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Transitions par double irradiation

par Jean Hue et Joseph Seiden
Laboratoire d'Electronique et Radioelectricite, Universite de Paris

Dans une experience recente de resonance nucleaire magnetique, Hahn
et Kaplan [1] induisent des transitions entre les niveaux Zeeman d'un
spin A par interaction indirecte. Un spin B, voisin de A dans le cristal,
irradie par un champ radiofrequence H1, resonne ä la frequence ieB; on
constate une modification importante de la resonance de A pour une valeur
determinee de l'amplitude Hj du champ radiofrequence.

Dans ce travail, on donne une theorie simple qui permet de retrouver
en particulier les principaux resultats ci-dessus. En toute rigueur, cette
theorie ne s'applique qu'ä des cristaux ioniques (CINa).

I. Le mouvement de B est traite classiquement ä l'aide du modele

vectoriel [2]. Si on nomme H0 le champ directeur, w la frequence de champ

radiofrequence, 0 l'angle de H0 avec le champ efficace, a la frequence de

nutation de B, yB son rapport gyromagnetique, on a:

cos 0 —2 sin 0 — a — t /(h„ — —\ + w2 • wx — y Hj •

« a V \ Tb/
1 |Tb| b

De plus, pour decrire les « conditions initiales» de IB, nous introduisons
« angle » du spin avec 0z, u avec OZ, X avec OX. (Oz, axe fixe; OZ, axe

mobile faisant l'angle 0 avec Oz; OX, axe dans un plan perpendiculaire ä

OZ.)
On a alors dans les axes fixes (et pour un des six voisins B?- de A)

(spin 3/2):

\/l5
I*b ^— [— cos 0 cos wt .sin u cos (at + X) +

+ sin wt sin u sin (at + X) + sin 0

Vl5Ii IyB —[— cos 0 sin wt sin u cos (at + X) —

— cos wt sin u sin (at + X) + sin 0

A/15
IM A_—[sin 0 sin u cos (at + X) + cos 0 cos u]

cos wt cos u]

sin wt cos u]
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A la resonance, ces equations s'ecrivent (on a fait apparaitre les com-

Dosantes I

\/15 tuBfI „ e B' [cOS u — !l|^(eUa(-X) _ e-.(a(+X))|

!-b

'zb 4

-\/15 -iu'Bi
~!Te

\/15

|cos u J(af+X) -i(aOX)>]

u ,1 (a(+X) -i(a!+X))

II. L'hamiltonien du spin A s'ecrit:

(IIJ + <"% oil Xz - Ya fjTt • Ho

est Thamiltonien Zeeman.

2A Ya • YB fl2
I. I„ — 3

^
A ' rAB^) ^Bj ' rABj)

est le couplage dipöle-dipöle considere comme une perturbation de:c"TCz.

Les I+A, I2V qui apparaissent dans C7c'p sont les Operateurs habituels;
I

,B^., IzB^. sont des expressions du type de I2.

On ecrira:

A'P 2 TA '
LB ' r'2

(«> !-A + ßj I-A + r} I«)

avec,

*1 — J [1
—Bj

(4 - 3 C0S2 ")) + 3 ^B, S'n 2 ") 6 + 3 I+Bj
S'n2 "i e_2l!P3]

ßj — J — 3 C0S2 Vl) + 3 ^B," Sin 2 "j
e+,<P5 + 3 S'n2 Vi^ |

Y, [^B, C1 - 3 C0S2 ",) - | Sil1 2 V] (^Bj e"ltPj +1 "«J e"5)] '

oil r, P3-, <pj sont les coordonnees polaires de B}.
Un calcul du premier ordre par la methode des perturbations depen-

dantes du temps conduit ä l'expression suivante des coefficients Cs:

Cm-i hO-j + b, (*-*}) + ^zb,)] •
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<v, - s'-t-4;-"hv; + * «py
avec:

et:
Ari Ar2 [(I — m) (I + m + 1)]',Vi
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-lit; ifjaj (1 — 3 cos2 Cj) • bj 3 sin2 v} e 1
Cj 3 sin 2 e

i: (M* i; (i-)* k (i,)* •

On voit sur ces formules que la composante I,B Ij_A de l'interaction

r^sonne pour tvA + a 0, soit wx yB Hj, qui est bien la condition
trouvee experimentalement.

La probabilite de transition est:

w.m + i -*-m

2 2 a. 2
Ta • r„ h

16 r6 2 1 K + a) 2 a,
c, sin U; e

15 kt

On voit immediatement que l'on a:

W W
m +1 -«-m m +

Pour terminer le calcul, on doit effectuer differentes moyennes:

1. Sur les conditions initiales qui interviennent par sin Uj\

2. Pour obtenir une probabilite par unite de temps, on suppose l'existence
d'un spectre de frequences de resonance pour les spins A, soit / (w) dw,
le nombre de noyaux resonnant ä la frequence w. En definitive, on
trouve:
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w wm +1 <-m

[iif(3-2m)(5 + 2to>-Ta JBf1, /(%)Ssin22^]

(wh angles de H0 avec les trois axes du cristal) (k 1, 2, 3).

L'effet depend done de l'orientation de H0, par exemple il doit s'annuler
si ce champ est parallele ä Tun de ces axes.

III. Hahn et Kaplan pensent que les transitions dont on vient de

calculer les probabilites sont de nature ä ramener les noyaux ä l'equilibre
avec le thermostat (transitions de relaxation). II est possible que l'irradia-
tion de B puisse modifier legerement la relaxation de A, mais les transitions
examinees precedemment sont provoquees indirectement par un champ
radiofrequence, elles tendent done ä egaliser les populations des niveaux
de A (Wm+1„_m Wm+ !_>„,) et non ä les ramener k leurs valeurs d'equi-
libre de Boltzmann. L'experience realisee portait sur un cristal de C103 Na,
les noyaux se relaxent par l'intermediaire de leur assez fort couplage qua-
drupolaire avec le reseau et par consequent il semble difficile de saturer le

signal du chlore par irradiation du Na (on ne dispose pas de l'amplitude
de Hx liee par la condition de resonance wA yB Hj). II serait interessant
de reprendre l'experience sur des corps tels que le CINa ou le couplage

quadrupolaire de A est plus faible et oil la situation serait done plus favorable

k l'observation de cette particularite. II serait aussi interessant de

reprendre l'experience ä basse temperature.

1. Hahn et Kaplan, Bulletin de VAmerican Physical Society, 27 decembre 1956.
2. Rabi, Schwinger, Ramsay, Rev. of Modern Phys., 26, p. 167, avril 1954.
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