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ETUDE EXPERIMENTALE DE LA RELAXATION DU RUBIDIUM
EN PRESENCE D’HELIUM

Par M. AYMAR, M. A. BOUCHIAT et J. BROSSEL,

Faculté des Sciences de Paris, Laboratoire de Spectroscopie Hertzienne de I’E.N.S., associé au C.N.R.S.

(Regu le 24 mars 1969.)

Résumé. — On décrit une étude expérimentale de la relaxation, en présence d’hélium,
d’atomes de Rb polarisés par pompage optique. Des isotopes enrichis de 8’Rb, 85Rb, *He et *He
ont été utilisés. Différentes causes possibles d’etreurs systématiques sont discutées. On observe
que la relaxation de { S, > est caractérisée par deux constantes de temps t et " dont on a mesuré
la variation en fonction de la pression p d’hélium (entre 16 et 700 torrs). A basse pression,
T et 7’ sont associés aux deux premiers modes de diffusion des atomes vers la paroi totalement
désorientante (paroi non enduite). On en déduit le coefficient de diffusion de Rb dans I’hélium
a la pression atmosphérique et & 300 °K : D,(Rb-*He) = 0,42 + 0,06 cm?/s, indépendant de
l'isotope Rb et Dy(Rb-3He)/D,(Rb-*He) = 1,25 + 0,1 et on interpréte ces résultats.

Aux fortes pressions, au contraire, v et v’ sont approximativement les constantes de temps
de la relaxation de { S, ) induite sous I'effet des chocs contre le gaz (une correction est apportée
pout tenir compte de la relaxation sur la paroi aprés diffusion dans le gaz). On en déduit les
sections efficaces ¢, (*Rb-He) = 0,47 x 10-2¢ cm? et ¢,(35Rb-He) = 0,27 x 10~ cm? pour
I'observable (I, ), et o,(Rb-He) = 8,2 x 10~2¢ cm? pour 'observable { Q, >. L’identité des
sections efficaces mesurées pour ‘He et 3He est compatible avec I'hypothése selon laquelle
Iinteraction désorientatrice prédominante est d’origine spin-orbite. I’effet du spin nucléaire
de *He est indécelable et donc plus faible qu’il n’était attendu théoriquement. La variation de o,
quand on passe de #Rb a 87Rb, est comprise, ainsi que 'identité de ¢, pour ces deux isotopes.
Par contre, pour expliquer le rapport o,/s,, on est amené a faire certaines hypothéses sur la
fonction de corrélation de l'interaction désorientatrice que nous ne savons pas justifier a ce
stade sur le plan théorique. Pour élucider complétement le mécanisme de la relaxation du Rb
en présence d’hélium, il apparait que des mesures complémentaires sont nécessaires.

Abstract. — We present in this paper an experimental study of the relaxation in helium
of Rb atoms polarized by optical pumping. FEnriched isotopes 87Rb, 85Rb, ‘He and *He have
been used. Different sources of systematic errors are discussed. The time evolution of ( S, >
is found to involve two exponentials with time constants t and «” whose variation versus helium
pressure has been studied in the range 16 to 700 torrs. At low pressures, T and <’ are to be
associated with the first and second diffusion modes of Rb atoins through the helium gas to
the totally disorienting walls. This leads to the following values of the diffusion coefficient
of Rb atoms in helium at atmospheric pressure and at 300 °K : Dy(Rb-*He) = 0.42 + 0.06 cm?/s
which is found independent of the Rb isotope and D,(Rb-3He)/D,(Rb-*He) = 1.25 + 0.1.
The interpretation of these results is given.

At the opposite end of the explored pressure range, = and <’ are close to the time constants
of the relaxation induced on { S, » by gas collisions (a correction has to be done for substracting
the effect induced by wall collisions). One thus gets the following cross-sections : o, (3"Rb-He)
= 0.47 X 1072 cm?, o¢,(3Rb-He) = 0.27 x 10-2* cm? for observable ( I,> and o,(Rb-He)
= 8.2 X 1072 cm? for observable { Q,>. Cross-sections relative to ‘He and *He are found
the same ; this is in agreement with the assumption according to which the relaxation of Rb
atoms against rare gas atoms is due to the spin-orbit interaction. The effect of the nuclear
spin of 3He could not be detected, we conclude that it is smaller than was theoretically predicted.
The ratio of the two cross-sections ¢, relative to 8Rb and 87Rb is understood, as well as the
equality of o, for the two Rb isotopes. However to explain the value found for o,/s,, one is
led to make assumptions about the correlation function of the disorienting interaction for which
a theoretical justification is not available at the present time. Complementary measurements
would be useful to elucidate more completely the relaxation of Rb in helium.
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Les expériences décrites dans ce travail ont été
réalisées sur un mélange d’hélium et de vapeur de
rubidium, contenu dans des cellules de verre pyrex
(sans enduits de paraffine ou de silanes) dont les parois
ont été volontairement contaminées par un miroir
de Rb. L’étude de la relaxation a été faite sur trois
types de mélanges : 8’Rb-*He, 8Rb-He, %Rb-‘He
dans le but d’élucider la nature de linteraction
désorientatrice.

Suivant une méthode déja décrite [1], on procede
en deux étapes : le systtme atomique est d’abord
soumis au pompage optique et préparé dans un état
initial différent de I’équilibre de Boltzmann; puis on
interrompt le pompage et pendant le retour & 1’équi-
libre on suit I’4volution au cours du temps d’une
observable particuliere, dans le cas présent (.S, ).
Ceci se fait en mesurant en fonction du temps la quan-
tité de lumiére absorbée sur un faisceau lumineux
convenablement polarisé et assez peu intense pour ne
pas perturber I’évolution sous le seul effet des collisions.
Les mesures ont été faites avec des pressions d’hélium
variant entre 16 et 670 torrs. Dans ces conditions,
deux causes de relaxation sont importantes : les colli-
sions du Rb contre la paroi aprés diffusion dans le gaz
et les collisions du Rb contre I’hélium. L’évolution
de (S, > sous leur effet simultané a fait ’objet d’une
étude théorique détaillée [2] a laquelle nous nous
référons pour l'interprétation des mesures.

Nous indiquerons tout d’abord (§ 1) les problemes
expérimentaux particuliers que nous avons rencontrés
pour létude de la relaxation en présence d’hélium.
Ils sont liés essentiellement 2 la petitesse de la section
efficace de désorientation Rb-He, qui nécessite I’emploi
de pressions d’hélium allant jusqu’a 1 atm en présence
desquelles les raies d’absorption de la vapeur sont
considérablement élargies et déplacées. Les résultats
expérimentaux que nous décrirons ensuite (§ 2) per-
mettent de déterminer les coefficients de diffusion
du Rb dans 4He et 3He ainsi que les sections efficaces
de désorientation associées pour chaque isotope de Rb
a deux observables qui évoluent différemment
(<1, >, lorientation nucléaire, et < Q,> =S,
—RITIE 3 <{I,>]). Aucun effet lié au spin nu-
cléaire de I’hélium n’a été observé sur ces sections
efficaces. Nous achéverons (§ 3) en comparant les
valeurs des parameétres obtenus & celles qui ont été
soit calculées théoriquement, soit mesurées par d’autres
expérimentateurs.

1. Remarques sur les conditions expérimentales. —
1. REMPLISSAGE DES CELLULES. — Nous avons utilisé
des cellules sphériques (2R = 62 mm) en verre pyrex.
Chaque cellule est étuvée plusieurs heures & 450 °C;
puis Pisotope de Rb (3Rb enrichi a 99,2 %, ou %Rb
enrichi & 99,6 %) est distillé & Pintérieur de la cellule
de maniére a former un mince miroir métallique sur
toute la paroi, sauf sur les zones destinées a laisser
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passer les faisceaux lumineux. On introduit alors
Phélium “4He (pureté > 99,999 9%) ou 3He (pureté
isotopique =& 99,98 %, et pureté chimique ~ 99,97 9%,
la principale impureté étant de ’hydrogéne dont I’effet
n’est pas décelable a cette concentration). La pression
est mesurée a I’aide d’une jauge de Mac Leod. Chaque
cellule est scellée et séparée du banc de pompage. Le
miroir continu de Rb évolue par la suite et se rassemble
en fines gouttelettes, mais la surface recouverte est
suffisante pour que ’on puisse admettre que la pres-
sion du Rb dans la cellule est & chaque température
la tension de vapeur saturante.

2. CHOIX DE LA TENSION DE VAPEUR DU Rb. —
Dans nos mesures, on doit déduire I’évolution de < S, >
de la variation AL, de la lumiére absorbée L, par
la vapeur. Ceci impose donc que ’on opére dans des

conditions telles que l'opacité équivalente £/ [3] de
la cellule soit nettement inférieure a 1 : il faut en effet
que la variation de L,, lorsqu’on passe d’une vapeur
trés orientée a4 une vapeur désorientée :

AL, = el —¢e™®

puisse s’écrire sous la forme 2/ — £’ I. Or nous avons
opéré a des pressions de gaz trés élevées (jusqu'a
600 torrs) pour lesquelles la raie d’absorption de la
vapeur de Rb se trouve élargie et déplacée du fait des
collisions. Pour une tension de vapeur du Rb py,, fixée,
on constate une grande diminution de la lumiére
absorbée quand la pression du gaz étranger p croit,
la raie d’absorption devenant plus large que la raie
optique utilisée pour la détection. L’importance de cet
effet est illustrée par la figure 1a ou 'on a porté

en fonction de p la quantité &/ (déduite de la mesure
du rapport lumiére absorbée/lumiere incidente
=1-—¢™™). On peut noter que la courbe expéri-
mentale présente aux environs de 400 torrs une brusque

Ak2 Fig I-b
-.. raie d’emission
— raie dabsorption
E. E
1L :"z" r'21'
E, P E,
A - [ sy
q i i
b i ﬂ Ay Ly i Aq
— ; T ;s 1

p d'hélum

faible p d'helum forte

o5 [

. PR constant

b 4
\pression de " He

—

L
o 200 400 600 torr

F1c. 1.

a) Variation de k7 en fonction de la pression p d’hélium
A pryp constant (1,5 x 1078 torr). kI se déduit de la mesure
du rapport : intensité de lumiére D, absorbée/intensité
incidente. La source est une lampe de résonance.

b) Schéma du profil des raies d’émission et d’absorp-
tion dans les deux zones de pression extrémes.
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discontinuité, 4 laquelle on a pu attribuer I'interpré-
tation suivante [4] : aux pressions faibles, la raie
d’absorption D,, comme la raie d’émission, se divise
en deux composantes hyperfines parfaitement résolues
(fig. 1b) : chaque raie d’absorption A; (ou A,) ne
recouvre qu’une seule raie d’émission E; (ou E,).
Quand la pression d’hélium augmente, une raie
d’absorption telle que A; est élargie et déplacée de
fagon telle qu’elle peut empiéter sur la raie d’émis-
sion E, : certaines longueurs d’onde émises sur la
raie E; peuvent étre absorbées non seulement sur A,
mais aussi sur A,. D’ou résulte le brusque changement
de pente observé vers 400 torrs sur la courbe donnant
la proportion de lumiere absorbée. Au-delda de
400 torrs, quand A, et A, recouvrent a la fois E; et E,,
la variation de &/ redevient monotone.

Comme conséquence des effets que nous venons de
décrire, il est tres difficile de réaliser des études de
relaxation & des pressions d’hélium différentes en main-
tenant constante la tension de vapeur de Rb (pg,).
En effet, si la condition &/ <1 est satisfaite aux
faibles pressions, la quantité de lumiére absorbée aux
fortes pressions devient si faible que le rapport signal
sur bruit est catastrophique. Ainsi nous avons dt pour
chaque pression d’hélium régler la tension de vapeur
du Rb (c’est-a-dire la température 0 de la cellule)
de maniére telle que Pabsorption de la vapeur soit toujours
sensiblement la méme et telle que 'on ait Al <€ 1 :

pour p < 40 torrs :

prp = 2,0 X 1077 torr (0 = 296 °K)
pour p ~ 700 torrs :
pro =~ 8 X 1078 torr (6 = 331 °K).

Dans ces conditions, le signal optique demeure facile
4 interpréter en fonction de la valeur moyenne de
diverses observables relatives au systéme atomique.
Cependant la détection de { 8.1 ) est, comme on peut
le prévoir, tres difficile, dés que P’élargissement des
raies d’absorption optiques devient supérieur a la
structure hyperfine. C’est du reste pourquoi nous
n’avons pas encore étudié la relaxation de (8.1}
pour le Rb en présence d’hélium.

La détection de < S, > ne pose, elle, aucune difficulté
lorsque pg;, est judicieusement choisi 4 chaque pression
d’hélium. Cependant on est conduit 4 se demander
si les modifications apportées a la température 6 du
gaz et a la tension de vapeur du Rb ne peuvent pas
affecter sarelaxation de maniére appréciable. Enfait, sur
un intervalle AO aussi restreint, la fréquence des chocs
Rb-He (oc 0V2) et le coefficient de diffusion (oc 63/2)
sont affectés par la variation de 0 au plus de 5 et 15 9.
Chaque constante de temps mesurée peut du reste étre
corrigée si nécessaire puisque I’effet de la température
peut étre considéré comme approximativement connu.
Nous admettrons que la section efficace moyenne de
désorientation ne varie pas sur l’intervalle A9 (ceci
est justifié au § 3.2 par I’équation (13)). Par contre,
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il reste leffet des collisions d’échange Rb-Rb qui
pourrait ne pas demeurer sans importance (sur la
relaxation de (S, )) aux tensions de vapeur élevées
auxquelles on est amené & opérer. Pour répondre a
cette question, les mesures de relaxation a une pression
d’hélium fixée ont été répétées pour des valeurs de py,,
variant dans un facteur de ordre de 2 : aucun effet
attribuable & pg;, n’a pu étre observé sur les constantes
de temps mesurées. En fait, il a déja été montré que
les collisions d’échange entre atomes identiques [5]
ont un effet négligeable sur ’évolution de < §, >, mais
il faut aussi envisager 'effet des collisions d’échange
entre isotopes différents : bien que nous opérions sur
des isotopes de Rb trés purs, & forte tension de vapeur
la fréquence des collisions ¥Rb-87Rb n’est plus tota-
lement négligeable. Elles ont pour effet de coupler
entre elles les évolutions des observables des deux
isotopes qui ont (en l’absence de couplage) des
constantes de temps d’évolution propres trés différentes.
En fait, ceci altére beaucoup les constantes de temps
de I’isotope peu concentré et trés peu celles de I'isotope
trés concentré. Un calcul simple permet d’estimer que
dans nos expériences 'erreur due 4 la présence de
Pautre isotope est négligeable parce que nous avons
opéré sur un seul isotope enrichi & plus de 99 9, mais
il n’en serait plus de méme pour une pureté isotopique
10 fois moindre.

3. ANALYSE DES COURBES DE RELAXATION. — La
courbe de relaxation de { S, > est obtenue directement
sur ’écran d’un oscilloscope ol I’on peut la photo-
graphier (fig. 2). En principe, dans le cas le plus général,
cette courbe est la superposition de quatre expo-
nentielles [2] :

YR @
<Sz> = Yg)e ten 'Yg@z)e tew
—42D (@
D e e Y@e e, (1)

F16. 2. — Exemple d’une courbe de relaxation de { S, )
photographiée sur un oscilloscope avec deux vitesses
de balayage différentes ; la trace horizontale représente
I'asymptote.
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Chaque constante de temps 1} caractérise I’évolution
d’une observable donnée (indice ¢ =n pour < I, ),

i=¢ pour <Qe>=<Sz>—m<Iz>)

sous effet simultané des chocs contre le gaz et sur la
paroi apres diffusion dans le gaz, suivant un mode
temporel donné que désigne 'indice v (1, 2). Notre
procédé graphique de dépouillement des courbes de
relaxation ne nous permet pas d’obtenir les quatre
constantes de temps mais seulement deux pseudo-
constantes de temps T et ' représentant en pratique
la relaxation de { S, > et telles que :

{8,y =vye " +yel (x>7). 2)

Nous déterminerons d’abord la constante de temps
longue t en amplifiant la partie de la courbe voisine
de I’asymptote (¢ grand) : en coordonnée semi-loga-
rithmique, cette portion de courbe est représentée par
une droite de pente — 1/r. Ainsi déterminée, © doit
avoir une valeur voisine de la plus longue des constantes
de temps d’évolution de (S, > (zlV), d’autant plus
que nous savons que parmi les quatre mentionnées
plus haut c’est celle qui est affectée du poids le plus
fort.

Une fois que nous connaissons 7, nous considérons la
courbe de relaxation compléte (4 partir de ¢ = 0).
En coordonnées semi-logarithmiques, c’est une courbe
%, ayant pour asymptote une droite & de pente — 1/t.
Nous retranchons les ordonnées des points de € et Z
ayant méme abscisse : nous portons la différence en
coordonnées semi-logarithmiques. Les points que nous
obtenons ainsi ne sont alignés que si le second membre
de I’équation (1) se réduit en pratique a la somme de
deux termes soit parce que deux des coefficients sont
tres petits, soit parce que les constantes de temps prises
deux a deux sont trés voisines. Les circonstances ol
il en est ainsi sont connues [2] et ce n’est en fait que
dans ce cas que la confrontation des résultats expéri-
mentaux et théoriques est dépourvue d’ambiguité.
Lorsque les points ne sont pas alignés, nous faisons
passer une droite par les premiers points (¢ petit) de
pente — 1/7’. 11 semble que nous obtenions par ce
procédé la constante de temps la plus courte (t2).
C’est du reste ce que ’on peut confirmer en analysant
par ce procédé une courbe qui est la somme de quatre
exponentielles connues. Mais’incertitude avec laquelle
cette constante de temps courte est évaluée dépend
desgrandeurs et des poidsrelatifs desdiverses constantes
de temps; elle est par conséquent tres difficile 4 estimer.

2. Résultats expérimentaux. — Quelle que soit la
pression d’hélium (entre 16 et 670 torrs), nous observons
que la courbe de relaxation de {S,) est caractérisée par
deux constantes de temps © et ©' nettement distinctes. L’étude
théorique du phénomeéne suggére une interprétation
simple de 7 et ' dans les deux cas limites suivants :

— Aux faibles pressions, les collisions sur la paroi,
apres diffusion dans le gaz, pour une paroi contaminée
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supposée totalement désorientante, représentent le
processus de relaxation dominant pour toutes les
observables Q. Ces derniéres relaxent toutes de la
méme maniére. Les deux constantes de temps qui
apparaissent ne sont autres (quelle que soit Q ) que T®
et T® correspondant au temps de diffusion suivant les
deux modes les plus bas.

— Aux fortes pressions, la relaxation par collisions
sur les molécules du gaz I’emporte. Si Pinteraction
désorientatrice est de type magnétique faible, les deux
constantes de temps qui apparaissent dans la relaxa-
tion de (S, > doivent étre T, et T, qui caractérisent
la relaxation en phase gazeuse des deux observables
différentes < I, > et < Q , >.

Nous allons décrire successivement les résultats rela-
tifs aux constantes de temps longue © et courte t’.

1. CONSTANTE DE TEMPS LONGUE 1. — La figure 3
représente les résultats relatifs & 1/t en fonction de p

41
&
| 20 41
[}
3
11
1
|
i Résultats experimentaux . 1~ f )
| z° (p
1
3He @ wemee
¥ Rb “He 3¢ oo
T 8RL 4He +
3
|
110
\
"b
1
1
1
1.5
- ————
N I e
+ +. B —
pression d’hélium (torr)
1 1 1 1 1 1 1 »

200 400 600

F16. 3. — Résultats expérimentaux : l'inverse de la
constante de temps longue © en fonction de la pres-
sion p d’hélium.

dans les trois cas étudiés : 87Rb-3He; 8Rb-4He; 8Rb-
4He.

On constate que les courbes expérimentales ont
toutes les trois l’allure de la courbe théorique [2]
donnant la variation de 1/7Y avec p dans le cas ou
les parois sont totalement désorientantes. Rappelons
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que ti¥) est la constante de temps associée au premier
mode de diffusion pour une observable dont la relaxa-
tion sur le gaz seul est caractérisée par une constante
de temps unique 7', :

1 1 1
T(—nl)=—]—"(T) T (3)

Aux faibles pressions d’hélium (p < 150 torrs), on
observe essentiellement le premier terme qui traduit
la relaxation sur la paroi aprés diffusion dans le gaz
selon le premier mode 170 =~ 1/T™ (TY ne
dépend pas de Iobservable lorsque la désorientation
produite par les chocs sur la paroi est totale). On voit
que du cdté des fories pressions on commence tout juste
a observer entre 400 et 670 torrs ’augmentation de 1/t
avec p liée a 1/T,. Il faudrait opérer a une pression
d’au moins deux atmosphéres pour que la relaxation
sur le gaz soit vraiment le processus dominant.

Lorsqu’on étudie en détail la forme des courbes
expérimentales précédentes, on trouve que chacune
d’entre elles se déduit avec une trés bonne approxi-
mation d’une hyperbole C et d’une droite C’ en faisant
la somme des ordonnées des points de C et G’ ayant
méme abscisse, comme cela est le cas pour la courbe
théorique I relative 4 1/, On peut en conclure que,
dans toute la zone des pressions explorées, la constante de
temps longue T que nous mesurons est la quantité iV
définie par la relation (3), puisque nous savions déja
que 7 représente IV en pression tres faible et T'; en
pression trés forte.

Dans chacun des trois mélanges étudiés, on peut
déterminer ’hyperbole C et la droite C' de maniére
que la courbe théorique I' (« somme » de C et C')
passe au mieux par ’ensemble des points expérimen-
taux. Les courbes théoriques (C, C’, I') et les points
expérimentaux sont représentés sur les figures 4 et 5.
De I’équation de C on peut déduire le coefficient de
diffusion D et de la pente de C’ la section efficace de
désorientation o, relative 4 ’observable ( I, > si ’inter-
action désorientatrice en phase gazeuse est de type
magnétique.

a) Détermination des coefficients de diffusion. — On
remarque sur la figure 3 que les courbes expérimentales
concernant *He et les deux isotopes de Rb sont confon-
dues; ceci signifie que le coefficient de diffusion de 8’Rb
et 8Rb dans ’hélium est pratiquement le méme. Par
contre, la courbe expérimentale relative 4 ®He se place
nettement au-dessus de la précédente : le coefficient
de diffusion de Rb dans 3He est donc plus grand que
dans *He comme on devait s’y attendre. Toutes les
mesures utiles pour la détermination du coefficient de
diffusion (p < 200 torrs) ont été faites & des tempé-
ratures voisines de 300 °)K (A << 10°), aussi nous
n’avons pas fait de correction de température sur les
valeurs mesurées. Les équations des courbes C tracées
sur la figure 4 sont indiquées dans le tableau I, ainsi
que les valeurs des coefficients de diffusion D, (2 300 °K
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—points expérimentaux
—courbes théoriques

*"Rb SHe @ e 1
87 Rb *He
85Rb bHe +

W
2
sl ‘\:\\\\ cette partie est agrandie
A\ ci—dessus
NS c
N 4
N
~ \\\
\**TF' ~~ e
i R 1
%—.)@z}l‘
Ca P
_____ Ny
I _____________-:_-———'—:_—_—__._-——g}c
— T T — —»
100 200 pression d’'hélium  (torr)
F16. 4. — Détermination des coefficients de diffusion :

points expérimentaux 1/r et courbes théoriques I

« sommes » de C et C’ donnant 1/-:2,” = 1/Tm -+ l/T,'l
dans la zone de pression ot la désorientation est
produite essentiellement par les collisions sur la paroi

aprés diffusion dans le gaz (1/T, < 1/T").

TABLEAU 1

RESULTATS EXPERIMENTAUX
RELATIFS A LA CONSTANTE DE TEMPS LONGUE
ET A LA DESORIENTATION PAR CHOCS
SUR LA PAROI APRES DIFFUSION

(p représente la pression d’hélium
mesurée en torrs a 300 °K)

Dy (cm?s71)

1T (571 2 300 oK
$7Rb-3He 450 p1 0,53 = 0,08
S7Rb
4 -1 I
O 360 p 0,42 - 0,06
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et & la pression atmosphérique p;) obtenues a P’aide
de la relation
2

1T — Do% o )

valable pour une cellule sphérique de rayon R.
On obtient en particulier :

3

Do(R-AHE) _ 4 95 4 0,1.
D,(Rb-4He)
L’incertitude est en valeur relative plus faible pour ce
rapport que pour la valeur absolue de chacun des
coefficients de diffusion. Etant donné que ces deux
coefficients sont voisins, on peut en effet raisonna-
blement supposer que les erreurs systématiques sont
les mémes et s’éliminent sur le rapport.

b) Détermination de la section efficace de désorientation o,.
— On remarque sur la figure 3 que les points expéri-
mentaux relatifs & 4He et aux deux isotopes de Rb se
placent sur deux courbes qui deviennent nettement
distinctes 4 des pressions supérieures a 300 torrs. Les
temps de relaxation les plus longs correspondent a 85Rb.
Ceci signifie que la section efficace ¢, dépend du spin
nucléaire : c’est bien qualitativement ce que l’on
attend si l'interaction désorientatrice en phase gazeuse
est de type magnétique faible. On voit aussi sur la
méme figure que I’écart entre les courbes expérimen-
tales 8Rb-3He et 8’Rb-*He est pratiquement indépen-
dant de la pression entre 300 et 670 torrs. Aux fortes
pressions, cet écart ne s’explique plus par la différence
entre les coefficients de diffusion, il signifie que les
temps de relaxation 7', sur le gaz sont différents
dans *He et 3He & pression égale. Comme la fréquence
des collisions que subit le Rb n’est pas la méme dans
les deux cas (3He plus léger produit des collisions plus
fréquentes), ce fait n’implique pas nécessairement que
les sections efficaces Rb-*He et Rb-*He soient dif-
férentes.

Aux points expérimentaux représentés sur la figure 5,
nous devons appliquer une correction de température
qui n’excéde jamais 5 %,. Aprés moyenne des résultats,
nous obtenons les valeurs de 1/ T, qui sont portées dans
le tableau II pour les trois couples étudiés. On peut
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FI1G. 5. — Détermination des sections efficaces g, : points
expérimentaux 1/c et courbes théoriques I' dans la
zone de pression oit les chocs contre le gaz deviennent
importants.

en déduire les sections efficaces de désorientation en
utilisant la relation :

op = (T, V, )™ (%)

(V, vitesse relative moyenne des atomes entrant en

collision et n nombre d’atomes par cm?; les valeurs

numériques de la quantité V, n sont aussi indiquées

dans le tableau II).

En ce qui concerne les rapports entre les sections
efficaces o,, nous obtenons les valeurs :

6,(3*Rb-*He)

6,(8Rb-3He)

6,(¥  Rb-3He)

c,(8"Rb-*He)

= 1,73+ 0,5 (6)
= 1,03 + 0,15. (7)

L’erreur relative est plus grande sur o, que sur Dy,
elle peut paraitre & premiére vue surévaluée étant
donné la dispersion assez faible des points expéri-
mentaux portés sur la figure 3. La raison est en fait
la suivante : dans le domaine de pression ol sont faites

les mesures, la diffusion vers la paroi a encore une

TABLEAU 1II

RESULTATS EXPERIMENTAUX RELATIFS A LA CONSTANTE DE TEMPS LONGUE
ET A LA CONTRIBUTION DES GOLLISIONS Rb-He

représente la pression d’hélium mesurée en torrs 4 300 °K
P P

1T, (s71)
87Rb-3He 2,25 51073
§7Rb-4He 1,9 p10-3
85Rb-1He 1,1 p1073

V,n (cm™2s71)

G, (cm?)

4,74 p 102 0,47 0,15 x 1072
4,13 p 102 0,46 + 0,15 x 10~
4,14 p 102 0,27 £ 0,1 x 1072
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importance fort appréciable et les collisions sur le gaz
sont seulement responsables de 50 & 75 9, de la valeur
de 1/t mesurée sur 8Rb (40 465 9%, dansle cas de 83Rb).
On peut alors craindre d’introduire des erreurs systé-
matiques difficiles 4 évaluer exactement. Il se trouve
que les temps de relaxation mesurés sur le 8Rb mélangé
4 YHe ou 3He sont trés voisins, donc il semble raison-
nable d’admettre que les erreurs systématiques com-
mises sur o,(8Rb-3He) et o,(8Rb-*He) s’éliminent
sur leur rapport. Par contre, ceci n’est plus vrai pour
le rapport des o, relatifs aux deux isotopes de Rb qui
est de Pordre de 2.

Parmi les causes possibles d’erreurs systématiques,
celle qui nous semble la plus importante résulte de ce
que { S, > évolue en principe avec quatre constantes
de temps distinctes tant que la relaxation par collisions
sur le gaz n’est pas le processus dominant. Comme
nous ’avons expliqué précédemment (§ 1.3), nous
savons seulement que la valeur T mesurée est voisine
de 7. Nous avons cherché & évaluer 1’erreur corres-
pondante de la maniére suivante. D’abord, nous tragons
pour plusieurs valeurs de p la courbe théorique qui
décrit en principe ’évolution de (S, >. Cette courbe
est définie par I’équation (1), les parametres y{” et ("
sont évalués a 1’aide des expressions théoriques de la
référence [2] et des valeurs des paramétres Dy, 6, o,
déduits de nos mesures (on trouve que dans la zone
de pression explorée /12 varie entre 1,8 et 2,5,
YPH2 > 1 et quev? est tres voisin de 7). Ensuite,
nous analysons les courbes théoriques ainsi calculées
comme nous le faisons pour les courbes expérimentales.
Nous obtenons une constante de temps longue 7 plus
courte que T & cause de la présence de 12, mais la
différence entre 1/t mesuré et 1/’ demeure inférieure
a 10 9%,

2. CONSTANTE DE TEMPS COURTE 7’. — Les résultats
expérimentaux concernant la constante de temps courte
sont représentés figure 6. Cette fois les points relatifs
aux trois cas étudiés se situent sur une courbe unique
qui présente un minimum. Nous distinguerons trois
zones de pression.

Dans la zone des faibles pressions (p << 100 torrs), la
quantité 1/t qui décroit rapidement quand p croit
peut S’interpréter comme étant associée au second mode de
diffusion vers la paroi 1/T® x~ 1/7% ~ 1/z¥. En
effet, nous avons tracé, a partir de ’hyperbole de
diffusion C™ représentant le premier mode, I’hyperbole
de diffusion G® représentant le second mode :

1/T® = 4/TW,

Les courbes C@, associées aux couples 8’Rb-4He et

8Rb-4He sont confondues et voisines de la courbe CP
associée au couple 8’Rb-3He. A cause de Pincertitude
des mesures (la détermination de 7’ est moins précise
que celle de T), on constate que tous les points expéri-
mentaux, qu’ils soient relatifs 2 He ou a S3He, se
dispersent autour des deux courbes théoriques CZ,
et CP.
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F1c. 6. — L’inverse de la constante de temps courte

associée a la relaxation de ¢ S, ) en fonction de la
pression p d’hélium : points expérimentaux 1/ et
courbes théoriques I' « somme » de C® et ¢’ donnant
122 = 1)7% 4 17T,

Signalons que dans cette zone les poids vy, v, des
constantes de temps T, T® sont tels que y,/v; ~ 0,25
pour un faisceau pompant de forte intensité (T, << T®)
éclairant presque uniformément tout le volume de la
cellule. Ce résultat est en bon accord avec ce que
prévoit Pétude théorique [2].

Dans la zone des fortes pressions (p > 400 torrs),
1/r" qui est passé par un minimum vers 180 torrs
croit avec p; les valeurs mesurées sont grandes devant
les ordonnées des courbes C? et C®, c’est-a-dire que
la relaxation sur la paroi apres diffusion dans le gaz
selon le premier ou le second mode est négligeable :
7’ peut s’interpréter comme la constante de temps
associée 2 la relaxation par collisions sur le gaz d’une
observable particuli¢re; on s’attend a ce que cette
observable soit ( Q ,> si 'interaction désorientatrice
est de type magnétique. On mesure la méme constante
de temps sur les deux isotopes de Rb pour une méme
valeur de p. C’est bien ce qu’on prévoit pour une
interaction aléatoire de type magnétique.

Comme le montre la figure 7, le poids de la constante
de temps t' dépend beaucoup dans cette zone de
Pintensité pompante : en réduisant cette derniére dans
un facteur 4, on a fait varier de 0,8 a4 0,38 le rapport
Yo/Yn qui S'interpréte comme étant égal a la quan-
tité < Q, /< I, >y (I'indice O désignant P’état initial
a partir duquel s’effectue la relaxation).

Dans la zone de pression intermédiaire ou 1/t’ passe par
un minimum, linterprétation des mesures est tres
délicate puisqu’en principe 1’évolution de <{§, > est
caractérisée par quatre constantes de temps distinctes.
Cependant on constate dans ce domaine de pression
comme dans les deux autres que les points expérimentaux
se placent avec une assez bonne approximation sur la courbe T’

40
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cides a I’évolution de < S, > (la figure représente
les courbes de relaxation de ( S,) pour I, et I,/4
en coordonnées semi-logarithmiques et leur dépouil-
lement a l’aide de deux constantes de temps).

déduite d’une hyperbole C® (représentant la variation
de 1/T® avec p) et d’une droite C, (représentant la
variation de 1/T avec p) en faisant la somme des
ordonnées des points de C® et C, ayant méme abscisse.
Ceci veut dire que méme dans le domaine de pression
intermédiaire la constante de temps courte mesurée
peut s’interpréter comme étant ©'2. 11 est probable que cela
provient du procédé graphique utilisé pour analyser
les courbes expérimentales : comme nous ’avons fait
remarquer (§ 1.3), ce procédé tend & donner la plus
longue et la plus courte des quatre constantes de temps.
De la pente de la droite C;, :
1/T, =3,6p10"2s" (p en torrs)

©)
nous déduisons la section efficace de désorientation :

6, = 8,2 X 10724 cm? 9)
que nous trouvons bien indépendante de Pisotope.

Pour les rapports entre sections efficaces, nous
obtenons :

6,6, =18+ 5  pour ¥Rb
6./, = 30,54+ 9 pour %Rb.

(10)
(11)
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3. Discussion des résultats. — 1. COEFFICIENT DE
DIFFUSION. — Le phénomeéne de diffusion étudié ici
correspond au cas d’atomes trés lourds (atomes 1 = Rb)
diffusant dans un gaz trés léger (atomes 2 = He) et
son caractére essentiel est la persistance de la vitesse
de I’atome lourd au cours d’un grand nombre de chocs
sur Patome léger [6]. On peut ainsi comprendre pour-
quoi le coefficient de diffusion mesuré est bien plus
grand (environ 20 fois) que celui qu’on calcule en

. 1z . lv .
appliquant la formule élémentaire D = — (! libre
parcours moyen, v vitesse moyenne du Rb).

Dans le cadre de la théorie cinétique des gaz dilués,
le coefficient de diffusion d’un mélange binaire est
donné en premiére approximation par I’expression (7) :

3 172
Dro(p) = 2,63 x 103 P ETGRIIDET 1
1212

(D5 en cm?s71 6 en °K, 6,, en A, M,, M, masses
moléculaires). Les quantités qui apparaissent au déno-
minateur de cette expression sont caractéristiques du
potentiel d’interaction hétéronucléaire Vy,(r) : 64, re-
présente la plus faible distance a laquelle Viy(r) = 0;
€10 est un nombre sans dimension qui dépend de la
forme du potentiel et qui est susceptible de varier
lentement avec la température. Il est défini de maniere
a étre égal a 1 dans le cas d’un potentiel de spheres
dures (Vi5(r) o pour r< 655, 0 pour 7> oy,) etil
est tabulé dans la référence [7] pour un potentiel
Vis(r) représenté par un Lennard-Jones 12-6. Sa
valeur indique donc & quel degré le gaz s’écarte d’un
gaz de spheres dures du point de vue de la diffusion.
Nous ne disposons d’aucune donnée sur le potentiel
interatomique Rb-He. Cependant un ordre de gran-

deur pour o, peut se déduire de la loi d’intercom-
binaison :

1
O12 = 35 (ome + Ogrp)

en utilisant oy, = 2,63 A [7] et en déduisant
opy, = 4,7 A

des potentiels Rb-gaz rares [8], toujours & l’aide de
la loi d’intercombinaison. On trouve o;, = 3,6 A.
En reportant cette valeur dans ’expression (12) et
en prenant pour Zs,(p,) la valeur expérimentale D,
mesurée a 300 °K, on obtient le facteur de forme :

€12 = 0,83 & partir de Dy(8’Rb-3He)
et

€12 = 0,90 & partir de Dy(8Rb-*He).

Ladifférence 1 —£;, ~ 0,14 nous parait significative.
Notons qu’elle a le signe et ’ordre de grandeur de
celle (0,24) qu’on calcule en représentant Vi,(r) par
un Lennard-Jones ayant les mémes caractéristiques
que pour la paire He-Kr (Kr et Rb ne différant que
par la présence d’un seul électron s, leurs interactions

électrostatiques avec ’hélium sont du méme ordre de
grandeur).



Nos 8-9

En ce qui concerne le rapport
Dy(3Rb-3He) /D, (8"Rb-*He)

la valeur théorique 1,15 déduite de ’expression (12)
est compatible avec la valeur expérimentale 1,25 + 0,1.

Remarquons enfin que la variation du coefficient
de diffusion en 0%2 n’est valable qu’en premitre
approximation puisque &;, peut dépendre de 6. L’étude
de D, avec la température serait en fait un bon moyen
d’obtenir le potentiel hétéronucléaire a partir de pro-
priétés macroscopiques du gaz, étant donné que les
forces entre atomes identiques n’affectent pratiquement
pas la valeur de D,.

2. SECTIONS EFFICACES DE DESORIENTATION. — Pour
les gaz rares qui n’ont pas de spin nucléaire, on s’attend
a ce que la relaxation du Rb soit causée par 'inter-
action « spin-orbite » [9]. Dans le cas ou le gaz rare
posséde un spin nucléaire K, il faut aussi tenir compte
de Pinteraction magnétique entre 8 et K qui fait
intervenir Pinteraction entre les dipdles magnétiques
ponctuels, et surtout un terme de contact résultant
des forces d’échange entre I’électron de valence de Rb
et les électrons de I’hélium [10], [11]. Pour la paire
Rb-He, Herman a évalué un ordre de grandeur des
sections efficaces associées 4 I’interaction « spin-orbite »
(3,8 x 1072 cm? [9]) et a linteraction magné-
tique 8. K (1,1 x 1072 cm? [10]). Cette derniere
ne peut étre présente que pour l’isotope 3He, et si sa
contribution est aussi grande que le prévoit Herman, on
doit obtenir : o,(3”Rb-*He)/c, (8 Rb-*He) = 1,3. En
fait, nous observons pour ce rapport la valeur 1. Nous
pouvons en conclure que [’interaction désorientatrice
dépend peu du moment magnétique nucléaire de I hélium,
moins qu’il n’avait été prévu théoriquement. D’autre
part, notons que la différence de masse entre 3He et
“He entraine une différence entre la durée moyenne
T.on des collisions Rb-4He et Rb-3He; puisque nous
mesurons la méme section efficace, c’est-a-dire la
méme probabilité de désorientation par collision

|, 25722, il semble que la force de P’interaction
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[ ;12 dépend elle-méme de la vitesse V,. Ceci est
tout a fait compatible avec ’hypothése selon laquelle
Pinteraction désorientatrice est l’interaction spin-
orbite pour la paire Rb-He. Cette interaction résulte
en effet de ’apparition pendant la durée de la collision
d’un moment orbital électronique non nul, dirigé
suivant N, le moment cinétique orbital relatif des deux
atomes, et proportionnel & leur vitesse angulaire de
rotation N/I (I = ur?, | masse réduite, r distance
internucléaire). L’hamiltonien effectif peut s’écrire [9]

AR :I(;—)S.N; le coefficient y(r) étant sans

dimension. En substituant N x .V, 7o €t Teon R 7o/ v,
(ro distance minimum d’approche pour les chocs de
petits parametres d’impact), on trouve :

| AP A2 weon o |y (7o) 1P (13)

c’est-a-dire un résultat qui ne dépend ni de w ni de V,.

Le calcul des sections efficaces fait par Herman [9]
ne tient pas compte du spin nucléaire I de I’alcalin et
fournit la section efficace o relative a observable { S, >
pour unisotope de Rb de Inul. Or, pour une interaction
faible de type magnétique, on prévoit [2], [12] que
les sections efficaces o, et o, associées aux observables
<I,> et <Q,> sont données en fonction de ¢ par
les relations :

o = Gr s Uen) HIAW1 (14
o= o[RBT 4 am)] )

ol wp et AW sont les fréquences Zeeman et hyperfine
des atomes Rb, et j(w) est proportionnel 4 la densité
spectrale de Pinteraction aléatoire désorientatrice (défi-
nie suivant 'usage comme la transformée de Fourier
de la fonction de corrélation).

Sila fonction de corrélation de ’interaction désorien-
tatrice lors des collisions en phase gazeuse possede
uniquement comme temps caractéristique la durée
d’une collision, j(w) est de la forme 1/(1 4+ w?12y)

TABLEAU III

RAPPORTS ENTRE LES SECTIONS EFFICACES DE DESORIENTATION :

COMPARAISON ENTRE VALEURS TH]:ZORIQUES ET EXPERIMENTALES

VALEURS THEORIQUES

1 2 VALEURS
J(wp) =0 EXPERIMENTALES
Jlop) =jAW) =1 jAW) =1 3
6% /687 2,25 2,25 1,73 £ 0,5
6%5/6%7 1 1 1 +0,15
6% /6% 18 36 30,6 +9
6%7/c%7 8 16 18 +5
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avec Ty & 10712 s (temps mis par un atome pour
parcourir une distance de quelques A 3 la vitesse
thermique). On trouve alors wp Ty, AW,y €1
et j(wp) [j(AW) = 1. En utilisant les relations (14)
et (15), on obtient dans cette hypothése certaines
valeurs théoriques pour les rapports entre les sections
efficaces ¢, et o, des isotopes 8Rb (I = 3/2) et Rb
(I = 5/2). Ces valeurs sont portées dans la premitre
colonne du tableau III pour étre comparées aux
valeurs mesurées (colonne 3). Pour les deux premiers
rapports, il ne parait pas y avoir de désaccord signi-
ficatif. Mais on constate que la valeur mesurée de s /5,
est environ deux fois plus grande que prévu, et ceci
pour les deux isotopes du Rb. Le résultat expérimental
n’est donc pas en accord avec ’hypothése d’un temps
de corrélation unique de I’ordre de 10712 s.

Par contre, si ’on renonce a faire a priori une hypo-
thése particuliere sur le rapport j(w ) [j(AW), le pro-
bléme se pose de la maniére suivante : existe-t-il des
valeurs j(wy) et j(AW) telles qu’il y ait accord entre
les valeurs mesurées et les valeurs calculées a I’aide
des relations (14) et (15) ? La réponse est oui, si I'on
accepte la solution j(wy)[j(AW) <1 : les valeurs
théoriques correspondant en particulier & j(wy) = 0,
J(AW) =1 sont portées dans la colonne 2 du ta-
bleau III, on voit que toutes sont compatibles avec les
valeurs mesurées. Il serait néanmoins souhaitable de
vérifier ce résultat grice i la mesure des constantes
de temps relatives a d’autres observables ({ 8.1 ) par
exemple ou bien des grandeurs transversales). On peut
montrer que les conditions j(wy) =0, jAW) =1
sont en particulier réalisées si les champs magnétiques
aléatoires H, et Hy vus par ’atome alcalin au cours
de deux chocs A et B successifs, distants en moyenne
delintervalle de temps T, sont anticorrélés (c’est-a-dire
tels que <H, . Hz> =e{|H 2> avec e <0, de
Pordre de I’unité (1)). Nous n’apportons pas ici d’inter-
prétation a cette hypothese : sur le plan théorique, il
ne nous apparait pas en effet qu’une anticorrélation
appréciable puisse exister entre deux chocs successifs
si interaction désorientatrice est I’interaction spin-
orbite.

On voit qu’il serait trés intéressant d’étudier systé-
matiquement 1/7, en fonction du champ magnétique
statique dans lequel on opére, de maniére & couvrir
la zone ot wy & (t,) L. En effet, les résultats expéri-
mentaux actuels nous paraissent insuffisants pour
apporter maintenant une conclusion sdre.

() Dans la zone explorée expérimentalement jusqu’ici,
la suite d’inégalités :
op <€ 1/ < AW < 1/7ean

s’est toujours trouvée réalisée. Il est aussi a noter que
la présence d’une interaction magnétique caractérisée
par un temps de corrélation long, & 7, (comme il a été
trouvé pour la relaxation du Rb dans le Kr [14]), ne
permettrait pas d’améliorer I'accord entre les résultats
théoriques et expérimentaux ; au contraire le désaccord
serait aggravé.
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Enfin, on peut comparer les valeurs absolues des
sections efficaces mesurées et calculées pour l’inter-
action 8.N; on trouve :

Omesuré = 8,5 X 10724 cm?

Gealeute = 3,8 X 107 cm?2.

Etant donné les approximations nécessaires pour effec-
tuer le calcul théorique [9] et aussi les incertitudes
expérimentales, on peut juger qu’il n’y a pas entre
les deux de grave désaccord.

Des mesures de section efficace ont été faites anté-
rieurement par Franz [13] qui a opéré sur du Rb
naturel mélangé 4 *He. On remarque que la section
efficace que nous mesurons pour { I, » et I’isotope ¥Rb
est trés voisine de celle qu’a obtenue Franz. Il semble
donc que Franz ait observé uniquement la constante
de temps longue caractérisant la relaxation de (S, >
pour Pisotope le plus abondant (75 9%, du mélange
naturel).

En conclusion, il nous parait que d’autres expé-
riences sont nécessaires pour élucider compleétement
le mécanisme de la relaxation du Rb par collisions
sur I’hélium. Les difficultés sont surtout actuellement
d’ordre expérimental et tiennent a ce que la section
efficace de désorientation Rb-He est trés faible, ce
qui nécessite ’emploi de pressions fortes de gaz. Méme
4 une atmospheére, la relaxation sur He n’est pas le
processus dominant. Nous sommes génés dans I’analyse
des courbes par plusieurs constantes de temps provenant
de plusieurs modes de diffusion. En méme temps
Pélargissement des raies optiques devient supérieur a
la structure hyperfine, ce qui rend la détection de 8. 1
difficile. Enfin, la fréquence 1/t, des collisions Rb-He
pour un atome Rb est si grande & ces pressions qu’il
nous est difficile de vérifier si 7, est un temps de corré-
lation pour Pinteraction désorientatrice en faisant
varier le champ statique dans la zone ol ’on réalise
la condition T, ~ 1, car cela nécessite des champs
plus forts que ceux que notre montage nous permet
d’atteindre. Toutes ces difficultés sont atténuées lors-
qu’on envisage la relaxation du Rb en présence d’un
gaz rare plus lourd (les études correspondantes pour
Kr ont été décrites par ailleurs [14]).

Cependant pour I’hélium plusieurs résultats nous
paraissent désormais acquis : nous avons mis en
évidence dans P’évolution de (S, > deux constantes
de temps qui peuvent avoir un sens totalement diffé-
rent : & pression faible elles sont associées & deux
modes de diffusion différents, & pression forte elles sont
lies 4 deux observables différentes. Nos mesures
montrent qu’il est important de reconnaitre I’existence
de ces diverses constantes de temps et leur signification
pour éviter des erreurs graves dans la détermination
des coefficients de diffusion et des sections efficaces.
Enfin, l'identité des sections efficaces pour *He et
3He est compatible avec I’hypothése selon laquelle
Pinteraction désorientatrice prédominante est d’origine
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spin-orbite. L’effet du spin nucléaire est indécelable et
donc plus faible qu’il n’était attendu théoriquement.
La variation de 6, quand on passe d’un isotope de Rb
a Pautre est comprise dans ’hypothése d’une interac-
tion désorientatrice de type magnétique faible, de
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méme P’identité de ¢, pour les deux isotopes. Par
contre, pour expliquer le rapport ¢,/c,, on est amené
a faire certaines hypothéses sur la fonction de corré-
lation de Pinteraction désorientatrice qu’a ce stade
nous ne pouvons justifier théoriquement.
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