz,

(<]
nous avons o v 8 A,

D'autre part, le libre parcours moyen de A dans G est donné par (79) :

1
L=

2 my
NGmc:'m 1+ A

ﬂogingst;:'a, section efficace cinétique.
16 2

Considérons le cas du rubidum dans du néon, nozcin v 50 x 100 em .

COHEN-TANNOUDJI (7€) a calculé cos 6 (qui ne _dépénd que du rapport mA/mG) polur
diverses valeurs de ce rapport. Il est facile d'en déduire, par interpolation,
les valeurs de cos 6 pour toute valeur de mA/mG; par exemple, pour Rb dans Ne,
c_o-s_?:\'_ 0,7T4; nous en déduisons que o tg -g- = L lorsque Ple = 90 atm; tg -% et L
variaut peu lorsgqu'cn pesse du Ne au Kr, il faut aussi des pressions trés fortes

de gaz pour que (App.V.l) ne soit pas réalisée, si le gaz G est du krypton.

000/0.0
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Alors que des préssions faibles de gaz permettent de masquer la
paroi, une éventuelle présence de gaz ne modifie pas les mesures de relaxe~

tion par échange.
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