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Etude d'un etalon de frequence ä N15 H3

J. De Prins, P. Kartasciioff
Laboratoire suisse de recherches horlogeres, Neuchätel

et J. Bonano.mi

Observatoire de Neuchätel

1. Introduction.

Nous desirons discuter ici la stabilite et l'exactitude des etalons de

frequence du type maser ä ammoniaque. Nous entendons par stabilite
l'invariance de la frequence du maser au cours du temps, et par exactitude,
la propriete pour un maser d'avoir sa frequence identique ä celle emise par
la molecule d'ammoniaque en dehors de toute perturbation exterieure.
Ces deux proprietes sont assez delicates ä etudier, mais sont primordiales

pour evaluer les qualites respectives des difierents types d'etalons de

frequence.

2. Caracteristiques de l'etai.on.

2.1) Choix de la raie.

Les premieres experiences ont ete menees avec des masers oscillant sur
la raie la plus intense du spectre d'inversion de N14 H3, caracterisee par
J K 3. Ces experiences ont montre que la frequence d'oscillation etait
influencee par les conditions experimentales: dimensions geometriques de

l'appareillage, valeurs de la haute tension appliquees au selecteur d'etats
et nombres de molecules dans le jet. Ces influences etaient principalement
dues au fait que la raie n'etait pas simple, mais multiple. Cette multiplicite
est causee par le moment quadrupolaire du noyau d'azote. Selon les conditions

experimentales, l'intensite des differentes composantes varie, et par
lä meme la frequence d'oscillation.

La raie J 3, K 2 est theoriquement la plus simple du spectre
d'inversion de N14 Il3 etant donne qu'elle ne presente pas cette structure
quadrupolaire. L'etude d'un maser fonctionnant sur cette raie a effective-
ment montre une dependance de la frequence d'oscillation en fonction des

conditions experimentales beaucoup plus faibles [1]; d'autre part, un maser
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fonctionnant sur cette ligne, avant un rcndement moins efficace, il est

necessaire d'employer environ 135 fois plus de molecules pour obtenir une

meme amplitude d'oscillation [2, 3]. Ce facteur est assez defavorable, car
les experiences ont montre que la largeur de ligne augmente assez brutale-
ment avec le nombre de molecules employe.

L'azote N15 avant un spin nucleaire 1/2, son moment quadrupolaire
est nul, et les raies du spectre d'inversion de N15 II3 n'ont done pas la

multiplicite due ä l'interaction quadrupolaire. Comme d'autre part les

conditions d'oscillation sont identiques ä Celles de la raie equivalente
de N14 H3, il est interessant de construire un maser oscillant sur la ligne
J K 3 du N15 113.

L'ammoniaque N1SH3 etant une substance assez couteuse, le maser a ete

construit de maniere a permettre la recuperation de ce produit. L'appareil
a ete decrit ailleurs [3]. Rappelons ici que le dispositif est compose essen-

tiellement d'un gicleur produisant un jet de molecules d'ammoniaque, d'un
selecteur d'etats oil le jet est enrichi en molecules se trouvant dans l'etat
superieur d'inversion par Taction d'un champ electrostatique inhomogene,

et d'une cavite resonnante cylindrique dans laquelle les molecules entre-

tiennent par emission induite une oscillation de tres haute purete spec-

trale (fig. 1).
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Schema du maser ä N16 IL.

2.2) Mesure de la frequence.

Le maser est un oscillateur ä reaction, sa frequence dependant forte-

ment de Taccord de la cavite, Telement de reaction. Le probleme d'une

mesure de frequence est done double:

a) Determiner une frequence caracteristique
b) Mesurer cette frequence.
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a) Determination cTune frequence caracteristique.

Diverses methodes ont ete employees et decrites dans le cas de la ligne
J K 3 du N14 H3 [3, 4]: critere de disparition de 1'oscillation, critere
du saut de frequence, et, la cavite double.

Une quatrieme methode s'est revelee etre la plus aisee dans le cas

du N15 H3, celle du critere du deplacement magnetique, proposee par
Shimoda et al. [5].

L'entrainement de la frequence emise par un maser est proportionnel
au desaccord de la cavite. Nous avons en effet en bonne approximation:

(VM ~' Vo) ~Qc " AVI ' (VC ~ Vo) <*)

oü vD et Av, sont respectivement la frequence naturelle et la largeur de la
raie employee, vc est la frequence d'accord de la cavite, et vM la frequence
du maser; Qc etant le facteur de qualite de la cavite.

Si nous pla§ons la cavite dans un champ magnetique, nous augmenterons
la largeur de ligne Av(, par suite d'un leger dedoublement de la raie par
effet Zeemann. Comme le montre la formule (1) ceci entrainera une variation

de la frequence du maser, si la cavite n'est pas accordee, c'est-a-dire
si vc =£= v0. La methode consiste ä prendre comme frequence caracteristique
du maser, celle obtenue quand la cavite est accordee, ce qui se verifie par
une influence nulle, d'un champ magnetique dans la cavite, sur la frequence
du maser.

Cette frequence est en principe la frequence propre de la molecule.
Ce critere qui dans le cas du N14 H3 s'etait revele imprecis et inacceptable,
permet d'atteindre avec le N15 H3 une tres bonne precision. La frequence

caracteristique trouvee est, dans les cas etudies, independante de la valeur
ainsi que de la direction du champ magnetique applique.

b) Mesure de la frequence caracteristique.

La mesure de frequence, qui se fait par rapport ä une horloge ä quartz
de 1 MHz, est realisee en deux etapes (fig. 2):

a) La frequence caracteristique du maser est comparee ä celle d'un oscilla-

teur ä quartz auxiliaire reglable de 8,5 MHz. Cette derniere frequence
est multipliee par un facteur 2681 jusque dans le domaine des micro-

ondes, de maniere ä y produire un signal de reference de frequence quasi
identique ä celle du signal provenant du maser. Apres detection
superheterodyne (moyenne frequence de 22 MHz), amplification et filtrage,

10
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la frequence du battement entre ces deux signaux est mesuree par un
frequence-metre; cette valeur est enregistree graphiquement.

L'oscillateur auxiliaire est prealablement regle de telle maniöre que
le battement entre le signal de reference et la frequence caracteristique
du maser soit d'environ 50 Hz. Ensuite, la temperature de la cavite
est legerement modifiee, de maniere ä balayer lentement la frequence
de la cavite au travers de sa frequence d'accord. En meme temps le

generateur de dent de scie etablit dans la cavite un champ magnetique
variant lineairement de 0 ä environ 1 oersted, ceci ä une cadence de
1 cycle par seconde.

n" h,

Fig. 2.

Schema de la mesure de la frequence caracteristique.

L'enregistrement de la frequence du battement montre immediate-
ment le passage par zero de la modulation du champ magnetique (fig. 3),
et permet aisement par methode graphique la mesure de la frequence
caracteristique. La frequence de l'oscillateur auxiliaire est ainsi eonnue

par rapport ä celle du maser.

b) la frequence de l'horloge de 1 MHz est reliee, pendant la mesure decrite

ci-dessus, ä la frequence de l'oscillateur auxiliaire; ceci ä l'aide de

compteurs electroniques par des methodes classiques. Le resultat de

cette comparaison est egalement enregistre.
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2.3) Precision de la mesure de frequence.

La mesure de la frequence caracteristique d'un maser, dans des conditions

experimentales donnees, se fait avec une precision de l'ordre
de 2ä3.10-11. La figure 3 donne le depouillement d'une mesure typique de

comparaison de frequence maser-oscillateur auxiliaire. L'ecart quadratique

moyen de la frequence caracteristique est un peu inferieur ä2.10~11. La

comparaison entre l'oscillateur auxiliaire et l'horloge ä quartz se fait avec
la meme precision.

H|

Depouillement d'une mesure de frequence. En haut ä droite a ete reproduit l'en-
registrement du battement entre le signal de reference et le signal du maseri
L'on distingue tres bien la modulation Zeeman, et le passage par zero de celle-c..
Sur le graphique est reporte en ordonnee la variation due ä l'influence du champ
magnetique, en fonction de la frequence du maser en l'absence de ce champ.
L'intersection de la droite ainsi obtenue, avec l'axe horizontal, donne la frequence

caracteristique du maser.

La limite dc l'erreur est conditionnee par la stabilite instantanee des

oscillateurs ä quartz. La Constance de temps du Systeme de mesure et

d'enregistrement etant de l'ordre de 1/10 sec., le bruit de fond des compa-
raisons de frequence est d'environ 4-5.10"11 [6]. Ce fait est tres visible sur
la figure 3 au moment du passage par zero de la modulation de Zeeman.

Mentionnons ici, que lors de la mesure, certaines precautions doivent
etre prises, pour evitcr un entrainement de la frequence du maser, par
l'introduction d'energie micro-onde dans la cavite ä partir du Systeme de

detection. A cet effet, la cavite a etc isolee au moyen d'un isolateur ä
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ferrite dont l'isolation est de 30 db. Les essais ont montre que dans ces
conditions, la frequence du maser etait independante de la bonne ou
mauvaise adaptation des composantes micro-ondes.

3. Etude de la stabilite et de l'exactitude de l'etalon.

3.1) Effet des parametres experimentaux.

Plusieurs facteurs influencent la frequence du maser, les plus importants
sont: le nombre de molecules dans le jet, la tension appliquee au selecteur
d'etats, les caracteristiques de la cavite, et la geometrie du maser.

til-urn
in,

Fig. 4.

Effets d'une augmentation de 10% du nombre de molecules dans le jet (N) et,
de la tension du selecteur d'etats (V), sur la frequence d'oscillation du maser
en fonction de la frequence d'accord de la cavite, pour les raies J K 3 du

N16 H3 et N14 H3.

a) L'effet sur la frequence du maser des deux premiers parametres est

reporte dans la figure 4. Dans le cas de la raie 3-3 de N15 H3 nous consta-
tons done qu'un accroissement de 10% de la tension appliquee au
selecteur d'etats augmente la frequence du maser de 1.10-10 tandis
qu'un accroissement de 10% du nombre de molecules accroit la frequence
du maser de 2.10-11.

Ces deux facteurs etant reglables de maniere reproductible au
pour-cent, leur influence sur la frequence du maser pour un reglage
donne ne doit pas depasser 2.10~".
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b) Les essais avec les differentes cavites et caracteristiques geometriques
du maser ont montre que dans les memes conditions experimentales
la frequence des masers ne differait au maximum que de 3-4.10-10.

Ces influences sont explicables qualitativement, par la presence dans les

masers ä simple jet, d'une onde progressive dans la cavite. En effet, remission

d'energie micro-onde, par les molecules d'ammoniaque, ne se fait pas
uniformement le long de la cavite. Ceci donnera lieu ä une onde progressive

qui tend ä equilibrer, dans la cavite, l'energie micro-onde. Par effet Doppler,
la frequence du maser sera modifiee par la presence de cette onde [5J.

La variation des parametres experimentaux, en provoquant des change-

ments de la vitesse moyenne des molecules et de leur repartition dans la

cavite, modifie les caracteristiques de l'onde progressive, ce qui entraine
une legere variation de la frequence.

Fig. 5.

Schema du maser ä double jet.

3.2) Experiences d double jet.

Comme l'ont suggere Shimoda, Wang et Townes [5] l'onde progressive qui
est presente dans la cavite ä simple jet peut etre evitee en symetrisant le

phenomene ä l'aide d'un second jet de direction opposde. Dans le dessein de

faire du maser un etalon primaire, nous avons done realise un maser ä

double jet. Nous presentons ici les resultats des experiences preliminaires,
qui ont ete decrites ailleurs [3]-

L'appareillage de formation d'un jet de N15H3 a ete fait en double et

dispose symetriquement de chaque cot4 d'une cavite en laiton cuivre de

mode TE0ll d'une longueur de 19 cm (fig. 5). Le double maser a ete etudie

avec la raie 3-3 de N15 H3, le critere de mesure etant celui du champ magne-
tique.
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L'alignement, et la symetrie du Systeme ont d'abord ete realises au
mieux visuellement. Ensuite, la position des deux gicleurs a ete reglee
consecutivement de maniere que chaque jet donne lieu ä une oscillation
d'energie maximum dans la cavite.

Les experiences avec double jet ont montre que l'introduction du
second jet dans la cavite, donnait une variation de frequence de l'ordre de

grandeur prevu par la theorie de l'onde progressive. La frequence naturelle
de la ligne J K 3 serait ainsi 20 ä 40 Hz plus basse que celle donnee

par les masers ä un seul jet. Mais, d'autre part, il semble pour une raison

encore inexpliquee que la methode de mesure employee, dans le cas du

double jet, influence la frequence caracteristique mesuree. Aussi ces

experiences ne sont-elles pas encore tout ä fait concluantes et demandent ä etre
etudiees plus en detail. Elles n'excluent pas la possibility de definir ä l'aide
d'un tel appareil une frequence absolue.

3.3) Conclusions.

L'etude des influences des parametres experimentaux montre que la
stabilite d'un maser doit etre ä long terme meilleure que 3.10~u. Pour
cela il est necessaire que la haute tension appliquee au selecteur d'etat soit

reglable de maniere reproductible au pour-cent, et le nombre de molecules
ä quelques 10%. La seconde condition presente une difficulty, qui reside
dans le fait que 1'on mesure le nombre de molecules dans le jet par la pression

regnant devant le gicleur. Si, par suite de la recuperation de N15 Hs 1'on

intrcduit dans ce produit des substances etrangeres, la mesure du nombre
de molecules dans le jet sera fausse. Cette erreur est evitee, en mesurant
avant chaque experience, le nombre minimum de molecules pour entre-
tenir une oscillation. Ce nombre est effectivement reste constant, aux
erreurs de mesure pres. La stabilite du maser est ainsi du mcme ordre
de grandeur que celle obtenue avec les meilleurs etalons au cesium

existants [3, 7],

D'apres les experiences menees avec des masers ä double jet, on peut
deduire que l'exactitude des masers est de l'ordre de 10~9. Ceci implique
que des masers dont les caracteristiques ne sont pas identiques peuvent
avoir des frequences caracteristiques differentes de quelque 10~'°. Ceci est

un desavantage du maser ä simple jet par rapport aux etalons de cesium.
Mais il n'est pas exclu que le maser ä double jet fournisse un etalon dont
l'exactitude soit. de l'ordre de 10_1°.
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