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Int. 1

INTRODUCTION

Un intérét particulier s'attache aux systémes physiques dont le com~
portement macroscopique, souvent surprenant ou paradoxal en termes classi-
ques, est déterminé par des effets de statistique quantique & 1'échelle mi-
croscopique. Souvent, de tels systémes sont du ressort de la matiére conden-
sée, ou des effets quantiques collectifs peuvent engendrer des comportements
spectaculaires. La superfluidité de “He est généralement reliée & une conden-
sation de Bose, ou plutét son équivalent pour des bosons en interaction cons-
tante, c'est-ad-dire & un phénoméne de statistique quantique essentiellement
collectif. La supraconductivité des électrons dans les métaux fait intervenir
une condensation quantique, mais cette fois de paires de fermions, objets qui
partagent certaines propriétés avec des bosons. Un autre exemple en est les
ondes de spin dans les systémes de Fermi dégénérés comme 3He liquide normal
[}] ou comme les &lectrons de conduction des métaux [?] ; 1a encore, l'expli-
cation des phénoménes fait intervenir la notion de sphére de Fermi et de

champ moléculaire, c'est-d~dire une notion essentiellement collective.

Il existe cependant des situations oud des effets de statistique quan-
tique a deux particules seulement sont responsables de propriétés quantiques
macroscopiques intéressantes et spectaculaires. On comprend bien stir que des
systémes physiques peu denses comme les gaz quantiques polarisés (HY et 3He4t),
ol seules interviennent des interactions binaires entre atomes, ne puissent
faire intervenir que des effets d'échange & deux corps. Il est peut &tre moins
évident qu'ils puissent cependant étre le siége d'effets quantiques macrosco-
piques intéressants, eux aussi collectifs bien qu'ayant une origine physique
trés différente de ceux mentionnés plus haut. Un exemple en est l'existence
d'ondes de spin nucléaires, sur lesquelles nous reviendrons en détail dans la
suite de ce mémoire ; de fagon générale, la théorie montre que les propriétés
de transport des gaz polarisés sont fortement affectées par leur orientation
de spin, par suite d'une modification du réle des effets d'indiscernabilité
(si 1l'on préfére, de statistique quantique) lors des collisions entre atomes
(®]. L'intérét spécifique de tels systémes, comparés & ceux de la matiére con-

densée, est que l'aspect essentiellement binaire des interactions permet un
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calcul "ab initio", sans 1l'introduction d'aucun paramétre phénoménologique,
des propriétés macroscopiques du gaz dilué. C'est ainsi qu'ont été prédites
les valeurs des coefficients de viscosité, de conduction de la chaleur et

de diffusion de spin dans 1 'hydrogéne atomique polarisé (HY), le deutérium
(D¥) ou 1'hélium trois (’Het) a basse température [']. A haute température,
ces systémes deviennent classiques et ne sont en rien affectés par une pola-
risation nucléaire ; mais, a basse température ol la longueur d'onde de

De Broglie des atomes devient grande devant la portée du potentiel interato-
mique, l'état relatif de spin nucléaire des atomes entrant en collision im-
pose une symétrie particuliére de la fonction d'onde spatiale des atomes,
symétrie qui joue un réle important sur la valeur des sections efficaces de
collision. On peut donc dire que c'est une profonde modification de la dyna-
mique des collisions (le potentiel d'interaction restant cependant le méme)

qui est & l'origine des effets quantiques en question.

A notre connaissance, l'observation d'ondes de spin nucléaires dans
des systémes dilués (non-dégénérés) a été faite dans trois cas. Le premier
concerne les solutions trés diluées de 3He dans ‘He superfluide, systéme phy-
sique qui présente de faibles analogies avec un systéme gazeux du fait que
“He superfluide constitue pour les atomes de 3He un pseudo-vide (quelquefois
appelé "vide massif") ol ces atomes se propagent librement, soumis toutefois
4 une renormalisation de leur masse. Ces solutions diluées, comparées & 3He
gazeux, ont l'avantage de ne pas se liquéfier lorsqu'on les refroidit ; 1la
technique simple pour les polariser est donc de les placer dans un champ ma-
gnétique élevé et A trés basse température ("brute force technique"). Les
trés belles expériences effectuées a 1l'University of Massachussetts [5] ont
ainsi permis l'observation d'ondes de spin et devraient permettre de faire
le lien entre les régions "haute température" ol le systéme est non-dégénéré
et "basse température" ou il l'est. Le second systéme est 1l'hydrogéne atomi-
que polarisé (HY), stabilisé & basse température par des techniques délicates
mais maintenant bien connues [6]. Dans ce cas, l'observation d'ondes de spin
nucléaires se traduit par l'obtention de spectres de RMN beaucoup plus riches
et complexes que si ces ondes étaient absentes [7] ; 11 est probable que cer-
tain des effets observés sont liés aux non-linéarités quantiques qui appa-
raissent dans l'équation de diffusion lorsque la polarisation nucléaire est
élevée. Le troisiéme systéme est celui auguel ce mémoire est consacré : l'hé-
lium trois gazeux polarisé (3He¢); l'orientation nucléaire étant obtenue par

les techniques du pompage optique. Comparé aux systémes précédents, 3He gazeux
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présente 1'inconvénient de ne pas se polariser nucléairement de fagon spon-
tanée (comme HY) ou par application d'un champ magnétique élevé. Les atomes
de *He étant plus lourds que ceux de H , les effets quantiques y sont par-
fois moins spectaculaires, mais pas toujours : le caractére fermionique de
*He4 donne lieu 4 des effets plus prononcés pour la viscosité et la conduc-
tion de la chaleur. Il faut également remarquer que, dans *Het gazeux, l'in-
teraction entre atomes est plus simple et mieux connue que dans les solutions
diluées, et que ne se posent pas des problémes délicats de recombinaison mo-
léculaire sur les parois (qui font constamment varier la densité du gaz,
voire sa polarisation nucléaire). Les trois systémes physiques sont en fait

complémentaires et présentent chacun leur intérét spécifique.

La premiére partie de ce mémoire est consacrée & la description des
méthodes que nous avons utilisées pour polariser fortement un gaz de 3He ,
et en particulier des technigques de préparation de 3Het a basse température.
La polarisation nucléaire étant obtenue par un pompage optique indirect, nous
exposerons d'abord un modéle détaillé de ce processus, qui permettra ensuite
d'analyser les performances expérimentales du pompage optique, tant & tempé-
rature ordinaire (ol des taux de polarisation importants, de 1l'ordre de 70%
ont été obtenus) qu'ad basse température (ol l'efficacité du pompage optique
est moins bonne). Nous présenterons enfin la technique qui a été retenue pour
préparer un gaz froid de *Het , et qui a permis la mise en évidence expéri-
mentale d'ondes de spins dans ce systéme : elle combine le pompage optique &
température ordinaire avec le transport de polarisation par diffusion gazeuse

jusqu'a une région a basse température.

La seconde partie du mémoire décrit une ‘méthode directe de détection
d'ondes de spin dans SHet aprés un rappel sur la nature de l'effet quanti-
que de rotation de spins identiques, et sur la maniére dont cet effet permet
l'existence et la propagation d'ondes de spin, nous décrirons le dispositif
expérimental permettant d'exciter et de détecter ces ondes, et présenterons
les résultats expérimentaux obtenus. Nous discuterons enfin 1l'intérét spéci-
figque de cette méthode de détection directe par rapport aux autres méthodes
de mise en évidence des ondes de spin dans ce méme systéme ou dans d'autres

fluides polarisés.
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CHAPITRE I

PREPARATION D'UN GAZ D'HELIUM 3 POLARISE

Il existe plusieurs méthodes qui permettent de polariser nucléairement
%He en phase gazeuse. La plus simple dans son principe est probablement celle
qui consiste a refroi@ir le gaz dans un champ magnétique élevé ; cependant,
dans un champ de 10° Gauss et a une température de 1K , la polarisation nu-
cléaire d'équilibre n'est que de l'ordre de 1%. D'autres méthodes permettent
de créer cette polarisation sans recourir & des champs élevés, et 1l'on peut
citer le pompage optique des mélanges alcalins-hélium [®] (voir dans [°] [!9]
la généralisation & d'autres gaz rares), l'utilisation d'effets complexes de
transferts d'orientation dans les décharges d'hélium [!!] , et surtout la mé-
thode du pompage optique "indirect" via le niveau métastable 23S , méthode
mise au point par F.D. Colegrove, L.D. Schearer et G.K. Walters [!2?]. Cette
derniére utilise la transition optique 235 - 23p Ge 1'hélium, de longueur
d'onde A=1,08 p , pour orienter le niveau métastable 23s , dont l'orienta-
tion est ensuite transférée au niveau fondamental au cours des collisions
dites "d'échange de métastabilité" (voir schéma des niveaux, fig. I-1). Giéce
4 l'utilisation de lampes & décharge intenses pour produire la raie A=1,08 y
il est possible de produire de cette fagon des taux de polarisation nucléaires

atteignant 15 a 20% [13][1“][l5], mais guére plus, la limitation étant 1'in-

tensité des lampes a décharge (il semble en pratique difficile d'obtenir par



ce type de technique un faisceau de pompage polarisé résonnant avec les ato-
mes dont l'intensité sur la cellule dépasse quelques mW). Le développement
récent au laboratoire de lasers accordables a cette méme longueur d'onde a

permis en revanche d'obtenir des taux de polarisation allant jusqu'a 70% ['°®].

A cause de son caractére indirect, le pompage optique de ‘He présente
la particularité d'avoir des équations d'évolution non linéaires pour les po-
pulations des différents niveaux. Nous allons dans un premier temps dévelop-
per un modéle théorique prenant en compte tous les processus entrant en jeu
dans le cycle du pompage optigque de 3He . Une résolution numérique des égqua-
tions ainsi obtenues permettra alors d'analyser en détail les caractéristi-
ques particuliéres a cette méthode de polarisation du gaz, et une comparai-
son aux résultats expérimentaux obtenus tant & température ordinaire qu'a
basse température permettra d'éclairer les raisons des limitations rencon-
trées lors du pompage optique a basse température. Nous verrons enfin qu'il
existe une méthode utilisant le pompage optique & température ordinaire et
permettant d'obtenir un gaz de 3He a des températures de l'ordre du Kelvin

avec des taux de polarisation dépassant 50%.

I.A - Un modéle pour le pompage optique de SHe

Dans les situations simples ol un cycle de pompage optigue s'opére
entre les 2Jg+—1 et les 2Je-+1.sous—niveaux Zeeman d'un état fondamental g
et d'un état excité e , il n'est pas difficle de prévoir l'effet sur les po-
pulations des caractéristiques de la lumiére de pompage (intensité, polari-
sation ou fréquence). Dans He , la situation est rendue compliquée par le
caractére indirect du pompage optique qui, comme nous le verrons plus en dé-
tail, introduit des non-linéarités dans les équations d'évolution des popu-
lations atomiques. De plus, le niveau métastable présente deux sous—niveaux
hyperfins fortement couplés par les collisions d'échange de métastabilité
['7]. Enfin, les structures fine et hyperfine de l'état supérieur de la
transition optique, l'état 2%p , sont du méme ordre de grandeur : il s'agit
donc d'étudier en détail le r6le des neuf composantes que comporte
la raie 23s-2%p 3 A=1,08 y§ . Nous allons présenter et discuter un modéle
permettant de calculer la polarisation nucléaire de 1l'état fondamental en
fonction de l'intensité et de la polarisation de la source de pompage optigue
sur chacune des composantes de la raie A=1,08 4 . Ce modéle prend en compte
exactement l'effet des collisions d'échange de métastabilité ainsi que 1l'ef-

fet des photons sur les atomes (y compris l'émission induite, mais pas la ré-
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absorption du rayénnement diffusé). Il fait par contre usage d'approximations
sévéres pour prendre en compte les redistributions de vitesse et de popula-
tion sous l'effet des collisions & la fois dans 1'état 23S et 23P . Ce tra-
vail est une généralisation du calcul de Timsit et Daniels [13] gui avaient
envisagé lei cas du pompage optique de 1'3He par la lumiére émise par une
lampe & décharge d'"He (a cause du décalage isotopique des raies, une seule
des neuf transitions possibles est excitée). Une telle généralisation a été
rendue nécessaire par l'emploi de lasers accordables sur n'importe quelle
transition, ou l'emploi simultané de plusieurs lasers sur des transitions

di fférentes.

I.A.]1 - Notations

Le niveau fondamental 1150 de *He a deux sous-niveaux magnétiques
nucléaires, mI==il/2 . Leurs populations relatives seront notées (1*P)/2
ol P est la polarisation nucléaire (-1gP g 1).

(1

L'état excité métastable 2331 comporte deux niveaux hyperfins

F=3/2 et F=1/2 , la structure hyperfine étant de 6,74 GHz 9.

Appelons
Ay , A2 , A3 et A, les sous-niveaux mF==3/2 , 1/2 , -1/2 et -3/2 du niveau
F=3/2 , As et Ag les sous-niveaux mF==1/2 et -1/2 du niveau F=1/2 (voir
figure 2). Appelo?s a; la population (en.nombre 4d'atomes par unité de volu-

me) du sous-niveau Ai .
4

Le niveau 23P a une structure plus compliquée. Il comporte cing ni-

veaux qu'on appellera Py , Pa , P , P, et Py, par ordre décroissant d'éner-

gies (voir figurei2 et § I.A.3.b). Ceaniveaux ont un moment angulaire total
F=1/2 , 1/2 , 3/2 , 3/2 et 5/2 respectivement : 1l'état 2%p comportera donc
en tout 18 sous-niveaux Zeeman que nous appellerons Bj (1£j<18), les popu-
lations correspondantes (en nombre d'atomes par unité de volume) étant notés
bj . La figure 2 indique la correspondance entre les sous~niveaux (23P2 ’
mF) et leurs noms Bj .
11 résultefdes structures des niveaux 2°S et 2°Pp gque la transition

comporte 9 raies Ck représentées figure 3a et numérotées par ordre croissant

d'énergie. La striucture de l'ensemble de la raie est représentée avec les

intensités relatives et les écarts d'énergie sur la figure 3b.

(1) Cet état est maintenu peuplé par une décharge radiofréquence dans la cel-
lule. Nous aurons 1l'occasion de revenir sur cet effet de peuplement, mais
aussi sur les effets relaxants de la décharge au § I.B.1. et I.C.4.
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I.A.2 - L'échange de métastabilité

Nous utilisons ici le traitement de 1l'échange de métastabilité donné
par Partridge et Series [!®], qui est le point de départ des calculs plus
détaillés de la référence [!7]. L'échange de métastabilité est un processus
de collision binaire au cours duguel les cortéges électroniques échangent
leur excitation, ces collisions étant trop bréves pour affecter autrement
les variables de spin électronique ou nucléaire. Elles sont d'autre part
trop peu fréquentes pour que se crée une cohérence entre sous-niveaux hyper-
fins différents (approximations séculaires de ['?]). Appelant o, la section
efficace d'échange de métastabilité, les probabilités d'échange par unité de

temps sont données par

= 0 Vn et

pour un atome dans 1'état fondamental llso ou 1l'état métastable 2351 respec-

tivement. Les barres désignent une moyenne sur la dispersion thermique des

vitesses, Ng est la densité d'atomes dans 1'état fondamental et nm==Z ai est
1

la densité totale d'atomes métastables (1).

Nous supposerons pour l'instant que les variables internes (spin) et

externes (vitesse) des atomes ne sont pas corrélés (2).

L'effet de l1'échange sur les matrices densité pg et pm des atomes fon-

damentaux et métabtables peut alors s'écrire :

d i1

—_ = — -

dt pg Te ( pg * Tre pm)

d 1

& Pmn T T Pmt f, Pp (P ®Tr 0 P

ou Tre et Trn désignent les opérateurs de trace respectivement sur les va-

riables de spin €lectronique et nucléaire, et P_ le projecteur sur le niveau

F

hyperfin F (F=1/2 ou F=3/2) de 1l'état 23s) . Partant de ces éguations,

(1) Pour un gaz a:température ordinaire et & une pression d'l torr, des va-
leurs typiques de ces différents paramétres dans des conditions favora-
bles au pompage optique sont :

3

;T =1s;1T _=10"°
e e

Ng==3,2 10'% atomes par cm3; nm==3 100 atomes par cm

(2) Toutefois, nous aurons a revenir plus tard sur cette hypothése qui est
d'évidence hardie dans le cas d'une excitation laser hautement monochro-
matique.

S.



nous allons pouvoir écrire les égquations d'évolution des populations ay et
de la polarisation nucléaire P sous l'effet des collisions d'échange. Les Ai
sont états propres du moment cinétique total F , mais & cause des opérateurs
de trace partielle, il sera plus commode de se placer dans la base découplée
S, 1I » Mg ,@I> pour les variables de spin électronique et nucléaire. Aprés

changement de base, on obtient

a 1

i T T L (B +PF,oa) (1)
e k

a 1 1

2 p = = (- _

at - (PrL LAy (2)
e m 1

Les éléments des matrices 6X6 E et F , ainsi que les coefficients Xi sont

donnés dans la table 1 .

Le sens de 1l'équation (2) est clair : les collisions d'échange trans-
férent & 1'état fondamental la polarisation nucléaire ﬁi-% A, a, de 1l'état
23s) . Les équations (1), qui réglent l'évolution des a; sont linéaires si
P est fixé, c'est-ad-dire sur des échelles de temps trop courtes pour que la
polarisation du fondamental n'évolue (temps < Te). Par contre, elles sont

clairement non linéaires & long terme.

On peut aisément vérifier dans (1) et (2) que si :

1+p
a1/az = az/az = az/as = 3
-P
et az = as (m§==1/2) et as; = ag (mF==—1/2)
les a. sont stationnaires. La raison en est discutée dans [13] : de la méme

fagon que lors de collisions d'échange de spin entre alcalins différents, la
polarisation d'une espéce (ici la polarisation P du fondamental) se comporte
pour 1l'autre espéce (ici les atomes métastables) comme une "température de

spin”, fixant ainsi la dépendance exponentielle des populations avec m,

I.A.3 - Couplage au champ électromagnétique

I.A.3.a - Probabilités d'absorption

->
Le champ électrique E du laser utilisé pour le pompage optique s'écrit

> = iwt > . . .
E==el & e +c.c. , ol ex est la polarisation et w la fréquence du laser.

Son intensité par unité de surface est I(w) =2g¢ ¢ |$|2 .



TABLE 1

(Molr page S5, equations 1 et 20

-9 3 0 0 6
L 3 -13 4 0 4
0 4 -13 3 2
1
Y1 o 0 0 3 -9 0
6 4 2 0 -13
0 2 4 6 1
;
/9 3 0 0 6
-3 3 4 0 0
1 0 -4 -3 3 -2
= 18 *
0 -3 -9 0
-6 0 2 0 -3
0 -2 0 6 -1
= % * < 3 1o-1 0 -3 -1

TABLE 2

{(Voir figure II-3b)

Transition Ck

o s v O

Energy difference

(GHz)

4,51
4,97
5,25
6,74
11,25
11,99
32,64
39,38



Calculons la probabilité d'absorption par unité de temps d'un

P
photon faisant passer d'un état Ai du niveau 2%S; & un état Bj du niveau 23p .

Cette probabilité est donnée par

| e

1 q |&lz r'z T

|<A_

. 2
+ -

1) 7 (W wk)

> 2
N R | Bj>|

ol q est la charge de l'électron, 1/T' le temps de vie radiatif de 1l'état
->
2%p dR le dipble électrique opérant entre les états Ai et Bj et wk la fré-

quence de la transition correspondant a la composante C, qui relie Ai et B, .

k ]

Nous écrirons cette probabilité sous la forme

—;;' = Yk Tk(Ai 'Bj) (3)
ou Yk est un coefficient contenant la dépendance de toutes les caractéristi-
ques du faisceau pompant (fréguence, polarisation et intensité), les

Tk(Ai'ABj) étant les éléments de matrice de la transition Ck entre Ai et Bj ’
qui seront calculés dans la partie I.A.3.c , aprés le calcul de la structure

de 1'état 23p .

I.A.3.b - Structure du niveau 2°%p

Le niveau 2%P de 1'atome de “He comporte 3 sous-niveaux de moment
électronique J=0, 1 ou 2 dont les écarts d'énergie ont été mesurés avec
précision [2}1 [?%] [?"]. Dans le cas de ‘He , J n'est plus un "bon" nombre
quantique puisque le hamiltonien comprend un terme de couplage hyperfin qui
mélange des niveaux de méme moment cinétique total F , mais de J différents
(J=F-1/2 et J=F+1/2). Ce terme de couplage hyperfin, 4t & l'interaction
de contact entre le spin nucléaire f et le spin de l'électron g est de la
forme A 1.3 , oi A=-4,33 GHz [2?],[%?"]. Le hamiltonien total dans la base
|I(I,S)J'F mF> s'écrit pour 1'état 23pP sous la forme d'une matrice symétri-
que 5X5 dont les valeurs propres sont les énergies des 5 niveaux notés Py ,
Pa . P11, PB et P, et représentés sur la figure 3-a . Les niveaux Pg et P,
ont un moment cinétique total F=1/2 et sont des mélanges des états de J; =0

et Jjp

1 . Les niveaux Pa et P, ont un moment F=3/2 , et sont des mélanges

B

de J;=1 et J, =2 . Le niveau P, a un moment total F' =5/2 et un moment élec-

tronique J =2 . L'expression de ces mélanges est la suivante



|Po> = 0,994 |3=0,F=1/2> - 0,109 |3=1, F=1/2>

|pa> = 0,833 |g3=1,F=3/2>+ 0,553 |g=2,F=3/2>

|P1> = 0,109 |g=0,r=1/2>+ 0,994 |g=1,F=1/2>
'

lPB> = 0,553 |g=1,F=3/2>-10,833 |g=2, F=3/2>

P> = [3=2,F=5/2>

Les écarts d'énergie sont indiqués sur la figure 3-a . Les niveaux Py
et P sont presque des niveaux de J=0 et 1 respectivement, tandis que Pa et

PB sont de vrais mélanges et non des niveaux perturbés.

I.A.3.c - Eléments de matrice de la transition

Evaluwons maintenant la dépendance angulaire des probabilités de tran-

sition

>
T, (B By =t |<Ai | ey

> 2
. R | Bj>] (4)

ou Ai est l1l'état |23SI, F, mF

indépendant de Ai et Bj . La correspondance entre les états et les nombres

> et Bj 1'état [23P , F! ,mé> , et t un coefficient

quantiques est indiquée sur la figure 2. . On a alors

F 1 F'
T (A, ,B) = t |<2¥s, , F|| r||23P, F'>|?

k i 3 '
m P mF

+ -
ou p==ml'7--mF (p=1,0 ou -1 pour des polarisations .0 , T et 0 de la lumiére).

Exprimant les états |23P, F'> , mélanges de différents J , od x et y

sont les poids sur les états |23P , J1> et |23P , Jo2>

S 1 1 0 zz
<2%sy,F|| R {|2%p,F'>]% = (2F+1) (2F'+1) | x? |<23s: || r || 2%P,3,>]2
2 F' 1/2 F 5

[<23s, || R || 23, 32>]|2

5 1 1 J) 25 1 1 Jo z
+ 2xy <2%sy|| r ||2%P, 31><23s, || R || 2P, J,>
2 F' 1/2 F 52 F' 1/2 F S



Utilisant la projection sur une base découplée

So 1 122
<23sy || r||2%P, 9> = 3 (20+ 1) |<23s, || R || 2%P>]?

Lo 1 1

On peut tirqr les valeurs relatives des Tk (Ai , B.). Nous normaliserons les
t

Ty de telle fagon que T3 (A; , B;) = §'<2331” R[|23P> = 1 . Les valeurs des Ty
sont portées sur la table 3 ; pour chaque transition C, (1 € k € 9) , chaque

k
niwveau Ai concerné est relié au plus & 3 niveaux Bj suivant la polarisation.

Ces valeurs permettent de connaitre le poids relatif des raies de fluores-
cence pour les neuf composantes de la transition 235 - 2%p dont la structure

est représentée sur la figure I-3-b.

Afin de calculer le coefficient t de proportionnalité de la formule
(4), évaluons 1'é€lément de matrice réduit <2351” R||23P> en foncticn de la

force d'oscillateur totale f de la transition 23S -23p .

Pour une transition dans un systéme & deux niveaux, on a simplement :

2m Wy

U0 el R flg> ]2

ou <e||R Hg> est 1'élément de matrice réduit de l'opérateur dipolaire, m la

masse de l'électron et wg la fréquence de la transition.

Dans le cas général ol les niveaux e et g ont chacun un moment ciné-

tigque J_ et J_ , on peut calculer la force d'oscillateur f de la
e g . J m ->Jeme

transition (Jg ,mg).-*(Je ,me) . Utilisant le théoréme de

Wigner-Eckart, on obtient :

f _ 2m Wy 1 2
Jgnh-+Jen% B h 2Je4-1 <Jg'1'm9'me—mg Je’me>'| }<GIIR Hg>|2

On obtiendra la force d'oscillateur totale en moyennant sur tous les sous-
niveaux du fondamental et en sommant sur tous les sous-niveaux de 1l'état

excité :

_ 1
f_-—-mz)n§

20 +1 J m =>J m
g g g e €

2m W 1 1
£= = 23+ 1 23 +1 |<ell ® llg>]*




Valeur des probabilités de transition T (A;,B;) pour les neuf composantes O
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Dans le cas de 'He , Jp et Jg se rapportent a L=1 et L=0 respecti-

vement, donc :

2m Wy
3h

i

£ = |<2’s, || r]|2°>|?
Dans le cas de ‘He , la structure de la transition est plus riche,
mais la force d'oscillateur totale est la méme que celle de “He . On obtient

finalement

3h
2m W

[<23s:|| R ||23P>|? = f:%

On peut alors exprimer complétement la probabilité d'absorption 1/Tij;

compte tenu de la normalisation des T, , la part Yk dépendant des caractéris-

k
tiques de la lumiére de pompage (voir (3)) peut s'écrire :

2 ' 24
q £ r'7 (5)

Y, = I (w)
r 2/4+(w-wk) 2

k _flmEO cwl"

I.A.4 - Equations complétes d'évolution des populations

I.A.4.a -~ Corrélations entre variables internes et externes

Il nous faut maintenant revenir sur une hypothése faite lors de 1'é-
tude de 1l'échange de métastabilité :. 1'absence de corrélation entre les vi-
tesses atomiques et les variables internes. Le caractére sélectif en vitesse
de 1l'excitation laser [25] tend manifestement & créer de telles corrélations
qui sont par ailleurs en permanence détruites par les collisions. Deux types

de collisions affectent principalement les atomes métastables :

- Des collisions de pur changement de vitesse (collisions élastiques),
> >
dont l'effet sur les variables internes des atomes (I et S) peut étre négligé.
La probabilité de telles collisions est d'autant plus grande que le change-

ment de vitesse qui en résulte est plus faible (& grand paramétre d'impact).

- Les collisions d'échange de métastabilité, qui échangent les états
de spin nucléaire entre atome fondamental et métastable, en conservant le
spin électronique § du métastable. De telles collisions requiérent un certain
recouvrement des orbitales électroniques et ne se produisent que pour des pa-

ramétres d'impact assez faibles.

L'orientation d'une classe de vitesse donnnée d'atomes métastables ré-

sultera donc de la compétition de trois processus



.
3
H

- L'effet des photons de pompage lorsque la vitesse est telle que les
atomes sont en résonance avec la fréquence du laserxr, qui est de surpolariser
les atomes de la classe directement pompée par rapport a l'orientation du

fondamental.

- L'effet des collisions de changement de vitesse qui est de tendre a
égaliser l'orientation des différentes classes de vitesse, d'autant plus

efficacement entre des classes dont les vitesses différent peu.

- L'effet des collisions d'échange de métastabilité qui est surtout
de tendre a rendre l'orientation nucléaire de toute classe de vitesse égale
a la polarisation du fondamental, mais qui, & cause de la conservation du
spin électronique § , couple également entre elles les orientations des dif-

férentes classes de vitesse du métastable.

Si les collisions de changement de vitesse étaient le processus col-
lisionel dominant, l'orientation de 1l'état métastable serait uniforme et
rien ne resterait de la corrélation entre vitesse et orientation que tend a
créer le caractére monochromatique du pompage laser. Nous verrons toutefois
dans la suite (§ I.B.4.a) qu'il n'en est rien, sauf peut étre a trés basse
température ot la section efficace d'échange devient trés faible. Ainsi les
atomes dont la vitesse différe suffisamment peu de celle des atomes directe-
ment pompés ont une orientation nucléaire guasi-uniforme et influencée par
le laser, tandis que%ceux dont la vitesse est suffisamment différente ont
une orientation domiﬁée par l'effet de 1'échange de métastabilité, et proche
de celle du fondamenfal. Ces différents types d'atomes, qu'ils aient leur
orientation quasi—égéle a celle du fondamental ou qu'ils soient effective-
ment surpolarisés, ont leurs orientations néanmoins couplées par la conser-

->
vation de S lors des collisions d'échange de métastabilité.

Un traitement réaliste du probléme nécessiterait une étude particu-
liére pour chaque classe de vitesse,'laAconnaissance et la prise en compte
du noyau de collision de tous les processus discutés et n'est pas envisagea-
ble ici. Nous nous contenterons d'un modéle ou les atomes métastables sont
simplement divisés eﬁ deux groupes : le premier, dont la densité numérique
sera appelée nmﬁ , et les populations aiﬁ pour chaque niveau Ai , est effec-
tivement pompé par le laser et sera supposé homogéne. Il comprend les atomes
en résonance avec le laser compte tenu de l'effet Doppler, et des atomes dont
les vitesses différent assez peu des précédents et qui y sont trés rapidement

couplés par collision. Le second groupe, de densité numérique nm-nmﬁ , dont



les niveaux Ai ont pour population ai--aiQ , sera supposé n'interagir en au-
cune maniére avec le laser, son seul rdle étant de contribuer a la relaxation
d'orientation de 1'état fondamental par le biais de 1l'échange de métastabi-
(1)

lité [12]. Une telle division ne saurait décrire correctement les popu-
lations de ]'état métastable, la coupure entre les deux groupes introduits
n'étant pas physiquement bien définie. Ce modéle a toutefois 1l'avantage de
permettre des calculs simples (un seul paramétre, nmﬁ/nm , a été intro-
duit), et de plus parait raisonnable si l'on ne s'intéresse qu'a la polari-

sation nulcéaire de 1l'état fondamental, qui moyenne les corrélations détail-

lées existant dans l'état métastable.
Pour chaque groupe de métastables, 1l'équation (1) reste valable pour
les populations aiﬁ ou ai-aiﬁ , et 1'éguation (2) peut s'écrire :

(-P+-= L A (a,-a® +—— I X as=) (6)
n i 1 1 1 n . 1 1

1
dt T
e m m i

Nous avons calculé au § I.A.3.a la probabilité d'absorption du rayon-
nement 1/'tij pour un atome pour lequel la fréquence de la transition Ai—*Bj
est mk . Il s'agit de calculer maintenant une probabilité moyenne pour un
des nm* atomes de la classe pompée, c'est-a-dire de remplacer dans (3) Yk
par une valeur moyennée ;? . Nous supposerons pour cela que le noyau des
collisions de changement de vitesse est plus large que ['' , largeur du pro-
fil d'absorption au laser par les atomes (ceci revient a supposer que
nmﬁ/nmi»F'/D , oﬁéD est la largeur Doppler de la transition). Cette hypo-
thése se trouvera:justifiée pour toutes les situations expérimentales ren-
contrées. Dans ces conditions, l'intégration de 1'équation (5) (la moyenne

se faisant sur les vitesses, donc sur wk) conduit a :

2

q® £ n w-w 2

— 1 k

Yk = I(w) ;mg- exp( —————-) (7)
hmegcw 4 /21 D m 27D

(1) Dans la description que nous donnons de la nature du groupe effectivement
pompé, il apparait que le modele gue nous prenons néglige le couplage
(lié a la conservation de S) entre les deux groupes de métastables. Tou-
tefois, si 1'on renonce & spécifier précisément le contenu des deux grou-
pes, un tel modéle peut prendre ce couplage en compte, au moins en partie.
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i
1

ol w_désigne maintenant la fréquence de la transition pour un atome au

(1)
repos .

I.A.4.b - Processus de relaxation

Nous 'n‘avons jusqu'a maintenant considéré que 1l'effet de la lumiére
de pompage et de 1'échange de métastabilité sur les populations concernées
par le cycle de pompage optique, tous ces processus étant calculables exac-
tement & partir d'un point de vue microscopique. Il existe cependant bien
d'autres types de collisions susceptibles de faire relaxer les orientations

des trois niveaux considérés vers leur valeur d'équilibre, qui est nulle.

L'orientation nucléaire de l'état fondamental de 3Helpeut étre détrui-
te par diverses sortes de collisions (collisions sur les parois dont le champ
magnétique local peut retourner les spins nucléaires de 3He , collisions avec
les électrons ou les espé&ces ionigues présentes dans le plasma de décharge qui
portent l'atome fondamental dans un état excité ; le couplage hyperfin cause
alors une perte d'orientation nucléaire au profit d'orientation électronique,
l'émission spontanée de photons polarisés assurant le transport de moment ci-
nétigque hors du gaz). Sans essayer de décrire tous ces processus, nous Suppo-

serons qu'ils se traduisent par un taux global de relaxation 1/Tr , indépen-

dant de la polariéation nucléaire P , et dont l'effet est simplement :

d 1!
— P = - i P .
ac EE (8)

Les atomes bétastables sont, eux aussi, affectés par différents types
de collisions. Outre l'échange de métastabilité, déja pris en compte au §I.A.2,

des collisions avec les espéces présentes dans le plasma de décharge peuvent

porter un atome d'un état Ai a un état Ak différent, ou méme lui faire perdre
son excitation. La densité totale d'atomes métastables étant stationnaire,
cela signifie gqu'un atome désexcité est remplacé par un atome dans un état
gquelcongue. N'ayant aucune donnée quantitative sur tous ces processus, nous

n'essaierons pas db donner une description détaillée de la relaxation dans

i

__________________ ey g ug gy

(1) L'intégration ne conduit a la formule (7) que dans 1'hypothése d'une lar-
geur naturelle T’ nulle. En réalité, le profil d'absorption est non-gaus-
sien (profil de Voigdt, résultat de la convolution de la distribution max-
wellienne des vitesses avec la loi lorentzienne d'absorption). Ce profil
est toutefois bien décrit par la formule (7) tant que le désaccord en
fréquence est inférieur a quelques largeurs Doppler.
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1'état métastable, et ferons simplement 1'hypothése que chague population

tend sous l'effet de la relaxation vers une valeur moyenne avec un taux 1/Tr:

daj®
= — /6 - o4
a€ " T_ (n2/6 - a;%)
L (9)
n -nw
d 1 m m
—_ - 4 = — —_— - - &
a (72" T, [ 6 (@ -a;™ ]

Les populations nmﬁ et nm-nmﬁ étant stationnaires, il est licite de supposer

une relaxation interne & chacun des deux groupes de métastables.

De la méme facon, les atomes dans le niveau 23p peuvent étre portés
d'un état Bj 4 un état B2 par des collisions pendant leur durée de vie radia-
tive, 4 un taux d'autant plus grand que la pression est forte. Aucune section
efficace n'a été calculée ou mesurée pour de tels processus dans le cas de
3He , mais afin de les prendre en compte, ou au moins d'en étudier qualitati-

vement l'effet, nous introduirons un taux moyen de relaxation 1/Tdep tel que :

Z—=-b,) (10)
dep £ 18 J

Dans cette description, il suffira de prendre T trés long (ou trés

de
court) devant le temps de vie radiatif T pour décrire coirectement le régime
des basses pressions (ou les collisions sont peu fréquentes) ou des hautes
pressions (oG l'on peut supposer une redistribution totale des atomes entre
tous les états du niveau 23P sous 1'effet des collisions).Pour toute situa-

tion intermédiaire, la formule (10) n'est qu'une tentative de modélisation

d'un ensemble compliqué de processus.

I.A.4.c - Equations complétes d'évolution

Nous n'avons plus maintenant qu'a mettre ensemble tous les processus
déja décrits pour écrire les équations couplées réglant 1l'évolution des popu-
lations des trois niveaux concernés par le pompage optique.

Pour les atomes métastables dans 1l'état Ai qui ne sont pas affectés

par le laser, on aura simplement

d 1 n -nw 1
m m
— .- b4 = = —_— - -a.w + —— E + - @
Ty (al a; ) Tr [ 3 (ai a; )] Te i { ik PFik)(ak ak )

(11)



Pour les atomes du groupe pompé par le laser, il faut ajouter l‘effet
d'absorption des photons, dont les taux l/Tij sont donnés par (3) et (7), et
l'effet de l'émission spontanée et induite depuis le niveau 23p

n %
a¥ = — |0 a4 L L (E, +PF, )a %+ ZL(b-aﬁ)
i i T ik ik’ "k A 3 i
e k J 13

¥ T, (A, ,B,) b, (12)
J

De la méme facgon, l'évolution des populations dans l'état 2%p est don-

née par :

b, 1 1 bg}
Zp =--Is+3 (a.%*~b,) + (2 =5-b.) (13)
T i j

'-‘ l

- L
ij dep 2

Enfin, 1'éwlution de la polarisation nucléaire dans 1l'état fondamen-

tal peut s'écrire :

|

o)

1}
e,l
N |0

+-1—[-p+Lz A (a —am) + L 3 x] (14)
T n . 1l 1 1 n N 1 1
e m 1 m 1

I.A.5 - Principe de la méthode de résolution

Les équationé (10) & (13) ci-dessus réglent-l'évolution temporelle de
toutes les populations qui jouent un rSle dans le mécanisme du pompage opti-
que. Pour les résoudre, nous utiliserons le fait gque les constantes de temps
caractéristiques soﬁt trés différentes pour les populations des états excités
2351 et 23P et pour l'orientation nucléaire P du fondamental : 1l'éguation
(14) montre que l'échelle des temps d'évolution pour P est Te ou Tr , dans le
domaine de la seconde ou plus, tandis que (11), (12) et (13) montrent que
pour une valeur de P fixée, les ai , les aiﬁ et les bj atteignent des valeurs
quasi-stationnaires en des temps & l'ordre de Te ouT , c'est-a-dire en
quelques microsecondes au moins. Ainsi, si 1'on ne s'intéresse qu'aux valeurs
quasi-stationnaires - -des populations des états excités, P peut étre pris dans
(12) comme un paramétre fixe, et les aifz et les bj seront simplement les so-
lutions de l'ensemble des équations linéaires couplées obtenues & partir de
(12) et (13) en remplagant les dérivées temporelles du premier membre par

zéro.

Il s'agit d'un systéme de 24 équations & 24 variables, mais ces équa-

tions ne sont pas indépendantes. En effet, tous les processus considérés dans



ce modéle (échange de métastabilité, absorption et émission de photons, col-
lisions dépolarisantes) ne font que tranférer un atome d'un état Ai ou Bj
vers un autre, et le nombre total d'atomes excités, c'est-a-dire n=1 af4—bj
reste constant (on ne s'intéresse qu'a ceux des atomes métastables du groupe
sounis au pompage optique). Ce nombre n est fixé pour les caractéristiques de
la décharge qui peuple le niveau métastable, et par les processus qui déter-
minent guelle est la fraction pompée. Pour des.valeurs de la polarisation P
faibles, et & assez basse intensité pompante, n est simplement égal a nmﬁ .
mais ceci peut s'avérer faux dans un plasma polarisé : différents processus
(par exemple, les collisions ionisantes métastable-métastable) dont dépend le
régime d'une décharge peuvent varier avec la polarisation nucléaire tant de
1'état fondamental que de 1l'état métastable, provoquant ainsi une variation
de la population métastable I aiﬁ avec P [%%]. De plus, & forte puissance la-
ser, la population totale du niveau 23p peut n'étre pas négligeable : une
transition saturante entre les états Ai et Bj peuple 1l'état Bj au point que
b.==aiﬁ . Toutefois, pour des raisons de simplicité, nous supposerons ici

J
que cette population totale des états excités reste constante :

L a%*+ L b, = n* (15)
; i - j m
1 J

et nous reviendrons sur cette hypothése dans la suite.

En résolvant le systéme formé de la condition (15) et de 23 guelcon-
ques de 24 équations précédentes, nous obtiendrons une solution unique pour
les aiﬁ et les bj pour toute valeur des paramétres que sont la polarisation P
du fondamental, les caractéristiques du laser de pompage Tij , le temps d'é-
change Tg v la densité de métastables nmﬁ et les temps de relaxation. D'une
fagon trés analogue, prenant P comme paramétre dans (11), on pourra résoudre
l'ensemble des six équations pour les six variables (ai‘-aiﬁ) en résolvant le
systéme formé de cing d'entre elles et de la condition : % (ai-aiﬁ)==nm-nmﬁ

pour laquelle nous devons faire les mémes remargues que pour (15).

Utilisant ces solutions dans 1l'équation (14), on obtiendra la dérivée
temporelle de P pour chaque valeur de P qu'on aura utilisée comme paramétre.
Une simple intégration numérique permet alors d'avoir 1l'évolution temporelle
de la polarisation nucléaire. Si l'on n'est intéressé gu'a la valeur station-
naire de P , celle-ci sera aisément obtenue en cherchant par estimation et
interpolation itérées la valeur de P qui annule le second membre de (14) :
c'est par cette méthode qu'ont &été calculés tous les résultats présentés dans

la suite.
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I.B - Résultats numériques et expérimentaux a température ordinaire et a 77K

I.B.1 - Dispositif expérimental

Le coeur du dispositif expérimental dans une expérience de pompage op-
tique sur 3Hé est bien entendu la cellule qui renferme le gaz. Nous avons uti-
lisé des cellules en pyrex scellées cylindriques d'un diamétre de 5 cm dont
la hauteur allait de 2 & 8 cm. Tant l'expérience que les résultats du modéle
que nous venons d'exposer montrent que deux conditions doivent étre réunies
pour obtenir de forts taux de polarisation : il s'agit que la densité d'atomes
métastables soit assez élevée, et que les temps de relaxation (en particulier
pour les atomes dans 1l'état fondamental) soient suffisamment longs. Les atomes
sont portés par une décharge radiofréquence (& une fréquence d'environ 8 MHz)
dans des états excités et une fraction d'entre eux vient s'accumuler aprés
cascade radiative dans l'état métasﬁable 2381 . Pour une intensité de décharge
donnée, la densité d'atomes métastables est d'autant plus grande gque leur du-
rée de vie est plus longue. Afin que celle-ci ne soit limitée que par la des-
truction sur les parois, il convient que le taux d'impuretés présentes dans la
cellule soit assez bas pour que la probabilité de collision métastable-impureté
(qui, vu l'énergie élevée, environ 20 ev , de 1l'état métastable, a une grande
section efficace de transfert d'excitation) soit faible au cours de la diffu-
sion vers la paroi. En pratique, le taux d'impuretés autres que “He présentes
dans la cellule doit étre de 1l'ordre de 10°% , ce qui impose un dégazage parti-
culiérement soigneux des cellules avant remplissage [27]. Malheureusement,
outre cet effet de peuplement du niveau métastable, la décharge présente 1l'in-
convénient de causer une relaxation de l'orientation nucléaire de 1'état fonda-
mental (voir § I.A.4.b) : dans nos expériences, le meilleur compromis entre une
relaxation faible et un peuplement efficace a le plus souvent été trouvé pour
des niveaux de décharge faibles, proches de l'extinction. Les autres sources de
relaxation de la polarisation nucléaire sont les collisions sur les parois ou
la relaxation par les inhomogénéités du champ magnétique dans lequel se meuvent
les atomes ['?] [2®%]1 [?°]. Le temps de relaxation dfi aux parois est assez long
(plusieurs heures) pour n'étre pas génant. Quant & la relaxation par les gra-
dients de champ magnétique, on peut montrer [29] que son temps caractéristique

est :

2
1+ (y By Td)

1m 2 2
Y° (8Bg) Td



ou T4 est le temps de diffusion d'un atome a travers la cellule, By le champ
magnétique moyen sur la cellule, Y le rapport gyromagnétique nucléaire de *He
et 0By la mesure de l'inhomogénéité du champ sur la cellule. Dans 1l'environ-
nement magnétique, en pratique inhomogéne, d'un laboratoire, opérer en champ
nul conduirdit & des temps Tlm de quelques secondes au plus. En plongeant les
atomes dans un champ de quelques Gauss dont 1l'inhomogénéité relative peut
étre aisément meilleurs gue 107", Tlm devient de l'ordre de plusieurs heures
(l1'ordre de grandeur de Td est la milliseconde dans nos conditions expérimen-
tales). Dans ces conditions, la source principale de relaxation de la polari-

sation nucléaire est l'entretien d'une décharge dans la cellule.

De maniére maintenant classique [3°13Y], la mesure de l'orientation
nucléaire se fait par détection optique de la polarisation circulaire QP de
la raie 3'D-2'D & A=6678 A (voir figure I-1). L'état 3'D étant peuplé, dans
la décharge, essentiellement & partir du niveau fondamental (directement ou
aprés cascade d'états singulets), il aura une polarisation nucléaire dépendant
de celle du fondamental (en fait proportionnelle). Une fois cet état produit,
le couplage hyperfin fait apparaitre une orientation électronique proportion-
nelle & l'orientation nucléaire initiale, et par suite la lumiére émise est
partiellement polarisée circulairement. Les références [3')] et [3?] donnent 1le
coefficient de proportionnalité entre la polarisation lumineuse-gp et la pola-
risation nucléaire P dans l'état fondamental. Le rapport QP/P dépend en outre
de la probabilité pour l'état 3'D de subir pendant sa -durée de vie une ou plu-

sieurs collisions dépolarisantes : il sera donc d'autant plus faible que la

pression est forte. La valeur de ce rapport en fonction de la pression, mesu-
rée par les auteurs de (3] est rappelée sur la figure I-4 . On dispose ainsi
en permanence d'une mesure de P , la précision relative étant de l'ordre de

10% et la sensibilité meilleure que 1073

Enfin, la partie originale de ces expériences de pompage optique sur
SHe réside dans l'utilisation d'un laser & centres colorés comme source de lu-
miére pour la transition 23s-23p a A=1,08 p ['®] [®*%]. Les centres actifs
sont des lacunes de type (F2+)ﬁ dans une matrice cristalline de NaF , et sont
pompés par la lumiére infrarouge (X =8900 A) d'un laser & colorant H.I.T.C.
lui-méme pompé par les raies rouges d'un laser & Krypton ionisé de puissance.
Deux types de cavités peuvent étre utilisées suivant que l'on désire avoir
une lumiére de pompage fortement monochromatique ou bien plusieurs modes lon-
gitudinaux séparés en fréquence d'environ 100 MHz (voir l'appendice 1 pour le
détail des cavités). Avec un laser & Krypton délivrant 6 W , on obtient ainsi

couramment 100 mW dans la premiére configuration, 200 mW dans la seconde.



Dépendance en pression du rapport de la polarisation
H l.b. lumineuse J° de la raie & 668 nm émise par la décharqe

a la polarisation nucléaire P du fondamental.

Cette courbe expérimentale est tirée de la ref. (30).
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L'emploi d'éléments sélectifs accordables dans la cavité permet de balayer la
fréquence du laser sur toutes les composantes C; & Cg de la transition 23s-23p
de 3He . Nous verrons dans la suite que le pompage optigque est d'autant plus
efficace qu'un grand nombre de métastables participent au pompage optique :
dans ce but,: il convient d'étendre le faisceau de pompage au moyen d'un té-
léscope afin d'éclairer la plus grande partie de la cellule. On trouvera sur
la figure I-5 un schéma synoptique représentant les éléments principaux du

dispositif expérimental.

I.B.2 - Valeur des paramétres expérimentaux

Dans le but de faire des calculs pour des situations réalistes de pom-
page optique, ou bien pour pouvoir comparer les résultats du modéle développé
au § I.A avec les mesures que nous avons faites, il convient de déterminer

plusieurs paramétres expérimentaux.

La densité totale n d'atomes métastables peut étre déduite de mesures
d'absorption d'un faisceau laser trés atténué (l'épaisseur optique du gaz
dans la cellule est proportionnelle & la densité de métastables directement
pompés par le laser, .les probabilités d'absorption ayant été calculées au
§ I.A.3). De fagon indépendante de la température, et pour un niveau de dé-
charge proche du seuig d'extinction, le rapport nm/N du nombre d'atomes méta-
stables au nombre d'atomes dans 1'état.fondamental est de l'ordre de 10 °

(soit nm==10lo cm—s).é : )

La section efficace d'échange de métastabilité Oe dépendant trés for-
tement de la vitesse relative des atomes en collision [*"], les temps d'échan-
ge Te et Te varient dans les grandes proportions avec la température. D'aprés
sa définition (voir au § I.A.2), To est inversement proportionnel a la densité
Ng d'atomes dans 1'état fondamental. Si N° est la densité d'un gaz a 1 torr a
température ordinaire (N; ~ 3,2 1016 cm_3), et Tg le temps d'échange pour

cette densité, on peut écrire :

T =1 NN
e e g g

o}
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-
|

v g =2,210 % ¢ (a T=300 K)

1 =33107%s (aT=77 K)



En observant la décroissance de P dans un gaz polarisé lorsqu'on oc-
culte le faisceau de pompage (mais en laissant la décharge allumée), on me-
sure une constante de temps T1 de l'ordre de 100 s ou plus. Le taux de dé-
croissance est la somme de deux termes : le taux de relaxation intrinséque
1/Tr de l'orientation de l1l'état fondamental, et une contribution, ramenée
par le biais de l'échange de métastabilitié, de la relaxation survenant dans
1'état métastable. On peut montrer ' qu'a la limite des faibles polarisa-
tions (IPI'« 1), cette décroissance est exponentielle et que son taux est

donné, lorsque Tr:» Te , par :

11

1
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Nous n'avons pas tenté de mesurexr directement le temps de relaxation
. R 11 N
Tr , mais (16) montre qu'il ne saurait étre plus court que ?;-Tl N D'autre

part, T, ne peut étre beaucoup plus long que le temps de diffusiong des méta-
1)

stables vers la parci de la cellule, ol ils sont détruits( . Dans la prati-

L. . . 2
que, ces limites pour Tr ne sont pas trés différentes ( ), et nous verrons

dans la suite que, pourvu que Tr et Tr soient reliés par la formule (16) a

T , le choix de Tr n'affecte en général guére le résultat des calculs.

I.B.3 - Résultats numériques

Le but du modéle décrit plus haut est double : obtenir une meilleure
compréhension des mécanismes détaillés intervenant dans la cinétigque du pom-
page optique, et, par suite, caractériser les situations expérimentales per-
mettant d'atteindre de trés fortes polarisations nucléaires. Nous discuterons
ici les effets des différents paramétres entrant dans la théorie sur les ré-

sultats du calcul.

(1) Le temps de relaxation T_ serait égal au temps de diffusion des métasta-
bles vers la paroi si 1'on suppose une destruction»de 1l'orientation nu-
cléaire I lors de la désexcitation. Si par contre I n'est pas totalement
détruit, Tr peut étre plus long, et la désexcitation sur la paroi est un
processus supplémentaire qui couple les orientations du fondamental et
du métastable. En ce quil concerne l'orientation du fondamental, ce pro-
cessus est toutefois négligeable devant 1'échange de métastabilité.

(2) Par exemple dans une cellule de 5 cm de diamétre et de 5 cm de hauteur,
remplie & une pression de | torr, le temps de diffusion est de 1'ordre
n
de 1,5 ms, tandis que %%‘Tl ﬁm- est de 1'ordre de 0,5 ms si Ty =200 s
g9



Remarquons 4'abord que, tant que les intensités lumineuses ne sont pas
trés élevées, les temps de pompage Tij pour un métastable ne sont pas plus
courts que le temps d'échange Te avec le fondamental (pour 10 mw/cm2 ,
Tij'\:lo_6 s (pour Cg , Ay *B17), Te ~ 1078 ¢ (pour 0,3 torr, T =300 K)),
sauf aux puissances les plus fortes & 77 K . En conséquence, la polarisation
nucléaire de 1l'état métastable sera essentiellement forcée par celle du fon-
damental, et on ne saurait éviter l'emploi d'un modéle non linéaire comme
celui que nous avons développé. Nous verrons qu'il en est autrement a trés

basse température.

Discutons dans un premier temps l'effet du choix du temps de relaxa-
tion T, dans l'état métastable. La figure I-6 montre le taux de polarisation
P calculé en fonction de la puissance du laser pompant sur la composante Cg
{(on observe un comportement analogue quelle que soit la raie de pompage).

Les courbes marquées d'un carré ont été calculées pour nmﬁ/nm==0,1 , celles

pour Tr=T1 et Tr=oo + les pointillés pour Tr=oo et Tr=T T, — : il ressort
clairement qu'il n'est pas crucial de connaitre les valeurs exactes de Tr et
T, pourvu que la relation (16) soit satisfaite, et cela d'autant moins si
nnf'« n - Ce résultat suggére que, sous réserve que la plupart des métasta-
bles ne contribuent pas activement au pompage (nmﬁéznm), il n'est nullement
'besoin de connaitre en détail les processus de relaxation dans le niveau 23S :
leur seul effet sur la cinétique de la polarisation du fondamental est un
temps global de relaxation pour P , d'ailleurs indépendant de P (alors que la
relation (16) n'a été établie que pour P« 1). On peut alors ne tenir aucun
compte des nm-nm* atomes qui n'interagissent pas avec le laser, oublier le
terme de relaxation dans (12), et faire Tr==T1 , ou tout aussi bien attribuer
a T, toute valeur raisonnable et fixer Tr en conséguence : le résultat n'en
est guére affecté. Si, au contraire, n“f =n_ (ceci est réalisé en pompant en
raie large, par exemple avec une lampe & décharge [!2], ou, s'il était déve-
loppé, avec un laser hautement multimode), alors il conviendrait de détermi-
ner expérimentalement la valeur de T, © les courbes marquées d'un triangle
sur la figure I-6 montrent gue les situations ou Tr==T, et T, =@ (traitA
plein), et Try=2T1 et Tr==2 x %%-Tl %E (trait mixte) ne sont pas équivalentes.
Ceci est di au fait que les temps de Sompage Tij sont, dés quelques milli-
watts, nettement plus courts que T, o et qu'en conséquence la relaxation des
métastables pompés est aisément dominée par le pompage. Dans ce cas, la rela-

xation est plus efficacement combattue par le pompage si elle a lieu dans le

niveau ou il agit directement.
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Effet du choix du temps de relaxation T,. dans 1'&tat métastable.

lLes courbes en traits pleins ont été calculées larsque toute la relaxation a lieu
dans 1?é&tat fondamental, en pointillés lorsqu’elle a lieu (au moins en partie)
dans 1’é&tat métastable (voir page 20). Le pompage est fait sur la compaosante Cé,
et diverses valeurs du rapport n:/nm sont envisagées.
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Comparons maintenant l'efficacité du pompage sur différentes compo-
santes. La figure I-7 montre les résultats d’'un calcul dans une situation
idéale ol Tdep==°° (pas de collisions dépolarisantes dans l'état 2’p , c'est-
ad-dire limite des basses pressions), nmﬁ/nm==0,1 (redistribution collision-~
nelle raisomnable dans l'état 2°S ou pompage multifréguences), et T, =2 .

On n'a utilisé que la polarisation G+ : la polarisation T ne saurait orienter
a elle seule, et la polarisation 0 conduirait & des valeurs juste opposées
pour P . La composante la plus efficace est Cs , ce qui n'est pas surprenant
puisque les éléments de matrice pour une transition O+ depuis les états Az ,
A3 et Ay du métastable sont les plus fortes pour Cs (voir la table 2). Cette
composante permet donc d'aboutir efficacement & une surpopulation dans 1'état
A; , dont la polarisation de spin nucléaire est totale (pour A; , n%,=+1 donc
1 %ﬁ . Le pompage avec la composante C3 a un comportement particulier :
au-dela de 100 mW , la polarisation nucléaire P décroit avec la puissance de

m_ =+

pompage. La remarque faite & la fin du § I.A.2 montre que lorsque P est élevé
la plupart des atomes métastables sont dans l'état A; . Puisque, pour des
transitions 0+ , A1 n'est un niveau de départ que pour C3 (voir la table 2),
pour toutes les transitions autres que C3 , et méme & forte puissance laser,
la population totale du niveau 2°p est faible {plus précisément, on a

z bj~«a1ﬁ), et la condition (15) est remplie. Au contraire, lorsque 1l'on
;ompe 4 forte puissance sur C3 , on a b1f=a1ﬁ==nﬁﬁ/2 , si bien que la moitié
seulement de la population métastable active reste disponible comme source de
polarisation nucléaire pour le fondamental. Comme nous le verrons sur le fi-
gure I-9 et dans la discussion associée, ceci conduit & une valeur de P plus
faible. Pour vérifier cette interprétation, nous avons remplacé pour la réso-
lution du modéle la condition (15) par § aiﬁ==nnf et ce comportement particu-

lier & C3; a alors disparu, les résultats n'étant pas affectés pour les autres

raies de pompage.

La figure I-8 montre l'effet sur la polarisation nucléaire P des col-
lisions relaxantes dans l'état 23P : nous avons ici pris Tdep==T/100 , impo-
sant ainsi 1'égalité des populations dans 1'état 23F . Ceci est sans doute
excessif, mais montre que ces collisions peuvent jouer un rfle crucial ou au
contraire mineur sur l'efficacité du pompage selon la composante utiliseée.
Il est en particulier remarquable que la dépolarisation de l'état 23p n'af-
fecte pas l'efficacité du pompage avec la raie Cq . Au contraire, 1l'effet

des collisions peut pour d'autres raies &tre déterminant, au point méme de

changer le signe de la polarisation. Cette inversion peut &tre aisément com-
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Calcul de l'efficacité du pompage pour différentes composantes

La situation envisagée est celle ou Caep =°° (pas de collisions dépolarisantes dans
17 état ‘2?’F‘), n":‘/nm=0,1, et T, =0; la polarisation de la lumiere de pompage esto™
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17&tat 23P), n¥/n =0,1, et T,=0; la polarisation de la lumiére de pompage est ot
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prise, par exemple dans le cas de la raie C3 : les populations de tous les
états Bj étant égales, les métastables produits par la retombée radiative
depuis le niveau 23P ne sont pas polarisés, et le processus de pompage repose
entiérement sur la dépopulation des états Ai par absorption de photons. Un
examen de la table 2 montre que, pour cette raie, les éléments de matrice
croissent avec m. de sorte que les métastables tendent & s'accumuler dans

1'état Ay dont la polarisation nucléaire est négative : il en résulte une va-

leur négative de la polarisation P .,

Commentons enfin l'effet sur cette polarisation de la fraction
x==nm“~’/nm des métastables participant au pompage, montré figure I-9. Toutes
les raies présentent le méme comportement, et nous discuterons ici le cas de

Cg en prenant T => et Tr==Oo . A basse puissance laser, donc a faible pola-

de
risation nucléairz, les résultats sont indépendants de x . Ceci n'est guére
surprenant puisque dans un tel cas on peut utiliser un modéle linéarisé, du
genre de celui de la référence ['’], ol le paramétre pertinent pour la puis-
sance du faisceau de pompage est le temps de pompage moyen pour un atome dans
1'état fondamental (temps qui, pour un atome donné, sépare deux absorptions
de photons, ces absorptions ayant lieu alors qu'il est transitoirement dans
1'état métastable). Ce temps est 1/I [1.. N /a¥] ! ~ [27.1/6]"! N /n % et est
i i3 g 1 ij g m

indépendant de n_% , Tij étant lui-méme proportionnel & nﬁﬁ d'aprés la for-
mule (7) (1). Au contraire, dés que la puissance est suffisante, les non-li-
néarités du modéle limitent P d'autant plus sévérement que le "goulet d'é-
tranglement"” que forme l'échange entre le moment cinétique des photons et

1'"inertie" de l'orientation du fondamental est plus étroit, c'est-a-dire

que x est petit.

I.B.4 - Résultats expérimentaux et comparaison au calcul

Outre la valeur Tr du temps de relaxation dans l'état métastable, dont
on a vu que le choix est indifférent tant que nnf'« n_ o deux paramétres, nmﬁ
et Tdep , ont été introduits dans le modéle et doivent &tre déterminés par
comparaison des résultats du calcul aux résultats expérimentaux. Utilisant

dans un premier temps les résultats relatifs au pompage avec la raie Cq9 on

(1) En d'autres termes, a puissance laser donnée, le nombre de photons absor-
bés, donc le moment cinétique déposé dans le gaz, par unité de temps est
indépendant des processus qui déterminent la redistribution d'orientation
dans la classe effectivement pompée : il est donc indépendant de nmﬁ .
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Fésultats expérimentaux obtenus par pompage optique
sur la composante Cg & température ordinaire (300 K).
(on a porté la polarisation nucléaire P en fonction de 17intensité laser ID

Les croix correspondent & un pompage monomcde, aveo T,=99s; les cercles & un
pompage multimode (6 fréquences praches?, aveo T, =140s. Les courbes ont &té calculées
en prenant Tgep=00,T.=09, T, =T, Nc}ilo’”y-:m?‘ y h, =2, L0*Yzwd , nk/n =1/120 au n¥/n =1/20 ,
et une surface de faisceau S=18 cm

Y
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pourra trouver ung valeur pour nmﬁ (pour cette composante,‘% n'aaucun effet
. ep

sur les résultats du calcul). Comparant ensuite les résultats du modéle (pour

la méme valeur de nmﬁ) aux expériences de pompage avec une autre raie, nous

pourrons déduire une valeur pour T

dep °

i

I.B.4.a - Influence de la fraction effectivement pompée

La figure I-10 montre les résultats expérimentaux lorsque 1l'on pompe
avec un laser monomode (croix) ou lorsqu'on utilise six fréguences différentes
& 1l'intérieur du profil Doppler de la transition Cq (cercles). Ces résultats
obtenus a température ordinaire, sont comparés aux prédictions du calcul pour
nmﬁ/nm==1/120 (trait plein) ou nmﬁ/nm==1/20 (pointillé). La figure I-11 montre
les résultats obtenus & la température de 1l'azote liquide (T=77 K), les cal-
culs ayant été faits pour nmﬁ/nm==1/20 (trait plein) et nmﬁ/nm==0,3 (trait
pointillé). Tous les paramétres nécessaires au calcul (T; , n_ o Ng : --.) ont
été déterminés et sont indiqués en légende des figures.

A basse puissance laser, ou les résultats du calcul sont indépendants
de la valeur du paramétre ajustable nmﬁ , 1'accord avec les résultats expéri-
mentaux est satisfaisant pour 1'une et 1l'autre température. De plus, pour
chacune des quatre situations expérimentales, on a pu trouver une valeur de
nmﬁ permettant au @odéle de décrire les résultats expérimentaux avec un accord
raisonnable pour doutes les puissances de pompages accessibles. A température
ordinaire, le rapport entre ['' , la largeur de raie naturelle de la transition
(de l'orxrdre de 1/2hT ~1,7 MHz), et D , la largeur Doppler (D =1000 MHz) est
r'/p=1/600 tandi% que la valeur de nmﬁ/nm qui est tirée des mesures de P en
pompage monomode est nmﬁ/nm==1/120 . Ceci tend & montrer gque les collisions
élastiques de changement de vitesse, bien que présentes, ne sont pas trés ef-
ficaces puisque la fraction d'atomes participant au pompage n'est pas beau-
coup plus importante que celle directement en résonance avec la lumiére de
pompage. Cependant, l'élargissement est suffisant pour justifier 1l'hypothése
conduisant & la formule (7). Lorsque 1l'on pompe simultanément avec six fré-
quences différenteé (pour cela le laser émet trois modes séparés d'une cen-
taine de MHz et lezfaisceau est renvoyé dans la cellule en sens opposé apreés
un premier passage), les données expérimentales conduisent & une valeur
naﬁ/nm==1/20 , six fois plus grande que dans la situation de pompage monomode.
La moindre efficacité d'un pompage monomode & forte intensité laser semble
donc bien liée & une mauvaise redistribution des vitesses dans le niveau mé-

tastable, et le modéle que nous avons employé, bien gue supposant une coupure
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Résultats expérimentaux obtenus par pompage optique
sur la composante Cg & une température de 77 K.
(on a porté la polarisation nucléaire P en fonction de 1'intensité laser ID

Les croix correpondent & un pompage monomode, les cercles A un pompage multimode
(& frégquences proches), la surface du faisceau étant S=18 cu” .Les courbes ont &té
calculées en prenant T, =108s, T =T,, T, =, T =2, Ny=10"%w?, r-.m=2.1o4%:n-.6,

> =1/2C * =02 g &
n"/n =1/20 ou n>/n =0,3 .
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Morntage destind & mesurer la corrdlabtion entre vitessse
et orientation des atomes dans 1'état métastabla 2351.
(vixiy page 243

Le faisceau pompe est polaricsé gt par la lame quari d'onde L,. Le faisceau sonde,
prélevé par la séparatrice S, est alternativement polarisé ot et o7 par la lame Lz'
Son absorption est mesurée par la différence des intensités luminecuses sur les
cellules ©) et ©,. Divers diaphragmes D le collimatent. Les séparatrices §, et S3

sont cholsies powr que les intensités on T ot T, soient fugalas on 1fabsence

d*absorption.
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nette entre une classe effectivement pompée et une classe passive, permet de

décrire correctement la situation réelle.

Nous avons cherché & déterminer expérimentalement la corrélation entre
vitesse et polarisation pour les atomes métastables. Pour cela, nous avons
utilisé le ﬁbntage classique [®°] représenté sur la figure I-12. Un faisceau
de pompage assez peu intense pour que la polarisation nucléaire, faible, soit
proportionnelle a l'intensité du laser, est envoyé sur la cellule. Une faible
fraction de ce faisceau est prélevée par une lame de verre séparatrice S; et
se superpose au faisceau principal dans la cellule, mais avec une propagation
en sens inverse. La lame quart-d'onde L; donne au faisceau de pompe une pola-
risation O+ , une lame quart-d'onde L , tournant & une fréquence { , donne
au faisceau sonde une polarisation alternativement 0+ et 0 . L'absorption
par la cellule du faisceau sonde, mesurée par la différence des signaux dé-
tectés en C; et C2 , sera d'autant plus grande pour des polarisations 0+ et
0_ du faisceau sonde que les métastables sont plus orientés : une détection
synchrone & la fréquence 2{) de cette différence de signaux donnera un signal

1
proportionnel a la polarisation des métastables ( ).

La figure I-13 montre les signaux obtenus lorsqu'on fait varier la
fréquence du laser suffisamment lentement pour qu'ad chaque instant la polari-
sation nucléaire séit quasiment stationnaire. Les courbes a et b , obtenues
respectivement en %xplorant les largeurs Doppler des raies Cg et Cq , sont
formées d'une courﬁe large, sensiblement gaussienne, surmontée d'un pic
étroit en leur cen#re (la courbe c est l'enregistrement étalé d'un tel pic
étroit) . Les faisc%aux sonde et pompe se propageant en sens opposés inter-
agissent avec des étomes dont la projection des vitesses sur les faisceaux
est opposée : il s'agit donc d'atomes différents, sauf au centre des profils
ol cette vitesse est nulle. Hors du pic central, on mesure donc la polarisa-
tion des métastables qui n'interagissent pas avec le faisceau de pompe (les

nm-nmﬁ atomes du modéle), polarisation qui est en équilibre avec celle du

(1) Plus exactement, pour une transition Cy donnée, on mesure une absorption
moyenne proporéionnelle a la population totale des sous-niveaux du niveau
hyperfin de départ, et une modulation (avec la polarisation de la sonde)
de 1'absorption qui est proportionnelle a une certaine combinaison 1i-
néaire de ces mémes sous-niveaux, calculable d'aprés la table 2 des for-
ces d'oscillateur. Toutefols, pour la composante Cg , on mesure effecti-
vement la polarisation nucléaire du niveau 23sy , F=1/2 , et pour la
composante Cg celle du niveau 2351 , F=3/2
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Folarisation nucléaire dans 1?état 238, en fonction de la vitesse
(le pompage se faisant sur les atomes de vitesses opposdes, voiv page 24D

Err a et b les courbes sont obtenues en explorant les larageurs Doppler des
1

composantes Dg <t Cg; la courbe o est 1'enregistrement étalé du pic central
de la zourbe a



fondamental grace & l'échange de métastabilité. La formule (7) permet d'at-
tendre pour cette polarisation une fonction gaussienne du désaccord en fré-
quence, dont la largeur est la largeur Doppler D . Comme 1'absorption moyenne
varie de laméme fagon avec la fréquence, la largeur mesurée pour la modula-
tion de 1l'absorption représentée sur les figures I-13 (a et b) correspond
bien & la valeur attendue D/V2 . Le pic central révéle gque les atomes en ré-
sonance avec le laser sont surpolarisés par rapport aux atomes hors résonance,
et la largeur de ce pic, rapportée & la largeur Doppler, donne une mesure de
la fraction effectivement pompée. La largeur expérimentale de ce pic est de
l'ordre de 20 MHz, ce qui permet de déduire une valeur nmﬁ/nm==20/D==1/50 ,
soit environ le double de la valeur tirée de la comparaison du modéle aux
mesures de la figure I-10 . Il faut toutefois prendre garde que la largeur
expérimentale est entachée par l'instabilité en fréquence du laser, dont des
mesures indépendantes ont montré qu'elle est de plusieurs MHz . On a donc
mesuré en fait une borne supérieure de cette valeur nmﬁ/nm , €t il n'a pas
€été possible d'améliorer cette détermination en l'absence d'un asservissement

de fréquence du laser.

A la température de 1l'azote liquide, la largeur Doppler est plus fai-
ble (D=500 MHz), si bien que la fraction des atomes directement pompés avec
le laser est environ .1/300 , deux fois plus grande gqu'ad température ordinai-
re. Il en résulte uné plus grande absorption du faisceau de pompage, donc
une plus grande efficacité du pompage optique a basse puissance : la pente
initiale des courbes de pompage de la figure I-11 est double de celle de 1la
figure I-10. La valeu# trouvée pour - la fraction effectivement pompée dans le
cas d'un pompage monomode est nmﬁ/nm==1/20 , et elle est nmﬁ/nm==0,3 lorsque
six fréguences proches sont utilisées. Comme & température ordinaire, la
fraction effectivement pompée est six fois plus grande lorsque la puissance
du laser est répartie sur six fréquences, mais elle est plus grande qu'ad 300K
dans le cas du pompage monomode (1/20 au lieu de 1/120). I1 y a & cela deux
raisons : la fraction directement pompée est 1/300 au lieu de 1/600 a cause
de la plus faible largeur Doppler, mais aussi leé temps d'échange de métasta-

bilité est bien plus long (4 0,3t , Tef=10 Us & 77 K au lieu de Te==0,66,ps

a 300 K), ce qui permet aux collisions élastiques d'élargir plus efficacement

la classe pompée.

En conclusion, la monochromaticité du laser utilisé comme source de
pompage optique introduit une corrélation non négligeable entre les variables

internes et externes des atomes métastables, et celle-ci joue un rdle déter-
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minant dans la limitation a forte puissance de l'efficacité du pompage opti-
gue. De plus, la modélisation de cet effet par la répartition des métasta-
bles en deux classes distinctes permet de Bien décrire quantitativement les
résultats expérimentaux, et en particulier de justifier la plus grande effi-

cacité d'unllaser multimode aux fortes puissances.

I.B.4.b - Influences des collisions dépolarisant l'état 23p

La figure I-14 montre les résultats expérimentaux obtenus en pompant
avec la composante Cs . I1 faut prendre garde que les différences d'énergie
entre la transition Cs et les transitions voisines ne sont pas trés grandes
devant la largeur Doppler (voir figure I-3b), si bien qu'on ne peut éviter
d'exciter plusieurs transitions a la fois, surtout & température ordinaire.
Les résultats expérimentaux ont été obtenus en accordant le laser au voisi-
nage de la transition Cg5 et en ajustant sa fréguence pour pomper le mieux
possible. La courbe de la figure I-14 a été calculée de la méme fagon : pour
une valeur donnée de Tdep , et nmﬁ/nm ayant la valeur déduite plus haut, on
a cherché la fréquence (donc les temps de pompage des composantes C, a Cs
grdce & la formule (7)) qui donne la plus grande efficacité de pompage. La
courbe a été calculée pour les valeurs Tdep =1,1T, et permet de bien ren-
dre compte des yaleurs expérimentales. La valeur déduite pour Tdep indique
que les collisions ont un effet dépolarisant non négligeable, mais pas total,
pour 1'état 23P . Il s'agit 1la d'un régime intermédiaire que le modéle em-
ployé n'est pas apte & décrire correctement : rien n'assure, par exemple,

que cette méme valeur du temps de dépolarisation permettrait de décrire le

pompage sur d'autres raies.

Une fagon de faire varier expérimentalement l'effet dépolarisant des
collisions consiste & changer la pression de 3He . La figure I-15 représente
la polarisation obtenue pour une puissance de l'ordre de 350 mW en pompage
multimode sur les raies Cg; (croix), Cg (cercles) ou Cqg (triangles), en fonc-
tion de la pression (dans des cellules par ailleurs identiques). A la pres-
sion la plus basse (0,1 t), pomper la raie Cg; est deux fois plus efficace
que Cg ou Cq , alors que le rapport est inverse a la plus forte pression
(3 t) : c'est bien ce que traduit qualitativement le modéle que nous avons
développé, bien qu'il soit illusoire de vouloir décrire par un seul paramé-
tre (Tdep) les différents processus collisionnels dans 1l'état 2%P . Nous
avons cependant observé qu'a la plus forte pression (3 t), pomper sur la

raie C3 (donc nécessairement sur C; et C, aussi) conduit a une polarisation
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Les tarrés cont les plus fortes polarisations mesurdes lorsgu’on ajuste la fréquence

du laser au veoisinage de la transition Og (volr page 26), la courbe a été calculée
- inilé - o, P

en prenant Tyep=1,1 , Tr =0, T, =1405, NS:;U' /cn?, M= 2 1 ;cm3, n:/nm—i/Bg
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nucléaire négative,! de 1'ordre de -5% pour 300 mW , ce qui indique que le
mécanisme de pompage repose surtout sur le dépopulation des sous-niveaux de
m, positif, donc que la dépolarisation de 1l'état 2°p par collisions est trés

rapide (voir au § I.B.3 la discussion de la figure I-8).

I}
Mais la remarque essentielle que suscite la figure I-15 est sans doute

gu'il existe une pression optimale pour réaliser le pompage optique. Ceci
tient trés probablement aux caractéristiques de la décharge qui peuple le
niveau métastable. En effet, & trés basse pression, le temps de diffusion
vers la paroi devient trés court, limitant ainsi Tr d'une part, et imposant
d'autre part une relaxation rapide au fondamental pour maintenir peuplé 1'é-
tat métastable. Aux fortes pressions, au contraire, ce probléme n'est plus
essentiel, mais maintenir une proportion aussi €élevée qu'a 0,3 t de métasta-
ble exige une décharge énergique, plus relaxante qu'a moyenne pression. L'ex-
périence montre que le meilleur compromis entre un peuplement efficace du ni-
veau métastable et une relaxation faible est réalisé & une pression de l'or-
dre de 0,3 t pour la géométrie que nous avons utilisée et une puissance de
pompage de l'ordre de 100 a 400 mW . Il est possible que, pour des cellules

plus grosses, cet optimum se situe & une pression inférieure.

I.B.5 - Perspectives d'amélioration
|

Le plus forétxnncde polarisation observé, de l'ordre de 70% , a été

obtenu a températuﬂe ambiante avec un laser multimode. La question se pose
de savoir par quel@moyen, et dans quelle mesure, on peut espérer am€liorer

ce résultat.

La premiére possibilité envisageable consiste a employer une source
de pompage plus intense que le laser que nous avons utilisé. En l'état ac-
tuel de la technologie, on ne peut guére espérer améliorer sensiblement le
rendement du laser & centres colorés, ni la puissance fournie par le laser
4 colorant gqui le pompe. Il existe cependant un certain nombre de solutions
alternatives qui permettront peut étre dans le futur d'obtenir de fortes
puissances a 1,08 ﬁ‘. C'est ainsi gu'existent déja des réseaux de lasers &’
semi-conducteurs sdsceptibles de remplacer l'ensemble krypton-colorant poaf
pomper les centres colorés. Une autre possibilité est 1l'emploi d'un matériaun
laser différent : des essais sont en cours au laboratoire pour essayer de

faire fonctionner a 1,08 Yy un laser ions neodyme dans une matrice convenable

(matériau trés analogue au YAG, mais dont la longueur d'onde d'émission est



trés proche de celle requise), ou un laser & ions Cr+++ dans une matrice de
ZnW0, (directement pompé par un laser & gaz de puissance). Utilisant le mo-
déle développé au § I.A , avec les paramétres qui lui permettent de rendre
compte des meilleurs résultats expérimentaux obtenus, on prédit pour un pom-
page sur Cg !, raie la plus efficace, un taux de polarisation de l'ordre de
80% pour 10 W . Une augmentation, méme significative, de la puissance ne
permet donc pas d'espérer une amélioration trés sensible des résultats déja
obtenus, et 1'intérét des recherches de développement d'un nouveau type de
laser réside surtout dans la substitution & notre source actuelle d'un ap-

pareil plus simple et moins cofiteux.

Nous avons €également exploré numériquement l'efficacité de pompage de
deux sources accordées sur des transitions différentes. Il n'est en effet pas
a priori évident que la polarisation ne soit pas limitée, par exemple, par un
vidage du sous-niveau hyperfin F=1/2 ou F=3/2 que pompe un seul laser. Le
résultat d'une exploration numérique systématique s'est avéré décevant : il
vaut toujours mieux concentrer toute la puiséance disponible sur la transi-

tion la plus efficace.

L'amélioration la plus substantielle de la source laser consisterait
a modifier ses caractéristiques spectrales pour élargir la fraction pompée
4 l'ensemble des métastables (nnf :nm) : on pourrait alors espérer, en pom-
pant sur la raie Cg , obtenir des taux de polarisation de l'ordre de 75% a
400 mW ou 90% &4 10 W . D'autre part, lors de la discussion du § I.B.4.b re-
lative & la figure I-14 , nous avons montré que la moins bonne efficacité du
pompage sur la raie Cs (PVv60% pour 0,4 W) résulte de la présence des raies
voisines également excitées. Si l'on pompe avec beaucoup plus de puissance,
le calcul montre la meilleure situation correspondant & un plus grand désac-
cord entre la fréquence du laser et celle de la transition Cs , de l'ordre
de 3 GHz. Supposant toujours gue nmﬁﬁnm , la polarisation P atteint 92%
pour 10 W et 98% pour 100 W . Avec de tels désaccords de fréquence, 1l'ab-
sorption du faisceau de pompage est trés faible (5 1%), si bien que 1l'emploi
d'une technique de multi-passage du faisceau pourrait permettre d'obtenir un
tel résultat avec une puissance de laser bien plus faible. Nous avons fait
des essais préliminaires qui consistaient a insérer un cristal électro-opti-
que dans la cavité du laser afin de pouvoir faire varier la fréquence du la-
ser plus vite que tous les temps d'évolution caractéristiques du métastable.
Malheureusement, les pertes d'insertion d'un tel élément se sont révélés

trop fortes pour permettre un fonctionnement & forte puissance du laser, et
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aucun résultat probant n'a été obtenu. Il nous parait malgré tout trés pro-
bable, au vu des résultats numériques et expérimentaux, que la mise au point
d'un laser permettant de pomper 1l'ensemble des métastables serait un moyen

d'améliorer les résultats que nous avons obtenus.

Dansll'hypothése ol une amélioration des caractéristiques de la source
laser s'avérerait impossible, il convient de remarquer que les deux effets
qui limitent l'efficacité du pompage optique sont la relaxation de la polari-
sation dans 1l'état fondamental, et l'efficacité limitée de 1l'échange comme
processus de transfert d'orientation. C'est ce dernier point, en particulier,
qui explique les moins bons résultats obtenus 4 77 K ol l'échange est moins
efficace. On pourrait donc tenter d'améliorer les taux de polarisation ob-
tenus en é€levant la température de la cellule. Nous n'avons pas fait d'ex-
périence dans ce sens, mais le calcul permet d'espérer une polarisation de
l'ordre de 75% & une température de 500 K en supposant que les paramétres de
la décharge sont les mémes qu'd 77 K ou 300 K . En ce qui concerne la rela-
xation dans le fondamental, celle-ci est uniquement liée & l'existence d'une
décharge et ce sont les caractéristiques de celles-ci qu'il conviendrait
d'améliorer pour diminuer son effet relaxant. Nous discuterons au § I.C.4 un
certain nombre de modifications qu'on peut apporter aux conditions de déchar-
ge. Disons simplement ici qu'une seule s'est révélée efficace, mais, néces-
sitant 1l'application d'un champ magnétique de plusieurs centaines de Gauss
sur la cellule, elle n'a pu étre employée avec des cellules du type que nous
décrirons au § I.D , seules adaptées aux expériences portant sur les proprié-

tés de 3Het abasse température.

En conclusion, le pompage optigue est une méthode permettant d'obtenir
des polarisations nucléaires appréciables dans ’He , et il est permis d'espé-
rer des progrés de la technologie des sources laser & la fois une améliora-
tion des performances actuelles, et une plus grande facilité de mise en oeu-
vre et d'utilisation, en faisant ainsi un outil précieux dans de nombreux

domaines de recherche [3°].

I.C - Résultats numériques et expérimentaux a 4 K

Notre motivation principale lorsque nous avons entrepris cette étude
du pompage optique comme méthode de polarisation de 3He était la préparation
d'un gaz de ’Het & une température de l'ordre du degré. On sait qu'il est

possible de faire du pompage optique a la température de l'hélium liquide,



les taux de polarisation obtenus avec une lampe & décharge comme source de

pompage &tant de quelques pour cent [>’]. Il est donc naturel de s'intéresser

=

tant sur le plan théorique qu'expérimental, & l'utilisation d'un laser comme

source de pompage optique & basse température.

1

I.C.1 - Problémes liés aux basses températures

A trés basse température, l'énergie d'attraction de Van der Waals
entre un atome de ’He et la paroi de verre des cellules (de 1l'ordre de 100 K
(371 impose des temps de séjour assez longs pour conduire, au-dessous de 6
ou 7 K, & la formation d'une monochouche adsorbée dense. Au contact du
verre, ou se trouvent de nombreuses impuretés magnétiques, est donc relaxée
de fagon trés intense une fraction notable des atomes. Par échange constant
d'atomes entre la phase adsorbée et le gaz, il en résulte une relaxation trés
rapide pour l'ensemble des atomes. C'est ainsi que, & une température de
l'ordre de 20 K , le temps de relaxation dans une cellule en verre est de
l'ordre de la seconde, et décroit trés vite avec la température [37]. L'uti-
lisation d'enduits cryogéniques, dont l'énergie d'attraction pour les atomes
de %He est réduite, est indispensable & 1'obtention de temps de relaxation sur
la paroi assez longs pour effectuer le pompage optique. Quelques couches mo-
léculaires d'hydrogéne, sur lesquelles l'énergie d'adsorption est de l'ordre
de 13 K , permettent d'obtenir & 4,2 K des temps de relaxation sur la paroi
de plusieurs heures [*7]’[?7] tandis qu'a des températures inférieures au
degré, un enduit de “He superfluide permet d'avoir des temps de relaxation
assez longs pour faire du pompage optique [38]. Le probléme de la relaxation

de l'orientation sur les parois est ainsi en principe résolu jusqu'ad des tem-

pératures aussi basses que 0,5 K .

En pratique, la situation n'est pas aussi favorable en présence de la
décharge nécessaire au pompage optique. En effet, celle-ci semble avoir sur
les enduits d'hydrogéne un effet destructeur, irréversible lorsque la tempé-
rature est plus basse que 3,5 K environ [3°]. Pour de tels enduits, la gamme
de température ol le pompage optique est possible est assez étroite, puisgu'-
en outre, au-dessus 'de 5 ou 6 K , la pression de sublimation de 1'hydrogéne
devient suffisante pour empécher tout peuplement suffisant de l1'état métasta-
ble, donc tout pompage optique (on a discuté au § I.B.1 l'importance de la
pureté de *He) . C'est la raison pour laguelle toutes les expériences de pom-
page optique présentées dans la suite ont été faites @ une température de

4,2 K, qu'il est d'ailleurs commode d'obtenir.
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Enfin, le fait de pomper un gaz froid, dont 1'absorption lumineuse a
une largeur Doppler de l'ordre de 100 MHz , impose pratiquement l'emploi d'un
laser monomode ou, dans le cas d'une cavité multimode (voir appendice 1), né-
cessite que 1l'intervalle entre mode soit trés réduit.

I8

I.C.2 - Valeur des paramétres expérimentaux

La différence essentielle par rapport & la température ordinaire ré-
side dans la trés faible valeur de la section efficace d'échange de métasta-
bilité. Bien qu'elle ne soit pas connue avec une grande précision, cette va-
leur a été mesurée [°’], et on peut en déduire une estimation du temps d'é-

change Tg dans un gaz de densité Ng (densité correspondant &4 1 torr a 300 K) :

1% = 0,35 ms (4,2 K) et T =1 NN
e e e g

Cette valeur différe de plusieurs ordres de grandeur de celle que l'on a &

température ambiante

T2 =2,210°% s (300 K) et To=3310°s (77 K)

Les autres paramétres expérimentaux (densité d'atomes métastables,
temps de relaxation) ont été déterminés de la méme fagon qu'a 300 K ou 77 K ,
et leurs valeurs ont été trouvées trés proches dans le cas de décharges

faibles.

En ce qui concerne les paramétres ajustables du modéle, nmﬁ et Tdep ’
la situation particuliére des trés basses températures permet a priori de les
estimer. En effet, on peut prévoir que les collisions dépolarisant 1'état 23P,
bien moins fréquentes & cause de la plus faible vitesse thermique, auront
moins 4'incidence sur le pompage optique pour une densité donnée. En premiére
approximation, on pourra donc négliger leur effet en prenant Tdep:°° . Quant

a la redistribution de vitesse dans 1'état métastable, compte tenu de la trés
faible probabilité des collisions d'échange a& basse température, on s'attend

4 ce qu'elle soit suffisante pour faire disparaitre pratiguement toute corré-
lation entre vitesse et polarisation. C'est pourquoi nous supposerons pour

les calculs gqui suivent que 1l'ensemble des métastables est effectivement

pompé par le laser, donc que nmﬁ==nm .



I.C.3 - Résultats numérigues

La figure I-16 montre les courbes calculées pour la polarisation nu-
cléaire P de l'état fondamental (traits pleins), et pour la polarisation nu-

cléaire <I>ni de 1'état 2381 (pointillés), donnée par :

Z Xa
L Aja,

lz 3 = (les Ai sont ceux de la table 1)
i i

en fonction de l'intensité du faisceau de pompe.

Les caractéristiques du pompage par la composante Cs seule (cercles)
sont simples & interpréter : au-delad de quelques dizaines de milliwatts, le
niveau F=3/2 de 1'état métastable est totalement polarisé, la quasi-totalité
de ses atomes étant dans 1'état A; . Toutefois, les atomes qui parviennent
dans le niveau F =1/2 par échange ou pompage hyperfin (via le niveau PB de
1'état 2°P) ne sont pas dans un état de spin nucléaire totalement polarisé :
il en résulte que la polarisation nucléaire <I>m dans l'état métastable at-
teint une valeur maximale, indépendante de la puissance laser, de l'orxdre
de 0,7 . Pour dépasser cette limite, il s'agit de dépeupler le niveau F=1/2
du métastable, par exemple en pompant en outre sur la composante Cy avec un
deuxiéme laser. Les courbes montrant l'efficacité du pompage lorsque 1la
puissance est partagée entre les raies Cy et Cs (carrés) révélent clairement
l'effet d'un tel pompage hyperfin. Le pompage avec la composante Cy est &
lui seul moins efficace (triangles) : c'est bien une "collaboration" qui

permet & Cy et Cs de mieux polariser les spins nucléaires.

Quant a l'orientation de l1'état fondamental, la formule (14) montre
que la compétition entre l'échange de métastabilité et la relaxation conduit

a une valeur stationnaire :
P = <I> T T +T
m r'/ ( e r)

Pour calculer les courbes de la figure I-16 , on a cheoisi Trg=Te==100 s , si

bien que P==<I>m/2 .

Le caractére essentiel du pompage optique a basse température est donc
qu'a cause de la faible efficacité de 1l'échange, la répartition de population
entre les sous-niveaux du métastable est essentiellement déterminée par la
lumiére de pompage et ne dépend guére de l'orientation de 1'état fondamental.

Il n'est donc plus nécessaire de faire usage d'une théorie non linéaire comme



Calcul de 1'efficacits du pompage optigque & une température de 4 K

On a porté les taux de polarisation nucléaire P de 1'état fondamental et <1 > de

1'4tat 235, en fonction de 1a puissance de pompage [ sur diversaes composantes.



celle que nous avons développée, un modéle beaucoup plus simple permettant

de déterminer 1l'état de spin du métastable dés que la puissance laser dépasse
quelques dizaines de milliwatts, car les termes de pompage deviennent domi-
nants pour l'évolution des populations (voir équations (12) et (13)). La po-
larisation de l'état fondamental ne dépend plus alors que de deux paramétres,
le temps de relaxation Tr et le temps d'échange Te , tous deux mal connus.
L'interét d'un tel modéle n'est alors pas tant de prévoir les taux de polari-
sation obtenus que de comparer diverses situations et d'interpréter leurs ré-

sultats respectifs.

I.C.4 - Résultats expérimentaux

La seul différence avec le dispositif expérimental déja décrit pour la
température ordinaire réside dans le fait que les cellules de pompage, qui
contiennent assez d'hydrogéne pour que se condensent quelques couches molécu-

laires sur la paroi, sont placées & l'intérieur d'un cryostat en verre, dans

un bain d'hélium-4 liquide.

Nous avons voulu tester le bien fondé de 1l'hypothése du § I.C.2 rela-
tive & la décorrélation totale entre vitesse et polarisation dans l'état mé-
tastable. Nous avons pour cela réalisé le montage déja décrit au § I.B.4.a
et sur la figure I-12 afin de mesurer la polarisation de chaque classe de
vitesse des atomes métastables par l'absorption d'un faisceau sonde. Toute-
fois, afin que cette sonde ne perturbe pas l'état de polarisation des atomes,
il convient que les temps de pompage qui y sont associés soient grands devant
le temps d'échange Ty ¢ cela conduit & une puissance de l'ordre du microwatt
ou moins pour la sonde. Compte tenu de la présence d'un faisceau de pompe de
plusieurs milliwatts auquél la sonde est superposée et de ses multiples ré-
flexions sur les parois du cryostat, il ne nous a pas été possible de mesurer
l'absorption d'un faisceau sonde si faible. Nous n'avons donc aucune preuve
expérimentale directe que tous les métastables sont effectivement pompés, et
si tel n'est pas le cas (nnf <nn3, alors la formule (14) conduit a trouver
comme valeur stationnaire de la polarisation

n

P=<I> T'/ (T —24+ T (17)
m Y e nmﬁ r

ot T; désigne le temps de relaxation du fondamental sous l'effet de sa rela-

xation intrinséque et de la relaxation ramenée par échange depuis 1l'ensemble
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1
des nm-nmﬁ métastables non pompés (1) :

11 nm--nmQ
' = + - Eve——
1/'1‘r 1/Tr

1

3 Tr Ng
L'expérience dont le résultat apparait sur la figure I-17 permet de

conclure que la relaxation ramenée par échange est négligeable. Les courbes

a et b représentent des signaux de décroissance de l'orientation du fonda-

mental une fois que le pompage optique est interrompu. Sur la courbe a , la

fléche indique l'instant od un champ de radiofréquence commence & étre ap-

pliquée sur la cellule a la fréguence de résonance magnétique du niveau

F=3/2 du métastable (de méme sur la courbe b ol l'on désoriente le niveau

F=1/2). A la précision de la mesure, on ne voit aucune modification du temps

de relaxation T; (ici de 1'ordre de 120 s) lorsque T, est artificiellement

rendu trés court. Dans le cas le plus général ol 1l'on n'a pas Tri» Ta * la

relaxation totale du métastable est donnée, d'aprés [17], par :

n S (11/3) + (9/2) (Te/Tr) 2

1/ o= 1+ B 2 ;|
g r 1+ (11/2) (T /T ) + (9/2) (1 /1)
A la limite ou Tr<« Te (cas d'une désorientation rapide par un champ de ra-

diofréquence), on a simplement :

o}

m 1
o + ——
1/Ty l/Tr N T
g e
Les courbes de la figure 17 montrent donc que (Ng Te/nm)»Tr : on déduit donc
qu'en l'absence de désorientation rapide (expérience de pompage optigue habi-

tuelle ou Tr §>Te), on a nécessairement T;¢=Trf=T1 .

Cette expérience donne en outre une information sur le temps d'échange,
puisque 1l'inégalité précédente peut aussi s'écrire Te > T; . Compte tenu de la
formule (17), on peut s'attendre & ce que la polarisation du fondamental soit
nettement inférieure & celle du métastable, et toujours assez faible, au mieux

égale a Tl/(T1+-Te) dans le cas de métastables tous et totalement polarisés.

Toute l'analyse précédente repose sur l'hypothése implicite que le seul

(1) A basse température, le temps T, est sans doute encore de l'ordre de gran-
deur du temps de diffusion des métastables vers la paroi (plusieurs milli-
secondes dans nos expériences), nettement plus long que le temps d'échange

Tg , Si1 bien que la formule (16) qui suppose T, > To est encore valide.
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mécanisme de transfert de moment cinétique entre le faisceau de pompage et
1l'orientation nucléaire P est celui pris en compte dans le modéle que nous
avons développé, l'échange de métastabilité. En présence d'un laser assez in-
tense, on peut toutefois imaginer que des collisions d'échange d'excitation
entre l'état123P , assez bien peuplé, et le fondamental, sont une autre voie
de transfert de moment cinétique, dont le rSle pourrait étre important lors-
que l'échange de métastabilité devient trés peu efficace [*°]. Afin de pou-
voir mesurer l'efficacité propre de cet autre processus, nous avons tenté
d'effectuer le pompage optique de ’He en maintenant le niveau 23s dépolarisé
par l'application d'un champ de radiofréquence désorientant simultanément
les deux sous-niveaux F=1/2 et F=3/2 . Aucun signal de polarisation nu-
cléaire n'a pu étre observé pour une puissance de pompe de quelques dizaines
de milliwatts, ce qui prouve que la contribution au pompage du fondamental
d'un transfert collisionnel direct d'orientation avec l'état 23P est négli-

geable.

Pour une décharge faible, la proportion d'atomes qui sont dans 1'état
235 est sensiblemeht la méme qu'ad haute température, de l'ordre de un pour
10% . Compte tenu de la plus faible largeur Doppnler, 1l'absorption du fais-
ceau de pompage est donc bien plus forte, de l'ordre de 10%/mm pour les
raies de plus grande intensité. C'est pourquoi nous avons choisi d'utiliser
une cellule moins ‘€paisse : 3,5 cm-de hauteur pour 5 cm de diamétre. Elle a
été remplie a4 température ambiante avec 1 torr de ‘He et 4 torr de H» .
Comme l'interprétation de la figure I-17 le suggérait, les taux de polarisa-
tion obtenus pour une puissance laser de 1l'ordre de 100 mW sont assez fai-
bles, ne dépassant pas 20% pour la meilleure raie. De plus, la figure I-16
laisse penser qu'une augmentation de la puissance de pompage ne permettrait
guére d'améliorer sensiblement ce résultat. Les efficacités des principales

raies pour 100 mW sont les suivantes :

Composante Ch C3 Cs Ceg Co Cs Cgqg

P (%) 8 15 18 12 9 9 14

La figure I-18 montre la variation de P avec la puissance du laser pour un
pompage sur la raie Cs : dans cette expérience, la cavité du laser était
choisie pour qﬁe soient rayonnés trois fréquences distantes d'environ 60 MHz ,
donc toutes dans la largeur Doppler des atomes. Contrairement & ce qui se

asse a haute température, il n'est guére plus efficace d'utiliser une telle
P D g P
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configuration au lieu d'un laser monomode, ce qui renforce l1l'idée que les
q

corrélations entre vitesse et orientation sont faibles pour les métastables.

Tout le probléme consiste donc, de fagon encore plus cruciale qu'a
haute température, & trouver le meilleur compromis entre une relaxation
aussi faible!que possible par la décharge et un peuplement du métastable

assez efficace pour maximiser le rapport Tr/(Te-fTr).

Remarquant que le meilleur compromis est toujours trouvé pour les dé-
charges les plus faibles, nous avons essayé d'entretenir des décharges au-
dessous du seuil d'extinction, en moyenne au moins. Cela est rendu possible
par l'utilisation d'une tension radiofréquence découpée, les impulsions HF
ayant une amplitude de 1l'ordre de celle utilisée pour une décharge continue
faible et leur taux de répétition étant suffisant pour que la densité de
métastables soit sensiblement constante (période courte devant le temps de
di ffusion des métastables vers la paroi, qui est de 1l'ordre de quelques mil-
lisecondes). On obtient ainsi des décharges réguliéres dont le niveau est
d'autant plus faible que le rapport cyclique de la HF découpée est plus
petit, qui sont caractérisées & la fois par des densités de métastables plus
faibles et des temps de relaxation plus longs. Malheureusement, nos expé-
riences ont montré que pour de telles décharges, le produit de la densité de
métastables par le temps de relaxation reste sensiblement constant, et l'ef-
ficacité du pompage optique est la méme .gque pour une décharge continue faible

alors que les Tr peuvent passer de quelgues minutes & prés gd'une heure.

Une autre possibilité pour diminuer la relaxation du fondamental est
fondée sur la remarque suivante : un des processus importants de perte d'o-
rientation est le couplage hyperfin qui, dans chague niveau de la cascade
radiative parcourue par un atome que la décharge a excité, transforme une
partie de l'orientation nucléaire en orientation électronique, perdue par
émission de lumiére polarisée (c'est d'ailleurs ce processus qui permet la
détection optique de l'orientation nucléaire du fondamental décrite au
§ I.B.1). Toutefois, l'effet de couplage hyperfin est d'autant plus faible
que l'atome est placé dans un champ magnétique élevé, causant une perte
d'orientation négligeable dés que la fréguence hyperfine est grande devant
l'inverse de la durée de vie des niveaux de la cascade considérés : ceci est
réalisé pour des champs de quelques centaines de Gauss. Bien entendu, la
présence d'un champ élevé modifie considérablement la trajectoire des élec-

trons et des ions dans le plasma de décharge, et la perturbe considérable-
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ment. Utilisant:un champ électrique HF colinéaire au champ magnétique stati-
que, ces effets sont toutefois réduits et la figure I-19 montre les résultats
obtenus dans divers champs magnétiques Bg pour une puissance de pompage de
l'ordre de 50 mW sur la raie Cs , ainsi que les temps de relaxation T; cor-
respondants., La présence d'un champ By élevé diminuant la fraction d'orien-
tation transférée & la lumiére de fluorescence de la raie utilisée pour la
détection optique -c'est précisément ce phénoméne qui permet un rallonge-
ment de Tr— la mesure de la polarisation nucléaire a toujours été faite en
champ faible une fois le pompage achevé dans By . Clairement, les temps de
relaxation sont d'autant plus longs que Bp est élevé, et les polarisations
obtenues leur sont sensiblement proportionnelles, ce qui suggére que la den-
sité des métastables et leur taux de polarisation ne sont pas affectés par
le champ By . Deux raisons nous ont empéché d'employer un champ plus élevé.
Tout d'abord, nous ne disposions pas de bobines fournissant un champ supé-
rieur 4 400 Gauss suffisamment homogéne, mais surtout la dégénérescence en
énergie de la raie Cs est levée en champ intense : les trois transitions
correspondant & la polarisation O+ (voir table 2) différent en fréquence
d'une quantité de l'ordre de la largeur Doppler dans un champ de 200 G . Le
pompage optique en champ élevé requiert donc l'emploi d'un laser dont la
structure de mode est adaptée & la structure Zeeman de la raie Cs , et la
stabilité en fréquence d'un tel laser est en général insuffisante compte
tenu de la faiblle largeur Doppler & basse température. Malgré ces difficultés
les résultats obtenus montrent clairement que l'efficacité du pompage optique
a4 forte puissance croit avec le champ magnétique, et rien n'interdit d'espé-

rer obtenir des ‘taux de polarisation supérieurs a 30%

Enfin, la derniére voie gue nous avons explorée pour tenter d'amélio-
rer le rapport Tl/(Tl'FTe) a consister a tenter d'augmenter la densité de
métastables dans des décharges faibles en faisant du pompage optigue sur des
mélanges 3He - "He . Il existe en effet dans les mélanges un processus analo-

gue aux collisions d'échange de métastabilité dans *He pur :
SHe (1!Sg) + “He(2%s) 5 3He (2%s,) + “He (1'sy)

Il existe une différence isotopique d'énergie d'excitation A entre les

He d'environ 10 K qui , a basse tempéra-

états métastables de "He et de
ture, interdit pratiquement la réaction inverse de transfert d'excitation.

Plus précisément, si n3 et N3 sont les densités de métastables et d'atomes
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3

dans l'état fondamental de He , ny et Ny celles de ‘He , 1'état d'équilibre

sous l'effet de ce seul processus sera, a la température O :
(n3/ny) = (N3/Ny) e(A/e)
i
si bien que la conversion des métastables de “He en métastables de ‘He peut
étre trés importante. Elle sera toutefois limitée par la destruction des mé-
tastables sur la paroi comme le montre le modéle suivant. Si ng et n) sont
les densités stationnaires que peuplerait la décharge en l'absence de ce pro-
cessus de conversion, et T3 et T, les temps caractéristiques de destruction

des métastables, on aura les évolutions :

dn
7§§-= (ng/Ta) - (n3/T3) + Yu3z nu - Y3y N3
%%?-= (nd/Ty) - (Ny/Ty) + Yay N3 = Yu3 Ny

ol Y43 et Yzy sont les taux de conversion de métastables d'“He en 3He et

d'*He en “He respectivement.

=~

Si bien qu'a l'équilibre :

(ng/Ta)' o

- ng [(1/T3ﬁ + Yiu] + ny Yus

. N3 Ysuy - du [(1/T4) + Yus]

(nd/14)

La probabilité d'exXcitation par la décharge étant la méme pour un atome de

3He ou de "He , les densités ng et ng seront proportionnelles & N3 et N, et

on tire aisément :

1 + Yyu3 [Tq+T3 (NM/NB)]

(n3/ny) = (N3/Ny)
1 + vs3y4 [T3+Tq (N3/N'+)]

Tant que les temps de conversion sont assez courts devant les temps

caractéristiques dd di ffusion, la formule précédente se simplifie en
i
(n3/ny) = (Yu3/Y34s)
qui n'est autre que la répartition maxwellienne déja écrite. Par contre, a

trés basse température ou le temps de conversion (1/vyj3,) diverge, l'effica-

cité de la conversion est limitée &



- 39 -

(n3/ny) = (N3/Ny) Yuz [Tu+ T3 (Ny/N3)]

Pour une cellule remplie & 300 K avec 0,5 torr de chaque gaz ou
(N3/Ny) =1 , les temps T3 et Ty sont de 1l'ordre de quelques millisecondes et
(1/Y43), comhe le temps d'échange Te , est de 1l'ordre de quelques dixiémes
de millisecondes. Dans ces conditions, le rapport (ns3/n,) sera limité & une
valeur de l'ordre de 20 , alors que la répartition maxwellienne donnerait
(n3/ny) =11 4 4,2 K et (n3/n,) =800 & 1,5 K . Nous avons mesuré ces densités
par absorption d'un faisceau sonde, et les valeurs trouvées sont en bon ac-
cord avec un tel modé&le puisque (n3/ny) =131 3 4,2 K et (n3/n,) =25+5 a4
1,5K . Ainsi, méme & 4,2 K , la conversion est quasi-totale, et on a une
densité de métastables identique dans une cellule contenant de 1'°%He pur ou
une forte proportion de “He , le nombre d'atomes 4d'’He & polariser étant
plus faible dans le premier cas. Toutefois, et bien gqu'une telle situation
paraisse plus favorable & un pompage optique efficace, les taux de polarisa-
tion obtenus dans des cellules contenant dix fois plus de “He que de 3He ne
dépassent guére ceux que l'on obtient avec de 1'%He pur. De plus, dans la
plupart des situations ou l'on désire avoir un échantillon d'3He polarisé,

la présence d'une grande proportion d'“He se révéle génante comme on le
p g prop

verra au § II .

Le pompage optique par laser de ’He a basse température est donc une
méthode permettant d'obtenir des taux de polarisation relativement impor-
tants (20 & 30% &4 4,2 K, 3% a 0,5 K [®®]), sensiblement supérieurs a ceux
obtenus avec une lampe & décharge classique. Néanmoins, la sévére limitation
qu'impose la faible section efficace d'échange de métastabilité semble dif-
ficilement contournable et les résultats théoriques et expérimentaux que
nous avons obtenus indiquent qu'on ne peut espérer obtenir des performances
comparables & celles de la température ordinaire. L'intérét de cette méthode
est donc restreint aux situations ol il n'est pas crucial d'avoir de trés
forts taux de polarisation (études de relaxation par exemple). Nous verrons
toutefois (§ I.D) qu'il est malgré tout possible d'obtenir & basse tempéra-

ture des taux de polarisation élevés.

I.D - Les doubles cellules

Le pompage optigue étant, nous l'avons vu, bien moins efficace aux

températures cryogéniques qu'a température ordinaire, la préparation d'un

gaz froid d'3He trés polarisé n'est pas directement possible. On peut par



Fig. [-20

300 K

Vue d?ensemble d'une double cellule utilisée pour le pompage optique de *He.

Le volume V,,siége du pompage, est a température ordinaire, et les atomes
orientés diffusent jusqu’au volume %_,placé a basse température.

En b, on a schématisé le dispositif fixant la variation de température
le long du tube joignant V, & V, :un tuyau de cuivre (Cul interrompu sur
quelques mm et isolé par de la mousse (M) force la plus grande partie
du tube A& €tre plus chaud que 100 K you plus froid que 10 K.
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contre envisager d‘orienter les atomes & température ordinaire, puis les re-
froidir 4 la température désirée. Refroidir dans son ensemble une cellule
scellée n'est pas envisageable, puisque la présence d'hydrogéne, indispensa-
ble pour limiter la relaxation sur les parois & basse température, interdit
tout pompage optique lorsqu'il est gazeux. On peut, bien sir, introduire
1'hydrogéne nécessaire aprés pompage optique et avant refroidissement, mais
une telle procédure est délicate. Une autre possiblité consite & utiliser
une cellule constituée de deux volumes, 1l'un & température ordinaire ou les
atomes sont soumis au pompage optigque, l'autre & basse température, reliés
par un tube permettant le transport par diffusion des atomes orientés (voir
figure I-20a). Nous allons dans un premier temps discuter les contraintes
caractéristiques d'une telle géométrie,puis nous montrerons que de telles
cellules permettent effectivement de préparer un gaz polarisé dans des con-
ditions assez favorables pour avoir, entre autres, permis la mise en &vi-

dence d'ondes de spins décrite dans la deuxiéme partie de ce mémoire.

I.D.1 - Problémes spécifiques aux doubles cellules

Le préalable nécessaire & la construction de l'orientation nucléaire
dans l'ensemble d'une cellule telle que celle représentée figure I-20 est

qu'en tout point la relaxation soit assez faible.

Ainsi, en premier lieu, la relaxation en volume causée par l'inhomo-
généité du champ magnétique (discutée au § I.B.1) doit-elle &tre réduite par
l'emploi d'un champ suffisamment homogéne sur l'ensemble de la cellule. On
trouvera dans l'appendice 2 la description d'ensembles de bobines assez sim-
ples & réaliser permettant d'atteindre un tel résultat. Le second probléme
est 1lié & la relaxation sur la paroi dans la région froide de la cellule
comme dans le cas de cellules scellées, l'emploi d'un enduit d'hydrogéne
permet de réduire considérablement cette relaxation. Toutefois, un tel en-
duit ne saurait &tre homogéne dans une cellule ot la température n'est pas
uniforme : & 1'équilibre thermodynamique, 1l'essentiel de 1'hydrogéne est
condensé sous forme solide au point le plus froid, et seule l'attraction de
Van der Waals par la paroi permet la formation d'une ou quelques coucheééﬁo—
léculaires dans les régions moins froides. Un modéle thermodynamique élémen-
taire, du type de celui développé dans la référence [?’], permet d'estimer
1'épaisseur (en nombre de couches n) d'un film d'hydrogéne sur une paroi de
verre & la température 8 lorsque 6y est celle du point le plus froid

(60 =412 K)



n=4 pour 6 - 6, = 0,02 K
n=3 pour 0 - 6y = 0,1 K

n=2 pour 0 - 6, = 0,5 K

1
w
~

n=1 pour 8 - 6

Bien évidemment, il convient de ne pas accorder trop de crédit aux
valeurs numériques tirées d'un modéle continu valable dans le cas de films
épais, mais ces ordres de grandeur montrent clairement que la présence d'un
gradient de température sur la cellule interdit d'avoir un enduit épais ail-
leurs qu'au point le plus froid. On est néanmoins assuré de la formation
d'une monocouche pour toute température inférieure a une valeur de l'ordre
de 10 K , le verre étant essentiellement nu au-dessus. Tout le probléme
consiste donc & réduire le plus possible la taille de la région de la cel-
lule dont la température est de l'ordre de 10 &4 20 K , assez élevée pour que
l'enduit soit absent mais assez basse pour que le verre soit fortement rela-
xant. Pour cela, le tube en verre connectant les deux parties de la double

cellule est entouré d'un tube de cuivre, maintenu & la température ordinaire
4 une extrémité, trempant dans 1'hélium liquide & l'autre, et interrompu sur
quelques millimétres au-dessus du point le plus haut atteint par le bain
d'hélium (voir figure I-20b). Une isolation thermigque sommaire (par de la
mousse plastique) de léensemble permet & la section froide d'étre partout
au-dessous de 5 ou 6 K; et a la section chaude  au-dessus de 100 X . Par ce
procédé, la surface la;plus relaxante voit ainsi sa dimension trés réduite,
et de plus les variations de niveau d'hélium dans le cryostat n'ont guére
d'incidence sur la carte des températures de la cellule, ce gqui réduit les

problémes liés a4 la faible mobilité de l'enduit, ou a la variation de la

pression dans la cellule.

D'autre part, l'utilisation, nécessaire, d'un enduit dans la partie
froide de la cellule impose une limite supérieure & la température du point
le plus froid. En effet, si celle-ci dépasse 5 K environ, la pression par-
tielle d'hydrogéne est trop importante pour gue le pompage optigue puisse
étre effectué dans la partie supérieure de la cellule du fait de la destruc-
tion des métastables par collision avec les molécules H; . Cependant, comme
la présence d'hydrogéne n'est destructrice que pour les atomes métastables,
il est possible, une fois l'orientation obtenue dans 1l'ensemble de la cel-

lule, d'interrompre la décharge puis d'élever la température de la partie
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I
froide de la cellule tout en gardant un temps de relaxation assez long pour

l'ensemble des atomes.

Une derniére particularité des cellules doubles est que, contraire-
ment aux cellules cylindriques pour lesquelles le temps de diffusion trés
court assureé que l'aimantation est homogéne, la géométrie particuliére per-
mettra d'avoir des orientations trés différentes en des points éloignés de
la cellule. Plus précisément, et dans le cas des cellules que nous avons
utilisées (voir figure I-20), on peut faire une description assez simple
de 1l'évolution de l'aimantation sous l'effet de contraintes appliquées lo-
calement (pompage ou relaxation). En effet, ces cellules sont formées d'un
volume Vi & une température 0; =300 K , dans lequel l'orientation P; est
homogénéisée par une diffusion rapide, d'un volume V; & une température 0,
(1K € 62 €10K) , dans lequel l'orientation P; est également homogéne, et
d'un long tube, dans lequel la température, l'aimantation et la densité
sont inhomogénes, qui couple les orientations P; et P, . L'appendice de la
référence [*°] donne un modéle permettant de calculer les évolutions de P,
et P2 en tenant compte de la relaxation dans V; et V2 , mais aussi dans la
région localisée du tube ol la température est entre 10 et 30 K . Nous nous
contenterons ici d'estimer les temps caractéristiques de couplage des orien-
tations P; et P, . D'aprés [“°1 on a :

!
Pr =Y, (Pol-P1) +cx (BP, =Py - T, P (18)

Py

n

c (a Pj - Py) - Ty Py (19)
i

ol (1/Yp) est le temps de pompage vers l'orientation limite Py dans le volume

Vi , T1 et T2 les taux de relaxation dans V; et V, , O et B les fractions

d'orientation transférées de V), & V; et de V2 & V) respectivement (en 1l'ab-

sence de relaxation dans le tube, a=8=1), et x est donné par

<

2 8y
1 02

X
il
™R

<

le temps de couplade que nous allons calculer, (l/c¢), est complétement ae-
terminé par la géométrie de la cellule, et s'interpréte comme le temps ca-
ractéristique de transport par diffusion des atomes de Vz jusqu'a V) (en

1'absence de toute relaxation). Ce temps ne dépendra que de "1'impédance" &

la diffusion du tube connectant les cellules, et en particulier de la varia-
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tion de température (et de densité) le long de ce tube. Le flux d'aimanta-
tion diffusant étant constant le long du tube, l'impédance (définie comme
rapport de la différence d'aimantation en deux points au flux qu'elle induit)
est une grandeur additive. En premiére approximation, le tube est formé de
deux partieg en série, de longueurs %) et %2 , & des températures 6; et 0}
(8] = 6, et 8 =~ 02). Pour un tube de longueur & , de diamétre d et dans le-
quel le coefficient de diffusion est D (dépendant de la température et de

la pression), le nombre n d'atomes diffusant par unité de temps d'une extré-
mité & l'autre du tube donne le flux d'aimantation sous l'effet d'une dif-

férence de polarisation AP entre les extrémités

4

—— AP n=-DVP=-D (AP/Q)
ma?
On en tire
. __ma’Dp
n = 42

Le temps caractéristique T pour qu'un atome issu d'un volume V fran-
chisse par diffusion une longueur % est le rapport du nombre total d'atomes

n contenus dans V , a n

T = (n/n) = B!-. 4
ma’p

Dans le cas ol l'on considére les deux sections £; et £, en série, ce

temps, qui n'est autre que (1/c¢), devient

(1/c) = —V2 P2, p 2R
1d2R D181  D20»

Dans nos expériences, la longueur £, est de l'ordre de 10 cm , et
£, 60 cm : dans ces conditions, l'impédance de la partie froide du tuyau
domine le temps T (ceci s'explique par la plus grande densité du gaz froid).
Etant donnée la valeur de D, (pour He a 4,2 K , le coefficient de diffusion
vaut 110 cm?/s pour un gaz de méme densité qu'un gaz a 300 K & la pression

de 1 torr [*%]), on obtient pour le temps T & 4,2 K :

Vo 22
-2

(1/c} = 0,83 p a

{p en torr, les longueurs en cm) (20)
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Si la pression du gaz est 1 torr, V; =10 cm? , 2,=10 cm et d=0,3 cm
on trouve un temps de l'ordre de 14 minutes, valeur en accord avec celle

mesurée [“°].

Il est donc impératif, pour qu'une fraction notable du taux de pola-
risation obtenu dans la partie chaude de la cellule soit transférée dans la
partie froide, que les taux de relaxation dans cette derniére soient effec-
tivement trés réduits. D'autre part, le temps nécessaire pour obtenir un
gaz froid polarisé par cette méthode, de l'ordre de 1l'heure, est bien plus
long que par une méthode de pompage optique direct. Enfin, la pression étant
conditionnée par l'efficacité du pompage optique (entre une fraction de torr
et quelques torr), la densité du gaz froid polarisé sera bien plus élevée
dans une double cellule, de l'ordre de 10!8 atomes/cm3 , que dans une cel-

lule pompée & basse température.

I.D.2 - Résultats expérimentaux

Deux aspects essentiels caractérisent l'intérét des doubles cellules :
1l'efficacité du transfert de polarisation, donc le taux d'orientation obtenu
a basse température, et le domaine de température, déterminé par le temps de

relaxation paroi, dans lequel un gaz ainsi préparé peut étre utilisé.

Nous avons :employé deux méthodes pour mesurer la fraction de l'orien-
tation transférée.a basse température. La premiére, décrite dans la référence
[*°], utilise 1le fait que les orientations P, et P, sont couplées (équations
(18) et (19)), donc que la seule détection de l'orientation P; donne des in-
formations sur P, ;: on mesure ainsi que plus de 90% de l'orientation obtenue
par pompage optique est transférée au gaz froid au bout d'un temps suffisant
(plusieurs fois le temps d'échange (1/c), qui est de 1l'ordre de 1000 s).
L'autre méthode employée est une mesure directe de 1l'aimantation dans la par-
tie froide de la cellule par une détection radioélectrique de la résonance
magnétique nucléaire (RMN) des spins de *He . La méthode et le dispositif ex-
périmental seront décrits en détail dans la seconde partie de ce mémoire,
ainsi que les limites de sa précision. Disons simplement ici gu'elle confirme
que la polarisation P, est trés proche de P, , et peut atteindre ou dépaséer

50% .

On sait que dans une cellule simple directement pompée & basse tempé-
rature, les temps de relaxation sur un enduit d'hydrogéne, s'ils sont trés

long & 4,2 K , peuvent devenir courts -de l'ordre de 100 s ou moins- au-des-

sous de 2 K environ [27].
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Dans le cas d'une cellule double, l'évolution de l'orientation P,
sous l'effet de la relaxation paroi locale (terme en I'; dans (19)) est plus
complexe, et deux cas peuvent étre envisagés suivant que P; est maintenue
constante par pompage optique, ou laissée libre d'évoluer (la décharge étant
éteinte). Dans le premier cas, Py atteint une valeur stationnaire de 1l'ordre
de (c P;/T2) avec une constante de temps 1/(c+T2), et 1l'effet de la relaxa-
tion est une limitation de l'efficacité du transfert de polarisation : expé-
rimentalement, cette efficacité reste proche de 1 tant que la température
reste supérieure & 2,5 ou 3 K . Dans le second cas, P; et P, décroissent
toutes deux vers zéro, mais la situation sera différente suivant l'ordre de
grandeur relatif de [ et ¢ . C'est ainsi que, partant d'une méme situation

P} 2P, (préparée avec 0, =3 ou 4 K), deux cas extrémes pourront se présenter

. Si ', €« ¢, tout au long de 1l'évolution P; =P; décroitra avec une
constante de temps qui est celle du mode propore le plus lent de (18) et (19)
pour Yp==F1==w , c'est-a-dire (x+ 1)/xI'> . Pour une cellule ou V; =100 cm?®

et V2 210 cm® . la plupart des atomes sont dans V2 (x> 1), donc la relaxation
de l'orientation se fait avec un taux proche de T, : nous avons effectivement

mesuré des temps de relaxation de plusieurs heures pour 8, =4,2 K .

. 81 T2»c , 1'évolution dans V; est essentiellement découplée de P,

et décroit avec un taux proche de T, .

Pour toute situation intermédiaire, comme on a toujours P; >P; , le
taux de décroissance de P2 ne donnera qu'une borne inférieure pour I'; , et

il s'agit d'analyser la décroissance de P; pour pouvoir extraire [a .

Une telle procédure conduit & un ensemble de résultats pour ['; en
fonction de la température 8, représentés sur la figure I-21 : pour des tem-
pératures 6 i 2 K on trouve un comportement des temps de relaxation compati-
ble avec la théorie et les mesures de la référence [27] ; par contre, T de-
vient & peu prés indépendant de la température au-dessous de 6, *1,8 K . Ce
résultat est a rapprocher de ceux de la référence ["!] et peut s'interpréter
par le fait que, dans nos cellules, la densité est suffisante pour que s'ad-
sorbe vers 1,6 a4 1,8 K une monocouche compléte de *He , tout abaissement ul-
térieur de la température n'ayant alors plus d'effet sur le nombre d'atomes
adsorbés soumis & la relaxation paroi. L'ordre de grandeur trouvé pour le
temps de relaxation lorsque 02 <1,8 K est d'ailleurs compatible avec les

temps de relaxation en phase adsorbée estimés dans [27].
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Les doubles cellules présentent donc sur des cellules simples direc-
tement pompées & froid deux avantages importants : on sait y préparer un gaz
trés polarisé, et en outre la plus grande densité qui régne dans leur partie
froide permet d'atteindre des températures bien plus basses avec un temps de
relaxation essentiellement constant (de quelques dizaines de minutes dans la
géométrie décrite), suffisant en général pour mener & bien les expériences

pour lesquelles le gaz a été préparé.

I.D.3 - Applications possibles

L'emploi de doubles cellules est, nous venons de le voir, une méthode
permettant d'obtenir & basse température un gaz trés polarisé, et répond en
cela a4 l'objectif que nous nous étions fixé : permettre la mise en évidence
sur ses propriétés de transport d'effets quantiques dans 2Het . Un tel sys-
téme peut étre intéressant en vue d'autres expériences pour lesquelles,
outre le taux de polarisation, la densité du gaz est un facteur important
(par exemple la réalisation de cibles polarisées pour 1l'étude de réactions
nucléaires) [*®]. on a vu au § I.B.4.b que le pompage optique n'est efficace
que pour des densités de l'ordre de 10'® atomes/cm® . Une compression méca-
nique du gaz ainsi polarisé est ensuite possible [*?], mais une double cel-
lule permet d'obtenir directement des densités de l'ordre de 10!® atomes/cm®
gaz qu'on peut ensuité songer & comprimer.(.le point critique. de 3He est ob-
tenu pour pc==1,15 atmosphére, TC:=3,33 K ,4nc==8,3 102! cm_3), ou refroidir
(la limite étant fixée par la liquéfaction, la densité de vapeur est de

1'ordre de 10!'° cm ® vers 0,6 K).

Une autre utilisation possible de la technique des doubles cellules
est 1'étude des systémes diphasiques liquide-vapeur de 3He . En effet, si le
point froid est & une température de l'ordre de 0,6 K , la pression de vapeur
saturante est adaptée au pompage optique dans la partie chaude de la cellule.
On peut espérer ne pas étre limité par la relaxation paroi, d'une part parce
que rien n'indique que son taux, sensiblement constant entre 1,8 et 1,2 K ,
doive augmenter & plus basse température, et d'autre part parce que l'on
sait que, méme a faible densité de 3He , un film de' “He superfluide permet
d'avoir des temps de relaxation assez longs au moins au-dessus de 0,5 K [3%].
La relaxation en volume dans le liquide, due a l'interaction dipéle-dipdle
entre spins nucléaires voisins, est bien connue et dans ce domaine de tempé-

rature se fait en des temps de 1l'ordre de 300 s [(*31(*"]. Le seul probléme,
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ouvert, en vue de l'ﬁtilisation de la technique des doubles cellules pour la
préparation de liquide polarisé ou pour 1'étude de 1l'équilibre liquide-vapeur
est la relaxation pouvant intervenir & l'interface ; cet obstacle ne semble
toutefois par insurmontable. I1 faut d‘'ailleurs noter qu'une tentative de
préparation de liquide & partir d'un gaz polarisé a température ordinaire a
déja été faite par le passé ['°], mais que l'absence d'enduit cryogénique
avait empé&ché d'observer plus de 0,1% de polarisation. Remarquons enfin qu'-
une telle technique permettrait d'obtenir de forts taux de polarisation,
mais pour des volumes de liquide assez faibles : avec les puissances laser
actuelles, il faut quelques dizaines de secondes pour polariser les 1018
atomes d'une cellule & température ambiante, et compte tenu du temps de rela-
xation réduit dans le liquide, on ne peut espérer maintenir contintment

3 e 3He liquide. Si par contre on accumule & 4,2 K ,

orienté plus de 0,1 mm
ol les temps de relaxation sont longs, du gaz polarisé, un refroidissement
ultérieur rapide permettrait de préparer une dizaine de mm*® de liquide pola-

risé qui ensuite relaxerait en quelques minutes.
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CHAPITRE II

1

DETECTION DIRECTE D'ONDES DE SPIN DANS *He+#

=

Nous avons rappelé en introduction & ce mémoire que dans un gaz pola-
risé a4 basse température la dynamique des collisions peut étre profondément
affectée par 1l'état de spin des atomes, et qu'il en est de méme pour 1l'en-
semble des propriétés de transport d'un tel ‘gaz. Dans la suite, nous nous
intéressons a la diffusion d'aimantation dans Het . Contrairement & la si-
tuation habituelle ou la diffusion est un processus purement dissipatif qui
donne lieu, lorsque la géométrie du systéme fixe les conditions aux limites,
4 une série de modes purement amortis, nous verrons qu'une conséquence de
1'indiscernabilité des atomes et des effets d'échange est que les modes de
diffusion deviennent oscillants et peuvent étre décrits comme des ondes de
spin ayant une fréquence et un amortissement bien définis. C'est donc d'un
nouveau phénoméne de propagation qu'il s'agit, le seul classiquement rencon-

tré dans les gaz étant associé aux ondes sonores.

Dans un premier temps, nous tenterons de donner une image simple de
"l'effet de rotation de spins identiques" et nous verrons que l'équation d'e-
volution des courants d'aimantation établie dans [3] permet d'obtenir la re-
lation de dispersion des ondes de spin liant leur fréquence & leur amortis-
sement. Nous discuterons ensuite les conditions requises pour leur mise en

évidence, et présenterons les résultats expérimentaux obtenus. Nous analyse-
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rons enfin 1'intérét spécifique de la méthode de détection directe que nous

avons employée.

II.A - Origine et caractéristiques des ondes de spin

1

IT.A.1 - L'effet de rotation de spins identiques

Considérons une collision entre deux atomes dont les états de spin
sont (h/2)3} et (h/2);2 (;1 et 32 sont des vecteurs unitaires) et intéressons
nous & l1l'état de spin de 1l'atome quittant la zone de collision dans une di-
rection donnée. Cet état peut étre décrit par un vecteur ; , de module 1 si
le spin est totalement polarisé, ou inférieur 4 1 pour un mélange statistique
ol la polarisation de spin n'est que partielle. Nous supposons que les spins
nucléaires sont totalement libres, aucun hamiltonien n'agissant sur eux (le
couplage avec un champ magnétique extérieur peut étre éliminé par passage
dans le référentiel de Larmox). Dans ces conditions, on s'attend classique-
ment & ce que le vecteur de polarisation 3 soit une moyenne de 31 et 32 pon-
dérée par les probabilités que ce soit l'atome 1 ou l'atome 2 gui parte dans
la direction considérée ; dans ces conditions, P serait toujours dans le
plan défini par ;1 et 32 . En fait, pour des atomes identiques, nous allons
voir qu'il n'en est rien : les termes d'interférence entre les deux amplitu-
des de diffusion assoéiées respectivement au processus ol c'est soit 1l'atome
1, soit 1'atome 2 , q@i est détecté, font que ) n'est pas simplement une
moyenne pondérée de 3ﬁ et ;2 et peut gquitter leur plan : c'est l'effet de
"rotation des spins identiques" que nous décrivons dans ce paragraphe. La
figure suivante schématise dans le référentiel du centre de masse les deux’

processus qui interférent pour créer cet effet :

A
Avant de le décrire, revenons sur les effets d'interférence qui se
produisent dans une collision, tout d'abord en 1'absence d'effets d'indiscer-

nabilité des particules. Considérons comme sur la figure II-l-a un pagquet
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d'ondes planes, noté 1 , qui se propage vers une région 2 ou il est diffusé
par un potentiel. Aprés interaction, la fonction d'onde de la particule ré-
sulte de l'addition cohérente de deux ondes : une onde sphérique diffusée
sortante et le paquet d'ondes planes transmis, qui s'est propagé comme en
1l'absence dé potentiel. L'onde sphérique correspond & la probabilité de voir
la particule diffusée ; la conservation de la probabilité (unitarité) impose
gue l'onde transmise soit affaiblie, et c'est un effet d'interférence des-
tructive vers l'avant entre le paquet d'ondes planes et 1l'onde sphérique
sortante qui assure cette conservation. Ce phénoméne porte souvent le nom

de théoréme optique : l'effet d'interférence destructive est proportionnel

& la partie imaginaire de l'amplitude de diffusion dans la direction avant
[Im £(0)] . Si maintenant la diffusion s'effectue, non sur un potentiel fixe
mais sur une autre particule, cette derniére peut subir un effet de recul
dans la collision, ce qui entraine la présence d'une seconde onde sphérique
sortante, notée 2 sur la figure II-1-b . Tant que les deux particules ne
sont pas identiques, il n'existe pas d'effet d'interférence entre cette se-
conde onde sphérique et le pagquet d'ondes planes transmis, puisque ces ondes
sont associées & des particules discernables. Si de plus, les deux particules
sont munies de spins que nous supposons toujours libres, les deux ondes sphé-
rique 1 et plane transmise 1 correspondent exactement au méme état de spin
(h/2)gl : comme on peut s'y attendre physiquement, la mesure de l'état de
spin des particules transmises ne peut donner que le méme état de polarisa-
tion (h/2)31 que la particule incidente. Seules les particules 2 de recul
ont un vecteur de polarisation différent, mais cela ne concerne pas le fais-
ceau transmis (que l'on peut en principe isoler expérimentalement par des
diaphragmes convenables). Pour résumer la situation pour des particules dis-
cernables, le seul effet d'interférence concerne la diminution de l'inten-

sité du faisceau transmis et n'affecte en rien sa polarisation.

Pour des particules identiques, un effet supplémentaire d'interférence
se produit car il n'est plus possible de distinguer par leur numérotation les
ondes sphériques diffusées 1 et 2 (sauf dans le cas particulier ol les états
de spin sont orthogonaux, c'est-a-dire 32==-;1) . 51 1'on s'intéresse au
faisceau transmis par exemple, il faut faire interférer le paquet d'ondes
sphériques de recul (fig. II-1-b) et le pagquet d'ondes planes transmises. Cet
effet d'interférence fait en général intervenir non seulement Im £(7) mais
aussi Re f(T) ; le premier terme correspond & une variation de la section ef-

ficace, donc de l'intensité du faisceau transmis, due aux effets d'indiscer-



Fig. II-1-a

Di ffusion d'une onde plane (1) sur un centre fixe (2). L'onde incidente
est partiellement fransmise, partiellement diffuséc en onde sphérique.

Ftg. II-1-b

Diffusion d’une onde plane (1) par un atome (2). Sont superposées apres collision
la partie transmise de 1'onde incidente et 1'onde sphérique (centrée sur le lieu
de la collision) associde au rvecul de l1'atome (2)..
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nabilité entre particules ; le second terme modifie seulement 1'état de spin
des particules du faisceau transmis sans modifier leur nombre, et c'est lui

qui porte le nomde "terme de rotation de spins identiques".

Il est & noter que les deux ondes sphériques des figures II-1-a et
II-1-b peuveht également interférer (toujours si 32 # -31) ; ainsi apparait
également un effet de rotation des spins identiques dans la diffusion laté-
rale. L'effet de rotation dans la direction avant s'apparente en optique &
un effet d'indice anisotrope, comme l'effet Faraday ; c'est un effet cohé-
rent entre les collisions et c'est lui qui peut étre interprété en termes de
"champ moléculaire" dans le vocabulaire usuel dans l'étude des fluides de
Fermi. En revanche, l'effet de rotation dans les directions latérales con-
duit & une addition incohérente des effets des collisions, donc distinct &

un effet d'indice ou de champ moyen.

Ainsi, bien qu'aucun couplage {(par exemple magnétique) n'affecte les
spins pendant la durée d'une collision, l'indiscernabilité guantique se tra-
duit par une modification, & chaque collision, du spin nucléaire des atomes.
Comme le spin total est conservé, il ne peut s'agir que d'une rotation de 31
et 32 autour de leur somme 314-32 : c'est 1l'effet de rotation de spins iden-
tiques représenté sur la figure II-2 . Un tel effet n'est important qu'a
basse température, ou la longueur d'onde thermique AT des atomes devient
comparable & la distance minimale d'approche des atomes en collision (dis-
tance de coeur dur du potentiel interatomique a) (1), donnant lieu a des

termes d'interférence significatifs.

II.A.2 - Diffusion de l'aimantation transverse

Si 1'on envisage maintenant de multiples collisions d'un atome dans
un état de spin initial h/2 ;1 sur une cible formée d'atomes ayant une pola-
risation ; , la rotation de 31 se fera en moyenne autour de g . Dans une
cellule ol l'orientation ; est uniforme, l'effet de rotation de spins iden-
tiques (autour de 3) ne peut donc avoir aucun effet sur la polarisation de

spin, ce qui est une simple conséquence de la conservation du spin total

lors des collisions. Si par contre il existe un gradient d'aimantation pré-

(1) Rappelons que Ap = h/V2Tm3kT . Pour *He , la portée du potentiel a est de
l'ordre de 2,6 A , tandis que AT==3 ARa 10k, Ap =10 Aa1k,
Ap =30 ARao,1k.



Fig. 1I-2
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Effet de rotation de spins identiques lors d'une collision

En a, avant collision, les atomes sont dans des états de spin Pf et PZ
En b, pendant la collision, 1’effet de rotation de spins identiques fait
precesser P, et P, autour de leur somme ,dirigée selon 17axe z (voir
page 30) ¢

En ¢, apres collision, les états de spin Pf et F, différent (par une
rotation) des etate initiaux.
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sentant une composante transverse gl(;) , la diffusion des atomes, qui en-
traine l'apparition d'un courant d'aimantation, donne lieu & un effet de
rotation de 31 autour de ; schématisé sur la figure II-3 . Ce processus de
rotation de spins identiques est la cause d'un terme supplémentaire dans
l'égquation qui lie les courants & l'aimantation, tirée de la référence 3],
qui traduit que les courants eux mémes précessent autour de ; (on supposera
que le champ magnétique est nul sur l'échantillon, ou bien qu'il est homo-
>

géne, colinéaire & P , et que 1l'on s'est placé dans le référentiel tournant

a la fréquence de Larmor) :

- 9 > > >
Jk(P) = - Dy 5;;‘ P(r) + u P(r) X Jk(P) (1)

<>
ou Jk(P) a pour composantes Jk(Px) R Jk(Py) et Jk(Pz) , Do est le coefficient
de diffusion classique et U un paramétre caractéristique de 1l'importance des
effets d'échange, Do et U étant calculables & partir de la connaissance des
potentiels atomiques. On a représenté sur la figure II-4 les résultats du

calcul de Dy et U pour 3He tirés de la référence ['].

>
Pour sa part, l'aimantation P(r) évolue sous l'effet des courant d'ai-

mantation :

] _ >
=c P (1) = - V.3 (®,) o 2)

Si 1l'on s'intéresse & la composante transverse de l'aimantation, P+ P
donnée par :

P =P + i P

+ X ly

L'élimination des courants entre (1) et (2) conduit & 1'éguation d'é-
volution de P+ :

] Do

— P, = _—>—— AP

ot + 1-iupP 4 + (3)

La prise en compte des conditions aux limites (courants s'annulant sur
la surface de l'échantillon, sphérique dans notre cas) peut se faire en dé-
composant l'aimantation transverse sur les modes de diffusion ¢nlm [29], so-

lutions de 1'équation laplacienne

A ¢ m(?)=_k2 6 ()

n nf "nfm



Fig. II-3

. i . . . .
Onde de spin: éyolution d'une simantation transverse inhomogdne sous
ITeffet conjugué de la diffusion et de la rotation de spins identigues.
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Fig. 11-4

a: Dépendance en température de Qf, ol Doest le caefficient de
- . - . - - ~0 g
diffusion pour dHe. Q#Jest zaprime en millioniémes de kg m g

b: Dipendance en température du coefficient sans dimension
caractéristique de 17effat deo rotation de spins identiques.
En pointillé: calcul avee un potentiel Lennard-Jones

Courbe pleine: emplol d*un potentiel Aziz

Toutes ces courbes sont tirdes de la référance [4].
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Une telle décoﬁposition s'écrit

P (+ t) z
r, =
* nfm

Pn}lm(t) ¢ (r)

nfm

et 1l'équation (3) permet de tirer 1'évolution temporelle de chaque mode de

diffusion :
2
a eV
dt “nfim 1-iyup nfm

Il en résulte que chaque mode évolue avec une fréguence complexe

w , donnée par la relation de dispersion :

n

2 2
Do an‘UP Do kn

. L
wnl - T .2 Tt T
1+1u? p? 1+yu? p?
-
Si les atomes sont plongés dans un champ magnétique uniforme B, , co-
>
linéaire & P , la relation de dispersion s'exprime simplement dans le réfé-

rentiel du laboratoire :

Dy kz Dy kz
wngl = wo + —-__Il&_. .u P - l _._.rﬁ_ (4)
1+1_l2 p? 1+u2 p?

ol wg=-Y By est la fréquence de précession de Larmor dans le champ B, .

Le mode fondaméntal Pioo » seul & ne pas étre amorti (k;,=0), évolue
d la fréquence wy : il s'agit de la précession de Larmor classique, et l'on
retrouve bien que l'effet de rotation de spins identiques n'affecte pas 1'é-
volution temporelle d'une aimantation uniforme (les effets d'échange conser-
vant le moment cinétique, ils ne peuvent pas affecter 1l'évolution de 1l'aiman-
tation totale de 1l'échantillon). Tous les autres .modes, amortis, évoluent &

des fréquences différentes : & la précession de Larmor se superposent des

(1)

ondes de spin . dont la fréquence Awnjl et 1'amortissement 1/Tn2 sont
donnés par :
,
Do k i .
b o ntle = (5)
1+-u2 p?

(1) A cause des conditions aux limites que nous avons fixées, il s'agit ici
d’'ondes stationnaires (amorties), mais les ondes de spin pourraient étre
des ondes progressives (modes propagatifs) dans une géométrie différente.
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2
Do k°
0 "nge

1/t o = ———— (6)
n% li-uz p?
La surtension de ces modes, définie comme le rapport de leur fréquence
a leur amortissement, est indépendante du mode, et donnée par :

1

Aw

hg ng - HF (7)

Dans le cas de 3He 4 , et dans le domaine de températures que nous
avons expérimentalement exploré (T > 1,2 K), la surtension des ondes de spin
reste faible (u P<1) (voir figure II-4). Nous avons représenté sur la figure
II-5 1l'évolution temporelle de l'aimantation transverse gl==(P+-+Pi)/2 dans
le référentiel tournant dans les trois cas YP =0 (haute température ou pola-

risation nulle), YyP=0,5 (3He polarisé a 50% & une température de 1,3 K) ou

WP =5 (*He A trés basse température, ou H¥ & 0,5 K [“1y.

I1.A.3 - Principe de génération et de détection des ondes de spin

L.a mise en évidence des ondes de spin, et la mesure du coefficient y
nécessitent donc l'excitation et la détection de ces modes spatialement in-

homogénes d'aimantation transverse.

Une premiére méthode, utilisée dans >Het gazeux ["®], 3He4 en solution
dans “He [°], ou dans HY [’], fait usage d'un champ magnétique go(r) inhomo-
géne dont l'effet est de coupler chaque mode propre de diffusion libre P oom
au mode fondamental libre non amorti pjgoe . Ainsi, par exemple, 1l'évolution
sous l'effet de la précession de Larmor d'une aimantation transverse, homo-
géne & un instant donné, se fait & une fréquence wWwo(r) dépendant du lieu,
faisant ainsi apparaitre une variation spatiale de l'aimantation aux instants
ultérieures. Plus généralement, aucun mode libre n'évolue de fagon indépen-
dante dans un champ magnétique inhomogéne. Sous l'effet de ce couplage, les
modes dé diffusion sont modifiés, le nouveau mode fondamental devient lui-
méme amorti (en un temps dépendant de 1l'inhomogénéité du champ), et sa fré-
quence d'évolution est modifiée par l'existence d'ondes de spin. Dans le cas
perturbatif traité dans [“7]oﬁ les inhomogénéités de By sont assez faibles,
le nouveau mode fondamental est un mode d'aimantation transverse quasi-homo-
géne, dont le temps de relaxation T; est long devant les temps caractéristi-
ques Tnﬁ des modes propres libres pnlm amortis. Quantla sa fréquence de pré-

cession, elle différe de wy; d'un écart Aw tel que :

Aw T, = u P



Fig. II-5

uP=0,5

Evolution temparelle de 1'aiwantation transverse B (dans le reférentiel
tournant a4 la fréquence de Larmor) pour diverses valeurs de la surtension
/:.F' de l'onde de spin.
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Ainsi, en excitant et détectant une aimantation essentiellement homo-
géne, on peut indirectement mettre en évidence l'existence d'ondes de spin,
et mesurer U , les ondes de spin étant (faiblement) excitées & partir du
mode fondamental libre (aimantation homogéne) gréce a la présence d'un champ
statique inhomogéne, et réagissant (faiblement) en retour sur ce méme mode

(voir appendice 4).

Si l'on utilise un champ By fortement inhomogéne afin d'assurer un
grand couplage entre les divers modes libres, la théorie perturbative de [*’]
ne s'applique plus, et l'aimantation totale peut subir un amortissement non
exponentiel, sa précession présentant un spectre de fréquences plus riche

qu'un simple déplacement [’] et révélant un couplage efficace & plusieurs

modes d'ondes de spin.

La méthode plus directe que nous allons décrire, et qui a été utilisece
dans les expériences présentées dans ce mémoire, consiste d utiliser un champ
By suffisamment homogéne pour que les divers modes P om soient bien découplés
et 4 exciter et détecter spécifiquement 1'un d'entre eux. Pour des raisons de
simplicité expérimentale, c'est le mode amorti le plus long (en fait une com-
binaison des trois modes Piim’ de méme fréquence Ww;; et de méme amortisse-

ment 1/T;1) Que nous avons choisi.

ITI.B - Dispositif expérimental. .:

Nous avons vu que le principe de la méthode de détection dfune onde
de spin repose sur la préparation d'une aimantation transverse inhomogéne
et la mesure de son évolution temporelle : celle-ci se fera sous forme d'une
précession amortie, & une fréquence différant de la frégquence de Larmor wy
d'une quantité Aw . Pour l'observation du mode le plus lent, dont le temps

d'amortissement T;; est donné par [zﬁ

Ty = 0,231 (R%/Dy) (8)

ol R est le rayon de la cellule sphérique contenant le gaz, le déplacement
de fréquence attendu peut étre tiré de la formule (7). Dans nos expériences,
ot T;; =0,140,4s,PLO0,5ety § 1 , les valeurs attendues pour Aw sont
inférieures & quelques radians par seconde, alors que g = 10° rd/s dans un
champ de quelques gauss. La mise en évidence d'une onde de spin nécessite

donc une grande stabilité du champ magnétique By appliqué au gaz. Une telle



stabilité est obtenue par l'emploi d'un cylindre supraconducteur qui, main-
tenant un flux constant & travers sa section, diminue considérablement l'ef-
fet sur la cellule placée en son centre des fluctuations temporelles, en
pratique inévitables, du champ magnétique appliqué. On trouvera dans 1l'ap-
pendice 3 la description d'un tel cylindre, qui permet d'obtenir sur la cel-
lule une stabilité de wo de 1l'ordre de 107 ° rd/s dans nos conditions expé-~

rimentales.

La figure II-6 représente une vue schématique de 1l'ensemble du dispo-
sitif expérimental. On en décrira successivement les aspects essentiéls :
préparation 4'un gaz polarisé froid, mesure de son orientation, génération

et détection de 1'onde de spin.

ITI.B.1 - Cellule et cryostat

La premiére partie de ce mémoire était consacrée & 1l'étude comparée
des techniques utilisant le pompage optique et permettant de préparer un gaz
froid de *Het . Les cellules que nous avons utilisées pour la détection des
ondes de spin sont des cellules doubles du type de celles décrites au § I.D,
pour lesquelles la géométrie de la partie froide a été fixée en fonction de
diverses contraintes (voir détail figure II-7). C'est ainsi que la mesure et
le retournement de l'orientation par impulsions de radiofrégquence (voir
§ I.B.2) imposent gu'on puisse créer sur la.cellule un champ alternatif suf-
fisamment homogéne, dont iles sources sont nécessairement & l'intérieur du
cylindre supraconducteur : la plus grande taille d'échantillon compatible
avec cette condition correspond dans nos expériences a une cellule d'un dia-
métre de l'ordre de 2 cm . De plus, afin de ne pas trop perturber les modes
de diffusion par rapport & ceux d'une cellule sphérique, le diamétre intérieur
du tube joignant la partie froide de la double cellule au volume de pompage
est réduit aussi prés que possible de la sphére par une constriction (voir
figure II-7). Le tube comporte ensuite une section longue de 2 cm , d'un dia-
métre intérieur de 1 mm , dont l'impédance est dominante et détermine le
temps de couplage 1/c (équ. 1-20 ), elle-méme raccordée & la partie supé-
rieure de la cellule par un tube de 3 mmde diamétre intérieur. Trop courte
pour intervenir dans le temps de couplage 1/c , la constriction permet néan-
moins de diminuer la probabilité par unité de temps qu'a un atome de sortir

de la cellule (1).

(1) En son absence, un atome peut plus aisément explorer une fraction du tube
puls revenir dans la cellule : il n'est pas contradictoire d'avoir un méme
temps de couplage 1/c et un confinement des atomes différent. '



Fig. II-6
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Un certain nombre de contraintes ont dicté la conception du cryostat
permettant de maintenir & basse température la partie inférieure de la cel-
lule. La nécessité d'avoir un champ magnétique homogéne sur 1l'ensemble de
la cellule a pratiquement imposé l'emploi d'un cryostat en verre (argenté),
les seuls autres matériaux se trouvant au voisinage de la cellule étant
choisis pour leur amagnétisme (plastiques, cuivre, laiton ou dural). Afin
de pouvoir conserver supraconducteur le cylindre de plomb stabilisant le
champ magnétique, tout en faisant commodément varier la température de la
cellule, celle-ci est placée dans un bain d'hélium-4 indépendant (voir fi-
gure II-8) qu'une microvanne a pointeau permet d'alimenter en liquide par
siphonnage du bain extérieur de réserve. Avec un tel dispositif, les pertes
thermiques sur le bain central sont trés faibles, et son niveau peut rester
sensiblement constant pendant plusieurs heures, temps suffisant pour une ex-
périence. De plus, la température peut étre abaissée jusqu'd 1,25 K environ
par pompage sur le bain, ou maintenue & toute valeur inférieure & 4,2 K . La
limite inférieure en température que nous avons rencontrée est due & la
fuite, en pratique inévitable, de la microvanne & pointeau : pour un débit
de pompage donné, c'est cette fuite qui fixe la pression minimale atteigna-
ble. De toutes fagons, une technique d'hélium-4 pompé permet dans de bonnes
conditions d'atteindre 0,9 K environ, et seul l'emploi d'hélium-3 pompé ou
d'un réfrigérateur & dilution permettrait d'élargir notablement la gamme de
températures offertes par notre montage. Quant au bain extérieur, son volume
est suffisant pour permettre plusieurs remplissages du bain interne, et il
est nécessaire en cours d'expérience de compléter son niveau toutes les deux
ou trois heures pour maintenir supraconducteur le cylindre de plomb qui y
plonge : l'ensemble de l'expérience peut donc en principe rester indéfiniment

opérationnel.

L'étape préliminaire 3 la polarisation par pompage optique de ‘He ,
qui en pratique revét une grande importance, consiste lors du refroidisse-
ment de la cellule (4 partir de la température ambiante) & former sur toute
la surface destinée & étre froide un enduit d'hydrogéne par condensation du
gaz contenu dans la cellule (la région limite de cette partie froide est
fixée de la méme maniére qu'au § I.D.1). La procédure utilisée pour le re-
froidissement joue un rdle essentiel pour l'uniformité de 1l'enduit formé ;

une méthode fiable consiste & maintenir & une température de l'ordre de 8 a
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V: microvanne de remplissage du bain (corps en cuivre, pointeau en Arcap AFLD
C: collages cuivre-pyrey étanches (le cuivre est aminci a quelgues dixlémes
de millimétres d'épaisseur, la calle est un cacutchous silicone: Tecsil,
fabriqudé par Plastigen)

F: cones en verre rodé, la tenue mécanique et l'étanchéité sont assurdées par
un gel de glycérine et savon (vair ref.[SB Y. Les propartions du mélange et
la nature du savon conditionnent 1'étanchéité du collape: de bons résultats
sont obtenus aves de la savonette “Ivary” (U.S.A.,réputée "pure” i 93.44%),

A raison de 69 pour 30g. Du savon shimigquemsnt pur donne en fait de mauvais
resultats.
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10 K 1l'ensenble dé la partie froide de la cellule pendant plusieurs minutes(I)
afin de s'assurer que l'hydrogéne, essentiellement contenu au début dans la
partie supérieure de la cellule, adiffusé enquantité suffisante dans la par-
tie inférieure a4 travers la section capillaire (et constrictée) du tube,
puis & refroidir rapidement et de fagon homogéne par aspiration d'hélium 1li-
quide dans le bain externe. Une fois l'enduit formé, la pression partielle
résiduelle d'hydrogéne dans la partie & température ambiante de la cellule
est encore bien trop importante pour permettre le pompage optique (voir
§ I.B.1), et plusieurs heures sont en général nécessaires pour que la dif-
fusion de l'hydrogéne vers la partie froide de la cellule soit quasi-compléte.
Une fois cette attente terminée, il est possible d'obtenir des taux de pola-
risation importants dans la partie supérieure de la cellule par pompage op-
tique avec un laser multimode (voir I.B et I.D), et le transfert de polari-
sation vers la partie froide se fait avec une constante de temps de 1l'ordre de
trente minutes. Bien entendu, tant que la partie froide reste a& une tempéra-
ture inférieure & 4,2 K (ou transitoirement 5 ou 6 K), cette longue procé-
dure de refroidissement n'a pas & étre répétée. Par contre, la température
optimale permettant un transfert efficace de polarisation sans pollution par
1'hydrogéne de la partie soumise au pompage optique est de l'ordre de 3 K’
(une température plus basse est défavorable & cause de la relaxation paroi

plus rapide), ce qui impose de réchauffer . a 3 K le bain intérieur aprés cha-

que expérience faite & plus basse température.

Ainsi, malgré l'aspect délicat 1lié & une bonne formation de l'enduit
d'hydrogéne, le méntage cryogénique que nous avons utilisé s'est révélé assez
souple pour permettre de disposer, aprés une procédure de premier refroidis-
sement, d'un échantillon de gaz polarisé a nouveau a 40 ou 50% toutes les
heures environ, utilisable & toute température comprise entre 1,25 K et

4,2 K (ou plus).

(1) Lorsque le bain externe est plein de liquide et le bain interne de gaz
initialement chaud, celui-ci se refroidit progressivement vers une tempé-
rature limite égale a4 4,2 K . Un chauffage de quelgues dizaines de mW
dans le bas du bain gazeux permet alors de maintenir une température ho-
mogéne facilement ajustable entre 5 et 30 K
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Ensemble de bobines compensant (au premier ordre) les gradients
de champ magnétique présents sur la partie froide de la cellule

Chaque groupe de bobines, pacouru par un courant Ix, Iy, ou Iz
crée un champ nul au centre de la cellule, et dont la composante
verticale ne dépend (lindairement au premisr ordre) que de ¥, y
U 2 orespectivement., Thaque sourant permet donc de compenser
indépendamment une composante de grad(Bz), grandeur gui détermine
le temps de relaxation transverse'Tz de 1Taimentation,
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II.B.2 - Homqgénéité du champ dans le cylindre supraconducteur et

mesure de 1'aimantation

La méthode de détection directe d'une onde de spin sur un mode donné
de diffusion de l'aimantation suppose que le champ magnétique appliqué sur
le gaz est“lassez homogéne pour que les différents modes de diffusion soient
bien découplés (et en particulier découplés de la partie homogéne de 1l'ai-
mantation). Un moyen commode d'estimer 1'homogénéité du champ, donc les cou-
plages entre modes, consiste a4 mesurer par une technigue RMN classique le

temps de relaxation T, de la partie transverse au champ By de l'aimantation ;

si l'homogénéité est suffisante, ce temps T, est donné par [“7] :
(1/T2) = (8§ B))? 1)

ot 6Bz mesure l'inhomogénéité de la composante longitudinale du champ Bg ,
et T11 est le temps de diffusion du mode le plus lentement amorti. Une telle

relation n'est valide que lorsque GBZ T11 <1 .

Deux facteurs limitent 1l'homogénéité de Bg sur la cellule. Tout d'a-
bord, au centre d'un cylindre supraconducteur parfait, le champ n'est pas
parfaitement homogéne & cause d'effets liés & sa longueur finie (voir ap-
pendice 3). En outre, un cylindre réel ne saurait étre parfait, au moins
géométriquement, et de plus son centrage sur la cellule est délicat. Dans
nos expériences, cette homogénéité est en fait insuffisante, de l'ordre de
0,5 mG/cm , et 6BZT11411 . Nous avons donc utilisé un ensemble de bobines
situées au voisinage ;de la cellule (& l'intérieur du bain central), desti-
nées a créer de purs gradients de champ longitudinal par rapport aux trois
directions d'espace, dont 1l'ajustement permet de compenser les gradients
par ailleurs présents, au moins au premier ordre (voir figure II-9). On peut
ainsi améliorer d'un facteur de l'ordre de 10 1'homogénéité relative du
champ, et les temps de relaxation T, obtenus dépassent couramment 10 secon-

des & 3 ou 4 K, indice d'un bon découplage des modes de diffusion.

La mesure de fz , ou tout aussi bien celle de 1'aimantation P , est
faite par détectionVfadioélectrique de la RMN par un dispositif & bobines
croisées (voir figure II-10). Une paire de bobines inductrices crée un champ
transitoire a la fréquence wy de résonance des spins nucléaires, faisant
ainsi basculer l'aimantation P d'un angle o par rapport & By . La détection

du champ rayonné par la précession de la composante transverse P sing ainsi



Bobines de détection BMN de

Ptaimantation

Une paire de bobines carréecs (I) crée sur la cellule un champ transitoirve
A

a4 la fréquence de résonance des spins nucléaives et fait basculer
1Taimantation.
Le champ rayonné par la précession de la composante transver

1Taimantation induit dans les bobines de détection (D ]

5
un signal
proportionnel & !faimantation initiale, décraissant avec une o
cge temps T2 (voir page 293,
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créée se fait par une seconde paire de bobines : 1l'amortissement du signal
donne le temps de relaxation T2 , tandis que son amplitude initiale permet,
si 1'angle O est connu, d'avoir une mesure de l'aimantation P . Pour des
angles O assez faibles, cette mesure est essentiellement non destructive

puisque une, fraction P cos® de 1'aimantation demeure aprés la mesure.

Un certain nombre de contraintes ont guidé la réalisation matérielle
des paires de bobines inductrices et détectrices. Tout d'abord, la prépara-
tion d'une aimantation transverse homogéne suppose que l'angle 0 de bascu-
lement des spins est uniforme sur la cellule (ceci est paticﬁliérement impor-
tant dans le cas ou l'on veut simplement retourner l'aimantation totale
avec une impulsion telle que a=7 , sans perte d'aimantation). La présence
d'un cylindre supraconducteur, et les images magnétiques des bobines induc-
trices qui en résultent, limite la taille des bobines utilisables. Employant
une paire de bobines carrées de 4 cm de cb6té et distantes de 3 cm , le champ
créé n'est en pratique suffisamment homogéne que sur une sphére d'un centi-
métre de rayon : c'est 1la la raison de la taille choisie pour la partie in-
férieure de la double cellule. Dans une telle géométrie, la perte lors du
retournement de l'aimantation par une impulsion telle que =T n'est que de
quelques pour cent. Ensuite, la grande aimantation du gaz (forte densité
d'hélium trés polarisé) est susceptible d'induire dans les bobines de détec-
tion des courants relativement importants, et le champ qu'ils créent réagit
en retour sur l'aimantation. Compte tenu des longs temps de relaxation T,
obtenus, il est en fait aisé d'obtenir un effet maser dans notre systéme,
et un certain nombre de précautions doivent étre prises pour diminuer le

couplage entre l'aimantation et la détection.

L'utilisation d'un circuit de détection résonnant, ol un condensateur
placé en paralléle avec les bobines de détection permet 1l'accord a la fré-’
quence Wy des spins, est un moyen commode de disposer de signaux assez grands
pour que le bruit de 1l'étage d'entrée du préamplificateur qui les regoit ne
soit pas trop génant. Si 1l'on suppose que les Bobines constituent un élément
purement inductif, il est aisé de se convaincre que la réaction sur les ,
spins des courants induits par leur précession est indépendante du nombre:- de
tours des bobines, mais ne dépend que de la surtension Q du circuit réson-
nant : si N est le nombre de tours des bobines de détection, la f.e.m. in-

duite par les spins est :

e VN P wg
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Le courant circulant dans le circuit est, si la self inductance est L
IVvQe/Lw YQP/N
et le champ‘alternatif réagissant sur les spins est donné par :
By VQ P
tandis que la tension aux bornes du circuit vaut :
S=QeVvQNP w

Dans une telle perspective, on est tenté de choisir un circuit comportant un
grand nombre de tours, et fortement amorti. Toutefois, un tel modéle néglige
la capacité répartie dans les bobines de détection (capacité entre spires),
dont l'effet, difficilement calculable, est d'augmenter le courant circulant
effectivement dans la bobine, rendant ainsi la réaction B; supérieure &
celle calculable & partir du courant extérieur I , et cela d'autant plus que

le nombre de tours N est grand.

La solution que nous avons adoptée consiste & utiliser des bobines de

détection comportant peu de tours (N =40), bobinées & spires et couches non
jointives, afin de diminuer la capacité répartie, et ‘@ accorder le circuit
par la mise en série d'une capacité de faible valeur et d'une inductance de
forte valeur, non couplée aux spins (figure II-11). L'avantage d'une telle
configuration est double : le courant circulant dans le circuit réagit peu
sur les spins & cause de la faible valeur de N , et la tension détectée est
prélevée aux bornes d'une capacité de faible valeur, ce qui réalise a la
fois une élévation d'impédance et une augmentation du signal détecté. Afin
d'obtenir une surtension suffisante, l'inductance auxiliaire a elle-méme
€té placée & basse température, mais de telle fagon que son couplage avec
les spins soit négligeable. Avec un tel systéme, aucune réaction du circuit

(1)

de détection n'a pu étre détectée , tandis que le rapport signal sur

(1) Le courant circulant dans les bobines détectrices crée sur la cellule un
champ oscillgnt a la fréquence de Larmor : suivant le sens relatif de P
et du champ By , 1l'effet d'une telle réaction sera d'alimenter en phase,
ou en opposition de phase, 1'aimantation transverse & partir de 1'aiman-
tation longitudinale, donc d'allonger ou de raccourcir le temps de rela-
xation effectif de 1'aimantation transverse. Si une telle réaction com-
pense les pertes dues 4 la relaxation magnétique, la précession n'est
plus amortie : c'est 1'effet maser.



Fig. II-11
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Branchement le plus simple du circuit de détection: les bobines
receptrices, connectées en série, sont accordées par une capacité
annexe. A cause des capacités réparties, un tel montage n'est pas
equivalent au schéma electrique représentéd (voir page &0),

I l W (L+L) CoZ =1

ot E L

— A
v

Le circuit a est modi fié par 1'adjonction en série dfune inductance
de forte valeur (la capzacité annexe est donc choisie plus faiple)i
Les capacités réparties sont rendues plus faibles par la réa}lsétlon
de baobinages a spires et couches non jointives. Les caractéflsthues
electriqués du montiage sont alors voigines de celles du schéma

représenté.



- 62 -

bruit des signaux mesurés est satisfaisant (de l'ordre de mille dans les

meilleurs cas).

La précision absolue obtenue pour des mesures RMN de l'aimantation
est en fait limitée par deux causes : l'incertitude sur la densité du gaz,
et l'incertitude sur le couplage entre spins et bobines détectrices. Si 1l'on
calibre l'ensemble de la chaine de détection en remplacant la cellule par
une spire inductrice parcourue par un courant connu, tout le probléme se
raméne alors & la détermination du nombre total 4'atomes contenus dans la
cellule. Ce nombre dépend du volume interne de la cellule, difficile & me-
surer précisément, et de la densité, qui varie avec la carte des tempéra-
tures de la cellule : en effet, c'est le nombre total d'atomes contenus dans
l'ensemble de la cellule qui est fixé lors de son remplissage. On peut esti-

mer 4 10% l'incertitude sur la détermination absolue du taux de polarisation

du gaz, alors que la précision relative de la mesure est bien meilleure.

II.B.3 - Préparation et détection du mode de diffusion le plus lent

La préparation et la détection d'une aimantation inhomogéne se font
avec deux paires de bobines géométriquement semblables & celles utilisées
pour la mesure RMN de 1'aimantation homogéne. Toutefois, les enroulements
des bobines inductrices II1 et II2 sont connectés en opposition, et il en
est de méme pour les bobines détectrices DIl et DI2 comme cela est indiqué
sur la figure II-12 . Sur cette figure, les courbes en trait pointillé sont
les lignes de champ radiofréquence : sous l'effet d'un tel champ, 1l'angle
de basculement de 1l'aimantation varie d'un point & un autre de la cellule,
et l'aimantation transversale ainsi préparée prend des valeurs opposées en
des points symétriques par rapport au plan médian des bobines inductrices
IT1 . Elle est donc nulle en moyenne et se compose de la superposition de modes
antisymétriques (d'ordre impair) par rapport‘au plan médian des bobines II .
Dans la géométrie de la figure II-12 , ce sont essentiellement les modes de dif-
fusion les plus lents P qui sont excités. Les modes de diffusion pairs ne
sont en principe pas excités, et les modes. impairs p 0 correspondant &8 n et

nd
1
% supérieurs & 1 sont crées avec un poids faible ( ).

(1) Mentionnons qu'il serait possible d'exciter fortement des modes plus éle-
vés avec une configuration différente des bobines inductrices (par exem-
ple un ensemble de quatre bobines pour engendrer les modes n=3 , qui né-
cessitent un champ RF s'annulant en trois régions sur le cellule).



DI! ]

Préparation et détection d’une aimantation inhomogéne

La paire de bobines II1 et nries

cellule un champ radiofriquence (lignes de champ pointillées? nul en

moyenne. L'aimantation ainsi basculée (fléches) a donc une répartition
spatiale antisymétrique, et sa précession induit un signal dans les
bobines détectrices DIT =t DIZ,

elles aussi connectées en oppositicon.
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Les bobines de détection de l'aimantation transversale inhomogéne

(DI sur la figure II-12) étant, elles-aussi, connectées en opposition, elles
sont insensibles & la précession d'une aimantation homogéne et ont une effi-
cacité de détection maximale pour les modes de diffusion plxm . La position
relative des bobines II et DI qui permet & l'impulsion de basculement de
l'aimantation de ne pas induire directement de signal dans les bobines de
détection DI est celle représentée sur la figure II-12 : un angle de 1l'ordre
de 45 degrés entre les axes des bobines (et dépendant de la taille des bo-

bines) est ici l'équivalent de l'orthogonalité dans le cas d'une détection

de l'aimantation uniforme avec des bobines croisées (cas de la figure II-10).

Le probléme de la réaction sur les spins du courant circulant dans
les bobines de détection est moins sévére que dans le cas de la détection
de l'aimantation homogéne discuté au paragraphe précédent. En effet, 1'amor-
tissement intrinségque des modes détectés pllm se fait en un temps T): bien
plus court que le temps T2 de relaxation de l'aimantation transverse totale :
la modification de cet amortissement par la réaction des bobines de détec-
tion est moins génante pour les modes pllm que pour l'aimantation uniforme.
C'est ainsi que nous avons pu utiliser sans inconvénient des bobines de dé-
tection DI comportant chacune 700 tours, accordées par une capacité exté-
rieure 4 la fréquence de précession dans le champ By (fréquence de l'ordre
de 12 kHz), l'ensemble ayant une surtension de l'ordre de 20 , et permettant de
détecter les modes pllm avec un bon rapport signal sur bruit (voir figure

II-13).

L'ensemble des bobines II et DI , s'il n'est pas exclusivement couplé
aux modes les plus lentement amortis pllm est néanmoins bien adapté a leur
excitation et détection : les autres modes amortis, peu excités et mal détec-
tés, et dont l'amortissement est en outre plus rapide, n'ont en fait jamais
été observés sur les signaux de précession que nous avons enregistrés. Quant
au mode fondamental homogéne, auquel une antisymétrie imparfaite pourrait
coupler les bobines, il n'a jamais été directement observé. Toutefois, lors-
que l'homogénéité du champ By sur lacellule devient insuffisante, le signal
détecté comporte une faible proportion initiale de signal s'amortissant en
un temps T, , et qui devient prépondérante aux temps longs (devant le temps
d'amortissement T;;) : il s'agit 1& d'une évidence directe du couplage entre

les modes que provoque un champ statique inhomogéne (voir II-A3).

Avec un tel ensemble de bobines, la méthode expérimentale employée



Fig. TI-13
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a: Amplitude en phase (5p) et en quadrature (Sq) du signal de précession
d'une aimantation transverse inhomogéne.

b: Amplitude totale (S) et phase relative a la référence de fréquence (¢)
calculées a partir des amplitudes S, et Sq.
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1

pour exciter et détecter les modes inhomogéne est la suivante : on envoie
sur les bobines inductrices II une impulsion de radiofréquence a4 une fré-
quence de l'ordre de 12 kHz, correspondant & la résonance magnétique nu-
cléaire de *He dans le champ By (de l'ordre de 4 Gauss). La durée de cette
impulsion egt trés bréve devant le temps de diffusion T;; , et son inten-
sité est choisie pour gque l'angle local de Easculement de l'aimantation,

qui varie d'un point & un autre de la cellule, soit partout assez faible.
L'aimantation longitudinale reste donc sensiblement uniforme sur la cellule,
condition requise pour pouvoir appliquer la description théorique du §II.A.2
4 la situation expérimentale. Le signal de précession détecté aux bornes des
bobines DI est de l'ordre de 20 uv initialement et décroit avec une constante
de temps T11 ,del'ordre de 0,1 & 0,4 s dans nos expériences. Il est envoyé
dans un amplificateur & détection synchrone ol il est comparé & un signal de
référence issu d'un synthétiseur réglé & une fréquence { trés proche de la
fréquence de Larmor Wy . L'amplitude en phase et en quadrature sont stockées
de fagon digitale, et un traitement numérique ultérieur permet d'extraire la
dépendance temporelle du module de l'aimantation transverse, et de son dé-
phasage par rapport au signal de référence (voir figure II-13). Il est alors
aisé d'en tirer le temps de diffusion T); et l'écart de la fréquence des
spins & celle 2 de la référence, avec une précision relative de l'ordre de
3% pour Ti:1 , et une résolution de l'ordre. de 20 mrd/s pour la frégquence de

précession.

II.C - Résultats expérimentaux

II.C.1 - Résultats pour °He#

La procédure expérimentale que nous avons utilisée est la suivante :
aprés avoir préparé a une température de l'ordre de 3 K un échantillon de
3Het ainsi que nous l'avons décrit au § II.B.1 , la température est amenée
4 la valeur désirée (par pompage ou réchauffement du bain intérieur) en
quelgues minutes. On dispose alors pour les mesures d'un temps de 1l'ordre
du temps de relaxation T) de l'aimantation longitudinale dans la partie
froide de la double cellule, c'est-a~dire dix minutes ou plus comme nous
l'avons vu au § I.D.2 . Il s'agit d'abord de déterminer 1'amplitude de 1l'ai-
mantation longitudinale P & l'instant initial de fagon absolue, puis de me-

surer les déplacements de la fréquence de précession w en fonction de 1'am-

plitude et du sens de P . Méme si, en principe, la seule mesure du déplace-



Ensemble de bobines EMN:

IH: Induction homogéne
DH: Détection homogéne
IT: Induction inhomogéne
DH: Detection inhomogéne

Impul sion haomogéne T /20:
mesure de 1'aimantation P

Impulsion inhomogéne:
évolution du mode de diffusion
le plus lent en présence de P

Fetournement de P par impulsion Tt

Impulsion inhomogéne:
évolution du mode de diffusion
le plus lent en présence de —F

Impulsion TC/2:
mesure de la fréquence de
précession Jibre w, et de T,
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ment de fréquence pour l'aimantation initiale, et la connaissance de la fré-
quence de précession libre dans le champ By suffisent & caractériser 1'onde
de spin, le fait d'alterner des mesures pour des polarisations de sens op-
posés permet de caractériser plus slrement l'effet recherché, et en parti-

¢

culier de s"assurer indirectement de la stabilité du champ By au cours de

la séquence de mesure.

Cette séquence est schématisée sur la figure II-14 , et utilise les
quatre paires de bobines déja décrites. Rappelons que pour les paires II
(inductrice) et DI (détectrice), les enroulements sont connectés en oppo-
sition, tandis que pour les paires IH (inductrice) et DH (détectrice), ils
sont connectés en phase. On commence par basculer 1'aimantation uni formément
d'un angle /20 grace aux bobines IH , en détectant la précession par les
bobines DH (figure II-14a) : on détermine l'aimantation Py 4 l'instant ini-
tial. Puis on envoie une impulsion RF sur les bobines II en détectant par
les bobines DI (figure II-14b), les signaux obtenus étant enregistrés pour
permettre la détermination ultérieure de la fréquence de précession et du
temps 4'amortissement du mode le plus lent en présence d'une aimantation Py .
On envoié ensuite une impulsion T sur les bobines IH afin de renverser le
sens de l'aimantation longitudinale (figure II-14c). La séguence se poursuit
par une alternance d'impulsions sur les bobines II en détectant par les bo-
bines DI (II-14d), et d'impulsions 7 sur les bobines IH (II-14e). Au cours
d'une telle séquence, l'amplitude de P décroit sous l'effet conjugué de la
relaxation nucléaire, et des pertes provoquées par chaque impulsion de bas-
culement des spins. Pour chaque mesure -(telle II-14d), la valeur de P est
déduite de la valeur mesurée initialement (par II-14a) et du rapport du si-
gnal détecté sur DI au signal détecté initialement (en II-14b). Au bout
d'une dizaine de mesures, l'aimantation n'ayant plus que la moitié ou le
tiers de sa valeur intitiale, elle est basculée par une impulsion /2 sur
. les bobines IH (figure II-14f). La détection par les bobines DH de la pré-
cession de l'aimantation homogéne permet alors de déterminer la fréquence
de précession libre wy et le temps de relaxation T2 (donc les gradients du
champ Bp), lorsque l'aimantation longitudinale P est nulle. Une fois cette

séquence achevée, il faut repolariser le gaz iHe avant une nouvelle mesure.

Le traitement des signaux enregistrés permet ensuite de connaitre 1le
temps de diffusion T;; et la fréguence de précession w pour diverses valeurs

de la polarisation comprises entre -Py et Py . La figure II-15 montre les
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Mesures du temps de diffusion Ty pour diverses valeurs de P & 2,15 K.
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La courbe pointillée correspond & la valeur calculée pour RZ/Dgo,Ses et/L -0,43.
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Mesures de 17érart Aw entre ja fréquence de précession de 1’aimantation et

la fréquence (fixe) de la référence en fonction de P.

De la valeur de T

moesur ée plus haut (fig. a) o tirefk=—0,43 {la température est de 2,15 K).
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résultats obtenus pour T;; et la fréquence W en fonction de P dans une expé-
rience effectuée & une température de 2,15 K, avec une polarisation initiale
Pop de 21 % . La précision des mesures de T;; comme de w décroit avec 1l'ai-
mantation, limitée par le rapport signal sur bruit des signaux enregistrés.
La droite tracée sur la figure II-14b est le meilleur ajustement aux points
expérimentaux, dont la dispersion peut &tre supérieure & l'incertitude expé-
rimentale (barres d'erreur), a cause de la dérive du champ magnétique Bg au

cours de la séguence de mesure (1).

Rappelons que les expressions attendues pour le temps de diffusion

Ti1 et la fréquence de précession W sont (d'aprés les équations (7) et (8)):
T (P) = 0,231 (R*/Do) (1 + p? P?) (9)
W(P) = wo + U P/ T11 (P) (10)

La quasi-indépendance de T;) vis-a-vis de l'aimantation, que l'on ob-
serve sur la figure II-15a , permet donc d'affirmer a priori (d'aprés (9))
que u2P2<<1 dans le cas de la mesure représentée. L'équation (10) prévoit
alors une dépendance affine de w vis-a-vis de P : c'est bien ce que mon-
trent les mesures de la figure II-15b . Le coefficient U , caractéristique
de la surtension des ondes de spin, est donné par la pente de la droite
tracée sur la figure II-15b : dans le.cas de la mesure représentée, on dé-

termine ainsi la valeur :

u=- (0,43 t0,04) a 2,15K

(notons ici que cette valeur est bien compatible avec la quasi-indépendance
de Ti:i vis-a-vis de P : la courbe pointillée sur la figure II-15a représente
la forme calculée pour T)1 en prenant la valeur ci-dessus pour Y , et

R?/Dy = 0,56 s).

L'incertitude sur la détermination de I a plusieurs origines. Tout

d'abord, les fluctuations temporelles du champ By mettent une borne infé-.".

(1) Cette dérive est faible & 1'intérieur du blindage supraconducteur (voir
appendice 3), mais est parfois suffisante pour étre révélde par nos me-
sures. La détermination d'une droite telle que celle de la figure II-14b
a partir des fréquences mesurées est alors plus délicate, et moins pré-
cise.
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rieure & la résolﬂuion en fréquence de nos mesures, et se manifestent par un
mauvais alignement des points dans un diagramme fréquence/aimantation. Ce-
pendant, le fait d'alterner des mesures & P positif et négatif diminue la
probabilité d'une corrélation systématique (écart au champ By moyen propor-
tionnel a llaimantation), et l'incertitude sur la détermination de U que
provoquent les fluctuations du champ est en général assez faible. Dans de
bonnes conditions (c'est-a-dire la nuit, lorsque By est plus stable), on peut
estimer que cette incertitutde Au est de l'ordre de :

Bg

AuB =+ 0,01
Cette incertitude résultant directement de l'instabilité de wy , elle sera

a priori proportionnelle & T1,/Py .

Ensuite, méme en l'absence de fluctuations du champ, le rapport si-
gnal sur bruit de chague mesure de précession limite la précision de chaque
détermination de fréquence. Il en résulte une incertitude A“S/B pour la dé-
termination de Y , qui, dans le cas de la mesure représentée figure 1I-15b

est de l'ordre de :

= +
A“s/B + 02,01

Cette incer#itude ayant son origine dans le bruit de détection, elle
sera d'autant pluséfaible que l'aimantation initiale Py sera plus grande et
que la densité de ‘He sera plus grande. En définitive, la somme des deux in-
certitudes absolueé AUBO et AUS/B dépend assez peu de la température : si
AuBo
4 cause de l'augmentation de la densité de 3He , donc de la taille des si-

augmente avec le rallongement de T;; & basse température, AUS/B diminue

gnaux.

Enfin, la détermination de j suppose la connaissance absolue de P :
si la mesure relative de diverses aimantations peut-étre précise, nous avons
vu (voir § II.B.2) que P n'est sans doute pas déterminé & mieux que 10% pris
dans nos expériences. Il en résulte une incertitude relative AUP/U égale a

l'incertitude sur P :

A = 0,05
Up H
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Sauf aux plus hautes températures ou | est faible, c'est cette der-

niére cause qui limite la précision de nos déterminations de U , et qui se
traduit par les barres d'erreur portées sur la figure II-16 suivante. Il

faut toutefois noter que, plutdt qu'une incertitude, c'est un facteur d'é-
chelle incohnu égal 4 1+0,05 , qui s'applique uniformément & 1'ensemble

des résultats d'une cellule donnée.

Remarquons enfin qu'il a été possible, dans nos expériences, de dé-
terminer le signe du coefficient U : l'effet quantique mesuré est en effet
impair en P . Il nous a donc suffi de déterminer & la fois le signe du dé-
placement de fréquence w-wo et le signe de l'aimantation P (la convention
utilisée dans la référence [%], et gque nous avons gardée, est que P est

positif lorsqu'il est antiparalléle au moment magnétique).

Le signe de P a été expérimentalement déterminé gridce & la possibilité
> > -
d'observer un effet maser lorsque P.B; >0 (dans *He , le rapport gyromagné-
tique est négatif), mais on aurait pu tout aussi bien distinguer les axes

lent et rapide de la lame A/4 utilisée pour le pompage optique.

La figure II-16 représente l'ensemble des résultats obtenus pour di-
verses températures, la courbe pleine étant la valeur calculée ab initio
pour le paramétre | avec le meilleur potentiel He - He existant, celui de
Aziz et coll. [¥]. A %e stade, deux remarques doivent étre faites : tout
d'abord la reproductiﬁilité des valeurs mesurées est bonne (compte tenu des
barres d'erreur) : d'éutre part, si l'accord avec la théorie (mais aussi
avec les résultats an#érieurement-obtenus par une méthode indirecte [“®])
est satisfaisant au-deéssus de 2 K environ, 1l y a désaccord flagrant aux
plus basses températures : la figure II-17 représente la variation avec la

température de ce désaccord.

Dans tous les cas, les valeurs ont été obtenues de la méme maniére,
et l'écart de fréquence Aw & la fréguence de précession wy; a bien été trouvé
proportionnel & P : si cet écart résulte, au moins en partie, d'un autre
phénoméne que la présence d'une onde de spin, c'est qu'un tel phénoméne a
sur le gaz la méme action gqu'un champ magnétigue longitudinal proportionnel
4 l'aimantation. Un certain nombre de processus peuvent conduire & un tel

effet, que nous classerons en deux catégories :

- Des effets liés & la présence d'une aimantation importante en volume :

dans une cellule parfaitement sphérigue, le champ magnétique créé par le gaz
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polarisé est paralléle & l'aimantation ; et ne peut avoir aucun effet sur
celle-ci. Toutefois, la situation réelle différe de ce cas idéal : par exem-
ple la cellule peut n'étre pas parfaitement sphérique, la présence 4d'atomes
polarisés dans le tube peut n'étre pas négligeable, ou bien encore 1l'exis-~
tence d'images magnétiques de la cellule par le cylindre supraconducteur
peut provoquer un effet de ce genre. Pour les causes que nous venons d'énu-
mérer, on peut estimer l'ordre de grandeur de 1l'écart en fréquence parasite
Aw

P

1

' Amp < 3103 ra/s

En outre, pour tout effet 1lié a la présence d'aimantation en volume,
l'écart Awp doit étre proportionnel & la densité de *He dans la partie
froide de la cellule. Celle-ci varie avec la température comme indiqué sur
la figure II-18a : de tels effets parasites ne sauraient & eux seuls expliquer
que le désaccord entre théorie et mesures est bien plus important aux plus

basses températures qu'a 3 ou 4 K (voir figure II-17).

- Des effets liés & la présence d'une aimantation importante a la sur-
face de 1*'échantillon : & basse température le temps de séjour des atomes sur
la paroi devient important, et il se forme & la surface de 1'hydrogéne une
phase bidimensionnelle adsorbée dont la densité peut devenir importante. Pour
les pressions auxquelles nous opérons, on peut estimer qu'une monocouche guasi-
compléte est forméevau—dessous de 1,6 3 1,8 K, comme l'indiquent & la fois
les mesures de relaxation paroi du § I.D.2 et les résultats des réf. [27]["}]
(voir figure II-18b).On peut alors imaginer divers mécanismes permettant a
une telle monocouche polarisée de modifier la fréquence de précession des
spins dans leur ensemble, soit par un champ créé en volume au voisinage de la
surface, soit par des effets importants & l'intérieur méme de la phase adsor-
bée (dont les atomes s'échangent constamment avec ceux du gaz). Il faut ce-
pendant remarquer que la simple présence d'une phase adsorbée ne peut expli-
quer trivialement un déplacement de fréquence parasite : une assemblée de
spins uniformément }épartis sur une surface sphérigque, s'ils ont la mémelpo—
larisation g que les atomes du gaz, créent sur celui-ci un champ uniforme
paralléle & 3', donc sans effet sur la fréquence de la précession. Quant au
champ créé sur un spin adsorbé par les autres atomes adsorbés, s'il n'est lo-
calement pas nécessairement paralléle & l'aimantation, la valeur moyenne sur

l'ensemble de la surface sphérique du déplacement de fréquence provoqué est
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nulle. En l'absence d'informations précises sur la structure de la phase ad-
sorbée, il est pour l'instant difficile de prédire quantitativement l'effet
de tels processus, mais il est probable que leur importance est d'autant

pPlus grande que la phase adsorbée est plus dense, donc que la température est
plus basse.1Sans préjuger de la dépendance de tels effets vis-d-vis de la
densité en phase adsorbée, il convient de remarquer que celle-ci varie trés
rapidement avec la température (voir figure I1-18b), donnant a tout effet pa-
rasite de "type paroi" une signature caractéristique, différente a priori de

celle des effets non quantiques de "type volume".

I1.C.2 - Résultats pour des mélanges ‘Het - “He

Pour tenter de distinguer ces deux types d'effets possibles, nous
avons répété nos mesures sur deux cellules géométriquement identiques a la
premiére, mais contenant, outre la méme quantité de 3He et d'hydrogéne que
précédemment, 1l'une autant de “He que de 3He , l'autre dix fois moins, afin
de rendre plus difficile la formation d'une couche dense de 3He sur la paroi

(*He , plus massif, est préférentiellement adsorbé).

Bien entendu, la présence en volume de gaz “He modifie le transport

d'aimantation dans le gaz.

Pour4connaitrélesnmdifications & la diffusion de spin introduites
par la présence du géz de “He ; 11 est commode de revenir aux équations don-
nant 1‘'évolution du éourant<ibimantatidn E(Mi) associé a chaque composante
Mi . On peut pour cela partir par exemple de l'équation (32) de la deuxiéme
partie de la référenée [*]l, en multiplier les deux membres par E Ui/mg , ou
; eéﬁll'impulsion d'un atome de ’‘He , M3 sa masse, et Gi une matrice de Pauli
de spin, en prendre la trace et intégrer sur p . Il vient ainsi, dans le
cadre d'une approximation hydrodynamique de Chapman-Enskog et d'une théorie

variationnelle simnle

1 3 = 1

S5, () t (3 (M) + Hox 3 (D] - —— 3, (M (11)
3t "k ms B ox_ . ¢ 'k € x c k

K T33 T3y
ol € =-1 pour des fermions et 8=1/kT . Au deuxiéme membre de cette équation,

les effets des deux isotopes 'He et “He , sont additifs. Dans le cadre de la
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théorie variationnelle simple utilisée, Jk(ﬁ) n'est couplé qu'a lui méme et
pas a d'autres types de courants. Les temps r?; et Tgu sont de 1l'ordre du
temps séparant deux collisions d'un atome donné de 3He avec un autre atome,
soit du méme isotope, soit de “He . Pour ce qui nous intéresse ici, nous
n'avons paslbesoin de les définir de fagon plus précise, mais ils peuvent
étre écrits en fonction d'intégrales de collision du type Q(l'l) ou E(l)
(équation 4b de [?]). Ce qui importe ici, est que le coefficient de diffu-
sion de spin D¢ du méme gaz, en l'absence de “He et d'effets d'indiscerna-
bilité (€u =0) est donné par :
T?a

PO W B
Considérons maintenant le coefficient de diffusion d'un atome de *He dans
la quantité de “He présente dans l'expérience ; il vaut :

Tsy

D =
34 m3 B

Pour définir Do , on supprime donc par l'esprit tout “He en gardant la méme

quantité de 3ge ; pour définir D3, , c'est le contraire (et 1l'on garde un

(1)

atome He) . En introduisant dans l'équation (11) les coefficients ainsi

définis, il vient :

S c ,
33 T3y 3 5 (3) . s 3 ,
c c 3t 'k k( ) =
T3z + T34
Do Djyy
9 = U D3y > ->
P +{ —— P X
( 5775 oy (1) +( PR ) By x 9 (B)
dont la solution stationnaire est solution de
> Do D3u) 3 = H D3y > >
P) = - P + ( —m P X P
5@ = - G55 wm P+ (gan ) B x5, @ (12)

(1) En théorie de Chapman-Enskog, il n'est pas difficile de montrer que le
coefficient de diffusion de spin d'une trace de 3He dans “He est égal a
son coefficient de diffusion isotopique (diffusion de masse). D'autre
part, on sait que le coefficient de diffusion mutuelle des deux isotopes
D3y = Dy3 est indépendant de la concentration (a nombre d'atomes par unité
de volume constant) : c'est aussi le coefficient de diffusion d'une trace
de “He dans ‘He . '



L'équation (12) est & rapprocher de l'équation (1) écrite pour les courants
d'aimantation dans ’He pur : elle n'en différe que par le remplacement de Dy

et Y par des coefficients effectifs Dy, et y' , donnés par :
Ds =Dy D34/ (Do + Dsy)
[u' = W D34/ (Do + D3u)

Si T;) est le temps de diffusion du mode amorti le plus lent dans *He

pur, il devient dans le mélange T;, donné par :

T/, = T11(Do +D3y) /D3y
tandis que le déplacement Aw,; de la fréquence de précession dii &4 l'onde de

spin dans ‘He pur devient Aw}, dans le mélange :
bwyy = u' p/Ty,

Ainsi, des ondes de spin peuvent exister dans un mélange, mais elles
ont une surtension Y' P inférieure & celle qu'elles ont dans 3He pur dans
les mémes conditions de température et-de polarisation. Il n'est en fait pas
étonnant que la présence de “He-diminue~l'importance des effets de rotation

de spins identiques : les collisions. ’He - “He contribuent i 1'amortissement

de l'onde de spin, pas & son oscillation.

De la mesure de la surtension du mode le plus lent de diffusion dans
les mélanges, on peut tirer une mesure de ' & diverses températures de la
méme fagon que Y avait été mesuré pour 3He pur. Pour en tirer la valeur de
U , il convient de connaitre le rapport D3,/ (Dg + Di3y) pour les densités de
3He et de “He en présence. Les valeurs de Dg et D3, ont été calculées ab
initio [*®], mais peuvent aussi étre déduites de la mesure des temps de dif-
fusion T;; dans ‘He pur et T;, dans un mélange : la figure (II-19) montre &
la fois les résultats calculés et les valeurs déduites des mesures de temps
de diffusion. S'il est correct en ce qui concerne le coefficient D3, , l'ac-
cord entre les calculs de [“®] et nos mesures n'est pas complétement satis-
faisant en ce qui concerne Dy . Toutefois, nos résultats proviennent de me-
sures sur une seule cellule, et demanderaient a étre confirmés avant de pou-
voir conclure a4 un désaccord certain avec la théorie. Notons cependant que,

s 7
a 4,2 K notre mesure est en accord avec celle de la référence [3 1.
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Pour déduire des mesures de U' les valeurs de U qui apparaissent sur
la figure (II-20), nous avons utilisé les valeurs Dy et D3y expérimentales,
mais l'utilisation des valeurs théoriques ne modifieraient U que de 1%
dans le cas de la cellule 2 (contenant 9% de ‘He) ou de 5% dans le cas de

la cellule 3 (contenant 50% de “He).

Les résultats obtenus pour *He pur ou pour des mélanges ’He - "He sont
tout & fait comparables au-dessus de 2,2 K . Si 1l'on suppose gu'il existe un
effet parasite lié a l'aimantation en volume, il doit produire le méme dépla-

: cement de frégquence lorsqu'on ajoute “He dans la cellule, tandis que les
temps de diffusion sont rallongés. Plus précisément, un méme déplacement Aw

se traduira par un y fictif égal, dans le cas de 3He pur, a :

- bAw 11,
uf,pur P

et dans le cas d4'un mélange & égales proportions de 3He et “He , et conte-

nant autant de 3He (cellule 3) :

2
Aw T3, D3y + D3y ) -

uf, mél. P ( Diay =4 uf,pur

La compatibilité entre elles des mesures au-dessus de 2,2 K indique
? donc que les effets de déplacement de fréquence (autres que l'onde de spin)
- liés & la présence d'une aimantation.en volume. sont négligeables. Ceci est
\\Jd'ailleurs conforme aux estimations d'ordres de grandeur pour les processus
gue nous avons envisagés. On peut donc raisonnablement conclure qu'aucun
effet systématique 1lié & l'aimantation en volume du gaz ne vient perturber
la mesure de surtension de l'onde de spin, et cela sur l'ensemble du domaine

de températures (voir figure II-18a).

Les résultats obtenus pour les différentes cellules différent par
contre trés nettement aux plus basses températures, et sont d'autant plus
proches de la valeur attendue que la proportion de “He est plus forte. Ceci
peut s'interpréter par le fait que les atomes de “He , plus liés & la paroi
d'hydrogéne, tendent a s'adsorber préférentiellement, et aux plus basses
températures ou la densité adsorbée est voisine de celle d'une couche com-
pléte, il doit en résulter une expulsion de 3He de la paroi. L'effet de 1'ad-

txi\ jonction d'une quantité suffisante de "He est donc simplement une diminution
de la densité de la phase adsorbée de 3He : les résultats portés sur la fig.

I1-20 indiquent donc que les valeurs mesurées pour l'écart en fréquence Aw



0.5]

Flg. I1-20

Ensemble des valeurs mesurdes paur # & diverses températures
(La courbe pleine est la valeur calculée dans la référence [4])
>"WIm pur (cellule n°1)

0: 3He (917%)+4He (9% (cellule n°2)

o0: ZHe (507)+

e (30%4) (cellule r°3)

-0

)
A4




au-dessous de 2 K sont fortement affectées par des processus liés & la pré-
sence d'une aimantation importante 3 la surface de l'échantillon. Malheureu-
sement, méme aux plus basses températures que nous avons atteintes, la pré-
sence de “He ne suffit pas a assurer une exclusion totale de 3He de 1la paroi

et les valeurs que nous avons mesurées pour la surtension i de l'onde de

spin sont sans doute encore entachées d'une erreur systématique.
TN T SR T o

e —— : i e = —
Puisque l'effet parasite est d'autant moins marqué que la pression de
“He est plus forte, on peut étre tenté de 1l'augmenter encore. Une telle si-
tuation serait cependant défavorable & 1l'observation d'ondes de spin, dont
la surtension p' P devient alors trés faible. On peut d'ailleurs noter sur
la figure II-20 que l'incertitude sur la détermination de Y par les mesures
sur la cellule 3 , qui contient 50% de “He , est environ deux fois plus
grande, a une température donnée, que celle qui résulte de mesures sur 3He

pur.

En définitive, la méthode de détection directe que nous avons utilisée
ammmdem&mchhwwtméﬁ%méﬁgﬁﬁmewmksasmnhm
3Het et de mesurer leur surtension Y au-dessus de 2,2 K . La valeur trouvée
pour U est en bon accord avec la valeur théorique comme avec la valeur trou-
vée par une méthode indirecte [“6]. En outre, nos résultats montrent que des
mesures sur le gaz peuvent étre extrémement sensibles aux propriétés de la
ghgsgwggggﬁgﬁe : une meilleure compréhension des processus dont elle est le
siége permettrait peut étre ainsi une étude expérimentale de certaines de .
ses propriétés (diffusion de spin & deux dimensions par exemple). Enfin,
l'effet de 1'adjonction de “He ouvre la possibilité d'étudier les caractéris-
tiques des ondes de spin a des températures inférieures a4 1 K avec un montage
cryogénique plus performant : aux plus basses températures se forme un film
superfluide de “He sur la paroi sans que la pression de vapeur saturante ne
perturbe notablement le transport d'aimantation dans le gaz ?He . Toutefois,
les atomes de *He sont susceptibles d'entrer en solution dans un tel film,
ou de s'adsorber a4 sa surface [38], et le probléme est ouvert de savoir dans

quelle mesure une telle dissolution ou adsorption serait susceptible de per-

turber une mesure d'ondes de spin.

I1.C.3 - Intérét spécifique de la méthode de détection directe

A ce jour, quatre techniques, assez différentes dans leur principe,

ont été employées pour la mise en évidence d'ondes de spin dans des fluides
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polarisés non dégénérés (voir § IT.A.3). La détection directe que nous venons
de décrire présente, du point de vue purement démonstratif, l'avantage d'une
grande simplicité de principe : le champ magnétique By appliqué & l'échantil-
lon n'est présent qu'a titre accessoire, afin de permettre des temps de rela-
xation T; d¢ l'aimantation assez longs malgré la présence inévitable d'inho-

mogénéités de champ (voir § I.B.1) (1).

Cette indépendance du phénoméne me-
suré vis-a-vis du champ EO et de son homogénéité (dés qu'elle est suffisante)
le rend particuliérement démonstratif de l'existence d'ondes de spin : l'ef-
fet de rotation de spins identiques est lui-méme un processus d'indiscerna-

bilité quantique pure, qui n'est 4G & l'action d'aucun champ extérieur sur

les noyaux.

Au-dela de 1l'intérét qualitatif d'une mise en évidence de l'existence
méme d'ondes de spins dans des systémes non dégénérés, la mesure précise de
leurs caractéristiques (coefficients U et Dy & diverses températures) est
également importante et doit permettre de trancher entre diverses formes
concurrentes pour les potentiels interatomiques & basse énergie (*He - %He
dans le vide ou dans “He superfluide, ou encore H -H) [“]1 [*®]. La précision
que permet une méthode de mesure, mais aussi sa plus ou moins grande sensi-
bilité a des effets parasites sont donc déterminantes dans cette perspective.
Nous avons déja estimé la précision des résultats effectivement obtenus par
la détection directe de l'onde de spin de plus basse frégquence w;; , et nous
essaierons maintenant. de discuter dans quelle mesure de tels résultats pour-
raient étre améliorés, et comment ils peuvent étre comparés & ceux obenus

par d'autres méthodes: (en particulier celle employée dans [”6], appendice 4) .

Tout d'abord, et dans toute méthode, la mesure de U et de Dy suppose
une connaissance des caractéristiques géométriques de la cellule, de la den-
sité de spins nucléaires présents, et de leur taux de polarisation. La pré-
cision avec laquelle ces grandeurs peuvent &tre connues ne dépend pas de la
méthode de détection choisie, et peut de toutes fagons étre bien meilleure
que celle que nous avons obtenue (limitée, rappelons-le, par une méconnais-
sance du rayon interne exact de la cellule, et de la pression qui y régne a

diverses températures : rien ne s'oppose, en principe, a4 leur détermination

(1) La présence d'un champ magnétique permet également de translater les fré-
quences détectées dans un domaine commode pour des raisons de sensibilité.

Rien ne s'opposeralt toutefois & l'utilisation d'un magnétométre a SQUID
pour mesurer des ondes de spin en champ nul.
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précise). La limite réelle de précision atteignable repose bien plus sur le
rapport signal sur bruit des mesures RMN, et sur la précision des détermina-
tions de fréquence de précession. En outre, pour toute méthode indirecte ou
les inhomogénéités du champ By sont utilisées pour coupler la grandeur dé-
tectée aux éndes de spin, la connaissance de la carte de champ est nécessaire
4 l'interprétation directe des résultats obtenus . C'est ainsi que, dans le.
cas décrit dans l'appendice 4, la seule mesure du temps de relaxation T; suf-
fit pour déduire U des mesures de déplacement de fréquence, tandis que le
coefficient de diffusion Dy ne peut en étre déduit qu'en connaissant la carte
du champ Bg sur la cellule. Ce dernier point est manifestement & 1'avantage
de la méthode de détection directe, méme si la détermination de coefficients

de diffusion par mesures de largeurs de résonance (ou de T;) est une techni-

que éprouvée [2°] [*9].

En ce qui concerne la mesure de l'aimantation, celle-ci est effectuée
par une mesure classique sur le mode fondamental en un temps Tz long (plu-
sieurs secondes) : la'précision obtenue est donc potentiellemeht la méme pour
toute mEthode et est de l'ordre du milliéme dans notre cas (en valeur rela-
tive). La précision avec laguelle le temps de diffusion T;; du mode amorti le
plus lent est déterminée est, elle aussi, trés bonne (voir figure II-15). Il
faut toutefois prendre garde que si plusieurs modes sont simultanément exci-
tés et détectés, les modes les plus lents pllm étant dominants, 1la décroisf
sance du signal ressemble & s'y méprendre d une exponentielle dont la cons-
tante de temps est plus courte gque Ti1 . Une analyse détaillée des signaux
observés montre toutefois que, si un tel effet existe, il est trés faible

dans nos expériences.

Le point le plus délicat est, sans conteste, la mesure précise de la
fréquence de précession des spins. Tout d'abord, la précision absolue d'une
telle mesure, pour un rapport signal sur bruit donné, est d'autant plus
grande que le temps de mesure est plus long. Comme a l'inverse, le déplace-

ment de fréquence di a4 l'onde de spin est inversement proportionnel au temps

(1)

d'amortissement du signal observé . toute méthode doit permettre, a priori,

(1) Dans le cas de la détection indirecte de 1'appendice 4, la surtension de
l'onde de spin est AwT; = UM .
Dans le cas de la détection directe sur un mode Poom * celle-ci vaut
Awr2=uM.
Dans le cas d'une mesure par échos de spin, ou t est le temps de retour
de 1'écho, on a encore Awt = uM .



!
i
]
!
]

d'obtenir des résuléats aussi précis pour Uy . En fait, comme semblent le
montrer nos résultats (en particulier a basse température), il peut exister
un certain nombre de processus susceptibles de produire un déplacement de
fréquence proportionnel & l'aimantation, donc de fausser la mesure de u ,

et cela d'autant plus grossiérement que le déplacement dt & 1l'onde de spin
elle-méme est petit. De plus, la stabilité du champ magnétique By sur 1l'é-
chantillon, obtenue dans nos expériences grdce & un cylindre supraconducteur
fixe une borne & la précision de nos mesures de fréguences, tandis que le
confinement imparfait des atomes dans les doubles cellules que nous avons
utilisées fait douter de la validité de mesures effectuées sur des temps trop
longs. Tous ces arguments concourent & rendre la mesure par détection directe
au moins aussi précise, et sans doute plus fiable, que la méthode indirecte

discutée dans l'appendice 4 .

Nous avons pu nous convaincre (voir § II.C.2) que les résultats obte-
nus aux plus hautes températures (6> 2,5 K) ne sont sans doute pas affectés
d'erreurs systématiques. Le fait qu'ils soient en bon accord avec les résul-
tats de la méthode indirecte est d'ailleurs satisfaisant. Le probléme qui se
pose est donc celui de la mesure de U aux plus basses températures (en par-
ticulier vers 0,9 K ol la valeur prédite pour U dépend de fagon assez impor-
tante de la forme de potentiel choisie pour le calcul [“]). Les résultats
due nous avons obteéus semblent indiquer qu'au—dessods de 2'K la présence
d'une forte densitégd'atomes adsorbés sur la paroi provoque, directement ou

non, un déplacement j{de la fréquence de précession des spins.
i
1
Nous avons mgntré que la présence de “He peut diminuer considérablement

un tel effet, mais la question est ouverte de savoir ce qu'il en resterait
au~dessous de 1 K . Il est possible que l'expulsion de 3He de la paroi soit
insuffisante, et que demeure un déplacement de fréquence parasite : dans une
telle perspective, l'avantage serait & une méthode de mesure opérant en un
temps assez court : méthode d'échos de spins, ou encore détection indirecte
sur un mode élevé dg constante de temps Tn courte. Mieux, la mesure en des

L

temps variés devraity permettre & la fois de mesurer u , et de connaitre 1'im-
| .

portance du déplacement de fréquence associé & la paroi, donnant ainsi indi-

rectement des informations sur les caractéristiques de la phase adsorbée.

Ainsi, sans &tre nécessairement la mieux adaptée & toutes les circons-
tances, la méthode de détection directe décrite dans ce mémoire présente un
certain nombre d'avantages, en particulier si l'on mesure les caractéristiques

des ondes de spin sur plusieurs modes de diffusion distincts.
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CONCLUSION

L'ensemble du travail décrit dans ce mémoire s'inscrit dans le cadre,
plus vaste, de 1'étude des systémes quantiques polarisés : 3Het gazeux, 1li-
quide ou solide ; HY et DY gazeux ; solutions de *He4 dans "He liquide super-
fluide. Pour notre part, ayant chbisi 1'étude de ‘He#t gazeux, nous avons été
amenés & développer des techniques permettant d'obtenir de fortes polarisa-
tions nucléaires dans un gaz & basse température. L'utilisation appropriée
d'un laser permet de gagner un facteur de 3 ou plus sur les polarisations
obtenues auparavant dans *He gazeux, et nous avons vu dans la premiére par-
tie qu'il est probablement possible de faire encore un peu mieux. A cet
égard, le développement tout récent de nouveaux lasers pour la longueur
d'onde A=1,08 U devrait jouer un rdle essentiel. De plus, la technique des
doubles cellules permet de multiplier la densité du gaz polarisé par un fac-
teur de l'orxdre de 100 , ce qui ouvre tout un autre domaine d4'applications
potentielles : réalisation de cibles nucléaires polarisées, de polariseurs
4 neutrons, etc... Ces méthodes suscitent actuellement un regain. d'intérét
de la part des physiciens nucléaires pour le pompage optique dans 3He . Pour
notre part, ce qui nous a intéressé est l'observation et la mesure des pro-
priétés d'un nouveau mode oscillant dans un gaz, les ondes de spin, phénoméne

purement quantique provenant de l'indiscernabilité des atomes.

Toujours en ce qui concerne 3Het , d'autres propriétés de transport
que la diffusion d'aimantation peuvent étre étudiées, et des expériences sont
en cours ou en projet dans notre goupe pour mesurer la conduction calorifique
de 3He gazeux en fonction de sa polarisation nucléaire, ou sa viscosité. On
attend également dans ce cas des effets importants [*], dont l'origine est
également l'indiscernabilité des atomes, bien gu'elle ne mette pas en jeu les
effets de rotation des spins identiques. Une autre différence est que ces va-
riations de viscosité et de conduction ont une dépendance quadratique, et non
linéaire, en fonction du taux de polarisation nucléaire. Au-deld de ces pro-
priétés de transport, on peut 8tre tenté de s'intéresser & des systémes plus
denses hors ou a 1l'équilibre ; par exemple, on peut penser a 1l'étude des va-

rations de la pression de vapeur saturante de *Het liguide en équilibre avec
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sa vapeur. Il semble a priori possible d'utiliser le pompage optique laser
et une version modifiée de la technique des doubles cellules pour polariser
nucléairement une gouttelette de liquide. Une telle démarche rejoindrait, a
partir d'un point de départ trés différent, celle qui consiste & préparer du
liquide poldrisé par fusion rapide d'un solide sous champ magnétique élevé.
De nombreuses expériences semblent donc possibles dans le prolongement de

notre travail.
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APPENDICE I

CONFIGURATION DES CAVITES LASER EMPLOYEES POUR
LE POMPAGE OPTIQUE DE 3He

La premiére partie de ce mémoire montre que les meilleurs résultats
pour le pompage optique de 3He ont &té obtenus avec une source laser émettant
simultanément plusieurs fréquences & l'intérieur du profil Doppler d'absorp-
tion des atomes. Toutefois, un certain nombre d'expériences ont été faites
avec une source monombde : nous décrivons ici briévement les deux types de

cavités laser employées.

Rappelons toutgd'abord que le milieu amplificateur est formé de centres
colorés (F2+)ﬁ dans un cristal de NaF , pompés par un laser & colorant (HITC),
lui méme pompé par un laser a krypton ionisé (voir figure I-5) (33]. Le gain
d'un tel milieu est assez élevé (de l'ordre de 10 a 20% par passage dans un
cristal épais de 2 mm) dans une gamme de longueurs d'ondes assez large
(1,0 uy < A <1,2 ). La cavité laser comporte donc un certain nombre 4'élé-
ments sélectifs qui déterminent la fréquence et la structure de modes de

l'émission laser. f

Laser monomode & cavité en anneau

La cavité en anneau que nous avons utilisée est représentée sur la fi-
gure 1-1-a et a été décrite plus en détail dans la référence [33]. Le cristal

est placé dans le vide, a mi-distance entre les miroirs sphériques M; et Mj
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de rayon R=75 mm . Le faisceau de pompe entre dans la cavité par le miroir
dichroique M; et est réfléchi a 95% par le miroir M; . Un systéme unidirec-
tionnel est inséré pour imposer un sens de rotation dans l'anneau. C'est un
rotateur de Faraday, constitué d'un barreau de verre Hoya FR 5 de 10 mm
d'épaisseurf placé dans un champ magnétique By de 3,3 kG . La rotation de
polarisation ainsi introduite est de 4° ; elle est rattrappée par un ensem-
ble de trois miroirs M, , Ms , Mg , selon la méthode décrite dans [“9]. Le
miroir Ms a son axe légérement en dehors du plan de la figure , d'un angle
de 8° environ. La cavité comporte de plus deux étalons nécessaires au fonc-
tionnement monomode et au balayage. Le Fabry-Perot PF 1 est un étalon & air
formé de deux prismes & l'incidence de Brewster ; son épaisseur est de l'or-
dre de 12 mm et sa finesse de l'ordre de 4 . Le Fabry-Perot PF 2 est une
lame de quartz solide non traitée de 0,5 mm d'épaisseur. La transmission du
miroir de sortie Mg peut varier de 15 & 40% . Pour le balayage en fréquence,
on fait varier la longueur de la cavité par rotation des lames L; et L; au-
tour de l'incidence de Brewster, en tournant simultanément 1'étalon mince

PF 2 . Le mode du laser est asservi électroniquement par des techniques

conventionnelles, en utilisant une céramique piézoélectrique montée sur 1l'un

des prismes de l'étalon PF 1 .

La figuré_lrl-b montre la puissance de sortie du laser. en anneau mo-
nomode, pour uneitransmission.de 35% du coupleur de sortie Mg . On obtient
un rendement de 1l'ordre de 20% 'soit 300 mW accordables pour 1,5 W de pompe-
a 890 nm.

En l'absence de stabilisation de fréquence, le mode longitudinal est
stable. La fréguence peut étre balayée sur 50 GHz environ, sans saut de mode.
Le "jitter" intrinséque est inférieur & la résolution spectrale du Fabry-
Perot d'analyse, soit 15MHz pour l'instant, potentiellement il est sans

doute bien meilleur.

Laser multimode & cavité repliée

Cette cavité, dérivée de la cavité en anneau, est représentée sur la
figure 1-2-a . Dans une telle cavité, ol le milieu amplificateur est situé
4 mi-distance des miroirs extrémes, deux modes consécutifs d'ondes station-
naires (comportant respectivement 4L/Ag et (4L/Ag) +1 ventres de champ élec-
trique si 2L est la longueur totale de la cavité et Ay la longueur d'onde

d'émission) ont leurs ventres de champ électrique spatialement décalés dans
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le cristal a centreg colorés : il n'y a donc que faiblement compétition

entre ces deux modes pour l‘'émission laser. En fait, nous avons expérimenta-
lement observé que ce sont en général trois ou quatre modes voisins (distants
en fréquence de c/4L , soit 150 MHz pour L =50 cm), qui sont simultanément
émis avec dés puissances comparables (voir figure 1-2-b). Le nombre de modes
et leur stabilité dépendent d'ailleurs de fagon assez critique du centrage du
cristal amplificateur dans la cavité (au millimétre prés) et de la diver-
gence angulaire des modes (déterminée par la distance M, M; des miroirs con-

vexes de repli de cavité).

Les éléments sélectifs utilisés (un filtre de Lyot a quatre plagues
et une lame traitée d'épaisseur 0,5 mm) permettent de fixer la longueur d'on-
de d'émission & la valeur désirée (A=1,083 y) et de la balayer quasi-conti-
niment sur tout le spectre 4d'absorption de *He (en fait, le balayage se fait
par sauts de mode en mode de la cavité, ce qui n'est nullement génant car
leur intervalle est plus faible que la largeur Doppler de la transition ato-

mique a température ambiante).

Dans une telle configuration, le laser & centres colorés peut délivrer
dans les meilleurs conditions des puissances dépassant 300 mW pour une puis-
sance de pompe de 1,5 W , et nous -avons représenté sur la figure 1-2-c une
courbe de puissancede sortie typique qu'il est courant d'obtenir contintment

pendant plusieurs héures de fonctionnement.

L]
i

1
1
1
i



APPENDICE II

SYSTEMES DE BOBINES FOURNISSANT UN CHAMP
HOMOGENE ADAPTE AUX CELLULES DOUBLES

Les cellules doubles décrites au § I-D et utilisées dans les expérien-
ces décrites dans la deuxiéme partie du mémoire sont constituées de deux
volumes V; et V, dont les centres sont distants de 80.cm , et d'un tube rec-
tiligne les connectaht. Le volume V; , soumis au pompage, est un cylindre de
5 &8 6 cm de diamétreget de 5 & 10 cm de long, et le volume V; est une sphére
d'un diamétre de 1 523 cm . L'inhomogénéité du champ magnétique By sur vV
doit étre assez faibie pour que la relaxation qu'elle cause reste faible de-
vant celle due & la décharge, tandis que celle sur V, doit étre réduite dans
le douwble but de ne pas relaxer l'orientation longitudinale, mais aussi de
permettre une détection RMN commode grdce a des temps de relaxation de l'o-
rientation transversale assez longs. Cela signifie en pratique que le champ
Bg , d'au moins quelques Gauss (voir § I-B-1) ne doit pas aggraver
l'inhomogénéité due, & l'environnement de l'expérience (de l'ordre du mil-
ligauss par centimét&e ou moins sur l'étendue de chacun des volumes V; et
Vz). En outre, afin de ne pas limiter le transfert d'orientation de V; a V;
le champ By doit également étre homogéne tout au long du tube connectant V;
a vy

Bien que ce soit une solution classique, la création d'un champ homo-

géne sur une telle longueur par un solénoide présente la double difficulté
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d'une réalisation délicate et coliteuse, et d'une accessibilité réduite au
volume utile . Nous avons préféré utiliser des ensembles de trois ou cing
bobines dont la géométrie et les courants ont été déterminés numériguement
afin de répondre aux contraintes d'homogénéité pour le plus faible encombre-

ment possible.

Champ de trois bobines circulaires

Assimilant chaque bobine & une spire de rayon R , il est particulié-
rement simple de calculer le champ en tout point de l'axe en fonction de 1la
distance d des bobines et de la fraction x du courant passant dans les bo-
bines B); et B3 qui traverse B, (voir figure 2-1). Seule l'inhomogénéité de
la composante Bz du champ selon l1l'axe intervenant dans la relaxation [“7],
il nous suffira de l'estimer au voisinage de l'axe. Si Br est la composante

radiale du champ, la symétrie cylindrique imposera a l'ordre le plus bas :
B (z t) = B(2) r? (r €R)

ol B est une fonction ne dépendant que de z . Utilisant la nullité de la di-

vergence et du rotationnel de B , on tirera :

9B, . ;
7;?-(2, t) = f 2Ty Br = - 27x B(z)
or 2 3z dz

Intégrant la derniére équation, on tire :

Dérivant la premiére par rapport a z et reportant, on a finalement :

21 asz

B (z,r) =B (2z,0) - —
z z 2
3z

3 (z, 0)

La formule précédente permettra d'estimer l'inhomogénéité de BZ au volisinage

de l'axe a partir de son seul calcul sur 1l'axe.

Plusieurs méthodes permettent d'ajuster d et x pour obtenir la carte

de champ la plus homogéne possible. Nous avons choisi d'imposer la nullité
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de (BBz/az) au centres de V, et V, (placés en position symétrique par rapport
4 la bobine centrale), ce qui fixe une relation analytique entre d et x , ne
laissant qu'un paramétre libre (par exemple d). La comparaison des cartes de
champ obtenues pour divers écartements d a conduit & choisir la meilleure

valeur. "

Dans le cas des bobines de rayon R=67 cm dont nous disposions, cette
valeur optimale d=62 cm , assortie d'une fraction de courant dans la bobine
centrale x=0,6 conduit 4 la carte de champ représentée sur la figure 2-2
(les trois bobines ayant le méme nombre de tours, la fraction x du courant
destinée 4 la bobine centrale est régulée par un shunt actif auto-alimenté).
La taille finie des enroulements ne modifie guére la carte de champ, et
aucun ajustement précis des positions des bobines (& mieux que le centimétre)

n'a été nécessaire pour obtenir un champ Bo de quelques Gauss effectivement

assez homogéne pour le pompage optigque des doubles cellules.

Champ de cing bobines octogonales

Si 1'on ne dispose pas de bobines circulaires de grande dimension,
il est souvent plus commode mécaniquement de réaliser des bobines polygo-
nales : nous décrirons ici le calcul et la réalisation de bobines octogo-
nales. Le champ sur l'axe d'une telle bobine d'apothéme a a& une distance za

de son plan est donné par :

‘ 2 =Y,
5 - 4?1 1 [ 1+z .1 ]
1+ 22 tg? (m/8)

Le probléme présente a priori un grand nombre de paramétres laissés
au gré du constructeur : taille et nombre des bobines, distances et courants.
Outre l'homogénéité désirée, il existe des contraintes pratiques liées a
l'encombrement, & la puissance d'alimentation et & l'échauffement des bobines.
Nous avons choisi de nous restreindre a priori aux configurations symétriques
par rapport au plan médian de la cellule, les bobines ayant leurs cdtés homo-
logues paralléles. Les situations & 3, 4,5 et 6 bobines ont été calculées,
un calcul variationnel permettant & chaque fois de déterminer les paramétres
laissés libres dans le probléme, le critére d'homogénéité du champ étant une
moyenne quadratique du gradient (BBZ/BZ) le long du tube de la cellule, avec
un poids plus important au centre des volumes V; et V, . La géométrie retenue

et qui a été réalisée est représentée sur la figure 2-3 , la carte du champ

sur son axe étant portée sur la figure 2-4



Fig. 2-3

Ensemble de bobines octogonales fournissand
un champ homiegéns sur une cellule double.
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Avec les dimensions et les nombres de tours indiqués, la résistance
totale (avec un fil de cuivre émaillé de 1,3 mm® de section) est de l'ordre
de 30 2 , et une alimentation des cing bobines en série par 80 Volts sous
2,4 Ampéres fournit un champ de 10 Gauss sans échauffement notable des bo-
bines (la puissance dissipée, de l'ordre de 200 W , est aisément évacuee

sans refroidissement), avec une homogénéité satisfaisante.
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REALISATION D'UN CYLINDRE SUPRACONDUCTEUR
STABILISANT LE CHAMP MAGNETIQUE

Dans la méthode de détection des ondes de spin que nous avons employée,
mais aussi dans celle de l'appendice IV , il est nécessaire de mesurer la
fréquence de précession de l'aimantation transverse avec une précision meil-
leure que le radian par seconde. Une telle mesure nécessite une grande sta-
bilité du champlmagnétique By appliqué sur 1l'échantillon, meilleure ‘que le’
dixiéme de milligauss pendant le temps d'une mesure (de l'ordre de la minute).
Si le champ créé par les bobines décrites dans 1l'appendice II peut étre rendu
assez stable, le champ magnétique supplémentaire que voit l'échantillon (champ
terrestre perturbé par les masses métalliques de l'environnement, champ des
courants électriques du voisinage, ...) fluctue de fagon assez importante
en des temps caractéristiques de l'ordre de la seconde, ces fluctuations sont
de l'ordre de quelques milligauss pendant la journée, de quelques dixiémes de

milligauss pendant la nuit.

Afin de maintenir sur la partie froide de la cellule un champ biep plus
stable que le champ magnétique extérieur, celle-ci est placée au centre d'un
cylindre supraconducteur en plomb dont l'effet est de maintenir un flux cons-
tant a travers chaque section de son volume intérieur, égal au flux du champ
extérieur appliqué lors du refroidissement du cylindre. Il est possible de

calculer numériquement la carte du champ magnétique & l'intérieur d'un cylindre
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supraconducteur parfait [°°], et en particulier la valeur du champ au centre
en fonction des variations du champ appliqué : pour un cylindre de longueur
22 et de diamétre 2a , le facteur de réduction R , rapport entre les varia-
tions au centre et a l'extérieur du cylindre, est donné 4'aprés [51] par :

1

R = 1,13 exp(- 3,84 g/a)

Différents procédés de fabrication ont été essayés pour réaliser un
cylindre en plomb (supraconducteur au-dessous de 7,2 K). Nous décrivons ici
une méthode permettant de réaliser des cylindres suffisamment exempts de dé-
fauts pour que le facteur de réduction R mesuré soit proche de celui prédit
par la théorie (d'autres procédés, utilisant une feuille de plomb roulée et

soudée, ont donné des résultats bien moins bons).

La premiére étape de la fabrication consiste & réaliser un tube de
laiton dont la face intérieure sert de support mécanique au plomb : sa sur-
face interne est alésée 3 la cote désirée (2a=9,5 cm dans notre cas), et un
filetage peu profond (quelques dixiémes de millimétre) y est pratiqué afin
d'augmenter l'adhérence ultérieure du plomb. Chaque extrémité est alors fer-
mée par un flasque provisoire aprés introduction d‘un lingot de plomb et de
décapant de plomberie. Une rampe & gaz chauffe alors l'ensemble jusqu'a fu-
sion du plomb, le cylindre tournant .rapidement (1200 t/min.) autour de son
axe horizontal. Un refroidissement lent est alors effectué, la centrifuga-
tion permettant au plomb de former une couche réguliérement déposée sur la
paroi intérieure du laiton. Un réalésage final, aprés refroidissement, per-

met d'Ster le plomb en excés et d'avoir un bon état de surface interne

{(1'homogénéité du champ dépend en effet de cet état de surface).

C'est par ce procédé qu'ont été ralisés des cylindres de longueur
diverses, et de diamétre intérieur 2a=9,4 cm , dont les facteurs de réduc-
tion des fluctuations du champ, R , ont été expérimentalement trouvés de

l'ordre de

longueur R expérimental R théorique

= = 3.10 % = 2,14 10 *
22 21 cm R 3.10 Rth 1

= >~ -5 = =S
2% 27 cm R 3.10 Rth 1,84 10
22 = 34 cm R < 107 ° R. = 1,06 10 ®

th
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Deux circonstances nous ont sans doute permis d'obtenir des facteurs
de réduction R proches du facteur théorique (qui est calculé en supposant
quehle_flux est constant tout au long du cylindre, c'est-a-dire qu'aucune
ligne de champ ne peut traverser sa surface) : tout d'abord la qualité de
sa réalisatfon, et l'absence de défauts macroscopiques que des lignes de
champ pourraient traveréer ("pinning"), mais aussi un refroidissement uni-
forme dans un champ homogéne dirigé selon son axe (les composantes horizon-
tales du champ magnétique terrestre sont grossiérement compensées au niveau
du cylindre pendant son refroidissement : peu de lignes de champ pénétrent
donc dans le plomb initialement, et sont & exclure lors de la transition

supraconductrice) .

Signalons enfin gqu'un empilage de deux cylindres bout & bout mais
sans continuité électrique du plomb donne des résultats presque aussi bons

que ceux obtenus avec un seul cylindre de méme longueur totale.

Dans les expériences décrites dans la deuxiéme partie de ce mémoife,
c'est un cylindre de longueur 2% =34 cm que nous avons utilisé, grace auquel
la stabilité temporelle du champ régnant sur la partie froide de la cellule
a été trouvée de l'ordre de la dizaine de UG au pire (de 1l'ordre de UG pen-
dant la nuit) pendant le temps d'une mesure. La fluctuation de fréquence de
précession associée étant de 1l'ordre de 20 mrd/s (2 mrd/s la nuit), cela a
permis de mettre en évidence des déplacements de.fréguence dus & l'existence
d'ondes de spin (de l'ordre du radian par seconde pour une polarisation de
30% & une température de 2,5 K od ¢ =0,3). Enfin, l'homogénéité du champ .au
voisinage du centre 4d'un tel cylindre a été trouvée de l'ordre du milli-
gauss par centimétre (pour un champ de 4 Gauss) et a été localement amélio-
rée par ﬁn ensemble de bobines de compensation placées a l'intérieur du cy-

lindre, décrites au § II-B-2 .

—
<ral
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Appendlce 4

Spin rotation effects
and spin waves in gaseous *Hel

P. J. Nacher, G. Tastevin, M. Leduc, S. B. Crampton (*) and F. Laloé

Laboraloire de Spectroscopie Hertzienne de I'E.N.S. (**), 24, rue Lhomond, 75005 Paris, France

(Regu le 10 février 1984, accepté le 12 mars 1984)

Résumé. — Les gaz polarisés comme H1 ou *Hel possédent des modes oscillants et amortis basse
température, les ondes de spin. dont I'origine est I'elfet de rotation des spins identiques se produisant
lors de collisions entre particules indiscernables. Cette lettre décrit I'observation de ces effets dans
3Het dans le domaine de température 2 < T < 6 K, et des mesures préliminaires du coefficient p
qui donne la surtension de ces ondes. Ces mesures sont en accord avec les calculs numériques de
C. Lhuillier.

Abstract. — Spin polarized gases such as Ht or *Het can propagate damped spin waves at low
temperatures ; their origin is the so-called « identical spin rotation effect » in collisions between
identical particles. We report here the observation of such effects in *Het in the temperature range
2 « T < 6K, and preliminary measurements of the coefficient u which characterizes the quality
factor of the spin oscillations. The measurements are in agreement with the numerical calculations
of C. Lhuillier.

Spin polarized helium and (atomic) hydrogen are systems which exhibit a number of unusual
and interesting properties at low temperatures {1]. This is true even for dilute polarized gases
for which, although degeneracy effects are negligible, the transport properties can be strongly
modified by nuclear polarization {2]. Similar phenomena have been predicted by E. Bashkin
and A. Meyerovich for solutions of *He in superfluid *He, in the low temperature regime were
they are degenerate [3, 4], and have also been studied by W. Mullin and K. Miyake [5].

Perhaps one of the most striking effects produced by the spin polarization is the existence
of spin waves {6, 7]. For a dilute gas of unpolarized atoms the only propagating mode corresponds
to sound waves, since heat conduction, viscosity and spin diffusion give rise to purely damped
modes. On the other hand, for a polarized gas of identical atoms, the evolution of the spins
becomes oscillatory and can be understood in terms of (damped) spin waves. This phenomenon
is a pure consequence of particle indistinguishability and arises from the so called « identical
spin rotation effect » during collisions {7]. Another difference between sound and spin waves
is that the former do not depend crucially on collisions and are obtained in the zero order approxi-
mation of hydrodynamics (Euler equations), while the lattcr appear to first order (Navier-Stokes
equations).

(*) Permanent address : Williams College. Williamstown, Mass. 01267, U.S.A.
(**) Laboratoire associé au CNRS, LA n® [8.
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Spin waves are actually well known phenomena in degenerate liquids [8-10] ; their-existence
is a consequence!of the anisotropic part of the « molecular ficld » in the Landau theory of strongly
degenerate Fermi liquids. A. J. Leggett has shown how these waves affect the current of spin
diffusion in the liquid [11] and has also predicted new effects occurring in spin echo experiments
(Leggett-Rice effect [12]). These predictions have been confirmed in experiments with liquid
3He at very low temperatures (T < 10 mK) and used to measure the Fermi liquid interaction
parameter A for pure *He and *He-*He mixtures [13]. For spin-polarized dilute gases the situa-
tion is rather different, and no phenomenological parameter has to be introduced in the
theory [7, 14], so that all transport properties (heat conduction, viscosity, spin waves) can be
calculated ab initio from the interatomic potential (*). This has been done recently by C. Lhuillier
for HT. D1 and 3He? [15]. and the thcoretical prediction is that spin waves will strongly modify
the properties of spin diffusion of these gases even at relatively high temperatures, of the order
of 1 K or more. For this discussion, it is convenient to introduce the (relative) nuclear polariza-
tion M of the gas(— 1 < M < 1). and a dimensionless coefficient i which is the ratio between
« identical spin rotation cross sections » and the cross section for collisions between distin-
guishable particles [7]. The product uM gives the relative importance of the particle indistin-
guishability effects in spin diffusion; for example, for a cell where the lowest diffusion mode
has a diffusion time 1, the frequency of the transverse spin wave is given (in the Larmor rotating
frame) by (?) :

ow = —. ) (1)
In other words, uM is a spin oscillation « quality factor », independent of the gas density n
(whereas dw itself is inversely proportional to n).

1. The experiment.

Measuring the properties of spin waves in spin polarized gases, and in particular their coeffi-
cient y, is therefore interesting for two reasons : observing for the first time a new mode in a
dilute gas and, by comparison with ‘numerical calculations [15], obtaining information on the
interatomic potenitials which is completely independent of the data from other methods in an
energy range where there are relatively few experimental data. :

Several experiments of this type are in progress, one with doubly spin polarized hydrogen [17],
the other with low concentration solutions of *He in “He which can be seen as non-degenerate
gases (but the experiment also includes data in the degenerate regime) [18]. Their results will
be published shortly [18, 19].

Here we report on experiments with gaseous *Hef, nuclearly polarized by optical pumping,
as well as preliminary measurements of the coefficient g as a function of temperature. The waves
were excited by applying a gradient of magnetic field over the sample but, unlike the experiments
previously done on liquid *He [13]. no spin echo technique was used. Instead of creating strong
gradients of magnetization over the sample. we have studied a situation where the atoms explore
all the volume available inside the container before being significantly affected by the applied
magnetic gradient: (motional averaging condition [20, 21]); clearly, this is possible only if the
walls of the gas container have only a very weak relaxation effect. In this kind of situation, the
effects of spin waves can be simply and completely described [22] in terms of the longitudinal

(') For the same reason, these propertics can be exactly calculated for any value of the spin polarization M,
unlike in a liquid where an expansion for small M valucs is necessary.

(%) We assumc here that M < 1, so that the blocking of the transverse diffusion, which is second order
in M, is necgligible (in the notation of reference [22]. 75 =~ t,).
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Here we report on experiments with gaseous *Hef, nuclearly polarized by optical pumping,
as well as preliminary measurements of the coefficient y as a function of temperature. The waves
were excited by applying a gradient of magnetic field over the sample but, unlike the experiments
previously done on liquid 3He [13]. no spin echo technique was used. Instead of creating strong
gradients of magnetization over the sample, we have studied a situation where the atoms explore
all the volume available inside the container before being significantly affected by the applied
magnetic gradient (motional averaging condition {20, 21]); clearly, this is possible only if the
walls of the gas container have only a very weak relaxation effect. In this kind of situation, the
effects of spin waves can be simply and completely described {22] in terms of the longitudinal

(') Forthe samereason, these propertics can be exactly calculated for any value of the spin polarization M,
unlike in a liquid where an expansion for small M values is necessary.

(*) We assume here that uM < 1, so that the blocking of the transverse diffusion, which is second order
in uM, is negligible (in the notation of reference [22]. 1, =~ ).
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relaxation time T, the transverse relaxation time T',, and a frequency shift Aw of the precession
of M, the transverse camponent of M.

The origin of the shift can be understood from the following simple argument, which is valid
when | M, | is small compared to the longitudinal component M, ~ M. If the spin polarization
M were strictly uniform over the sample, no shift could ever be introduced by the « identical
spin rotation effect » (or the molecular field), simply because of angular momentum conserva-
tion [11]. The role of the gradient 4B, of the longitudinal component of the magnetic field is
precisely to créate a gradient of spin polarization, that is to couple the total transverse magne-
tization M, of the sample to a spin wave. But this wave oscillates with a slightly different fre-
quency (6w in the Larmor rotating frame), and is also damped at a rate 1/75. The situation is
then simply that of 2 coupled oscillators with different frequencies and damping, and one can
easily show that this coupling introduces for M, a damping rate 1/T, and a frequency shift Aw
given by :

1 2
T > aldB,y|" 1p (2)
1 2
Aw =~ a| 6By |* 1p x uM 3)

where a is some coefficient which is irrelevant for our discussion (these formulae are valid to
second order in the gradient B, when dB,, 1, < | we have assumed that the gradient is linear,
so that only the lowest diffusion mode is significantly excited). We note that :

Aw T, = uM 4)

a relation which we have made use of to measure pu.

- 2. Experimental set-up.

A general sketch of the experimental set-up is shown in figure 1. The *He gas is contained in a
sealed pyrex cell, consisting of two different parts connected by a 3mm i.d. tube : 2 Scm i. d.
by 5 cm long cylindrical -container where the atoms are submitted to a discharge and -optical
pumping at ambient room temperature, and a 13 mm i.d. spherical bulb where the N.M.R.
experiments are done at low temperatures. Gaseous diffusion inside the connecting tube transfers
polarization from the upper cylinder to the lower bulb. With this experimental arrangement
optical pumping can be done at a temperature where it is much more effective than at a few
degrees Kelvin. The source of light for optical pumping is a colour centre laser operating at
A = 1.08 p. The sealed cell contains a mixture of *He and molecular hydrogen, which freezes
on the cold parts of the inside walls of the cell. This provides a « cryogenic coating » which
strongly reduces the nuclear relaxation {23, 24]. The pressure of the *He gas was p ~ 0.3 torr
corresponding to number densities n ~ 10'® and n ~ 10'® cm ™2 at high and low temperatures,
respectively. Thermal shields are used to control the temperature gradient along the tube. Their
role is to concentrate the thermal gradient to a small region, in order to reduce the area of surfaces
at intermediate temperatures (cold enough to relax *He nuclear spins but not cold enough to
be covered by a few layers of solid hydrogen). Nuclear polarizations of 30 %, or more in the
lower bulb can be obtained with a laser power of about 100 mW. More details about laser optical
pumping and the polarization transfer technique can be found elsewhere [25, 26].

As shown in figure 1, the measurement bulb is inside a small isolated inner cryostat (i.d. : 5 cm)
placed inside the main helium cryostat. In this way, the temperature of the bulb can conveniently
be varied between 1.5 and 8 K. In some cases, it was found useful (or even indispensable) to
heat this cell to about 8 K for a few minutes, in order to improve the quality of the H, cryogenic
coating and allow polarization transfer. The N.M.R. system has two separate, and orthogonal
pairs of induction and dctection coils. The latter coils have a diameter of 26 mm, and are wound
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Fig. 1. — Semi realistic sketch of the experiment: a. circularly polarized laser beam ; b. upper *He container

submitted to optical: pumping at 300 K ; c. thermal shielding at high temperature ; d. insulating foam;
e. helium bath at 4.2 K; {. cylinder of superconducting lead ; g. thermal shielding at low temperature;
h. N.M.R. pick-up coils (other sets of coils for tilting the spins and varying the field gradients are not shown);
i. measurement *He sample; j. pumped *He bath at adjustable temperature ; P. to vacuum pump.

with 40 turns each ; we shall discuss later why it was found useful to add in series with the detection
coils another inductance not coupled to the spins. The N.M.R. frequency was ~ 12 kHz, which
corresponds to a (vertical) magnetic field of about 4 G. The stability of this field was greatly
improved (to about 10”7 G) by using a vertical superconducting cylinder to trap a fixed flux.
This cylinder (length : 22 cm; diameter : 9.2 cm) was made of brass, and its internal wall was
covered by a thin layer (=~ | mm) of lead. The shielding factor obtained in this way was ~ 10%,
in good agreement with theoretical predictions [16]. The field gradient was of the order of
2 mG/cm, depending on how the superconducting cylinder was cooled in the 4 G vertical field
produced by 3 horizontal coils (diameter | m). By adjusting the currents in 3 sets of compensa-
tion coils creating pure gradicnt of the longitudinal field at the cell, it was possible to reduce
the initial gradients by a factor up to 10.
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3. Measurements. j

The quantities measured in our experiments were the precession frequency and the transverse
relaxation time T, of a small transverse component of the nuclear polarization at various positive
and negative values of the longitudinal polarization M. Reversals of M were accomplished by n
N.M.R. pulses, and n/20 pulses were used to sample M in an almost non-destructive way. The
amplitudes of responses to n/20 pulses were converted to polarization measurements by cali-
brating the detection system with the signal from a small circular coil. Due to the relatively
high signal-to-noise, the limit of accuracy of the measurement of M was set by the 5-10 9 cali-
bration uncertainty. A conscquence of the high magnetization was that, if no special care was
taken, a Zeeman maser oscillation [27] started even when the pick-up coils had a low Q factor,
Q ~ 5 for example. Even below maser threshold, the radiation reaction of the pick-up coils
could easily produce frequency shifts 10 times larger than Aw. The solution of this problem was
found in a strong reduction of the filling factor of the circuit. This was obtained by reducing
to 40 the number of turns of the pick-up coils and adding in series with them another inductance
(a pair of coils with 300 turns each) not coupled to the spins. A simple reduction of the number
- of turns with no additional inductance would not be effective : a high value for the tuning capa-
citance C would become necessary to match a low inductance coil, resulting in increased electrical
currents in the coils and larger reaction on the spins. Experimentally, it is possible to check that
the radiation damping due to the pick-up coils is indeed weak : this is obtained when the measured
values of T, are independent of M (in particular of its sign). The Q factor of the whole circuit
was 20 and the amplitude of the spin signal across the capacitor about } uV.

With the particular geometry of our cell the time constant for build up of nuclear polarization
at 4.2 K in the lower cell was of the order of 20 min. This time was effectively limited by a I mm
i.d. by 5 cm long capillary tube shrunk to 0.3 mm i.d. over one cm of its length just above the
lower cell. Although the capillary increased somewhat the time required to pump up M in the
lower cell, it also increased the lower cell confinement time and strongly reduced spurious fre-
quency shifts due to spin diffusion within1he connecting tube.

After a sufficient (20-3(? %) value of M was obtained, a series of measurements was started.
The procedure was to alternate n/10 pulses to measure T, and the spin precession frequency,
and 7 pulses to reverse M. Repeating this operation 5 or 10 times reduced M by a factor =~ 5,
so that measurements of the spin frequency for a whole set of positive and negative values of M
was obtained (with the additional 300 turn inductance, 7', was found to be practically independent
of M). The actual measurément was obtained by beating in a lock-in detector the spin free induc-
tion decay signal with a stable reference frequency, and recording the phase shift during the
decay. The phase shift Ap accumulated during a time T, was found to vary linearly with M,
as predicted by equation (4); from the slope of this linear variation and a measurement of M,
the value of the coefficient u was extracted.

Typical values were :

T, ~ 0.55s
: (Am/2 n) ~ 1-10 mHz
which shows that even vety small spurious frequency shifts could be a problem in these experi-
ments. The experimental procedure was chosen to eliminate all shifts which do not depend on M.
There are nevertheless several possible origins for M-dependent shifts : N.M.R. coil reaction
and spin diffusion in the connecting tube. as discussed above, change of the average field expe-
rienced by the gaseous sample due to its own field (non-sphericity of the cell), and magnetic image
of the sample_in the supercanducting shield (this turns out to give a correction of the order of
1 mHz in our experiments). The two last effects are more important at lower temperatures,
when the gas density is higher. Fortuna.ely, these frcquency corrections do not depend on 6B,
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or T,. To eliminate these cffects, we-extrapolated the values of Ap/M, to zero T, values (i.e.
infinite dB,), as shown in figure 2. The mecasured points then fall as expected on a straight line
having slope compatible with an order of magnitude of estimate of the magnetic image effect.
The intersection of the line with the vertical axis gives the value of y at the temperature of the
sample. Some care was taken to determine experimentally the sign of y, which requires a know-
ledge of the sign of M. To this purpose, we removed the series inductance in the detection circuit,
and obtained maser oscillation for the orientation having M > 0 (if B, > 0).

The values of y obtained in this way are shown in figure 3, as compared to C. Lhuillier’s cal-
culations (full line) [15]. The agreement within present accuracy is satisfactory and clearly confirms
the predicted spin wave behaviour. We think that the precision of the measurements could be
improved in the future and the temperature range extended.

4. Conclusion.

These experiments show that spin rotation effects can be detected in gaseous ground state *Hef.
In our experiments, the spin waves are more strongly damped than in liquid systems [18, 28],
or spin polarized hydrogen [17], simply because the product uM is larger for those systems.
This is why, in our case, only one wave (corresponding to the lowest diffusion mode) has been
observed. and not the rich mode structure seen in references [19] and [28]. It is interesting to
note that recent experiments [29] on degenerate solutions of *He in superfluid *He between 0.3
and 25 mK seem to indicate that the isolation of a higher mode is also possible. Finally, we
remark that, for heat conduction and viscosity, the effects of a spin polarization are more pro-
nounced in Hef than H1. because *He is a fermion system. We are therefore planning experi-
ments to investigate other transport properties of spin polarized *He. Another interesting exten-
sion would be to perform experiments below 2 K, where an appreciable fraction of a *He mono-
layer can be formed, and study transport properties in two dimensional systems [30].

R |

-05

Fig. 2. — Measurements at 2.5 K. The horizontal scale is the relaxation time T, of the transverse nuclear
polarization. 1/T, is proportional to the square of the ficld gradients over the sample. The vertical axis
gives the phase shift A¢ (mcasured during a time T’,) divided by the spin magnetization M.
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Fig. 3. — Values of the coeflicient p, characteristic of spin rotation effects in *Het. The solid curve shows
the theoretical predictions of [15]. The points are the results of this experiment.
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