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RÉSUMÉ
L’imagerie des gaz rares par résonance magnétique nucléaire (RMN) possède le potentiel pour
devenir une technique importante de diagnostic médical de maladies pulmonaires. Grâce à
sa bonne solubilité, le xénon-129 pourrait par ailleurs servir comme traceur RMN dans la
circulation sanguine. Ce document regroupe les premiers travaux réalisés au laboratoire sur
le sujet de la RMN des gaz rares. La première partie du travail donne une vue générale sur
les propriétés et les applications potentielles des gaz rares hélium-3 et xénon-129 en imagerie
et spectroscopie RMN bioclinique. La deuxième partie est consacrée à l’hyperpolarisation
des gaz rares par pompage optique. Les principes des deux approches actuellement utilisées
sont exposés. Le montage et l’optimisation d’un dispositif de pompage optique du xénon-129,
effectués dans le cadre de ce travail, sont décrits. La troisième partie constitue une approche
théorique d’optimisation de séquences d’imagerie adaptées aux propriétés des gaz rares. En
particulier, un chapitre entier est dédié à l’influence de la diffusion du gaz sur la qualité des
images. Des critères d’optimisation de certaines techniques sont élaborés et discutés. La dernière
partie regroupe un ensemble de résultats expérimentaux obtenus in-vivo sur le poumon de rat.
Une séquence d’imagerie spécifiquement optimisée pour l’imagerie pulmonaire de l’hélium-3
est suggérée. Une antenne radiofréquence adaptée à la fréquence d’hélium-3 à 2,35 T a été
construite. L’ensemble de ces développements a permis l’obtention des premières images RMN
de l’hélium-3 à l’équilibre thermodynamique dans les poumons d’un rat. Finalement, une
nouvelle approche de prépolarisation de l’hélium-3 par des moyens cryogéniques a été réalisée
en collaboration avec le Centre de Recherche sur les Très Basses Températures du CNRS
à Grenoble. Le dispositif technique ainsi qu’une première application de cette méthode à
l’imagerie RMN pulmonaire chez le rat sont décrits.

ABSTRACT
Nuclear magnetic resonance (NMR) imaging of noble gases has the potential of becoming
an important method for the medical diagnosis of pulmonary disease. Furthermore, the high
solubility of xenon-129 in liquids might enable to use it as NMR tracer in the blood circuit.
This report summarises the first steps undertaken in this laboratory concerning noble gas NMR
imaging. The first part gives an overview of the properties and potential applications of noble
gases in NMR imaging and spectroscopy. The second part is focused on hyperpolarisation of
noble gases by means of optical pumping. The principles of the two currently used techniques
are described. The design, assembly and optimisation of a xenon-129 optical pumping setup
are presented as part of this work. The third part represents a theoretical approach to the
optimisation of imaging sequences taking into account the properties of the noble gases. In
particular, an entire chapter is dedicated to the influence of diffusion on the quality of images.
Optimisation criteria for certain imaging techniques are elaborated and discussed. The last part
summarises the results of in-vivo imaging experiments carried out on a rat lung. A specifically
optimised pulse sequence is suggested and applied. A radiofrequency coil tuned on the helium-3
NMR frequency at 2.35 T was built. These developments have enabled to obtain the first
thermal equilibrium-NMR images of helium-3 in the rat lung. Finally, a new technique for
prepolarising helium-3 by cryogenic means has been realised in collaboration with the Centre
de Recherche sur les Très Basses Températures in Grenoble. The technical setup as well as a
first application of this method to NMR imaging of the rat lung are described.

MOTS CLÉS : résonance magnétique nucléaire, imagerie, IRM, hélium, xénon, poumons,
hyperpolarisation, prépolarisation
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1 Introduction

Ce travail concerne l’imagerie par résonance magnétique nucléaire (RMN), technique
basée sur le traitement de signaux radiofréquences qui peuvent être absorbés et émis
par les spins nucléaires des atomes et molécules de la matière en présence d’un champ
magnétique. Depuis sa découverte par Bloch et Purcell en 1946, la RMN a trouvé un
vaste nombre d’applications spectroscopiques en chimie, physique, et biologie. L’intérêt
de la médecine pour la RMN a considérablement grandi depuis la mise en œuvre de
l’imagerie par RMN qui représente aujourd’hui un outil puissant de diagnostic.
En général, l’imagerie RMN bioclinique exploite la RMN des protons de la molécule
d’eau. En effet, dans la plupart des organes du corps humain, la forte densité de protons
donne un signal RMN d’amplitude suffisante pour fournir des images permettant le
diagnostic en une durée d’examen clinique admissible.
Cependant, les poumons constituent une exception à cause de leur structure alvéolaire.
L’imagerie des poumons par RMN des protons est difficile à cause d’une faible densité
tissulaire. Un fort intérêt de la médecine diagnostique pour une technique d’imagerie
pulmonaire est pourtant suscité par la qualité insuffisante des méthodes alternatives. Les
techniques d’imagerie pulmonaire se divisent actuellement en deux groupes : l’imagerie
du tissu pulmonaire d’une part et l’imagerie des espaces respiratoires des poumons
d’autre part. L’imagerie du tissu pulmonaire est effectuée à l’aide de rayons X. L’imagerie
des espaces respiratoires se fait par scintigraphie, qui est une technique invasive et qui ne
fournit que des images de faible résolution spatiale (de l’ordre de quelques centimètres).
En 1994, les travaux sur l’imagerie RMN pulmonaire ont été considérablement stimulés
par la publication d’images RMN du gaz rare xénon dans les poumons excisés d’un cochon
d’Inde [Alb94a]. La polarisation nucléaire de l’isotope xénon–129 avait été augmentée
par une technique de pompage optique connue dans le domaine de physique de lasers
depuis 1984 [Hap84]. Deux ans plus tard, les premières images RMN des poumons
humains, obtenues en faisant respirer de l’hélium–3 hyperpolarisé à des volontaires, ont
été publiées ([Mac96], [Ebe96]). Dans la communauté médicale, la qualité de ces images
est actuellement estimée suffisante pour le diagnostic de certaines maladies pulmonaires
[Kau96].
Le pompage optique permet en effet l’augmentation de la polarisation nucléaire des
gaz rares hélium–3 et xénon–129 avant leur utilisation dans une expérience RMN
(hyperpolarisation). Le gain par rapport au signal obtenu à l’équilibre thermodynamique
qui peut être atteint par pompage optique est environ 10000.
Ce fort gain ouvre par ailleurs une voie vers l’utilisation du xénon–129 comme traceur
grâce à la solubilisation du gaz dans la circulation sanguine. Le xénon est en effet déjà
aujourd’hui couramment utilisé en combinaison avec d’autres techniques d’imagerie
(tomographie par émission de photons (133Xe SPECT) et tomographie par rayons X
(CT) [Sei89]) pour des études de perfusion et de volume sanguin cérébral. De plus, la
spectroscopie RMN du xénon–129 solubilisé permet l’obtention d’informations physiolo-
giques et biochimiques ([Til82], [Bif96], [Swa97]). L’application des gaz hyperpolarisés en
RMN bioclinique est un sujet récent dont le potentiel n’est pas encore entièrement exploré.
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7

Ce document regroupe les premiers travaux réalisés au laboratoire sur le sujet de la RMN
des gaz rares. On peut distinguer quatre parties principales dans ce travail :
La première partie donne une vue générale sur les propriétés et les applications poten-
tielles des gaz rares hélium–3 et xénon–129 en imagerie et spectroscopie RMN bioclinique.
Dans ce contexte, le terme hyperpolarisation est introduit.
La deuxième partie est consacrée à l’hyperpolarisation par pompage optique. Les principes
des deux approches actuellement utilisées sont exposés. Le montage et l’optimisation d’un
dispositif de pompage optique du xénon–129, effectués dans le cadre de ce travail, sont
décrits.
La troisième partie constitue une approche théorique d’optimisation de séquences d’ima-
gerie adaptées aux propriétés des gaz rares. En particulier, un chapitre entier est dédié à
l’influence de la diffusion du gaz sur la qualité des images. Des critères d’optimisation de
certaines techniques sont élaborés et discutés.
Pour finir, la dernière partie regroupe un ensemble de résultats expérimentaux obtenus in

vivo sur le poumon de rat. Compte tenu des résultats théoriques obtenus dans la partie
précédente, une séquence d’imagerie spécifiquement optimisée pour l’imagerie pulmonaire
de l’hélium–3 est suggérée. Une antenne radiofréquence adaptée à la fréquence d’hélium–3
à 2,35 T a été construite. L’ensemble de ces développements a permis l’obtention des pre-
mières images RMN de l’hélium–3 à l’équilibre thermodynamique dans les poumons d’un
rat. Finalement, une nouvelle approche de prépolarisation de l’hélium–3 par des moyens
cryogéniques a été réalisée en collaboration avec le Centre de Recherche sur les Très
Basses Températures du CNRS à Grenoble. Le dispositif technique ainsi qu’une première
application de cette méthode à l’imagerie RMN pulmonaire chez le rat sont décrits.



2 Propriétés des gaz rares

2.1 Introduction

L’intérêt pour l’utilisation des gaz rares hélium–3 et xénon–129 en RMN bioclinique a été
stimulé par la possibilité d’augmenter leur polarisation nucléaire par pompage optique,
ouvrant ainsi l’application à l’imagerie pulmonaire [Alb94a]. Il a cependant été montré
que les propriétés physiques, biophysiques et chimiques des gaz permettent un certain
nombre d’applications en RMN dans différents domaines : biochimie [Til82], étude des
surfaces [Heg78], etc.. Parmi les gaz rares, les isotopes hélium–3 et xénon–129 présentent
un intérêt particulier car ce sont les seuls atomes non radioactifs ayant un spin nucléaire
1/2.
Le tableau suivant résume les paramètres les plus importants de l’hélium–3 et du
xénon–129 à l’état gazeux :

3He 129Xe

abondance naturelle 0,01 % 27 %
fréquence RMN à 2,35 T 76,22 MHz 26,45 MHz
densité relative de spins∗ ρr 4 · 10−4 4 · 10−4

temps de relaxation T1 1 s –106 s 1 s –104 s
coefficient de diffusion D 1 cm2s−1 0,05 cm2s−1

Coefficient d’Ostwald λ 0,01 0,1 (2 dans des lipides)

∗ du gaz dans les conditions normales par rapport aux protons dans l’eau liquide.

Dans ce chapitre, nous présenterons en détail les caractéristiques regroupées dans ce ta-
bleau ainsi que d’autres propriétés de l’hélium–3 et du xénon–129. Nous essaierons de
comprendre l’intérêt de l’utilisation de ces gaz pour des études de RMN bioclinique et
d’évaluer les difficultés rencontrées.

2.2 Disponibilité commerciale des gaz

Le xénon naturel est un mélange isotopique dans lequel la proportion de xénon–129 est de
27%. Le prix actuel du xénon naturel est d’environ 60 francs par litre dans les conditions
normales. Des mélanges enrichis en xénon–129 sont disponibles mais leur prix augmente
fortement avec le taux d’enrichissement. Par exemple, un litre de xénon–129 enrichi à 70%
coûte actuellement environ 40 000 francs. Néanmoins, pour la plupart des applications, le
xénon naturel est suffisant. Les études exposées dans ce travail et utilisant du xénon ont
été effectuées avec du xénon naturel.
En ce qui concerne l’hélium naturel, la concentration de l’isotope hélium–3 est très faible.
L’hélium–3 est cependant un produit de déchet de certaines réactions nucléaires impli-
quées dans la production d’armes nucléaires ce qui a permis à certains pays d’établir des
stocks d’hélium–3 pur. Le prix actuel est d’environ 1 000 francs par litre pour une pureté
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2.3 Sensibilité 9

de 99,95%. Heureusement, la production d’armes nucléaires diminue globalement. Une di-
minution des stocks mondiaux d’hélium–3 est donc prévisible ainsi qu’une augmentation
du prix.

2.3 Sensibilité

La densité de spins des gaz est faible par rapport à celle des protons dans l’eau. Théori-
quement, le signal RMN émis par un ensemble de spins à l’équilibre thermodynamique
est, pour un champ principal donné, proportionnel au rapport gyromagnétique à la
puissance trois : S ∝ γ3 [Cal91] 1. Par conséquent, la sensibilité d’une expérience RMN
dépend fortement du noyau observé. Le tableau suivant permet une comparaison des
valeurs de γ, de la densité relative de spins ρr et de la sensibilité relative sr = ργ3/ρHγ3

H
d’une expérience RMN effectuée sur un échantillon d’un volume de gaz dans les conditions
normales par rapport aux protons dans le même volume d’eau :

1H 3He 129Xe
γ/(108 rad s−1T−1 ) 2, 68 2,04 0,707
γ3/γ3

H 1 0,44 0,018
ρr = ρ/ρH 1 4 · 10−4 4 · 10−4

sr 1 1, 8 · 10−4 7, 3 · 10−6

Il résulte de ces considérations que l’expérimentation RMN avec les gaz rares (surtout
avec le xénon–129) à l’équilibre thermodynamique présente des difficultés liées à une
sensibilité très faible.

2.4 Coefficient de diffusion

La RMN bioclinique est basée sur l’utilisation du signal provenant d’un liquide. Dans cet
état, les molécules sont liées entre elles par des interactions de type van–der–Waals. La
forte densité moléculaire résultant de ces interactions limitent la libre diffusion des molé-
cules. En conséquence, à l’état liquide, les molécules possèdent un coefficient de diffusion
relativement petit (D ∼ 10−5 cm2s−1) et fortement dépendant de la température. . .
Dans les conditions normales, les gaz rares peuvent être considérés comme des gaz par-
faits. Dans un modèle de gaz parfait, les atomes sont assimilés à des sphères dures qui
n’interagissent entre elles que lors de collisions élastiques. Le coefficient de diffusion d’un
gaz parfait est par conséquent beaucoup plus grand que celui d’un liquide.

2.4.1 Mesure des coefficients de diffusion

Les premières expériences réalisées dans le cadre de ce travail ont été consacrées à la
mesure des coefficients de diffusion de l’hélium–3 et du xénon–129 gazeux. La méthode de
mesure est très proche de la méthode PGSE (Pulsed Gradient Spin Echo) souvent utilisée
pour des mesures de diffusion [Ste65]. La séquence est représentée figure 2.1.

1. En pratique, la sensibilité est S est plutôt proportionnelle à γn, avec 2 < n < 3 car le facteur de
qualité des bobines rf dépend de la fréquence.
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Gi

rf

90 180

δ δ

Figure 2.1 – Séquence utilisée pour la mesure des coefficients de diffusion de l’hélium–3 et du
xénon–129 gazeux. Le gradient Gi est appliqué pendant une durée de 2δ. Le signal est acquis
pour 16 valeurs différentes du gradient Gi.

Le gradient de champ appliqué pendant la période 2δ produit une atténuation de l’écho
de spin acquis. Cette atténuation est décrite par l’équation de Stejskal et Tanner

AST = e− 2

3
(2π)2DG2δ3

, (2.1)

où D est le coefficient de diffusion et Gi le gradient de diffusion exprimé en Hz cm−1.
Nous discuterons en détail de cette expression dans le chapitre 6 consacré entièrement à
la diffusion.
Le temps de répétition doit être long devant T1 afin de disposer de la même aimantation
longitudinale à chaque excitation. Pour réduire T1, les mesures ont été effectuées sur
des mélanges du gaz rare d’intérêt avec de l’oxygène (cf. chapitre 3). La première
cellule (pyrex, sphérique, φ = 4, 5 cm) a été remplie sous 0,8 bar d’hélium–3 et 0,2 bar
d’oxygène. La deuxième cellule (pyrex, cylindrique, φ = 4, 5 cm, l = 10 cm) a été remplie
sous 0,8 bar de xénon et 0,2 bar d’oxygène. Les valeurs de T1 des deux mélanges ont été
déterminées au préalable en utilisant une technique de saturation–récupération. Nous
avons mesuré T1 = 10 s pour l’hélium–3 et T1 = 45 s pour le xénon–129.
Pour la détermination des coefficients de diffusion, le signal a été acquis pour 16 valeurs
différentes du gradient de diffusion Gi = G0 + i∆G avec i = 0 . . . 15.
Les paramètres expérimentaux utilisés pour chacune des deux mesures sont présentés
dans le tableau suivant :

3He 129Xe

TR 60 s 4 min
δ 5 ms 10 ms
G0 47,5 Hz cm−1 20 Hz cm−1

∆G 47,5 Hz cm−1 50 Hz cm−1

Comme cela apparaît sur la figure 2.1, le gradient de diffusion a été maintenu pendant
l’impulsion de refocalisation afin de réduire le nombre de commutations de gradient et
donc le temps d’écho. Cela n’est possible que si la largeur spectrale de l’impulsion est suf-
fisante pour refocaliser tous les spins contenus dans l’échantillon à la valeur maximale du
gradient G. Avec Gmax = 50 Hz cm−1, la largeur spectrale maximale de l’échantillon est
de 225 Hz. La durée de l’impulsion τ est de 100 µs ce qui résulte en une largeur spectrale
du profil de refocalisation à mi-hauteur de 5 kHz. Tous les spins sont donc refocalisés.
Le traitement des données a été réalisé dans le domaine fréquentiel : après transforma-
tion de Fourier et correction de phase, les intensités des signaux ont été déterminées par
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intégration sous les raies de résonance. Afin de déterminer le coefficient de diffusion, un
ajustement par moindres carrés de la fonction (2.1) sur les intensités mesurées a été effec-
tué. La figure 2.2 montre les points expérimentaux ainsi que le résultat de l’ajustement.

S [a.u.]

1.0

2.0

3.0

(a) DHe = 1, 60 cm2s−1

S [a.u.]

1.0

2.0

(b) DXe = 0, 05 cm2s−1

Figure 2.2 – Intensité des signaux en fonction du gradient de diffusion pour des mélanges
de (a) hélium–3/oxygène et (b) xénon–129/oxygène. Les valeurs mesurées sont représentées par
les triangles. La ligne continue représente la fonction (2.1) avec le résultat de l’ajustement par
moindres carrés. Notons que la qualité de l’ajustement pour le xénon est moins bonne à cause
d’un niveau de bruit plus important.

L’ajustement par moindres carrés donne DHe = 1, 60 cm2s−1 pour l’hélium–3 et DXe =
0, 05 cm2s−1 pour le xénon–129. Afin de comparer, le coefficient de diffusion de l’eau est
de 2, 5 · 10−5 cm2s−1, donc 5 ordres de grandeur plus petit que celui de l’hélium–3. Les
résultats montrent par ailleurs que les coefficients de diffusion des deux gaz sont dans un
rapport 30.
Nous pouvons estimer le coefficient de diffusion à partir de la théorie cinétique des gaz
(par exemple [Alo70]). La diffusion dans des gaz parfaits est uniquement dépendante de
la vitesse moyenne des particules v̄ et leur libre parcours moyen l̄ (distance moyenne
parcourue par les particules entre deux collisions). Le coefficient de diffusion d’un gaz
parfait est donné par

D =
1
3

v̄ l̄ . (2.2)

En supposant que la translation des particules est le seul degré de liberté contribuant à
l’énergie thermique, la vitesse moyenne peut être calculé par v̄ =

√

8kT
πm

. Cela est une bonne
approximation pour les gaz rares qui sont monoatomiques. Pour les atomes et molécules
de plus grandes tailles, il faut prendre en compte les degrés de liberté de rotation et de
vibration. Le libre parcours moyen dépend de la section efficace σ de collision et de la
densité de particules dans le gaz n/ l̄ = (nσ)−1. Nous pouvons donc écrire :

D =
1

3nσ

√

8kT

πm
. (2.3)

La section efficace peut être obtenue à partir du rayon ra des particules : σ = 4πr2
a. En

faisant ce calcul pour une pression de 1 bar, à 293 K et avec les propriétés de l’atome de
l’hélium–3 (nombre de nucléons A = 3, rayon atomique ra = 0.90 Å), on obtient D =
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1, 7 cm2s−1. Pour le xénon–129 (A = 129, ra = 2, 02 Å), on obtient D = 0, 051 cm2s−1. Nos
résultats sont donc remarquablement en accord avec cette estimation. D’autres équipes
ont mesuré par RMN les coefficients de diffusion du xénon ([Pfe95] : 0,053 cm2s−1) et de
l’hélium–3 ([Boc97] : 1,8 cm2s−1).
En résumé, les valeurs du coefficient de diffusion des gaz rares sont de plusieurs ordres
de grandeurs plus grands que ceux des liquides habituellement rencontrés en imagerie
RMN bioclinique. La forte valeur de ce paramètre, important en imagerie RMN, doit être
prise en compte lors de l’analyse des résultats et du développement des méthodes. Nous
discuterons de l’influence de la diffusion sur l’imagerie RMN dans le chapitre 6.

2.5 Solubilité

La possibilité d’augmenter le signal RMN des deux gaz rares par prépolarisation
(cf. chapitre 3.5) les rend potentiellement intéressants comme traceurs RMN de la
circulation sanguine. L’introduction des gaz rares dans la circulation sanguine nécessite
leur solubilisation, soit dans le sang via les poumons (e.g. [Swa97]), soit dans un liquide
porteur qui sera injecté dans le sang (e.g. [Goo97]). Le coefficient de solubilité donne une
information sur la quantité d’atomes qu’un liquide peut transporter. Il est dépendant
des compositions chimiques du liquide et du gaz à solubiliser, de la température et de
la pression du gaz. Il existe plusieurs définitions du coefficient de solubilité. La plus
courante est celle d’Ostwald. Le coefficient d’Ostwald λ donne le volume de gaz solubilisé
par unité de volume de liquide à la pression de 1 bar. Le gaz se trouve dans les mêmes
conditions thermodynamiques que le liquide. Il est nécessaire de spécifier la température
avec la valeur de λ.
Cette définition devient plus claire en considérant un exemple : supposons que nous
voulions connaître la concentration c de particules d’un gaz parfait solubilisé à pression
atmosphérique dans de l’eau. Le coefficient d’Ostwald pour notre gaz dans de l’eau à 20◦C
est de 0,1. Pour calculer la concentration du gaz dans le liquide, il faut d’abord considérer
la densité de particules dans le gaz qui est dans nos conditions n = p

RT
= 41, 6 mmol l−1

(densité d’un gaz parfait). Le coefficient d’Ostwald nous donne la fraction de volume
du gaz qui se trouve dans le liquide. La concentration de ce gaz dans l’eau est donc
c = λn = 4, 16 mmol l−1.
Le tableau suivant donne les coefficients d’Ostwald de l’hélium et du xénon à la pression
d’un bar dans quelques solvants selon les références [Wil77] et [Wea80]. Ces données
concernent les mélanges isotopiques naturels des deux gaz. Puisque la solubilisation est
un processus concernant le nuage électronique, l’influence du nombre de nucléons sur le
coefficient de solubilité est négligeable :

λ à 1 bar eau (0◦C) changement :% ◦C−1 huile∗ sang∗ tissu cérébral∗

Xe 0,209 -1,76 1,8 0,15 0,15
He 0,00940 +0,3 0,017 0,01 –

∗ à 37◦C, moyenne de plusieurs références. Pour des données précises, il est recommandé de consulter les

références les plus cohérentes avec les conditions souhaitées.

Pour la majorité des solvants, la solubilité de l’hélium est d’un ordre de grandeur infé-
rieure à celle du xénon. Pour le xénon dans l’eau, on constate que λ décroît fortement
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vers les plus grandes températures tandis que pour l’hélium, la solubilité croît légèrement
avec la température mais reste de l’ordre de 1%.
La solubilité de l’hélium est peu sensible au type de solvant, tandis que le xénon montre
une très grande solubilité dans l’huile. La densité du xénon solubilisé dans l’huile est
presque deux fois plus grande que dans le gaz lui-même dans les mêmes conditions.
Le xénon peut être considéré comme lipophile. Le gaz se solubilise mieux dans un tissu
quand le contenu en lipides augmente. Par ailleurs, le xénon est bien lié par de nombreuses
protéines comme l’hémoglobine, le myoglobine, l’albumine [Wea80]. En conclusion, en dé-
pit de sa faible sensibilité, le xénon semble bien mieux adapté pour les applications qui
impliquent une solubilisation du gaz dans un liquide. La forte variation de la solubilité du
xénon avec le type de solvant promet l’obtention d’informations d’importances physiolo-
giques.

2.6 Déplacement chimique

2.6.1 Introduction

La fréquence de précession libre d’un noyau dans un champ magnétique constant B0 est
donnée par ω′ = γB0 (fréquence de Larmor). Néanmoins, en pratique, les noyaux sont
toujours dans l’environnement chimique d’électrons et d’autres noyaux. Ceux-ci possèdent
une charge électrique et créent avec leur mouvement un champ qui se superpose au champ
B0. Le champ local au niveau du noyau dépend donc fortement de l’environnement molé-
culaire. Pour les liquides et les gaz, l’environnement chimique n’influence pas l’orientation
du champ. Dans ce cas, l’effet peut être exprimé par un déplacement de la fréquence. La
fréquence de résonance du noyau dans son environnement chimique devient :

ω0 = (1 − σ)γB0 .

On appelle σ constante d’écran. L’orientation du champ induit par les électrons est opposée
à celle de ~B0 (diamagnétisme). En conséquence, σ est positif. La constante est scalaire
pour les liquides et les gaz mais peut être tensorielle dans des états solides où le champ
induit dépend de l’orientation du cristal dans le champ principal. Le déplacement de la
fréquence de résonance par rapport à une fréquence de référence s’appelle déplacement

chimique νδ. Puisque la configuration des électrons dépend de la composition chimique
de l’échantillon et de la position du noyau observé dans une éventuelle molécule, le signal
RMN d’un système complexe comporte un mélange de plusieurs fréquences correspondant
aux environnements électroniques. Le spectre correspondant donne des informations sur
la composition chimique de l’échantillon, la structure de molécules, de cristaux et de
surfaces.

2.6.2 Les gaz rares

Les gaz rares ont un statut particulier parmi les éléments car ils sont monoatomiques,
les atomes sont parfaitement sphériques et chimiquement très stables. Ces particularités
donnent la possibilité d’introduire ces gaz dans des liquides ou solides et les utiliser
comme noyaux espions dont la fréquence d’émission varie selon leur environnement.
Le cadre de ce travail étant biophysique, nous allons nous intéresser en particulier au
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déplacement chimique des gaz rares en solution.
Les noyaux des atomes libres des gaz ont une fréquence de Larmor qui dépend du
blindage diamagnétique de leur propres électrons : ω0 = (1 − σd)γB0. Le déplacement
diamagnétique est représenté par la constante σd. Le tableau suivant montre les déplace-
ments diamagnétiques des atomes libres pour quatre noyaux de gaz rares [Sey93].

3He 21Ne 83Kr 129Xe
σd/ppm 0, 06 · 103 0, 57 · 103 3, 6 · 103 7, 0 · 103

Ce tableau montre que le déplacement de fréquence augmente fortement avec le nombre
d’électrons de l’atome.
Lorsqu’un gaz est solubilisé dans un liquide, le nuage électronique est déformé par le voisi-
nage des molécules de solvant. Pour les électrons extérieurs de l’atome du xénon, l’énergie
d’interaction avec noyau est relativement faible comparée aux interactions avec le voisi-
nage ce qui conduit à une forte déformation du nuage électronique. Pour les deux électrons
de l’hélium, l’interaction avec le noyau est plus forte résultant en une déformation moins
importante par les interactions. Les déplacements chimiques du xénon solubilisé sont donc
beaucoup plus importants que ceux de l’hélium.
Pour l’ensemble des gaz rares, il existe une relation linéaire entre le déplacement diama-
gnétique de l’atome libre et le déplacement en solution :

σm = Cσd , (2.4)

où σm est le déplacement de fréquence en solution et C une constante caractéristique du
solvant mais identique pour la plupart des gaz rares. L’hélium constitue cependant une
exception liée au rayon particulièrement petit de l’atome : la surface couverte par les
molécules de solvant est bien plus petite pour l’hélium que pour le xénon. Des mesures
[Sey93] ont montré la relation suivante entre les déplacements de l’hélium–3 et du xénon–
129 :

σ∗
He = 0, 00313 σXe + 0, 316 ppm , (2.5)

où σ∗
He est le déplacement de l’hélium–3 en solution corrigé par rapport à des anisotropies

locales de champ qui dépendent du type de solvant. On peut déduire de cette relation que
les déplacements de l’hélium–3 en solution sont en moyenne plus de 300 fois plus petits
que pour le xénon–129. Le tableau suivant montre les déplacements chimiques pour les
deux gaz dans quelques solvants (données prises de [Sey93] et [Mil81]). Les valeurs pour
l’hélium n’ont pas été corrigées par rapport aux anisotropies locales et ne permettent par
conséquent pas de vérifier l’équation (2.5) :

Solvant eau éthanol méthanol benzène
−σm(129Xe)/ppm 196 165 148 195
−σm(3He)/ppm 0,30 0,14 0,18 -0,22

Les faibles déplacements chimiques de l’hélium–3 rendent leur exploitation difficile pour
des expériences biocliniques. Le xénon promet cependant des applications intéressantes
comme noyau espion.
Finalement, il faut noter que le déplacement chimique du xénon dépend aussi de son état
de matière. La fréquence de résonance du xénon–129 en état solide est déplacée d’environ
300 ppm par rapport à celle du xénon–129 en état gazeux. Comme mentionné au début
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de cette section, la constante de blindage du xénon solide est cependant tensorielle et
dépend de l’orientation des cristaux dans le champ principal. S’il s’agit d’un monocristal,
on observera une seule raie de résonance. Si plusieurs cristaux avec différentes orientations
existent, plusieurs résonances peuvent être observées. Si l’état du solide est sans ordre, on
observera une seule large raie.

2.7 Propriétés physiologiques

Les deux atomes de gaz rares ne peuvent être inféré dans des liaisons chimiques avec
d’autres molécules. L’hélium–3 n’a pas d’effet connu sur des systèmes biologiques. Au
niveau physiologique, l’hélium–3 est donc un candidat idéal pour l’imagerie RMN non-
invasive des poumons mais d’un autre autre coté, les perspectives vers son application
dans la circulation sanguine sont limitées compte tenu de sa faible solubilité. Le xénon
présente des propriétés anesthésiques d’une efficacité comparable avec celle du protoxyde
d’azote [Mil81]. Le mécanisme physicochimique de son effet anesthésique n’est pas encore
complètement compris. Le xénon interagit avec de nombreuses protéines (par exemple
l’hémoglobine et la myoglobine) [Sch65] ainsi qu’avec des membranes biologiques. Il est
donc probable que des interactions du xénon avec les régions lipidiques ou protéiniques de
certaines membranes cellulaires joue un rôle fondamental dans le mécanisme d’anesthésie
[Mil81]. Lorsque l’on utilise du xénon dans des études RMN où un tel effet n’est pas
souhaité, par exemple l’imagerie des poumons, la dose de xénon qui peut être administrée
administré est donc limitée. Chez l’homme, un effet anesthésique se produit à partir d’une
concentration de 20% de xénon dans l’air inspiré [Mar97]. Par ailleurs, certains travaux
utilisant la tomographie par rayons X ont montré que le xénon modifie le flux sanguin
cérébral ([Gil90], [Lio97]). Cependant, la discussion précédente sur la solubilité et le dé-
placement chimique, permet de penser que l’imagerie et la spectroscopie RMN du xénon
hyperpolarisé pourrait donner d’importantes informations sur le mécanisme d’anesthésie
ainsi que d’autres interactions d’importance physiologique comme par exemple l’interac-
tion avec les membranes cellulaires et avec l’hémoglobine. Certaines études de RMN ont
montré que la mesure du déplacement chimique du xénon en solution est possible in vivo

sur des modèles animaux ([Wag95], [Swa97]) et chez l’homme [Mug97]).

2.8 Résumé

La forte différence d’ordre de grandeur des coefficients de diffusion des gaz par rapport à
celui de l’eau, les longs temps de relaxation et le caractère irréversible de la polarisation
issue d’une période de prépolarisation du gaz nécessitent une adaptation des techniques
d’imagerie habituellement utilisées. L’analyse détaillée des conséquences de ces spécifici-
tés en IRM est présentée au cours ce travail. Il existe d’importantes différences entre le
xénon–129 et l’hélium–3 au niveau des propriétés physiques, biophysiques et donc physio-
logiques. En ce qui concerne l’imagerie pulmonaire, l’hélium–3 semble être mieux adapté
grâce à son comportement neutre dans des systèmes biologiques. De plus, le coefficient
de diffusion étant plus grand que celui du xénon, il conduit à une répartition rapide dans
les poumons. Une étude des poumons avec du xénon–129 hyperpolarisé a en effet montré
une lente répartition du gaz lors de l’inspiration [Mug97].
Les discussions précédentes montrent cependant que le xénon est non seulement plus
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intéressant pour des études qui impliquent la solubilisation du gaz, mais aussi pour son
déplacement chimique en solution qui montre une sensibilité à son entournement chimique
bien plus grande que celle de l’hélium–3. Ce dernier pourrait ouvrir l’accès à de nouvelles
informations concernant la vascularisation et le fonctionnement d’organes. Par ailleurs,
dans un autre domaine, le xénon est intéressant pour l’étude structurale de certains com-
plexes chimiques [Dut96], de surfaces de solides ([Raf91], [Son95]) et de matières poreuses
[Spr95].



3 Equilibre, déséquilibre et relaxation

3.1 Introduction

La RMN est basée sur les interactions microscopiques des spins nucléaires avec des champs
magnétiques extérieurs et intérieurs au système de spins. Le traitement des interactions
microscopiques dans un ensemble de spins par la physique statistique conduit à définir
certaines grandeurs macroscopiques qui représentent le comportement de l’ensemble. La
polarisation nucléaire est une de ces grandeurs. Elle représente le réservoir d’aimantation
disponible pour les expériences RMN. Il s’agit donc d’une grandeur fondamentale pour
la sensibilité des expériences. Le but de ce chapitre est la présentation et la discussion
du comportement d’un ensemble de spins nucléaires en présence d’un champ magnétique
ainsi que ses conséquences pour la RMN. Certaines méthodes de modification de la po-
larisation sont discutées. Afin de comprendre la dynamique des systèmes de spins, les
bases fondamentales de la relaxation nucléaire des gaz rares sont présentées. Le terme
hyperpolarisation est introduit à l’aide d’une expérience imaginaire.

3.2 L’équilibre thermodynamique

Nous allons d’abord discuter de l’origine de l’aimantation nucléaire en considérant un spin
solitaire et ensuite introduire un grand nombre de spins.
Le noyau de l’atome d’hélium–3 a un spin nucléaire caractérisé par le nombre quantique
I = 1/2. Un spin 1

2
possède deux états possibles qui sont représentés par un autre nombre

quantique m. Les états possibles sont : ↑ (m = +1
2
, spin up) et ↓ (m = −1

2
, spin down). Un

spin nucléaire possède un moment magnétique µ = h̄γm qui est lié à son état quantique m
où h̄ est la constante de Planck divisée par 2π et γ le rapport gyromagnétique du noyau.
Si le spin n’interagit pas avec un champ magnétique, son état d’énergie est dégénéré.
Autrement dit, sa valeur d’énergie ne dépend pas de son état m. Par contre, lorsqu’il se
trouve dans un champ magnétique B0, les deux états quantiques sont d’énergie différente.
La dégénérescence d’énergie est ainsi levée. On appelle ce phénomène l’effet Zeeman. Un
spin dans l’état ↑ possède l’énergie E↑ = + h̄

2
γB0 et un spin dans l’état ↓ correspond à

E↓ = − h̄
2
γB0. Dans un tel champ, l’énergie de l’état ↓ est inférieure à celle de l’état ↑.

Si l’on considère un ensemble de spins, c’est-à-dire un grand nombre N de spins, on trouve
un certain nombre de spins dans l’état ↑ et un certain nombre de spins dans l’état ↓.
L’énergie thermique de cet ensemble tend à équilibrer l’occupation des deux états des
spins. Ceci est décrit par la physique statistique, qui donne les probabilités p↑ et p↓ de
chacun des états, à l’équilibre thermodynamique :

p↑ =
1
Z

e− h̄γBo
2kT et p↓ =

1
Z

e+ h̄γBo
2kT avec Z = e+ h̄γBo

2kT + e− h̄γBo
2kT , (3.1)

où T est la température absolue du système et k la constante de Boltzmann. On appelle Z
la fonction de partition. Elle assure la condition p↑ + p↓ = 1. Le terme kT représente
l’énergie thermique alors que h̄γmB0 est l’énergie d’interaction du spin avec le champ

17
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Figure 3.1 – Répartition de la
population sur les deux niveaux
d’énergie pour un ensemble de
spins 1

2 dans un champ magné-
tique : le schéma de gauche re-
présente la situation à tempéra-
ture ambiante. Les populations
des états ↑ et ↓ sont presque
égales. Le dessin de droite cor-
respond à une très basse tempé-
rature où presque tous les spins
se trouvent dans l’état ↓.

état ↑

état ↓

T ~ 300 K T ~ 1 mK

extérieur. Dans l’ensemble, on trouve N↑ = Np↑ spins dans l’état ↑ et N↓ = Np↓ spins
dans l’état ↓. On utilise souvent le terme population pour décrire N↑ ou N↓. Si h̄γB0 ≫ kT ,
la population de l’état ↑ tend vers zéro et si h̄γB0 ≪ kT , les deux populations sont
égales. La figure 3.1 montre une représentation schématique de ces deux situations. Afin
de représenter la situation des populations par une grandeur macroscopique, on définit la
polarisation P d’un système de spins comme différence normalisée des deux populations
d’états qui est, à l’équilibre thermodynamique :

P =
1
N

(N↓ − N↑) =
1
Z

(

e+ h̄γBo
2kT − e− h̄γBo

2kT

)

= tanh

(

h̄γB0

2kT

)

. (3.2)

La polarisation est une grandeur macroscopique caractéristique de l’ensemble qui décrit
des propriétés microscopiques. Elle est sans unité et indépendante du nombre de spins. Par
ailleurs, l’aimantation M de l’ensemble est directement proportionnelle à la polarisation :

M = µNP =
h̄

2
γNP , (3.3)

L’aimantation représente la somme de tous les moments magnétiques dans l’ensemble.
Elle est donc, contrairement à la polarisation, dépendante du nombre de spins. Elle est
directement liée à l’intensité du signal RMN induit par le système de spins et représente
ainsi un facteur important pour le rapport signal sur bruit (S/B) en RMN.
La figure 3.2 représente la polarisation P décrite par l’équation (3.2) en fonction de la
température et ceci pour deux gammes de températures : très basses températures et
température ambiante.
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Figure 3.2 – Polarisation de l’hélium–3 (a) à très basse température et (b) à des températures
situées autour de 300 K pour des champs magnétiques de 2,35 T, 4,7 T et 11 T. La polarisation
décroît fortement dans l’intervalle de 0 à 10 mK. A température ambiante, la polarisation prend
des valeurs faibles situées autour de 10−5. Notez l’échelle sur l’ordonnée.

La polarisation à température ambiante pour des champs magnétiques habituels en
RMN (1 à 20 T) est de l’ordre de 10−5 à 10−4 . Autrement dit, en RMN biomédi-
cale, seulement un spin sur plus de 10000 contribue à la polarisation ! Pour des champs
qui n’excèdent pas 20 T et pour des températures de T > 1 K, on se trouve dans le cas
h̄γB0 ≪ kT et l’on peut ainsi faire l’approximation suivante :

tanh

(

h̄γB0

2kT

)

≈ h̄γB0

2kT
, (3.4)

avec laquelle la polarisation prend une forme plus simple :

P ≈ h̄γ
B0

2kT
, (3.5)

et l’aimantation M devient :

M ≈ h̄2γ2N
B0

4kT
. (3.6)

La polarisation et l’aimantation sont donc directement proportionnelles au champ B0 et
inversement proportionnelles à la température. Les applications RMN sont souvent limi-
tées par un S/B insuffisant. Il est donc intéressant d’augmenter la valeur de polarisation
nucléaire de l’échantillon.

3.3 Modification de l’équilibre thermodynamique

Pour un noyau donné, les seuls paramètres qui modifient la polarisation d’équilibre ther-
modynamique sont le champ B0 et la température T . Les bobines supraconductrices ac-
tuellement utilisées en imagerie RMN produisent des champs qui varient de 0,5 à 4 T pour
la gamme des imageurs corps entier clinique et de 1–14 T pour la gamme d’aimants de
recherche biomédicale. La réalisation d’aimants à fort champ et ayant une homogénéité
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suffisante sur un diamètre assez grand pour l’application biomédicale est en effet difficile.
Par ailleurs, la pénétration des ondes rf dans le corps humain devient plus difficile lorsque
la fréquence de Larmor croît. La polarisation étant proportionnelle au champ principal,
elle ne peut donc être variée que dans une gamme d’environ un ordre de grandeur.
La température de l’échantillon peut être variée selon l’application. Pour la spectroscopie
en chimie, les études se font généralement à l’état liquide et la température de solidifica-
tion de l’échantillon représente par conséquent la limite inférieure. Lorsque le composé à
étudier se trouve en solution aqueuse, la limite de refroidissement est fixée à 273 K. Cela
produit une augmentation de polarisation (cf. eq. (3.5)) de seulement 7% par rapport
à celle à la température ambiante (293 K). En RMN bioclinique, il est évident que la
température est un paramètre fixe.
En conclusion, il est difficile de modifier la polarisation nucléaire d’un échantillon par
modification du champ ou de la température.

3.4 Relaxation nucléaire dans les gaz rares

Nous avons jusqu’à présent discuté de la situation d’équilibre thermodynamique. Si l’on
suppose un changement instantané des conditions extérieures (par exemple : on varie
instantanément le champ B0), le système de spins doit atteindre un nouvel état d’équilibre
correspondant aux nouvelles conditions imposées. On appelle cette transition relaxation.
Pour les gaz rares, dans la plupart des cas, elle est principalement basée sur les interactions
des spins avec des centres paramagnétiques éventuellement présents dans les parois de la
cellule ou lorsque l’on travaille sur un mélange de plusieurs espèces de gaz dont l’une peut
présenter un caractère paramagnétique. De plus, la diffusion des atomes dans d’éventuels
gradients de champs extérieurs et finalement les interactions entre les spins eux–mêmes
contribuent à la relaxation. L’exposé de la théorie de la relaxation nucléaire est hors du
cadre de ce travail. Un traitement extensif des mécanismes de relaxation se trouve dans de
nombreux ouvrages ([Abr61],[Ern87],. . .) ainsi que dans certaines publications traitant de
problèmes plus spécifiques (entre autres : [Dan95], [Lef85], [Saa95], [New93]). Néanmoins,
nous allons dans cette section présenter de manière qualitative des mécanismes importants
pour la compréhension de cet exposé en considérant les résultats obtenus par d’autres
groupes.

3.4.1 Généralités

Nous allons seulement considérer, dans cette section, la relaxation longitudinale, c’est-
à-dire le comportement dynamique de la polarisation le long de l’axe du champ B0. Le
traitement statistique de la relaxation associe aux interactions microscopiques un temps
de relaxation macroscopique T1, caractéristique du système. Ce temps de relaxation carac-
térise l’efficacité moyenne des processus d’interaction de chaque spin avec son environne-
ment. Lors d’un changement instantané des conditions extérieures, l’évolution temporelle
de la polarisation du système P (t) de sa valeur initiale P0 vers sa nouvelle valeur P1 est
décrite par une loi exponentielle :

P (t) = P1 − (P1 − P0)e
− t

T1 . (3.7)

Nous avons supposé que le changement des conditions s’effectue à l’instant t = 0. Sui-
vant la valeur de T1, le système suit plus ou moins vite les changements de conditions
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extérieures. Les gaz rares présentent des temps de relaxation longs par rapport à la plu-
part des autres noyaux étudiés en RMN. Ceci est lié à deux particularités associées à la
configuration électronique des gaz rares :

1. Le signal RMN des protons est toujours observé sur des échantillons contenant des
protons insérés dans des molécules. Lorsque la molécule comporte plusieurs pro-
tons, e.g. l’eau, la source de relaxation dominante est l’interaction intramoléculaire.
Par rapport à cette interaction, les interactions intermoléculaires sont souvent né-
gligeables. Contrairement à l’eau, les gaz rares sont monoatomiques. Ils sont ainsi
caractérisés par l’absence de la source de relaxation la plus efficace en RMN des
protons.

2. La couche électronique des gaz rares est complète. Ainsi, elle ne produit aucun
gradient de champ électrique ni de gradient de champ magnétique autour du noyau.
L’interaction du noyau avec les électrons est ainsi extrêmement faible.

Cette situation particulière permet de comprendre que les temps de relaxation dans les
gaz rares purs sont très longs. En pratique, T1 comporte plusieurs contributions d’origines
différentes :

1
T1

=
1

T ss
1

+
1

T pm
1

+
1

T sr
1

+
1

T grad
1

, (3.8)

où T ss
1 contient la contribution des interactions par collisions des spins entre eux, T pm

1

représente les interactions paramagnétiques par exemple avec des molécules d’oxygène,
T sr

1 est le terme associé à la relaxation sur les parois de la cellule et T grad
1 décrit l’in-

fluence des gradients de champ. Dans les paragraphes suivants, les origines des différentes
contributions seront discutées pour l’état gazeux.

3.4.2 Relaxation des spins entre eux

Pour le 129Xe et l’3He , l’interaction spin–spin est, dans la plupart des cas, faible par
rapport aux autres types d’interaction. Quatre types d’interactions spin–spin sont géné-
ralement considérées ([New93], [Jam88]) :

• l’interaction dipolaire magnétique (important pour l’hélium–3)

• l’interaction des spins avec le moment angulaire des atomes voisins (important pour
le xénon– 129)

• l’interaction des moments dipolaires électriques associés aux atomes (faible par rap-
port aux autres).

• l’interaction quadrupolaire magnétique (important pour le xénon–131

Nous nous limiterons au cas de l’hélium–3 et du xénon–129. Pour l’hélium–3, l’interaction
dipolaire magnétique est la seule interaction spin–spin non négligeable. Son traitement
théorique est basé sur l’intégration de l’équation de Schroedinger dépendant du temps
pour un potentiel d’interaction entre deux spins (théorie de diffusion). Il n’existe pas
de solution analytique à cette équation. Le temps de relaxation dipolaire doit donc être
calculé numériquement. La figure 3.3 montre une représentation graphique de T dd

1 (T )
calculée par Newbury et al. pour une densité d’3He de 10 amagats (1 amagat correspond
à la densité volumique d’un gaz parfait dans les conditions normales).
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Figure 3.3 – Calcul du temps
de relaxation dipolaire [New93].
(a) A environ 1 K, T dd

1 (noté τ
dans la figure) présente un mi-
nimum. (b) Pour des tempéra-
tures T > 1 K, le temps de re-
laxation dipolaire augmente de
manière monotone avec la tem-
pérature.

(a) (b)

Le temps de relaxation dipolaire à température ambiante (293 K) est donné par l’expres-
sion :

1
T dd

1

=
[3He]
744

h−1 , (3.9)

où [3He] est la densité de l’3He en amagats. A température ambiante, le temps de re-
laxation dipolaire est inversement proportionnel à la pression partielle en hélium–3. A
une pression de 10 amagats, il est de 74 h. Pour [3He] = 1 amagat sa valeur croît et
devient égale à 744 h. Cette grande valeur implique que la relaxation dipolaire ne peut
être observée en pratique à 1 amagat, car les autres contributions à la valeur T1 comme
l’interaction avec des centres paramagnétiques deviennent beaucoup plus importantes. Si
l’on veut observer la relaxation dipolaire à température ambiante, on est obligé de la
rendre plus efficace en augmentant la densité du gaz.
Pour le 129Xe gazeux, la relaxation est dominée par les interactions des spins nucléaires
avec le moment angulaire des atomes voisins (spin–rotation interaction). Une relation
théorique [Dri95] entre le temps de relaxation et la densité est donnée par :

1
T ss

1

=
[129Xe]

56
h−1 (3.10)

où [129Xe] est la densité de 129Xe en amagats. Pour 1 amagat de 129Xe, T ss
1 = 56 h.

Notons que cette valeur correspond au 129Xe pur alors que le xénon naturel comporte
un mélange isotopique, principalement de 129Xe et de 131Xe. Lorsque l’on travaille avec
du xénon naturel, les temps de relaxation sont raccourcis par les interactions entre les
spins des deux isotopes. Par ailleurs, même dans le 129Xe pur, les valeurs données par
l’éq. (3.10) n’ont jamais été observées en phase gazeuse à cause d’autres contributions au
temps de relaxation.
Le xénon a aussi été étudié à l’état solide, où les temps de relaxation sont extrêmement
longs quand le champ B0 est suffisamment grand. Des temps de relaxation allant jusqu’à
500 h ont été mesurés à 4 K et dans un champ de 0,1 tesla [Gat93]. A la température
de l’azote liquide (77 K), T1 ≈ 2, 4 h. La congélation du xénon peut donc être utilisée
pour obtenir des temps de relaxation beaucoup plus longs que ceux correspondant à l’état
gazeux en pratique (entre 500 et 2000 s [Zen83]), où la relaxation est quasiment toujours
accélérée par les interactions avec les parois et des traces d’oxygène.
En résumé, le xénon–129 gazeux pur présente des temps de relaxation spin–spin environ
dix fois plus petits que l’hélium–3 à cause d’un mécanisme de relaxation plus efficace.
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Néanmoins, pour les deux gaz, l’interaction des spins entre eux est si faible qu’elle ne
peut être observée à température ambiante et à pression atmosphérique. En pratique, son
rôle est donc mineur par rapport aux autres contributions au temps de relaxation total.

3.4.3 Relaxation en présence de centres paramagnétiques

En pratique, les gaz rares se trouvent souvent dans un mélange de plusieurs gaz (air rési-
duel dans les cellules, dans les tuyaux de respiration ou dans les poumons).
L’oxygène joue un rôle particulier pour la relaxation, car la molécule d’oxygène O2 est
paramagnétique (présence d’électrons célibataires). Lorsque l’on effectue des expériences
RMN sur des gaz rares, même une faible quantité d’O2 constitue une source de relaxa-
tion très efficace car le moment magnétique électronique est beaucoup plus grand que le
moment magnétique nucléaire. Comme la contribution dipolaire, celle des centres para-
magnétiques peut être calculée par la théorie de la diffusion. L’interaction des gaz rares
avec les molécules d’oxygène se produit uniquement par des mécanismes dipolaires ma-
gnétiques [Jam88].
Pour l’hélium–3 à 5 amagat, Saam et al. [Saa95] ont mesuré l’influence de l’oxygène sur
le temps de relaxation à des températures comprises entre 197 et 369 K. Ils ont proposé
la formule empirique suivante :

1
T pm

1

= 0, 45
(299

T

)0.42

[O2] s−1 , (3.11)

où T est la température et [O2] la densité d’oxygène en amagat. Pour donner un exemple,
en supposant une concentration d’oxygène de 0,2 amagat, on obtient T pm

1 = 11 s alors
que d’après l’éq. (3.9), la valeur pour l’hélium–3 pur à 5 amagat serait de T1 = 149 h.
Pour le xénon–129 à des températures allant de 230 à 400 K, Jameson et al. [Jam88] ont
calculé une relation similaire liant le vitesse de relaxation à la concentration d’oxygène :

1
T pm

1

= C(B0, T )[O2] s−1 . (3.12)

Dans cette relation, C(B0, T ) représente un terme qui dépend faiblement de la température
et du champ principal. Selon les résultats expérimentaux obtenus par ces auteurs, pour une
densité du xénon de 5 amagat, C(4,7 T, 293 K) ≈ 0, 37. Par comparaison avec l’hélium–3,
notons que la présence d’une densité de 0,2 amagat d’oxygène mène à T pm

1 = 14 s.
En résumé, l’oxygène est une source de relaxation importante en RMN des gaz rares 3He
et 129Xe. L’influence sur le temps de relaxation est du même ordre de grandeur pour les
deux gaz. Même à des faibles densités, l’oxygène réduit le T1 des deux gaz à des valeurs
de l’ordre de quelques secondes. Notons par ailleurs que T pm

1 ne dépend pas de la densité
de l’3He ou du 129Xe.

3.4.4 Relaxation en présence des gradients de champ

Une autre source de relaxation est induite par le mouvement diffusif des atomes des
gaz dans des gradients de champ B0. Le problème de diffusion de spins dans un champ
inhomogène a été traité théoriquement par plusieurs auteurs (e.g. [Cat88], [Dan95]). La
dépendance du temps de relaxation des gradients de champ est décrite par :

1

T grad
1

= D
1

B2
(
dBr

dr
)2 . (3.13)
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Ici, B0 est la norme du champ et dBr

dr
est la norme du gradient transversal au champ

B0. Dans un aimant RMN, l’homogénéité 1
B

(dBr

dr
), mesurée par la largeur de raie RMN,

est généralement meilleure que 10−6 cm−1 sur le volume de l’échantillon. Avec les coeffi-
cients de diffusion à pression atmosphérique de l’hélium–3 (∼1 cm2s−1) et du xénon–129
(∼0,05 cm2s−1), le temps de relaxation T grad

1 prend des valeurs très grandes ce qui rend
la contribution des gradients de champ au temps de relaxation T1 négligeable devant les
autres contributions.
La relaxation dans des gradients de champ peut cependant devenir non–négligeable pour
le transport et le stockage de gaz prépolarisé (cf. section 3.5), où l’on se trouve souvent à
champ terrestre (Bterr ≈ 50µT) ou dans le champ de fuite d’un aimant RMN. A champ
terrestre, la présence de pièces ferromagnétiques près d’une cellule de gaz peut considéra-
blement réduire le temps de relaxation. A basse pression, où le coefficient de diffusion est
augmenté, les gradients de champ peuvent également avoir une influence non–négligeable
sur le temps de relaxation. L’influence du champ de fuite d’un aimant RMN a été étudiée
au cours de ce travail (cf. chapitre 9).

3.4.5 Relaxation au contact des parois

La relaxation des gaz rares au contact des parois des cellules représente une contribution
importante au temps de relaxation de l’hélium–3 et du xénon–129 purs. Ce type de
relaxation est lié à la microstructure des surfaces du verre utilisé pour la cellule. La
plupart des verres disponibles comportent des ions de fer qui possèdent des moments
paramagnétiques constituant des sources de relaxation très efficaces. De plus, la structure
à une échelle microscopique de la surface du verre n’est pas lisse . La surface comporte
des pores dans lesquels les atomes du gaz peuvent rester confinés pendant des temps
relativement longs [Led96]. Cette situation est représentée figure 3.4.

Figure 3.4 – Relaxation sur les parois d’une cel-
lule. La plupart des verres utilisés sont poreux et
comportent des ions de fer paramagnétiques. La dif-
fusion des atomes du gaz dans les pores est res-
treinte. Ceci induit une longue durée de séjour
des atomes près des centres paramagnétiques dans
le verre. Cette longue interaction induit une re-
laxation rapide. Pour diminuer la contribution de
ce mécanisme de relaxation une méthode consiste
à couvrir la surface du verre avec une couche
d’un matériau capable d’obstruer les pores du verre
("coating"). Une autre approche est l’utilisation
d’un type de verre avec une concentration d’ions
de fer fortement réduite ("iron–free glass").

He3

He3

Fe
3+

verre
verre

Lorsque l’on observe l’hélium–3 pur par RMN dans une cellule de pyrex standard, cette
forme de relaxation est dominante (T sr

1 ≈ 1 h). Une méthode pour réduire l’effet de
capture des atomes dans les pores est la couverture de la surface avec une couche pour
empêcher les atomes du gaz d’entrer dans les pores d’une part et d’entrer en collision
directe avec les parois d’autre part. Pour cela, des matériaux divers ont été suggérés par
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divers groupes. Concernant l’3He , plusieurs études à basse température ont montré que
les métaux alcalins lourds (e.g. rubidium, césium) possèdent un faible potentiel attractif
vis-à-vis des atomes de l’hélium ([Nac91], [Dem95]). Même à température ambiante, Il
a été démontré que les couches de césium sont particulièrement efficaces (T sr

1 > 100 h)
grâce à la faible énergie d’adsorption de l’hélium sur des surfaces de césium [Hei95]. Par
contre, la toxicité et les dangers impliqués par la manipulation du césium rendent son uti-
lisation biomédicale difficile. Certains produits à base de silicates e.g. SurfaSil permettent
la réalisation facile d’une couche protectrice. Néanmoins, les couches de silicate n’ont été
examinées de manière systématique que pour le xénon–129 ([Zen83], [Dri95]), qui présente
des temps de relaxation d’environ 20 min sur des couches de silicate. Il a cependant été
montré que les atomes du xénon restent confinés extrêmement longtemps dans la couche,
ce qui réduit son efficacité.
Une réduction des interactions avec la surface du verre peut aussi être obtenue en choi-
sissant des verres spéciaux dont le contenu en ions de fer est réduit ([Mac96] : "iron–free
glass" (Schott, D), [Mac96] : aluminosilicate (Corning, USA), [Dan95] : borosilicate 1720
(Corning, USA)). Des temps de relaxation T sr

1 > 100 h ont été obtenus [Mac96] en utili-
sant du verre "iron– free".

3.4.6 Résumé

La valeur du temps de relaxation T1 des gaz rares hélium–3 et xénon–129 dépend fortement
de l’entourage des atomes du gaz, notamment de la concentration en éventuels centres
paramagnétiques. Si l’on souhaite obtenir de longues valeurs de T1 pour ces gaz dans des
cellules en verre, il faut respecter les points suivants :

• La surface intérieure de la cellule doit être nettoyée de toutes impuretés.

• Il est conseillé d’étuver la cellule à 200 ◦C pendant 24 h sous vide afin de dégazer
les parois.

• les parois peuvent être recouvertes avec du Surfasil afin d’obstruer les pores.

• Les tuyaux du bâti de pompage doivent également être vidés et dégazés avant le
remplissage.

• En général, plus grande est la pression du gaz, plus long est le temps de relaxation.

Au contraire, si l’on souhaite diminuer la valeur de T1, il suffit de rajouter une petite
quantité d’oxygène dans la cellule (cf. section 3.4.3). Une pression partielle de 0,2 bar
réduit le temps de relaxation à une dizaine de secondes.

3.5 Prépolarisation

Comme décrit dans la section précédente, le temps de relaxation T1 caractérise la dyna-
mique avec laquelle un système de spins atteint l’équilibre thermodynamique et la valeur
de polarisation correspondante (éq. (3.5)). Les valeurs de T1 de l’hélium–3 et du xénon–
129 pur sont supérieures à une heure (cf. chapitre 2). Il est ainsi possible de placer un
échantillon de gaz dans des conditions dans lesquelles la valeur de polarisation est élevée
(par exemple dans un champ magnétique plus grand) et ensuite le remettre dans les condi-
tions souhaitées pour l’application. La polarisation élevée peut être conservée pendant le
changement des conditions si le temps de changement est du même ordre de grandeur
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Figure 3.5 – Exemple simple de prépolari-
sation de l’hélium–3 : Une cellule d’hélium–
3 est placée dans un champ magnétique de
14 T. Pendant une période d’attente, la pola-
risation croît vers la valeur d’équilibre à 14 T.
Après 5 T1, la polarisation a atteint 99% de
sa valeur d’équilibre. La cellule prépolarisée
est ensuite transportée dans un aimant de 1 T
équipé d’un système RMN. Les expériences
RMN peuvent ainsi être effectuées avec une
plus grande polarisation. Au début des expé-
riences, le gain théorique de polarisation par
rapport à celle à 1 T est de 14 (équation
(3.5)). La première excitation RMN bénéfi-
cie d’un signal RMN quatorze fois plus fort
que celui du gaz non–prépolarisé.

P

t

14 T

1 T
RMN

3He

t = 5T1

1 T
P

14T
P

3He

RMN

t = 0

que T1. Cette procédure est appelée prépolarisation ou hyperpolarisation, car on bénéficie
d’une polarisation supérieure à celle de l’équilibre thermodynamique.
Pour donner un exemple, la figure 3.5 montre une possibilité simple de prépolarisation.
L’exemple présenté dans la figure 3.5 produit un gain de polarisation d’un facteur 14.
Lors du travail sur des échantillons prépolarisés, on est cependant confronté à un pro-
blème supplémentaire. Les excitations rf appliquées pendant l’expérience détruisent une
partie de la polarisation longitudinale. Dans le cas d’un système de spins à l’équilibre
thermodynamique, la polarisation détruite se rétablit grâce au processus de relaxation.
La prépolarisation ne peut cependant être récupérée car la relaxation conduit le système
à l’équilibre thermodynamique dans le champ de l’aimant RMN. Pour des expériences
qui impliquent plusieurs excitations rf (typiquement pour des expériences d’imagerie), la
prépolarisation doit donc être bien plus grande que la polarisation de l’équilibre thermo-
dynamique.
Dans le chapitre suivant, plusieurs approches d’hyperpolarisation plus efficaces seront
présentées.
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4.1 Introduction

La faible densité de spins des gaz par rapport à celle des protons dans l’eau présente la
plus grande difficulté pour la RMN des gaz rares. Nous avons exposé précédemment que
l’hélium–3 et le xénon–129 offrent la possibilité d’être prépolarisés grâce à leurs longues
valeurs de T1. Autrement dit, la polarisation nucléaire des gaz peut être augmentée avant
leur utilisation dans une expérience RMN, afin de compenser la faible densité de spins.
Une possibilité d’effectuer une prépolarisation nucléaire des deux gaz rares est donnée par
le pompage optique. Dans le contexte du pompage optique, on utilise souvent le terme
hyperpolarisation. Aujourd’hui, on utilise deux méthodes : Le pompage optique direct pré-
senté par F.D. Colegrove et al. [Col63] et le pompage optique indirect réalisé en premier
par W. Happer et al. [Hap84] mais déjà proposé par M. Bouchiat et al. [Bou60]. La mé-
thode directe n’est applicable qu’à l’hélium–3 tandis que la méthode indirecte peut être
appliquée aussi bien au xénon–129 qu’à l’hélium–3.
Les premières publications sur l’utilisation de xénon–129 hyperpolarisé pour l’application
en RMN sont relatives à l’étude des surfaces de matériaux (e.g. [Raf91]). La première
étude d’application du xénon–129 hyperpolarisé avec un objectif bioclinique a été réalisée
par M. Albert et al. [Alb94a]. Aujourd’hui, on est capable de produire avec les deux mé-
thodes des polarisations nucléaires de plus de 10–60%. Cela représente un énorme gain en
polarisation (en effet un facteur plus de 104) par rapport à l’équilibre thermodynamique.
Nous allons, dans ce chapitre, exposer les principes des deux approches. Les avantages et
les inconvénients des méthodes ainsi que les applications potentielles en RMN bioclinique
seront discutées.

4.2 Généralités

Pour les deux techniques décrites ici, l’augmentation de la polarisation nucléaire se fait
par polarisation du spin électronique des atomes à l’aide d’une source de lumière polarisée
circulairement. Aujourd’hui, on emploie des LASERs (Light Amplification by Stimulated
Emission of Radiation), qui représentent les sources de lumière les plus efficaces. Par
l’interaction hyperfine (interaction du spin nucléaire avec le spin électronique), une partie
de cette polarisation électronique est transférée au spin nucléaire des atomes du gaz rare
à polariser.
Avec la méthode directe, on effectue le pompage optique directement sur les atomes de gaz
rare tandis que la méthode indirecte [Hap84] nécessite le pompage optique intermédiaire
d’une vapeur de métal alcalin ajoutée au gaz rare. La polarisation est ensuite transférée
aux noyaux du gaz rare lors des collisions entre les atomes du gaz et ceux du métal alcalin.

27
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4.3 Méthode directe

Dans le cadre de ce travail, nous n’avons pas réalisé expérimentalement la méthode
directe. L’exposé suivant est donc seulement qualitatif. Un traitement quantitatif de
cette technique peut être trouvé dans la littérature (e.g. [Col63]).

4.3.1 Principe

La technique est basée sur le pompage optique direct des atomes du gaz rare. Il n’est à
présent applicable qu’à l’hélium–3 et au néon–21. Pour l’hélium–3, la figure 4.1 représente
un schéma des états électroniques mis en jeu. À l’état fondamental, l’état de l’atome

Figure 4.1 – Processus impli-
qués dans le principe de pom-
page optique direct : Le pompage
optique est effectué entre l’état
métastable 2 3S∗

1 et l’état 2 3P0

(l’énergie des états n’est pas à
l’échelle). La lumière circulaire-
ment polarisée du laser induit
une polarisation électronique des
atomes métastables. Le noyau
est également polarisé par in-
termédiaire de l’interaction hy-
perfine entre les électrons et le
noyau ici représenté par le dé-
doublement F = 1/2 et F = 3/2
(F = I + S/ I spin nucléaire, S
spin électronique). Un échange
de métastabilité avec les atomes
dans l’état fondamental permet
ensuite une polarisation de tous
les atomes présents. La polarisa-
tion nucléaire de l’ensemble aug-
mente.
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comprenant deux électrons est 1 1S0. La différence d’énergie entre cet état et le prochain
état d’énergie disponible est tellement grande que la longueur d’onde correspondante est
située dans l’ultraviolet lointain ce qui rend le pompage optique impossible en état actuel.
On peut cependant contourner cette difficulté en excitant une partie des atomes dans un
état métastable 2 3S∗

1 grâce à une faible décharge électrique appliquée pendant l’expérience.
Dans la suite, nous noterons 3He∗ les atomes se trouvant à l’état métastable. Le pompage
optique peut alors être effectué entre cet état métastable et l’état 2 3P0. La différence
d’énergie entre les deux états correspond à une longueur d’onde de λ = 1080 nm, pour
laquelle on sait produire des faisceaux lasers. L’état 2 3S∗

1 possède 6 sous–états définis par
leur nombre quantique mF et leur nombre quantique de moment cinétique total F = I +S
résultant de l’interaction hyperfine entre les électrons et le noyau (spin I = 1

2
) : pour F =

3/2, il existe quatre états (mF = −3
2
, −1

2
, +1

2
, +3

2
) qui possèdent des énergies différentes
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lors de l’application d’un champ magnétique (niveaux Zeeman). De la même façon, il
existe deux états (mF = −1

2
, +1

2
) pour F = 1/2. L’état 3P∗

0 possède les deux sous–états
mF = −1

2
, +1

2
. Lorsque le faisceau du laser est polarisé circulairement (σ+) le long de l’axe

du champ magnétique, il induit seulement les transitions permises par la règle de sélection
∆mF = +1 (figure 4.1). La relaxation par émission spontanée permet cependant toutes les
transitions vers l’état 2 3S∗

1 avec une probabilité égale. Par conséquent, l’effet net de cette
procédure est le dépeuplement des états mF = −3

2
et mF = −1

2
en profit des états mF = 3

2

et mF = 1
2

contenant une proportion prépondérante d’états de spin nucléaire mI = +1
2
.

L’interaction hyperfine permet ainsi le transfert d’une partie du moment cinétique acquis
aux noyaux. Il en résulte que le moment cinétique du système de l’atome entier augmente.
Lors d’une collision entre un atome 3He∗ et un atome dans l’état fondamental 3He il y
a une certaine probabilité que les deux partenaires échangent leurs nuages électroniques
(échange de métastabilité) :

3He∗ + 3He −→ 3He + 3He∗ . (4.1)

Dans ce processus l’atome auparavant excité se retrouve dans l’état fondamental. Son état
de spin nucléaire se déduit de celui qu’il possédait avant la collision, soit préférentiellement
mI = +1

2
. L’échange de métastabilité permet ainsi de transférer la polarisation nucléaire

de l’état excité vers l’état fondamental. En conséquence, le pompage optique résulte en
une augmentation de la polarisation du système entier des atomes métastables et des
atomes à l’état fondamental.

4.3.2 Exigences techniques

Actuellement, les diodes lasers à 1080 nm ne sont pas encore disponibles dans le
commerce. Les laboratoires de recherche travaillant utilisent des cristaux LNA dont
la fabrication nécessite une bonne connaissance des techniques lasers. Par ailleurs, les
conditions suivantes doivent être remplies :

• Afin d’obtenir une longue durée de vie des états métastables, la pression d’hélium–3
dans la cellule de pompage doit être faible, typiquement de l’ordre d’un mbar.

• Un soin particulier doit donc être consacré au choix du matériau constituant la
cellule ("iron free", cf. section 3.5) et à la purification du gaz (pompes getter) car
des impuretés dans l’hélium–3 peuvent considérablement réduire le temps de vie des
métastables.

• Afin que les gradients de champ ne limitent pas le T1 pendant le pompage optique,
un champ magnétique avec une homogénéité supérieure à 10−4 cm−1 (cf. 3.4.4) doit
être appliqué le long de l’axe du faisceau du laser.

4.3.3 Polarisation de gaz utilisable en RMN

Pour la plupart des expériences RMN biocliniques, il est nécessaire de transférer le gaz
polarisé à des systèmes vivants directement ou dans une cellule intermédiaire afin de
solubiliser le gaz dans un liquide transporteur. Il est donc impératif de disposer d’une
pression totale supérieure à la pression atmosphérique dans la cellule. Trois solutions à ce
problème ont été suggérées dans la littérature.
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1. La méthode la plus simple consiste à rajouter une grande pression partielle d’hélium–
4 dans la cellule après le pompage optique. Ceci permet de sortir le mélange de
gaz de la cellule de pompage. Cela ne modifie évidemment pas la densité de spins
d’hélium–3 qui reste très faible (pression partielle ∼ 1 mbar). Compte-tenu des
grandes polarisations obtenues avec la méthode directe, un nombre d’applications
sont possibles en dépit de la faible densité de spins [Dar97].

2. Il est possible de comprimer mécaniquement l’hélium–3 polarisé. Cela nécessite une
pompe sans constituants ferromagnétiques afin d’éviter la relaxation pendant la
compression. Une telle pompe a été réalisée par une équipe à Mainz (Allemagne)
[Bec96]. Les composants métalliques de cette pompe à pistons sont fabriqués en
titane et les pistons sont actionnés par de l’air comprimé. Un système similaire a
récemment été installé à l’Institut Laue Langevin à Grenoble.

3. Une troisième possibilité est la compression cryogénique de l’hélium [Tas96]. Pour
cette méthode, la cellule de pompage optique est connectée à une deuxième cellule
se trouvant à une température très basse (∼ 1, 5 K). Un flux de mélange d’hélium–
3/hélium–4 sous basse pression est injecté à travers la cellule de pompage optique
dans laquelle l’hélium–3 est polarisé. Le mélange se liquéfie dans la deuxième cellule.
Ce processus continu permet d’accumuler de grandes quantités de mélange à l’état
liquide. Après l’accumulation, de hautes pressions de gaz peuvent être obtenues en
réchauffant la deuxième cellule. L’utilisation d’un mélange des deux isotopes est
indispensable car le temps de relaxation T1 de l’hélium–3 pur liquide est de l’ordre
de la minute, ce qui est court devant le temps nécessaire à l’accumulation. La po-
larisation de l’hélium–3 serait détruite avant la fin du processus. Dans un mélange
liquide d’hélium–3/hélium–4 avec une concentration d’hélium–3 de l’ordre de 10%,
les temps de relaxation sont de l’ordre de l’heure.
Cette méthode est encore dans une phase préliminaire mais elle promet une simpli-
fication technique de la compression de l’hélium–3 hyperpolarisé.

Actuellement, avec la méthode directe en combinaison avec une compression mécanique,
on est capable de produire des quantités d’hélium–3 d’environ 20 litres par jour polarisé à
50%. Le dispositif technique permettant l’obtention de ces grandes quantités est cependant
lourd et relativement difficile à réaliser. La compression cryogénique n’est pas encore
opérationnelle mais permettrait de réduire considérablement la complexité du dispositif.

4.4 Méthode indirecte

Cette méthode a été suggérée par Bouchiat et al. [Bou60] mais réalisée pour la première
fois par Happer et al. [Hap84]. La méthode indirecte peut être appliquée à la polarisa-
tion aussi bien du xénon–129 que de l’hélium–3. L’intérêt principal de la recherche au
laboratoire INSERM–U438 est ciblé sur l’application de la RMN des gaz rares aux études
fonctionnelles du cerveau de rats. Pour de telles applications, le xénon–129 présente de
grands avantages devant l’hélium–3 (cf. chapitre 2). Dans le cadre de ce travail, nous
allons donc limiter la discussion au xénon–129.
La méthode indirecte requiert la présence de trois éléments sous forme gazeuse : Le gaz
rare à polariser (xénon), une vapeur de métal alcalin (ici du rubidium) et un gaz tampon
(azote ou hélium–4). Le pompage optique est effectué sur les atomes du Rb (figure 4.2)
en présence d’un champ magnétique le long de l’axe du faisceau de lumière. Le but du
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pompage optique est d’abord l’augmentation de la population des états m = +1
2

du Rb.
Ceci est réalisé par un faisceau de laser polarisé circulairement (λ = 795 nm). Les pho-
tons du laser induisent des transitions entre l’état 5 2S1/2 et l’état 5 2P1/2 selon la règle de
sélection ∆m = ±1. Cela est représenté en détail dans la figure 4.3 [Chu87]. En absence
de collisions avec des molécules d’un gaz tampon (azote ou hélium–4), les électrons re-
tournent dans l’état 5 2S1/2 soit en changeant leur moment cinétique ∆m = −1 (émission
d’un photon σ−, probabilité 2

3
) soit sans changement ∆m = 0 (émission d’un photon π

(polarisé linéairement), probabilité 1
3
). Il est possible qu’un photon émis lors d’une relaxa-

tion soit absorbé par un autre atome de Rb. Si ce photon est du type σ−, il est absorbé
par un atome dans l’état m = +1

2
qui subit ainsi le processus inverse à celui décrit. Ce

mécanisme empêche l’accumulation d’atomes dans l’état souhaité m = +1
2
. On voit alors

que la polarisation électronique est "court–circuitée".
En présence d’un gaz tampon (azote ou hélium–4), les atomes du Rb entrent en colli-
sion avec les molécules de ce gaz ce qui induit un mélange des sous–états de 5 2P1/2. La
désexcitation optique se fait donc avec des probabilités égales (1

2
et 1

2
) dans les deux sous–

états de l’état fondamental. Par ailleurs, la présence d’azote a une seconde utilité. En
effet, l’énergie émise lors du processus de désexcitation peut être absorbée par les degrés
de liberté internes de cette molécule ce que l’on appelle quenching . En présence d’une
quantité suffisante d’azote, la plupart des transitions du Rb vers l’état fondamental n’im-
pliquent aucune émission de photons. L’azote est ainsi nécessaire pour éviter le problème
de court–circuit évoqué ci-dessus.
Lors de l’utilisation d’un système de diodes laser, certains auteurs [Dri96] ont trouvé que
pour le 129Xe, le meilleur résultat de polarisation peut être obtenu en utilisant une petite
pression partielle d’azote (∼ 100 mbar) pour éviter le court–circuit du pompage et une
grande pression d’hélium–4 (∼ 1 bar) comme gaz tampon. Pour la suite, nous allons donc
supposer que l’hélium–4 constitue le gaz tampon dominant, l’azote n’étant présent que
pour produire le quenching. Le transfert de polarisation au Xe est réalisé par l’interaction
hyperfine pendant des collisions entre le xénon et le Rb. Pour le mélange de gaz Xe, N2 et
4He, il existe deux types de collisions importantes : des collisions à deux-corps entre les
atomes du gaz rare et les atomes du Rb et des collisions à trois-corps (gaz rare, Rb, 4He).
Une collision trois-corps dans le cas du xénon–129 peut être modélisée comme indiqué
figure 4.4 [Hap84] :
La partie importante de l’Hamiltonien de la molécule peut être écrite comme

H ′ = A~IRb · ~S + γ ~N · ~S + α~IXe · ~S + gsµB
~B · ~S , (4.2)

où A, γ et α sont les constantes de couplage des différentes interactions. gsµB
~B · ~S décrit

l’interaction du spin électronique du Rb avec le champ magnétique extérieur ~B appliqué
au système (le terme Zeeman, µB : magnéton de Bohr, gs : facteur de Landé). A~IRb · ~S

est l’interaction hyperfine interne de l’atome du Rb (~IRb : spin nucléaire du Rb, ~S : spin
électronique du Rb), γ ~N · ~S l’interaction entre le moment cinétique de la molécule N et
le spin électronique du Rb. Finalement, α~IXe · ~S décrit l’interaction hyperfine entre le Rb
et le Xe permettant le transfert de polarisation souhaité.
Les interactions γ ~N · ~S et α~IXe · ~S modifient les états de polarisation du Rb et du 129Xe. Le
spin électronique ~S du Rb passe de l’état ↑ à l’état ↓ tout en transférant partiellement son
état sur le spin nucléaire du 129Xe. Celui-ci subit alors un retournement partiel, l’efficacité
de ce transfert étant η=0.07 [Dri96]. Le reste est transféré au mouvement rotationnel ~N
de la molécule Rb–Xe.
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Figure 4.2 – Pompage optique indirect : le pompage optique est effectué sur une vapeur de
rubidium présent dans la cellule avec le gaz rare et de l’azote (le dédoublement par l’interaction
hyperfine n’est pas représenté sur le schéma). Cela induit une polarisation électronique du Rb
qui peut être transférée au spin nucléaire du gaz rare par l’interaction hyperfine lors de leurs
collisions. La présence de gaz tampon à des pressions de l’ordre de 1 bar prolonge le temps de
contact entre le Rb et le gaz rare en formant des molécules van der Waals lors des collisions
à 3 corps. Ces molécules possèdent un temps de vie relativement long, ce qui peut favoriser le
transfert de polarisation.

Figure 4.3 – Mécanisme de polarisation
électronique du rubidium : Les électrons
ayant absorbé un photon se trouvent dans
l’état 5 2P1/2 avec (m = +1

2). Les lignes
pointillées grises indiquent le retour dans
l’état initial en absence de collisions avec
les molécules de l’azote. En présence de gaz
tampon, la désexcitation se fait comme in-
diquée par les lignes pointillées noires avec
des probabilités égales.
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Figure 4.4 – Formation d’une molécule
van der Waals en présence des trois par-
tenaires Rb, 129Xe et 4He. Le Rb et le Xe
entrent en collision en présence d’un troi-
sième corps, ici 4He. Une molécule van der
Waals se forme et évolue librement pen-
dant un temps de vie τ après lequel elle
est détruite par une autre collision avec
un deuxième atome d’hélium–4. Pendant le
temps de vie relativement long de la molé-
cule, il y a un couplage faible entre le spin
électronique S du Rb, le moment cinétique
de la molécule entière N et le spin nucléaire
du Xe IXe. Le spin électronique du Rb S
passe de l’état ↑ dans l’état ↓ en transférant
du moment cinétique partiellement sur N
et IXe. Une partie de la polarisation électro-
nique du Rb est ainsi transférée sur le noyau
du Xe.

Afin d’optimiser la polarisation du xénon, il est nécessaire d’analyser les processus impli-
qués plus en détail. Nous allons d’abord calculer l’évolution de la polarisation du xénon
pendant le pompage optique. La vitesse d’échange de spins par atome de 129Xe s’écrit de
la manière suivante [Chu87] :

γse = [Rb]
(

〈σsev〉 +
κHe

[He]

)

, (4.3)

où [Rb] et [He] représentent les densités d’atomes de Rb et d’hélium–4. σse est la section
efficace d’échange de spin et v la vitesse des atomes. Le terme 〈σsev〉 caractérise ainsi
l’échange par collisions à deux corps. On tient compte des collisions à trois corps à l’aide
de la constante d’échange κHe. Le fait que la contribution des collisions à trois corps
diminue lors de l’augmentation de la densité d’hélium s’explique par une diminution du
temps de vie des molécules van der Waals.
En supposant que le mélange par collisions dans l’état excité soit rapide devant la désex-
citation optique, l’évolution des probabilités d’occupation des niveaux pour le 129Xe au
cours du transfert de spin peut être écrite par une équation différentielle [Wag94] :

d

dt
ρ(+

1
2

) =
(Γ

2
+ γseρA(+

1
2

)
)

ρ(−1
2

) −
(Γ

2
+ γseρA(−1

2
)
)

ρ(+
1
2

) , (4.4)

où ρ(+1
2
) et ρA(+1

2
) sont les probabilités pour les atomes du 129Xe et du Rb d’être dans

l’état m = +1
2
. Γ est le coefficient de dépolarisation par des sources autres que l’échange

de spin (e.g. relaxation par les parois de la cellule ou par d’éventuels gradients de champ).
On obtient l’évolution dans le temps de la polarisation du 129Xe :

PXe(tp) = ρ(+
1
2

) − ρ(−1
2

) , (4.5)
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où tp est le temps de pompage. Avec la condition de normalisation

ρ(+
1
2

) + ρ(−1
2

) = 1 (4.6)

on a finalement :
PXe(tp) =

γse

γse + Γ
〈PRb〉(1 − e−(γse+Γ)tp) . (4.7)

〈PRb〉 représente la polarisation moyenne du Rb dans la cellule. Pendant l’expérience, la
polarisation du xénon croît exponentiellement et s’approche d’un équilibre :

PXe(tp = inf) =
γse

γse + Γ
〈PRb〉 . (4.8)

Pour obtenir une grande polarisation du xénon–129, les conditions suivantes sont néces-
saires :

1. La vitesse d’échange de spin γse doit être grande devant la vitesse de dépolarisation
Γ.

2. Une polarisation du Rb de l’ordre de 1 doit être maintenue pendant le pompage.

La vitesse de dépolarisation Γ peut être réduite par la présence d’un champ magnétique
suffisamment homogène dans la région de la cellule. Pour orienter les spins le long de l’axe
de polarisation de la lumière, ce champ magnétique doit être orienté le long de cette axe.
Afin de réduire l’influence du champ terrestre sur l’orientation du champ total, le champ
appliqué doit être grand devant le champ terrestre.
La source principale de relaxation provient des chocs contre les parois de la cellule de
pompage. Néanmoins, même pour des cellules non–revêtues, on trouve souvent la condi-
tion γse ≫ Γ [Dri96].
Le deuxième point important concerne la polarisation du Rb pendant le pompage. L’état
de polarisation des atomes du Rb résulte d’un équilibre entre la polarisation par ab-
sorption de photons et la dépolarisation due aux collisions entre le Rb et les autres gaz
présents. Comme précédemment, cette évolution peut également être exprimée par une
équation différentielle :

d

dt
ρA(+

1
2

) =
(γsd

2
+ γop(z)

)

ρA(−1
2

) − γsd

2
ρA(+

1
2

) , (4.9)

où ρA(+1
2
) est la probabilité pour l’atome de rubidium de se trouver dans un état élec-

tronique m = +1
2
. γop(z) représente le taux de pompage optique par atome de Rb à la

position z le long de l’axe du faisceau de laser et γsd le taux de dépolarisation. Une solution
à l’équilibre est obtenue en écrivant d

dt
ρA(+1

2
) = 0 ainsi que la condition de normalisation

ρA(+1
2
) + ρA(−1

2
) = 1. On obtient :

PRb(z) = ρA(+
1
2

) − ρA(−1
2

) =
γop(z)

γop(z) + γsd

(4.10)

Si l’on veut maintenir des polarisations du Rb PRb(z) ∼ 1, il est nécessaire que

γop(z) ≫ γsd . (4.11)
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L’intensité de lumière étant fixée, l’objectif est alors de minimiser la vitesse de dépolari-
sation du Rb γsd qui dépend du type et de la pression des gaz présents dans la cellule. Si
plusieurs gaz sont présents, on peut exprimer γsd comme suit :

γsd =
∑

i

κi
sd[Mi] , (4.12)

où κi
sd est le coefficient de dépolarisation en cm−3 et [Mi] la densité de chaque gaz i.

Pour un système Rb–129Xe, κsd = 5, 2 · 10−15 cm3s−1. Pour un système Rb–4He, on trouve
κsd ≤ 2, 5 · 10−18 cm3s−1 [Dri96]. Par conséquent, on peut diminuer le coefficient de dé-
polarisation en réduisant la densité totale de gaz dans la cellule. Ceci pose cependant un
problème au niveau de l’efficacité d’absorption de lumière lors de l’utilisation de diodes
laser : la diminution de la pression totale induit en effet aussi une réduction de la largeur
de raie d’absorption du Rb. Celle-ci est entièrement déterminée par l’effet d’élargissement
de raie par collisions [Ger89]. En effet, la largeur de raie d’absorption naturelle pour la
transition en question est seulement de 6 · 10−6 nm. En présence d’hélium comme gaz
tampon, elle s’élargit de 1, 9 · 10−2 nm par bar d’hélium [Wag94]. D’un autre coté, la
largeur des diodes laser est de 2 nm. À basse pression totale dans la cellule, la largeur
de raie d’absorption du Rb est donc petite devant la largeur de raie d’un laser diodes.
Par conséquent, à basse pression totale, l’intensité délivrée par le laser est absorbée très
faiblement . De plus, cette absorption semble s’effectuer très localement (dès les premiers
mm de la cellule [Dri96]). Cela entraîne une réduction rapide du facteur γop(z) et une
forte décroissance de PRb(z).
Une solution proposée par Driehuys et al. [Dri96] est de laisser la pression du Xe faible
(quelques 100 mbar) en utilisant une forte pression (quelques bars) d’hélium–4 qui pré-
sente l’avantage d’interagir très faiblement avec le rubidium. En effet, la constante de
dépolarisation pour une collision Rb–4He est trois ordres de grandeur plus faible que pour
une collision Rb–129Xe.
L’augmentation de pression de l’hélium–4 a donc pour effet d’une part un élargissement
la raie d’absorption du Rb sans augmentation de la vitesse de dépolarisation du Rb et
d’autre part une homogénéisation spatiale de l’absorption.
La polarisation du Rb pendant le pompage optique peut donc être mieux adaptée aux
systèmes de diodes lasers en utilisant une faible pression partielle du xénon et une forte
pression partielle d’hélium–4. En pratique, pour des matrices de diodes lasers délivrant
une puissance de dizaines de watt et des pressions de xénon de l’ordre de 100 mbar, on
trouve des polarisations de Rb de l’ordre de 1 [Dri96].

4.4.1 Résumé

Pour optimiser la polarisation du 129Xe par échange de spins avec de la vapeur de Rb
optiquement pompée, plusieurs paramètres doivent être pris en considération. Ainsi,
dans le but d’obtenir un maximum d’intensité laser absorbée de manière homogène, on
il faut augmenter la pression totale dans la cellule. De plus, pour obtenir une grande
polarisation du Rb pendant le pompage, la pression partielle du 129Xe doit être faible. En
suivant ces règles, Driehuys et al. ont été capables d’obtenir des taux de polarisation de
xénon–129 d’environ 25% [Dri96]. Pour les applications en RMN, le paramètre important
n’est cependant pas la polarisation mais l’aimantation disponible. Il est donc nécessaire
d’optimiser l’aimantation obtenue par pompage optique en fonction de la pression
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partielle du xénon.
Finalement, il faut noter qu’un premier essai de polarisation nucléaire de l’hélium–3 par
pompage optique indirect a été découvert déjà en 1960 par Bouchiat et al. [Bou60]. À
l’époque, il avait déjà été montré que la polarisation du spin électronique du Rb peut
être effectuée par pompage optique. Le groupe supposait que l’interaction dipolaire entre
les atomes du Rb et ceux de l’hélium–3 induisait un transfert de la polarisation du Rb
à l’hélium–3 (effet Overhauser). Ils ont cependant seulement mesuré de faibles taux
de polarisation nucléaire de l’hélium–3 (P < 0, 01%) puisque les interactions induisant
une relaxation de l’hélium–3 indépendamment du Rb étaient fortes par rapport aux
interactions dipolaires.

4.4.2 Exigences techniques

La méthode indirecte est caractérisée par une faible efficacité de transfert de polarisation
au xénon (η = 0, 07) lors d’une collision. Par conséquent, cette méthode nécessite des
intensités optiques relativement importantes. Des diodes lasers avec des puissances de
plusieurs 100 mW sont disponibles dans le commerce pour la longueur d’onde de 795 nm.
De plus, ces diodes peuvent être regroupées dans des matrices (cf. Annexe 5.1). Actuelle-
ment, des matrices de diodes lasers d’une puissance totale allant jusqu’à 150 W peuvent
être obtenues. La faible efficacité du transfert de polarisation peut donc être compensée.
La largeur spectrale émise par les diodes est cependant grande. Comme décrit précédem-
ment, il est donc souhaitable d’élargir la raie d’absorption du Rb par une forte pression
totale dans la cellule.
Finalement, la manipulation du Rb nécessite des précautions particulières à cause de la
forte réactivité de cet élément. L’introduction du Rb dans la cellule de pompage doit être
effectuée sous vide ou sous atmosphère de protection (e.g. N2). Les pressions totales dans
la cellule de pompage sont de l’ordre de plusieurs bar, ce qui nécessite des précautions au
niveau de la stabilité de cette cellule.

4.4.3 Polarisation de gaz utilisable en RMN

Il est rappelé que le Rb est un élément qui réagit vivement avec l’oxygène et l’eau. En
conséquence, le transfert de gaz aux systèmes vivants ou dans une cellule de solubilisation
doit être effectué par une cellule intermédiaire qui ne contient pas de rubidium. De plus,
si la polarisation est optimisée selon l’exposé précédent, la densité de spins de xénon
dans le mélange de gaz est faible (pression partielle de l’ordre de 100 mbar) ce qui pose
un problème similaire à celui rencontré pour la méthode directe il est souhaitable de
comprimer le xénon à une pression de l’ordre d’un bar. Pour le xénon, ceci peut être
effectué de manière relativement simple. La figure 4.5 montre le montage suggéré et
réalisé par Driehuys et al. qui permet de résoudre ces deux problèmes
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Figure 4.5 – Expérience de polarisation du xénon suggérée par Driehuys et al.. Un flux continu
de mélange de gaz est créé à travers la cellule de pompage. Le Rb est vaporisé à partir du réservoir
v. Le xénon sortant de la cellule de pompage est ensuite congelé dans une cellule de stockage.
Celle-ci est plongée dans un bain d’azote en présence d’un champ magnétique de l’ordre de 0,1 T.
Les autres composants (hélium–4, azote) restent en forme gazeuse et échappent par une pompe.
Le flux total dans la cellule de pompage est contrôlé par la valve nv qui est en liaison avec un
débit-mètre (fm) et un manomètre (P). Les temps de relaxation du xénon solide en présence d’un
champ magnétique étant très longs, ce montage permet l’accumulation de grandes quantités de
xénon polarisé. On suppose ici que le rubidium se solidifie dans les tuyaux entre les deux cellules.
Dès la fin de l’accumulation, la cellule de stockage est réchauffée et le xénon pur et polarisé peut
être récupéré par la vanne.

En utilisant une matrice de diodes laser d’une puissance de 50 W absorbée par le Rb à
43%, les auteurs prédisent une production de 20 litres de xénon par jour avec un taux
de polarisation de 60%. Pendant leur réalisation technique, ils ont cependant rencontré
des problèmes liés à un temps de relaxation de xénon solide plus court qu’espéré. Celui-
ci dépend en effet des conditions de solidification et de la pureté du cristal. De plus,
les auteurs rapportent des problèmes quant à l’obtention d’un éclairage homogène de la
cellule de pompage. La polarisation obtenue expérimentalement dans le xénon solide était
de 5% (résultat plus récent communiqué personnellement par R. Fitzgerald : 20%).
Il faut noter que la méthode est aussi applicable à l’hélium–3, où elle est néanmoins moins
efficace à cause d’une plus petite section efficace d’échange de spin Rb–3He. L’optimisation
de la technique doit donc être effectuée de manière différente (e.g. [Chu87]). Dans une
cellule de volume 1,3 cm3 et avec une pression d’hélium–3 de 3 bar, les auteurs ont obtenu
des taux de polarisation d’hélium–3 de 40% après 5 h de pompage optique [Chu87].

4.5 Comparaison des deux méthodes

Nous allons suggérer quelques critères à considérer pour le choix de la méthode de pola-
risation.

• La méthode directe ne permet que le pompage de l’hélium–3 dont l’application
en RMN se limite actuellement à l’imagerie du gaz dans des cavités, des matières
poreuses et les poumons car les interactions de l’hélium avec son environnement
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sont faibles (cf. chapitre 2). La performance de cette technique est à présent bien
supérieure à celle de la méthode indirecte appliquée à l’hélium–3. De plus, cette
méthode n’implique pas l’utilisation de métaux alcalins ce qui présente un avantage
pour l’administration du gaz à des sujets biologiques. C’est en effet la méthode
directe qui a permis d’obtenir la première image des poumons humains avec de
l’hélium–3. La réalisation technique de cette méthode est actuellement compliquée
et relativement chère ce qui est un inconvénient majeur pour des utilisateurs peu
nombreux. Compte tenu de la haute performance de la technique, une production
de gaz centralisée pour plusieurs utilisateurs peut être envisageable. Depuis peu, des
diodes lasers à 1080 nm sont également disponibles en commerce. La combinaison
de ces diodes avec des amplificateurs à fibres optiques promettent une réduction du
prix du dispositif. La disponibilité de la technique de cryocompression devrait encore
réduire les difficultés et le prix du dispositif. Il faut également noter que les grands
taux de polarisation d’hélium–3 obtenus avec cette technique ont permis l’obtention
de résultats originaux [Dar97] en utilisant l’hélium–3 polarisé sans compression.

• Le pompage indirect représente actuellement la seule technique permettant la prépo-
larisation du xénon–129. Si les applications en RMN nécessitent une solubilisation
du gaz ou l’observation du déplacement chimique, l’utilisation de cette technique
est par conséquent obligatoire (cf. chapitre 2). Pour l’hélium–3, le pompage peut
être effectué à haute pression (plusieurs bars), ce qui évite la compression du gaz
nécessaire pour l’autre technique. Pour le xénon, une compression est cependant
souhaitable. Grâce à son point de condensation relativement élevé, la compression
cryogénique du xénon est simple à réaliser.
Malgré la manipulation du rubidium, la réalisation technique d’une expérience de
pompage indirect est moins difficile (pureté des gaz et de la cellule moins impor-
tante) et à présent moins coûteuse (diodes lasers).



5 Montage d’un dispositif de pompage op-
tique indirect

Un des buts de ce travail était la production de gaz polarisé par pompage optique. Les
études envisagées au laboratoire à long terme concernent le fonctionnement du cerveau.
En tenant compte des discussions du chapitre 2, nous avons choisi de réaliser un dispositif
de pompage indirect. Le montage de ce dispositif constitue le sujet de ce chapitre. Après
un bref exposé de l’ensemble de pompage, les détails techniques du montage ainsi que les
premiers résultats expérimentaux avec le xénon prépolarisé seront exposés.

5.1 Dispositif de pompage optique

La figure 5.1 montre un schéma du dispositif de pompage optique du xénon monté dans
le cadre de ce travail :

diodes laser

B ~ 1 mT
bobines de Helmholtz cellule  de 

pompage
4He,Xe
Rb,N2

air chaud (souffleur 120-180°C)

λ/4

tuyau de protection (teflon)

lentille

st

795 nm

Figure 5.1 – Dispositif de pompage optique indirect : la source de lumière est une matrice de
diodes laser. Afin d’ajuster l’alignement de la lumière du laser avec la cellule de pompage et le
champ magnétique, un support réglable en hauteur et inclinaison a été conçu. La lumière est
polarisée circulairement par une lame quart d’onde et focalisée par une lentille cylindrique afin
d’éclairer la cellule de manière homogène (une autre lentille cylindrique se trouve dans le boîtier
du laser). La cellule de pompage se trouve dans un cylindre en téflon qui protège l’utilisateur en
cas d’explosion de la cellule (la pression totale dans la cellule est de plusieurs bars). Ce cylindre
permet également le chauffage homogène de la cellule par un courant d’air entrant par un orifice
latéral. Le courant d’air chaud est créé par un souffleur thermostaté et guidé vers la cellule
par un tuyau flexible en aluminium. Le champ magnétique est créé par une paire de bobines de
Helmholtz. Une sonde (st) permet de mesurer la température près de la cellule.

La figure 5.2 montre deux photographies du dispositif et de Guillaume Duhamel (thésard
à partir d’octobre 98) qui insère une cellule de mélange gazeux.

39
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Figure 5.2 – Photographies de l’ensemble du dispositif de pompage optique réalisé.

Afin d’éviter des gradients de champ importants pendant le pompage, tous les compo-
sants près de la cellule doivent être non-ferromagnétiques et résistants à des températures
jusqu’à 200◦C.
Dans la suite, nous allons discuter en détail des différentes parties du système.

5.2 Système de chauffage

La cellule est chauffée par un courant d’air chaud fourni par un souffleur thermostaté.
Afin d’éviter des perturbations du champ magnétique par le moteur et le chauffage du
souffleur, l’air chaud est guidé vers la cellule par un tuyau flexible en aluminium. Ceci
permet d’éloigner le souffleur de la cellule à une distance d’environ 50 cm. Le tuyau
flexible est connecté par un orifice latéral au cylindre de protection. Lorsque le débit d’air
est suffisant, on peut supposer une distribution homogène du courant autour de la cellule.
La détermination de la température dans la cellule est difficile à réaliser ; elle nécessiterait
en effet l’introduction d’un thermocouple dans la cellule. Afin d’estimer la température,
une sonde à résistance thermique a été installée près de la cellule.

5.3 Champ magnétique

Le champ magnétique a été créé par une paire de bobines de Helmholtz (rayon 25 cm)
alignée avec la direction de polarisation circulaire de la lumière. Des mesures du champ
magnétique par une sonde à effet Hall ont montré que la valeur maximum du gradient
de champ relatif 1

B
(dB

dr
) est de 10−4cm−1 dans un volume sphérique de 8 cm de diamètre

situé au centre des bobines bobines. Avec cette valeur d’homogénéité et un coefficient de
diffusion du xénon à 1 bar de 0,05 cm2s−1, on trouve à l’aide de la formule donnée dans
le chapitre 3 que T grad

1 ∼ 109 s, une valeur totalement négligeable.

5.4 Système de cellules de pompage

Pour le pompage optique et le transport du gaz à l’aimant RMN, un système de deux
cellules détachables a été conçu. La figure 5.3 montre un schéma du système : Le système
permet de transférer le mélange des gaz contenant le xénon prépolarisé de la cellule de
pompage dans une cellule de transport détachable si celle-ci est vidée avant le pompage
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vanne téflon

sceau d'introduction de Rb

vanne PFA
raccord au 

bâti de 
pompage sous 

vide

vanne PFA

détachable
cellule de pompage

cellule 
de 

transport

Figure 5.3 – Schéma du système de cellules
pour le pompage optique. Chaque cellule peut
être fermée séparément. La cellule de trans-
port peut être détachée de l’ensemble afin de
transporter le xénon prépolarisé vers l’aimant
RMN. Les entrées des deux cellules sont laté-
rales et décentrées afin de permettre leur pla-
cement dans la sonde rf solénoïde qui se trou-
vera dans l’aimant RMN en direction trans-
verse (annexe B).

optique. Un stockage efficace du xénon polarisé peut être réalisé en plongeant la cellule de
transport dans de l’azote liquide en présence d’un champ magnétique de l’ordre de 0,1 T
(cf. chapitre 3). Dans ce cas, le contenu entier du système en xénon est congelé dans la
cellule de transport.

5.4.1 Cellules

Les cellules ont été fabriquées par le verrier du laboratoire de spectrométrie physique.
Pour les premiers essais, nous avons choisi du pyrex comme matériau. Ces cellules n’ont
pas été revêtues. Puisque le contact du xénon–129 avec les parois représente une source
de relaxation importante, il serait intéressant de tester plusieurs types de verre, ainsi que
différents produits de revêtements susceptibles de diminuer la relaxation (c.f. section 3.4).
Les cellules sont cylindriques avec un diamètre extérieur de 35 mm et une longueur de
80 mm. Le volume contenu est ainsi d’environ 75 ml.

5.4.2 Vannes et raccords

Le choix des vannes a été fait en considérant les conditions suivantes

• Tous les vannes et raccords en contact ou dans la proximité du gaz à polariser doivent
être non–ferromagnétiques afin d’éviter une dépolarisation rapide et des problèmes
à l’approche de l’aimant RMN.

• Les vannes et raccords doivent être étanches pour toutes les pressions entre 10−4 bar
et 5 bar.

• Les vannes doivent être résistantes aux vapeurs de Rb, le Rb étant en effet un métal
très réducteur.

Ces conditions excluent l’utilisation de vannes en inox (légèrement ferromagnétiques) et
en verre (généralement pour des pressions jusqu’à 2 bar, la graisse à vide est attaquée par
le Rb). Deux types de vannes semblent utilisables : Des vannes en verre avec un piston en
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téflon (souvent utilisées en chimie) et des vannes entièrement en téflon durci PFA (Whi-
tey, USA). L’expérience d’autres groupes a montré que le téflon ordinaire réagit avec le
Rb et la vanne perd son étanchéité en quelques semaines. Pour des positions éloignées de
la cellule de pompage, ces vannes présentent cependant une bonne étanchéité.
Le PFA ne semble pas être attaqué par le Rb. L’étanchéité de ces vannes est garantie jus-
qu’à des pressions de 8 bar. Elles peuvent être connectées aux tuyaux d’inox du bâti ainsi
qu’à des tuyaux en verre et établissent donc un raccord verre–métal non-ferromagnétique.
Pour l’ensemble de ces raisons, nous avons choisi des vannes en PFA. Lors de l’assemblage
du système, des problèmes ont cependant été posés par le diamètre 1/4" des raccords des
vannes car des tuyaux en verre de ce diamètre ont du être usinés par le verrier. Une vanne
téflon/verre a été utilisée pour fermer la cellule de pompage.

5.4.3 Transfert du rubidium

Avant la première utilisation, le système a été étuvé pendant une nuit à 200◦C afin de
dégazer le verre. Le Rb a ensuite été transféré dans la cellule de pompage comme indiqué
sur la figure 5.4.

réservoir de Rb

projectile en fer 
recouvert de verre

membrane en verre

aimant

~~ chalumeau

~~ chalumeau

c ("queue de cochon")

Figure 5.4 – Transfert du Rb dans la cellule de pompage : Un tube en verre contenant un
réservoir de Rb, un projectile en fer et une membrane en verre (une "queue de cochon") est
scellé à la cellule. La cellule est ensuite vidée. À l’aide d’un aimant permanent, la pièce en fer
dans le tube est projetée contre la membrane créant ainsi une ouverture vers la cellule. Le tube
est chauffé avec un chalumeau afin de vaporiser le Rb. La vapeur se repartit dans l’ensemble et
se condense aux parois de la cellule qui se trouvent à température ambiante. La fiole est ensuite
séparée de la cellule à l’aide du chalumeau. Cette procédure scelle la cellule et la fiole en même
temps.

Après la séparation du tube de Rb, le système est utilisable pour les expériences de
pompage optique.

5.5 Gaz utilisés

Pour les expériences de pompage optique, nous avons utilisé les gaz suivants :
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Gaz Qualité Fournisseur
Hélium N55 Air Liquide, F
Azote N55 Air Liquide, F

Xénon∗ N45 Isotec, USA

∗ Mélange isotopique naturel

5.6 Laser et composants optiques

Un système de laser à matrice de diodes (Optopower, USA) a été acquis au laboratoire.
Selon les spécifications du fournisseur, l’ensemble émet une puissance optique maximale
de 150 W distribuée sur une largeur spectrale à mi-hauteur de 2 nm autour de 795 nm.
Le système est décrit en détail dans l’annexe C.

5.6.1 Caractéristiques spectrales

Les expériences de pompage optique nécessitent de la lumière avec une longueur d’onde
de 795 nm. La longueur d’onde des diodes laser dépend de leur température et de
l’intensité du courant les traversant. Pour un courant fixé, l’ajustement fin de la longueur
d’onde est effectué en agissant sur la température du thermostat. Nous avons effectué des
expériences préliminaires de spectrométrie optique afin de connaître la longueur d’onde
pour différentes intensités du courant et différentes températures. Par ailleurs, il était
intéressant de vérifier la largeur de raie spécifiée par le fournisseur. Finalement, nous
nous sommes intéressés aux caractéristiques d’absorption de la lumière du laser par une
cellule dans les conditions du pompage optique à différentes températures. Le dispositif
expérimental est représenté figure 5.5 :
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spectro
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absorbeur

diodes laser

courant d'air

cylindre de protectionst
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Figure 5.5 – Montage de spectrométrie optique : La lumière émise par la matrice de diodes
laser est focalisée par deux lentilles cylindriques. La lumière passe par la cellule contenant du Rb
ainsi qu’un mélange de 200 mbar de xénon, 100 mbar d’azote et 1,7 bar d’hélium. La cellule se
trouve dans le cylindre de protection équipé de la sonde de température et du système de chauffage
décrits précédemment. Après le passage par la cellule, le faisceau principal est absorbé par un
bloc d’aluminium. Une partie de la lumière est guidée par réflexions successives sur des lames en
verre présentant un taux de réflexion de l’ordre de 10% vers le dispositif de mesure. L’atténuation
après quatre réflexions est de l’ordre de 10−4. De plus, la lumière traverse une feuille de papier
dont le rôle est également d’absorber une partie de la puissance incidente. Cette atténuation est
nécessaire afin d’éviter une saturation du spectromètre optique par la haute intensité de lumière
émise par le laser. Enfin, la lumière est reprise par une fibre optique connectée à un spectromètre
optique à caméra CCD.
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Figure 5.6 – Spectres optiques acquis avec le spectromètre CCD. (a) Spectre du laser sans
cellule. (b) Spectre de la lumière transmise à travers la cellule pour différentes températures.

Il a été vérifié par des mesures préliminaires (non discutées ici) que le spectre de la lumière
émise par les diodes montre un maximum à 795 nm pour une intensité de courant de 19,5 A
et une température de 19,5◦C. La puissance émise pour ces valeurs est d’environ 80 W.
Afin de déterminer la largeur de raie émise dans ces conditions, un spectre optique a été
acquis en absence de cellule.
Ensuite, la cellule contenant du Rb ainsi qu’un mélange de 200 mbar de xénon, 100 mbar
d’azote et 1,7 bar d’hélium a été placée dans le cylindre. Ce mélange gazeux correspond
en effet aux mélanges utilisés pour le pompage optique dont on trouvera une description
dans la suite de ce chapitre. Des spectres optiques ont été acquis pour des températures
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du courant d’air de 50◦,80◦,90◦ et 110◦C. Le résultat de la mesure de largeur de raie ainsi
que les spectres de transmission à travers la cellule sont représentés figure 5.6.
La largeur à mi-hauteur de la raie du spectre sans cellule est d’environ 2,5 nm. La fi-
gure 5.6 (b) montre la raie d’absorption du Rb. Lors de l’augmentation de la température,
la quantité de lumière absorbée devient plus grande grâce à une plus grande concentra-
tion de vapeur de Rb dans la cellule. Par ailleurs, on observe un élargissement de la raie
d’absorption. Cela est dû au fait qu’avec une concentration de Rb croissante, l’épaisseur
optique de la cellule augmente résultant en une absorption spatialement non–linéaire. Il
faut cependant noter que la température du gaz dans la cellule est probablement plus
grande que la température du courant d’air à cause de l’échauffement produit par la lu-
mière absorbée.
Nous avons constaté qu’après plusieurs expériences, il est nécessaire de surchauffer la
cellule à environ 200◦C pendant une minute avant d’observer une absorption. Dès l’ob-
servation de l’absorption, la température peut être diminuée. La raison pour cela est pro-
bablement la formation d’une couche d’oxyde couvrant le film métallique et empêchant
ainsi l’évaporation libre du Rb.

5.6.2 Autres parties optiques

Lentilles

La matrice de diodes émet de la lumière relativement divergente qui doit être focalisée
par des lentilles afin d’éclairer la cellule de pompage de manière homogène. À cause de la
géométrie rectangulaire de la matrice, il est nécessaire d’utiliser des lentilles cylindriques.
Les distances optimales entre les lentilles et la source ont été déterminées en projetant
le faisceau à basse puissance sur un écran placé à la position de la cellule au centre des
bobines de Helmholtz. Le fait que chaque diode dans la matrice émette de la lumière avec
sa propre divergence et sa propre direction (c.f. annexe C) rend l’exploitation optimale de
toutes les diodes difficile.

Polarisation optique

L’état de polarisation de la lumière est important pour l’efficacité du pompage optique
du Rb. Si la polarisation circulaire est incomplète, la lumière contient toujours une com-
posante circulaire opposée à la polarisation souhaitée. Celle-ci représente une composante
dépolarisante. La lumière doit donc être totalement polarisée circulairement.
Une polarisation circulaire peut être obtenue par le passage de la lumière à travers une
lame quart d’onde, la lumière émise par les diodes étant polarisée linéairement. Néan-
moins, nous n’avons pas vérifié l’état de polarisation après le passage de la lumière à
travers les lentilles et la cellule. Il est cependant possible que la structure et le matériau
de la cellule aient une influence sur l’état de polarisation de la lumière passante. Aucune
précaution n’a été prise concernant les faces d’entrée de lumière de la cellule. D’autres
groupes (discussions avec Mitchell Albert (Boston) et Jürgen Schmidt (Marburg)) n’ont
pas trouvé de différences en efficacité de polarisation entre des cellules à faces planes et à
faces bombées.
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5.7 Processus de polarisation du xénon

Les étapes suivantes sont effectuées pour chaque expérience de prépolarisation.

• Le système des deux cellules (cf. figure 5.3)est vidé jusqu’à une pression inférieure
à 10−4 bar à l’aide du bâti de pompage sous vide (annexe D).

• Le thermostat du laser est mis en route et ajusté à la température correspondant à
λ = 795 nm pour la puissance maximale.

• La cellule de pompage est remplie du mélange de Xe, 4He et N2 souhaité. Après
fermeture des vannes du bâti et du système des cellules, le système est déconnecté du
bâti, porté vers le dispositif de pompage et positionné dans le cylindre de protection.

• Le souffleur est mis en route et l’établissement de la température souhaitée de la
cellule est attendu.

• L’intensité du courant dans le laser est portée à la valeur correspondant à l’émission
maximale à 795 nm (cf. par. 5.6.1).

• Après le temps de polarisation tp, le chauffage du souffleur est éteint, mais le la-
ser maintenu allumé afin d’éviter la dépolarisation du xénon par la vapeur de Rb
présente pendant la période de refroidissement.

• Après le refroidissement de la cellule à une température inférieure à 80◦C (i.e. après
condensation du Rb), le laser est éteint.

Après le pompage optique, trois manipulations du système de cellules sont possibles selon
les besoins expérimentaux :

1. Si les expériences RMN sont effectuées directement sur la cellule de pompage, le
système entier peut être transporté vers l’aimant RMN. La cellule de pompage est
alors simplement positionnée dans la sonde RMN.

2. S’il est prévu d’utiliser le gaz prépolarisé en dehors de la cellule de pompage, les
vannes entre les deux cellules (cf. figure 5.3) sont ouvertes pour permettre l’équi-
librage des pressions dans l’ensemble du système. Une partie du mélange des gaz
se trouve ainsi dans la cellule de transport. Les vannes sont refermées et la cellule
de transport est séparée du système pour être portée vers l’aimant. Dans ce cas, la
cellule de transport fonctionne comme sas pour éviter l’entrée d’air à l’intérieur de
la cellule de pompage.

3. S’il est souhaité de transférer la totalité du xénon de la cellule de pompage vers la
cellule de transport, la cellule de transport est plongée dans un bain d’azote liquide
en présence d’un champ magnétique (B ∼ 0, 1 T). Après l’ouverture des vannes
entre les deux cellules, le xénon solidifie entièrement dans la cellule de transport
en gardant sa polarisation. Après fermeture des vannes, la cellule de transport est
séparée du système pour être transportée vers l’aimant.

5.8 Expériences préliminaires : Ça fonctionne !

Avec le dispositif décrit, nous avons effectué des expériences de prépolarisation du xénon.
Le but de ces expériences était la vérification du fonctionnement du dispositif ainsi que
la détermination d’un nombre de paramètres important pour l’optimisation du pompage
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optique. Pour les expériences préliminaires, la cellule de transport n’a pas été utilisée.
J’aimerais noter qu’une grande partie des expériences présentées dans cette section ont été
mises en œuvre par Guillaume Duhamel pendant son stage de DEA et Jacques Derouard
(Professeur à l’UJF).

5.8.1 Premiers pas

Une première expérience de polarisation a été effectuée avec les paramètres suivants :

pHe pXe pN2
tp Tp

1,8 bar 0,1 bar 0,1 bar 5 min 120◦C

Comme indiqué précédemment, Tp ne représente pas la température dans la cellule mais
celle du courant d’air à proximité de la cellule.
La cellule de pompage a été transportée dans la salle de spectromètre et placée dans la
sonde RMN. Le temps entre l’arrêt du chauffage et le positionnement dans l’aimant RMN a
été 120 ± 20 s. Après le positionnement de la cellule de pompage, un signal de précession
libre a été acquis en utilisant une impulsion correspondant à un angle de basculement
d’environ 70◦ (une calibration préliminaire des impulsions a été effectuée sur une cellule
identique remplie avec un mélange de xénon/oxygène avec une pression partielle du xénon
de 1,5 bar). La largeur spectrale était de 5000 Hz. Le spectre du signal a été obtenu par
transformation de Fourier. La figure 5.7 montre le module du spectre.

Figure 5.7 – Spectre du xénon prépolarisé par pompage optique.

Par ailleurs, aucun signal du xénon n’a pu être détecté sur cette cellule à l’équilibre ther-
modynamique à température ambiante.
Cette expérience a donc permis de mettre en évidence le fonctionnement de l’hyper-
polarisation du xénon–129 par pompage optique. Il est cependant intéressant d’étudier
l’influence des paramètres de pompage optique (e.g. la température Tp, le temps de pom-
page tp et la pression partielle du xénon pXe) afin d’optimiser la prépolarisation. Des
expériences ont donc été effectuées en variant ces paramètres.
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5.8.2 Influence des paramètres du pompage optique

Température du courant d’air

La densité de la vapeur de rubidium dans la cellule dépend de la température. En effet,
si la température augmente, de plus en plus d’atomes passent de l’état liquide à l’état
gazeux. La densité de la vapeur du Rb en fonction de la température absolue T a été
mesurée par Killian [Kil26] :

log [Rb] = 26, 41 − 4132
T

− log T , (5.1)

où la densité [Rb] est exprimée en unités de cm−3. La figure 5.8 montre la densité d’atomes
de Rb pour une gamme de température entre 80◦C et 160◦C :
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1 1013

14
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5 10
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Figure 5.8 – Dépendance de la densité d’atomes de Rb dans la vapeur en fonction de la
température selon les mesures de Killian [Kil26].

Avec le dispositif utilisé ici, la température dans la cellule n’est cependant pas connue
avec précision. Il était donc important d’analyser la valeur de polarisation obtenue en
fonction de la température. Quatre expériences de pompage optique ont été effectuées
avec des températures du courant d’air différentes : Tp = 102◦C, 112◦C, 130◦C et 160◦C,
les autres paramètres étant constants par ailleurs et égaux à :

pHe pXe pN2
tp

1,7 bar 0,2 bar 0,1 bar 6 min

Après chaque expérience, un signal de précession libre du xénon dans la cellule de pom-
page a été acquis avec un angle de basculement constant. Les modules des spectres sont
représentés figure 5.9.
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Figure 5.9 – Spectres du xénon prépolarisé à différentes températures du courant d’air. Lorsque
la température augmente, la polarisation croît vers un maximum se situant vers 110◦C.

Ce résultat peut être expliqué comme suit : lors d’une augmentation de la concentration du
Rb dans la cellule, la vitesse d’échange de spin γse augmente (cf. éq. (4.3)). La polarisation
du xénon en équilibre pendant le pompage optique est donnée par l’équation (4.7) :

PXe =
γse

γse + Γ
〈PRb〉 .

La polarisation du xénon–129 augmente donc avec la concentration du Rb si l’on considère
que la polarisation moyenne du Rb reste constante. La décroissance de polarisation vers
des plus grandes températures peut être expliquée par le fait qu’avec une densité de Rb
importante, toute l’intensité de la lumière du laser est absorbée dans la première partie
de la cellule car la vapeur de rubidium devient de plus en plus opaque pour la lumière.
Par conséquent, seules les régions proche de la face d’entrée de la lumière sont éclairées.
Il en résulte une décroissance de PRb car la proximité de la face d’entrée du Rb éclairé
représente une forte source de relaxation. Par ailleurs, des collisions entre les atomes du
Rb polarisés et les atomes non-polarisés diminuent la polarisation moyenne du Rb. De
même, des collisions entre du xénon polarisé et du Rb non-polarisé diminuent également
la polarisation du xénon.
La température optimale est donc celle pour laquelle la vitesse d’échange de spin γse

est maximale en assurant que toute la longueur de la cellule soit éclairée de manière
homogène. Pour notre expérience, la température optimale du chauffage se situe autour
de 110◦C ce qui correspond à une densité du Rb de [Rb] = 1, 1· cm−3.

Pression totale

L’effet de la pression totale dans la cellule sur l’élargissement de la raie d’absorption du
Rb a été mentionné dans la description du pompage optique indirect. Afin de vérifier
l’effet de cet élargissement sur la valeur de la polarisation du xénon–129, deux expériences
ont été effectuées avec des pressions totales de 2 bar et 3,9 bar. Les paramètres étaient
les suivants :
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Exp. pHe pXe pN2
Tp tp

1 1,8 bar 0,1 bar 0,1 bar 110◦C 3 min
2 3,7 bar 0,1 bar 0,1 bar 110◦C 3 min

Les spectres obtenus sont représentés figure 5.10 :
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Figure 5.10 – Spectres du xénon prépolarisé à différentes pressions totales. La valeur de pola-
risation du xénon augmente avec la pression.

Le résultat montre clairement une augmentation de la polarisation pour la plus grande
pression totale. Cela est dû à la meilleure absorption de la lumière des diodes laser à haute
pression.
Afin d’adapter la largeur de raie d’absorption du Rb à celle de la lumière émise par une
matrice de diodes le pompage optique, la pression totale doit être augmentée à la valeur
maximum permise par la résistance de la cellule et des vannes utilisées (c.f. section 4.4 :
l’élargissement par pression à 2 nm nécessiterait en effet une pression totale de 100 bar.
Les spectres optiques présentés dans la section 5.6.1 montrent cependant que la fraction
de lumière absorbée est plus grande car la vapeur de Rb est optiquement épaisse). Le
système utilisé ici supporte des pressions jusqu’à 5 bar.

5.8.3 Temps de polarisation

Afin de déterminer l’évolution de la polarisation du xénon–129 en fonction du temps
de pompage optique, nous avons effectué des expériences avec des temps de pompage
tp de 25, 45, 90 et 180 s. La détermination du temps de polarisation pour des valeurs
inférieures à 25 s est difficile à réaliser car le temps de refroidissement et transport de la
cellule n’est déterminée qu’avec une précision de ±20 s. Les autres paramètres étaient :

pHe pXe pN2
Tp

3,7 bar 0,2 bar 0,1 bar 112◦C

Ici, le temps de pompage représente la durée entre la mise en route du laser et l’extinction
du chauffage. La figure 5.11 montre les spectres obtenus en fonction du temps de pompage :
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Figure 5.11 – Spectres du xénon prépolarisé après différentes durées de pompage optique. Pour
les durées de pompage appliquées, aucun changement significatif du signal obtenu ne peut être
constaté.

Compte-tenu de l’incertitude des pertes pendant le refroidissement et le transport de la
cellule, la polarisation obtenue avec les durées de pompage utilisées ne montre aucune
variation significative. On peut donc supposer qu’après 25 s de pompage optique, le sys-
tème se trouve déjà dans l’équilibre de polarisation. Ce temps est court par rapport aux
valeurs trouvées par d’autres groupes [Dri96] ce qui est probablement dû à des grandes
valeurs de dépolarisation du xénon pendant le pompage optique Γ (cf. éq. (4.7)).

5.8.4 Valeur de polarisation obtenue

La détermination de la valeur de polarisation obtenue par le pompage optique avec
notre dispositif nécessite l’acquisition d’un signal de référence du xénon à l’équilibre
thermodynamique à température ambiante. Puisque la densité de spins de xénon est très
faible dans les mélanges de gaz de pompage optique, aucun signal n’a pu être détecté sans
de nombreuses accumulations. Afin d’acquérir un signal de précession libre à l’équilibre
thermodynamique, une cellule de même volume que la cellule de pompage a donc été
remplie avec du xénon sous une pression de 4 bar et de l’air sous une pression d’environ
0,3 bar afin de réduire la valeur de T1 à une valeur d’une fraction de minutes. La cellule
a été placée dans l’aimant de 2,35 T et laissée dans le champ pendant 15 minutes afin
d’établir l’équilibre thermodynamique. Un signal de précession libre a été acquis en
utilisant une impulsion avec le même angle de basculement que pour les expériences
précédentes (environ 70◦). Pour comparaison, nous avons acquis un signal du xénon
prépolarisé par pompage optique avec les paramètres suivants :

pHe pXe pN2
Tp tp

3,7 bar 0,2 bar 0,1 bar 110◦C 40 s

Les spectres des deux signaux sont représentés figure 5.12
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(a) (b)

Figure 5.12 – Mesure de la valeur de la polarisation obtenue par pompage optique avec notre
dispositif : (a) spectre du xénon (pXe = 4 bar) à l’équilibre thermodynamique à 2,35 T (facteur
d’amplification du récepteur : 194). (b) spectre du xénon (pXe = 0, 2 bar) prépolarisé par pompage
optique (facteur d’amplification du récepteur : 1).

La valeur de polarisation du xénon–129 peut être obtenue par la relation suivante :

Ppo = Peq
geq

gpo

peq

ppo

Apo

Aeq
, (5.2)

où Peq est la polarisation du xénon–129 à l’équilibre thermodynamique à 2,35 T et 293 K.
g sont les facteurs d’amplification, p les pressions partielles du xénon et A les surfaces
des raies de résonance pour l’expérience à l’équilibre thermodynamique et après pompage
optique, respectivement. Peq peut être calculée par l’équation (3.5) (chapitre 3).
Avec Peq = 2, 15 · 10−6 et Apo

Aeq
= 4 · 104, on obtient une polarisation du xénon de 16%

correspondant à près de 105 fois la polarisation à l’équilibre thermodynamique à 2,35 T
et à température ambiante. Cette valeur est similaire à des valeurs obtenues par d’autres
groupes (e.g.[Dri96]).

5.8.5 Transfert du mélange dans la cellule de transport

Une autre expérience a été effectuée afin de vérifier la faisabilité du transfert du mélange
gazeux dans la cellule de transport et de la congélation du xénon dans un bain d’azote
liquide. Après prépolarisation avec les paramètres identiques au paragraphe précédent, les
vannes entre les deux cellules ont été ouvertes puis refermées. La cellule de transport a
ensuite été déconnectée du système et placée dans le champ de fuite de l’aimant RMN à
une distance de 60 cm du centre de l’aimant, où le champ est supérieur à 0,1 T. La cellule
a été plongée dans un bain d’azote liquide. La présence d’un champ minimum de l’ordre
de 0,1 T est nécessaire afin d’éviter la relaxation rapide du xénon dans la phase solide.
Après le refroidissement de la cellule à 77 K (arrêt de l’ébullition de l’azote liquide), elle a
été introduite dans la sonde rf. Le xénon solide était visible sous forme d’un film blanc sur
les parois de la cellule, ce qui indique un état polycristallin. Dès l’extraction de la cellule
du bain d’azote, le xénon commence à sublimer. Par conséquent, les deux phases du xénon
coexistent pendant un certain temps. Nous avons mentionné dans la section 2.6 que le
déplacement fréquentiel du xénon solide diffère de celui de la phase gazeuse. En acquièrant
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un signal de précession libre, nous pouvons donc observer les résonances correspondant
aux deux phases. Afin de suivre la sublimation du xénon par RMN, une série de signaux
de précession libre a été acquise en utilisant un angle de basculement de l’ordre de 1◦. Les
spectres obtenus de cette mesure sont représentés figure 5.13.

Figure 5.13 – Spectres du xénon–129 solide prépolarisé. Les signaux ont été acquis pendant la
sublimation du xénon. Les spectres montrent deux résonances correspondant aux deux phases en
présence. L’échelle fréquentielle a été calibrée sur la résonance de la phase gazeuse.

Dans les premiers spectres, deux raies de résonance peuvent être identifiées. La raie large
peut être attribuée au mélange de résonances des cristaux de différentes orientations.
La raie fine correspond à la phase gazeuse. Lors de la sublimation, l’intégrale de la raie
du solide diminue et celle de la raie fine de la phase gazeuse augmente en intensité.
Par ailleurs, la somme des intégrales diminue à cause de la relaxation. L’augmentation
apparente de l’intensité de la raie du solide résulte de la diminution de la largeur de raie
au cours du temps.
Cette expérience montre qu’un transfert du xénon dans la cellule de transport est possible
sans destruction de la polarisation obtenue par pompage optique. La polarisation persiste
également lors de la congélation et décongélation du xénon dans le champ de fuite de
l’aimant.

5.8.6 Résumé

Ces expériences préliminaires ont permis la mise en évidence de l’efficacité de l’hyper-
polarisation du xénon-129 par pompage optique indirect ainsi que de l’estimation d’un
certain nombre de paramètres importants pour l’optimisation du pompage. Le dispositif
est dans sa première phase de fonctionnement. Dans les conditions actuelles, il est difficile
de mesurer tous les paramètres avec une grande précision. L’amélioration de la précision
nécessiterait entre autres la calibration de la température dans la cellule et le suivi de
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la polarisation du xénon pendant le pompage. Néanmoins, les expériences effectuées ici
ont permis un bon ajustement des paramètres de pompage choisis ainsi que la confirma-
tion qualitative du traitement théorique du système. Selon les mesures, la température
optimale du chauffage de la cellule pendant le pompage est de 110◦C. L’amélioration de
la technique grâce à l’utilisation de l’hélium–4 sous une forte pression a été confirmée.
Nous avons mesurés des durées de pompage efficace très courtes de l’ordre de 30 s. Les
valeurs de polarisation du xénon–129 obtenues avec notre dispositif sont supérieures à
16%, une valeur qui peut être comparée aux résultats récemment obtenus par d’autres
groupes (e.g.[Dri96]).

5.9 Conclusion et perspectives

Le dispositif de pompage optique réalisé pendant ce travail est capable de produire des
taux de polarisation de xénon–129 supérieurs à 15%. À présent, environ 100 ml de xénon
sous une pression de 0,2 bar ont été polarisés avec un temps de pompage optique de
moins de 30 s. Le dispositif est prêt pour un transfert du mélange des gaz dans une
cellule détachable du dispositif. La mise en place de ce dispositif donne ainsi la possibilité
d’envisager les premières applications du xénon hyperpolarisé en RMN bioclinique au
laboratoire. Par ailleurs, il est prévu de réaliser un dispositif d’accumulation de xénon
solide polarisé comme suggéré par Driehuys et al. [Dri96]. La suite du développement du
dispositif ainsi que les applications du xénon hyperpolarisé en RMN seront sujet de la
thèse de Guillaume Duhamel qui continuera son travail en octobre 1998.



6 Diffusion et ses conséquences pour l’ima-
gerie des gaz

Nous avons déjà mentionné les grandes différences d’ordre de grandeur entre les coeffi-
cients de diffusion des liquides et ceux des gaz rares (surtout de l’hélium–3). Puisqu’en
général, l’imagerie RMN utilise le signal des protons des liquides, la qualité des images est
relativement peu influencée par le phénomène de diffusion. Au contraire, pour les gaz, le
coefficient de diffusion devient un des paramètres les plus importants lors du choix et de
l’optimisation des techniques d’imagerie. La diffusion impose en effet une limite physique
à la résolution en imagerie RMN [Cal91].
Dans ce chapitre, nous allons montrer que pour l’imagerie RMN des gaz avec une réso-
lution de l’ordre du millimètre, la diffusion des spins mène à l’observation de certains
phénomènes habituellement rencontrés en microscopie 1HRMN, où la résolution est de
l’ordre de 10 µm.

6.1 Généralités et aspects théoriques

Nous allons nous intéresser à l’évolution temporelle de l’aimantation transversale en pré-
sence d’un gradient de champ G(t) lors d’une excitation rf. Nous allons supposer que la
diffusion des atomes est libre et isotrope. La diffusion peut être considérée comme libre si
pendant la période d’acquisition, les atomes ne rencontrent aucune barrière constituant
un obstacle à leur mouvement. Dans ce contexte, le terme isotropique signifie que la vi-
tesse moyenne de translation des atomes est identique dans toutes les directions spatiales.
Avec ces hypothèses, on peut prendre en compte les effets de la diffusion en introduisant
un terme supplémentaire dans l’équation de Bloch. Dans le trièdre tournant, l’évolution
de l’aimantation transversale M⊥ est décrite par l’équation de Bloch et Torrey [Cal91] :

∂M⊥
∂t

= − 2πi~r · ~G(t)M⊥ − M⊥
T2

+ D∇2M⊥ , (6.1)

Le premier terme du second membre de l’éq. (6.1) décrit l’évolution de la phase de l’ai-
mantation à la position ~r sous l’effet du gradient de lecture ~G(t) exprimé en Hz cm−1. Le
deuxième terme exprime l’atténuation par les processus de relaxation spin–spin (temps de
relaxation T2). Le troisième terme est celui introduit par Torrey [Tor56] ; il décrit l’effet
de la diffusion sur l’aimantation transversale, D étant le coefficient de diffusion et ∇2

l’opérateur de Laplace : ∇2 = ∂2

∂~r2 . Une solution de cette équation différentielle est de la
forme

M⊥ (~r, t) = A(t) exp
[

−2πi~r ·
∫ t

0
dt′ ~G(t′)

]

exp (− t

T2

) , (6.2)

Pour déterminer A(t), on substitue M⊥ dans l’équation (6.1) et l’on obtient

∂A(t)
∂t

= −D(2π)2
(
∫ t

0
dt′ ~G(t′)

)2

. (6.3)
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Figure 6.1 – Séquence d’écho de
gradient généralisée : Le gradient
de déphasage G1 peut être modi-
fié afin de déplacer l’écho dans la
fenêtre d’acquisition. La position
de l’écho est décrite par le facteur
f défini par f = δ|G1|

tACQG2
. Lorsque

l’écho est refocalisé au centre de
la fenêtre, on obtient f = 0, 5 .
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d’un demi écho. La durée de l’im-
pulsion sélective est 2δ′. Pour des
raisons de simplicité, les périodes
de commutation des gradients se-
ront traitées comme si aucun gra-
dient n’était présent pendant le
temps de commutation tm. Pour
les calculs, il est avantageux de dé-
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image, la séquence est répétée Ny
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ce qui, après intégration, donne :

A(t) = e−b(t)D avec b(t) = (2π)2
∫ t

0
dt′
(

∫ t′

0
dt′′G(t′′)

)2

. (6.4)

On constate que la diffusion n’a pas d’influence sur la phase de l’aimantation. En présence
du gradient, elle introduit uniquement une atténuation de l’amplitude de l’aimantation.
Rappelons que ceci n’est valable que dans le cas de diffusion libre. Nous n’avons pas
traité l’influence d’éventuelles impulsions rf de refocalisation utilisées pour produire des
échos de spin. Les refocalisations peuvent être prises en compte lors du calcul de A(t)
en remplaçant le gradient G(t) dans l’éq. (6.4) par le gradient effectif G∗(t) [Cal91] avec
G∗(t) = G(t) avant la première impulsion de refocalisation et G∗(t) = −G(t) après. Si
l’on effectue plusieurs refocalisations successives, le signe de G(t) est inversé après chaque
impulsion.

6.2 Application à une séquence d’écho de gradient

Pour étudier plus concrètement l’influence de la diffusion sur l’imagerie, nous allons ap-
pliquer l’éq. (6.4) à une séquence d’écho de gradient généralisée. Dans certains cas parti-
culiers, cette séquence a déjà été analysée par Brandl et al. [Bra94]. Les résultats obtenus
avec cette séquence pourront ensuite être élargis à d’autres séquences d’imagerie. Consi-
dérons la séquence représentée figure 6.1 :
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6.2.1 Atténuation du signal pendant l’acquisition

Nous allons nous intéresser à l’influence de la diffusion sur le signal RMN pendant la pé-
riode d’acquisition (notée ACQ dans la figure 6.1). Nous allons donc calculer l’atténuation
A(t) pendant la période d’acquisition à l’aide de l’équation (6.4). Le milieu étant isotrope,
les contributions des trois gradients orthogonaux à l’atténuation du signal peuvent être
traitées séparément :

A(t) = Ar(t) · Ap(t) · As(t) , (6.5)

où Ar, Ap et As sont les contributions des gradients de lecture, de phase et de sélection
de tranche, respectivement. Nous allons exposer en détail le calcul pour Ar et donner les
résultats pour les autres gradients.
Le schéma du gradient Gr est constitué d’une période de déphasage δ pendant laquelle
le gradient prend la valeur G1, d’une période d’attente tm où Gr = 0 et d’une période
de lecture pendant laquelle Gr = G2. L’intégrale intérieure de l’équation (6.4) peut donc
être séparée en trois parties :

(

∫ t′

0
dt′′G(t′′)

)2
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
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
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Le facteur br(t) pour t1 ≥ τ est obtenu par une nouvelle intégration conformément à
l’éq.(6.4) :

br(t1) = (2π)2

[

∫ δ

0
G2

1t
′2dt′ +

∫ τ

δ
G2

1δ
2dt′ +

∫ t1

τ
[G2

1δ
2 + 2G1G2δ(t′ − τ) + G2

2(t′ − τ)2]dt′
]

,

ce qui devient :

br(t1) = (2π)2
[1
3

G2
2(t1 − τ)3 + G1G2δ(t1 − τ)2 + G2

1δ
2(t1 − 2

3
δ)
]

. (6.6)

Rappelons que ce résultat est seulement valable pour t1 > τ , i.e. pendant la période d’ac-
quisition. Nous pouvons déplacer l’origine des temps au début de la fenêtre d’acquisition
en posant t = t1 + τ . br devient ainsi

br(t) = (2π)2
[1
3

G2
2t

3 + G1G2δt2 + G2
1δ

2(t + τ − 2
3

δ)
]

. (6.7)

Il est à ce point intéressant de considérer le cas particulier où G2 = −G1. Dans ce cas
fréquemment rencontré, l’écho de gradient apparaît à l’instant t = δ. Le coefficient b au
sommet de l’écho est alors décrit par la relation suivante :

bST = (2π)2G2
1δ

2(τ − δ

3
) . (6.8)

L’atténuation de l’amplitude devient

AST = e−(2π)2DG2

1
δ2(τ− δ

3
) . (6.9)
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Cette relation représente l’équation de Stejskal et Tanner [Ste65], très utilisée pour la
mesure des coefficients de diffusion. Nous avons déjà appliqué cette relation lors de la
mesure du coefficient de diffusion de l’hélium–3 et du xénon–129 (cf. chapitre 2).
Pour le gradient de phase, le calcul de bp, mené de façon similaire, donne

bp = (2π)2(κGp)2 δ3

3
, (6.10)

où Gp est le gradient de phase maximal. Nous avons introduit le facteur κ = i
Ny

− 1
2
, où

i = 1 . . . Ny représente le numéro du pas de codage de phase. Pour le gradient de sélection
de tranche, on obtient le terme constant suivant :

bs =
1
3

(2π)2G2
sδ′2(δ + δ′) . (6.11)

Pour la discussion de ces résultats, il est avantageux de transformer les équations dans
un système plus adapté aux applications en imagerie. On introduit le temps d’acquisition
tACQ, les résolutions spatiales ∆x et ∆y et l’épaisseur de tranche ∆z :

tACQ =
δ|G1|
fG2

, ∆x =
1

tACQG2
, ∆y =

1
δGp

, ∆z =
u

2δ′Gs
, (6.12)

où nous avons supposé que la largeur fréquentielle de l’impulsion sélective est ∆F = u
2δ′

.
On tient compte de la forme de l’impulsion par le facteur u 1. Comme décrit dans la
figure 6.1, le facteur f précise la position relative du sommet de l’écho de gradient dans
la fenêtre d’acquisition. Les facteurs b deviennent ainsi

br(t) =
(2π)2

∆x2

(

1
3t2

ACQ

t3 − f

tACQ
t2 + f 2(t + τ − 2

3
δ)

)

(6.13)

bp =
(2π)2κ2δ

3∆y2
(6.14)

bs =
π2u2

3∆z2
(δ′ + δ) . (6.15)

Les atténuations peuvent être obtenues par insertion des facteurs b dans l’équation (6.4) :

Ar(t) = exp

[

−(2π)2D

∆x2

(

1
3t2

ACQ

t3 − f

tACQ

t2 + f 2(t + τ − 2
3

δ)

)]

(6.16)

Ap = exp

[

−(2π)2Dκ2δ

3∆y2

]

(6.17)

As = exp

[

−π2u2D

3∆z2
(δ′ + δ)

]

. (6.18)

1. Par exemple, pour une impulsion rf dont l’enveloppe est une fonction sinus cardinale tronquée après
le troisième lobe, u ≈ 6.
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On constate que pour les trois axes de l’image, les facteurs b varient comme l’inverse de
la résolution au carré. Autrement dit, l’amplitude du signal RMN obtenu décroît lorsque
la résolution s’améliore. C’est ainsi que la résolution en imagerie RMN est limitée physi-
quement non seulement par la taille des voxels mais aussi par les effets de diffusion libre.
Notons aussi que si le quotient D

∆x2 est le même pour deux expériences, on observera les
mêmes effets de diffusion. L’hélium–3 (D = 1, 6 cm2s−1) permet donc la possibilité d’étu-
dier les conséquences de la diffusion translationelle en IRM à une échelle spatiale environ
300 fois plus grande que celle nécessaire qui serait pour faire les mêmes observations avec
de l’eau (D = 2, 5 · 10−5 cm2s−1).
Un deuxième point intéressant est la dépendance de br(t) en fonction de la position de
l’écho dans la fenêtre d’acquisition décrite par le facteur f . L’atténuation par diffusion
est d’autant plus faible que l’écho est placé vers le début de la fenêtre d’acquisition.
Nous allons nous intéresser aux effets de l’atténuation du signal pendant l’acquisition sur
l’apparence de l’image. Il s’agit ici d’une approche qualitative, les aspects quantitatifs du
S/B étant traités dans le chapitre suivant.

6.2.2 Expérience imaginaire

Afin de donner un exemple de l’effet de la diffusion sur la qualité d’image, nous allons
appliquer les expressions obtenues à une expérience d’imagerie hélium–3 réalisable sur le
système RMN du laboratoire. Supposons qu l’on souhaite obtenir l’image d’une cellule
cylindrique (diamètre intérieur 5 cm) remplie d’hélium–3 avec un champ d’observation de
7 x 7 cm2. Nous souhaitons obtenir 64 pixels dans les directions des gradients de lecture
et phase et une tranche de ∆z = 6 cm perpendiculaire à l’axe de la cellule. Les différents
paramètres sont présentés dans le tableau suivant :

∆x ∆y ∆z D tm δ δ′

0,11 cm 0,11 cm 6 cm 1,6 cm2s−1 0,4 ms 0,6 ms 1,5 ms

Pour ces paramètres, l’atténuation introduite par le gradient de tranche est négligeable
grâce à la grande épaisseur de tranche choisie. L’atténuation associée au gradient de
lecture dépend du temps. Le gradient de phase induit une atténuation dépendant du
numéro de pas de codage de phase. Le gradient de lecture et le gradient de phase
introduisent donc une déformation de l’enveloppe des signaux dans l’espace réciproque.

Atténuation à une dimension : Gradient de lecture

Afin de visualiser le comportement temporel de l’atténuation associée à la présence du
gradient de lecture, la fonction Ar(t) a été représentée dans les figures 6.2 et 6.3 dans le
cas de l’expérience imaginaire proposée précédemment et pour des temps d’acquisition
de 32 ms et 3,2 ms.
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Figure 6.2 – Atténuation du signal par diffusion Ar(t) pendant l’acquisition d’un écho de
gradient pour un temps d’acquisition tACQ = 32 ms et pour différentes valeurs de f . L’échelle
sur l’abscisse a été divisée par le temps d’acquisition tACQ. La position de l’écho peut être
reconnue par la position du plateau des courbes dans la fenêtre d’acquisition. Notons que le cas
habituel avec une acquisition symétrique de l’écho est représenté dans la courbe (d).
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Figure 6.3 – Atténuation pour la même expérience mais avec un temps d’acquisition réduit à
3,2 ms.

Pour tACQ = 32 ms, la théorie prédit une forte distorsion de l’amplitude du signal. La
figure 6.3 montre que la réduction du temps d’acquisition conduit à une distorsion moins
importante surtout pour les valeurs de f proche de 0,5. L’atténuation du sommet de
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l’écho est moins importante quand l’écho est placé vers le début de l’acquisition. Pour
f = 0, elle disparaît complètement, puisque dans ce cas, le gradient de déphasage G1 est
nulle. Ces courbes représentent en fait le signal qui serait acquis avec un point échantillon
initialement située au centre magnétique. Dans le cas d’un échantillon non ponctuel, il
s’agit d’une fonction de pondération.

Atténuation à deux dimensions

L’objectif de ce paragraphe est d’évaluer l’effet de l’atténuation du signal par la diffusion
sur la qualité de l’image. Cette évaluation sera faite par simulation numérique et les
résultats seront confrontés aux observations expérimentales.
Pour évaluer les conséquences de l’atténuation du signal sur la qualité de l’image, il est
nécessaire de prendre en compte l’atténuation par le gradient de lecture et le gradient de
phase décrite par les équations (6.16) et (6.17). Pour les calculs qui suivent, nous allons
transformer ces équations dans l’espace des k en utilisant les changements de variable
suivants :

kx =
1

∆x
(

t

tACQ

− f) et ky =
κ

∆y
. (6.19)

On obtient :
A(kx, ky) = Ar(kx) · Ap(ky) avec (6.20)

Ap(ky) = exp

[

−k2
yδ3D

6π

]

et

Ar(kx) = exp

{

−(2π)2DtACQ

∆x2

[1
3

(∆xkx + f)3 − f(∆xkx + f)2

−f 2(∆xkx + f +
τ − 2/3δ

tACQ
)

]}

Simulation numérique
Afin de simuler l’effet de la diffusion, nous calculons une image d’un disque uniforme
décrit par une fonction de deux variables F (x, y) dont les valeurs à l’intérieur d’un cercle
de rayon R sont prises égales à 1 et les valeurs à l’extérieur égales à 0 :

F (x, y) =











0 ,
√

x2 + y2 < R

1 ,
√

x2 + y2 ≥ R
(6.21)

Par transformation de Fourier à deux dimensions, nous obtenons l’image de cet "objet"
dans l’espace réciproque :

F(kx, ky) = FT[F (x, y)] (6.22)

L’étape suivante consiste à multiplier des fonctions A(kx, ky) et F(kx, ky) :

F ′(kx, ky) = F(kx, ky)A(kx, ky) , (6.23)

F ′(kx, ky) représente ainsi le signal dans l’espace réciproque déformé par la présence de
la diffusion. L’image est finalement obtenue par transformation de Fourier inverse de F ′ :

F ′(x, y) = FT−1[F ′(kx, ky)]. (6.24)
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F ′(x, y) ne peut pas être exprimée sous forme analytique mais peut cependant être
calculée numériquement. Pour cela, F ′(kx, ky) a été échantillonnée et représentée dans
une matrice discrète de 64 x 64 points complexes. Cette simulation a été effectuée à l’aide
d’un programme réalisé sous environnement IDL (Interactive Data Language, Creaso
USA).

La figure 6.4 montre l’image initiale du disque sans atténuation par diffusion.

Figure 6.4 – Image d’un disque de densité uniforme. Des imperfection de reproduction dues à
la troncature du signal dans l’espace réciproque sont visibles aux bords de l’objet.

Pour le calcul de la fonction d’atténuation, nous avons choisi les paramètres utilisés dans
l’exemple décrit dans le paragraphe 6.2.2. Le temps d’acquisition est de 32 ms. La fonction
échantillonnée sur 64 x 64 points est représentée dans la figure 6.5 en niveaux de gris pour
deux positions de l’écho de gradient différentes :f = 0, 2 et f = 0, 5. Ces paramètres
correspondent aux courbes montrées dans la figure 6.2 (a) et (b), respectivement.

(a) (b)

Figure 6.5 – Fonction d’atténuation par diffusion A(kx, ky) avec les paramètres de l’expérience
imaginaire. (a) f = 0, 2. (b) f = 0, 5.

Notons que dans la direction de codage de phase (verticale), la fonction est symétrique par
rapport à l’origine. On constate par ailleurs que la contribution à l’atténuation associée au
codage de phase reste faible pour l’exemple choisi. La fonction d’atténuation est cependant
fortement dissymétrique dans la direction de lecture.
En multipliant la fonction d’atténuation à celle décrivant l’objet dans l’espace réciproque
et en effectuant la transformation de Fourier de la fonction résultante, on obtient l’image
affectée par la présence de la diffusion. Avant cette dernière transformation de Fourier,
nous avons effectué un "zérofilling" à 256 x 256 points. La figure 6.6 montre les résultats.
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(a) (b)

Figure 6.6 – Module des images simulées pour deux positions de l’écho dans la fenêtre d’ac-
quisition (a) f = 0, 2. (b) f = 0, 5. L’effet de la diffusion augmente très fortement lorsque f
augmente.

Dans la direction de codage de phase (verticale), la diffusion agit comme un filtre
Gaussien dans l’espace des k qui atténue de façon symétrique les hautes fréquences
spatiales du signal. Il en résulte un aspect flou dans l’image obtenue qui est cependant peu
visible pour notre exemple. Dans la direction de lecture, la situation dépend fortement
de la position de l’écho dans la fenêtre d’acquisition. Pour f = 0, 2, la diffusion atténue
essentiellement les hautes fréquences spatiales du signal (aspect flou). Pour f = 0, 5,
la forte atténuation des basses fréquences spatiales par rapport aux hautes fréquences
produit une augmentation du signal aux bords du disque. On constate également
la présence d’artefacts périodiques à l’intérieur de l’objet ainsi que des traînées vers
l’extérieur.

Expérience
Afin de confronter les résultats de la simulation à l’expérience, nous avons acquis des
images d’écho de gradient avec des paramètres identiques à ceux utilisés pour les calculs.
L’échantillon est une cellule cylindrique (diamètre 45 mm, longueur 100 mm) remplie avec
un mélange d’hélium–3 (pression 4 bar) et d’oxygène (pression 1 bar). En conséquence
de la forte pression totale dans l’échantillon, le coefficient de diffusion de l’hélium–3
devrait être environ 4 fois inférieur à celui pris en compte dans les calculs numériques.
Les expériences permettent néanmoins une comparaison qualitative. L’oxygène permet
de raccourcir le temps de relaxation T1 (cf. Chapitre 3). Les images ont été acquises
pour les positions f = 0,1, 0,2, 0,4 et 0,5. Puisque l’atténuation du signal par diffusion
augmente avec le facteur f , le nombre d’accumulations et donc la durée totale d’imagerie
a été modifiée selon la valeur de f . Les résultats sont représentés figure 6.7.
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f = 0, 1
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Figure 6.7 – Images RMN d’une cellule d’hélium–3 obtenues avec une séquence d’écho de
gradient avec différentes positions de l’écho dans la fenêtre d’acquisition. Le facteur f , ainsi que
la durée totale de l’expérience sont indiqués pour chaque image.

Les résultats expérimentaux montrent d’importantes différences par rapport à ceux
obtenus par simulation. Dans les images expérimentales, on observe une augmentation
du signal aux bords de la cellule bien plus importante que celle prédite par la théorie. Par
ailleurs, l’artefact périodique ainsi que les traînées vers l’extérieur ne sont pas visibles.
Un point commun entre l’expérience et la théorie est néanmoins le fait que l’importance
des artefacts augmente avec le facteur f .
Les différences entre la théorie et l’expérience pourraient être expliquées par le fait que la
théorie, développée sur l’hypothèse de diffusion libre, n’est pas applicable à l’expérience
réalisée. La diffusion est libre si les atomes ne rencontrent aucune barrière empêchant leur
mouvement pendant la période d’évolution. Dans un espace à une dimension, la distance
moyenne parcourue par un atome pendant un temps t est décrite par l̄ =

√
2Dt [Cal91].

Dans l’expérience considérée, le temps d’acquisition est de 32 ms. Avec le coefficient de
diffusion de l’hélium–3 D = 1, 6 cm2s−1, on obtient une distance moyenne de l̄ = 0,32 cm
parcourue pendant la période d’acquisition. Pour les atomes initialement localisés à
proximité du centre de la cellule, la condition de diffusion libre est remplie. Par contre,
une partie des atomes se trouvant initialement à proximité de la paroi, à une distance de
moins de 0,32 cm, vont subir une réflexion pendant le temps d’acquisition. La condition
de diffusion libre n’est plus respectée pour ces atomes. Une analyse effectuée par Cho et

al. [Cho96] suggère cependant que l’effet observé dans l’expérience n’est pas causé par la
restriction à la diffusion mais plutôt par une atténuation sélective de certaines fréquences
spatiales, similaire à celle obtenue avec l’approche analytique présentée précédemment.

Simulations Monte–Carlo
Afin d’étudier l’influence de la restriction à la diffusion de manière plus détaillée, nous
avons effectué des simulations du type Monte–Carlo à une dimension. Un programme a
été développé sous environnement IDL afin de simuler le comportement d’un ensemble de
spins en présence du gradient de lecture considéré précédemment. Le temps d’évolution
après l’impulsion d’excitation est discrétisé en un grand nombre d’intervalles de temps
δt. À chaque intervalle de temps, on effectue les procédures suivantes :

1. On modifie la position x de chaque spin d’une quantité égale au libre parcours
moyen : soit de +

√
2Dδt, soit de −

√
2Dδt (cheminement aléatoire).

2. On calcule l’évolution de la phase de chaque spin pendant δt sous l’effet du gradient
de lecture (gradient de déphasage suivi du gradient de refocalisation) selon δΦ =
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2πx · Grδt.

Pendant la période d’acquisition, on effectue la somme vectorielle des phases de tous les
spins après dix pas réalisés comme décrit ci-dessus. On obtient ainsi un point du signal.
On répète ensuite cette procédure Nx = 64 fois. Après zérofilling jusqu’à 256 points, on
effectue la transformée de Fourier.
La simulation a été réalisée avec un nombre de spins de 500000. Nous avons décrit la
distribution spatiale initiale de l’ensemble par une fonction porte de largeur 5 cm. Les
paramètres de l’expérience simulée ont été choisis identiques à ceux de l’exemple précé-
dent, la position de l’écho étant f = 0, 5. Nous avons simulé l’expérience dans les deux
situations suivantes :

1. Ensemble avec restriction à la diffusion introduite par les parois :
Dans ce cas, les spins ne peuvent se déplacer que dans les limites spatiales de la
distribution initiale. Si la position d’un spin se trouve hors de ces limites lors d’un
déplacement, le position est recalculée après réflexion contre la paroi.

2. Ensemble sans restriction à la diffusion :
Les particules se déplacent librement.

La figure 6.8 montre les profils simulés.
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Figure 6.8 – Module des profils obtenus pour la séquence d’écho de gradient simulée par che-
minement aléatoire :(a) avec et (b) sans restriction à la diffusion.

Le résultat de ces simulations fait largement apparaître une augmentation du signal aux
bords de l’objet, ce qui correspond bien aux observations faites expérimentalement. Malgré
quelques différences entre les deux résultats des simulations Monte–Carlo, l’effet d’aug-
mentation à proximité des bords est visible dans les deux cas. On peut donc conclure que
cet effet n’est pas une conséquence de la diffusion restreinte. Ceci a déjà été suggéré par
d’autres auteurs ([Cal93], [Son98], [Cho96]).
Pour comparer avec l’approche théorique étudiée précédemment, la figure 6.9 montre le
profil calculé analytiquement à l’aide de la fonction 6.16.
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Figure 6.9 – Module du profil calculé par application de la fonction d’atténuation (6.16).

Le profil obtenu de façon analytique est très différent de ceux donnés par la simulation
de type Monte–Carlo. Il semble par conséquent que le traitement analytique présenté en
début de ce chapitre est insuffisant pour expliquer correctement le phénomène d’augmen-
tation du signal aux bords.
De la même façon que nous avons comparé profils analytiques et profils simulés, nous
allons à présent nous intéresser à comparer la fonction d’atténuation du signal Ar(t)
(cf. éq. (6.16)) dans les deux situations. Pour extraire Ar(t) à partir des simulations
Monte–Carlo, deux simulations sont nécessaires. Une première simulation correspond à
celle effectuée dans la situation de diffusion libre (cf. figure 6.8 (b)). La seconde simula-
tion a été effectuée de la même façon avec un coefficient de diffusion égal à zéro. Le signal
obtenu par la simulation avec diffusion libre a ensuite été divisé par celui sans diffusion.
Le résultat conduit naturellement à la fonction Ar(t) décrivant l’atténuation par diffusion
pendant la période d’acquisition. La figure 6.10 montre le module et la phase de cette
fonction.

|Amc
r |(t)

(a)

arg(Amc

r
)(t)

π

(b)

Figure 6.10 – Fonction d’atténuation extraite à partir des simulations de type Monte–Carlo :
(a) module, (b) phase.

Les résultats de cette simulation n’ont de sens que pour les 30 premiers points environ.
En effet, les points suivants correspondent à un signal quasiment nul et le résultat de la
division conduit à une dispersion des points aussi bien pour le module que pour la phase
de la fonction. Si l’on ne s’intéresse qu’aux points significatifs, cette figure montre que la
phase de la fonction est nulle. Par conséquent, on retrouve ici le fait (déjà rencontré dans
la description analytique) que la diffusion n’a pas d’influence sur la phase du signal.
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Pour comparer, la figure 6.11 montre la fonction d’atténuation calculée analytiquement
dans des conditions similaires.
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Figure 6.11 – Fonction d’atténuation analytique selon l’éq.(6.16).

On constate une atténuation bien plus importante dans ce cas par rapport à celle donnée
par la simulation Monte–Carlo. Notons finalement que l’augmentation du signal au
voisinage des parois a aussi été observée expérimentalement par Callaghan et al. [Cal93]
en microscopie 1H RMN et récemment par Song et al. [Son98] sur le xénon hyperpolarisé.

6.2.3 Résumé

L’analyse théorique et expérimentale des effets de diffusion sur l’imagerie de l’hélium–3 par
écho de gradient donne les informations suivantes pour l’optimisation de cette technique
d’imagerie :

1. Il est possible de réduire les artefacts d’augmentation du signal au voisinage des
parois en choisissant un temps d’acquisition plus court. Cela conduit cependant à
un rapport signal sur bruit réduit (cf. chapitre 7).

2. L’artefact peut être considérablement réduit en plaçant le sommet de l’écho de gra-
dient vers le début de la fenêtre d’acquisition. Une acquisition de la moitié de l’es-
pace réciproque (demi-écho : f = 0) conduit à une atténuation seulement des hautes
fréquences spatiales, ce qui limite uniquement la résolution effectivement obtenue.
La moitié non acquise peut être reconstruite par calcul en utilisant l’hermiticité de
l’espace réciproque.
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Le chapitre 2 montre que les propriétés des gaz rares hélium–3 et xénon–129 concernant
l’imagerie RMN sont très différentes de celles rencontrées en imagerie des protons de l’eau,
qui constitue la méthode la plus utilisée dans un contexte biomédical. L’influence de la
forte valeur du coefficient de diffusion de l’hélium–3 sur l’imagerie en écho de gradient a
été discuté dans le chapitre 6. L’adaptation des méthodes d’imagerie aux caractéristiques
des gaz rares est nécessaire pour obtenir des images de gaz de bonne qualité.
Ce chapitre analyse la qualité des images RMN de gaz rares obtenue avec différentes
séquences d’impulsion. Compte tenu des propriétés des gaz rares, cette analyse a été
faite en attribuant une importance particulière au coefficient de diffusion, au temps de
relaxation transversale T2 et au comportement de l’aimantation longitudinale pendant
l’imagerie aussi bien pour les gaz à l’équilibre thermodynamique que pour ceux ayant
subi une prépolarisation. L’analyse est fondée sur le calcul du rapport signal sur bruit
pour différentes techniques d’imagerie.

7.1 Rapport signal sur bruit

La qualité d’une image est affectée par du bruit acquis avec les signaux de RMN. Une
grandeur importante est donc le rapport entre le signal émis par les spins lors d’une
excitation et le bruit. Pour l’imagerie des gaz, le rapport signal sur bruit (S/B) est d’une
importance particulière d’une part à cause de la faible aimantation disponible dans le gaz
à l’équilibre thermodynamique et d’autre part à cause de l’irréversibilité de l’aimantation
dans le gaz prépolarisé (cf. section 3.5). La détermination théorique du rapport signal
sur bruit (S/B) nécessite la connaissance des deux grandeurs : signal et bruit.

7.1.1 Acquisition du signal – Aimantation transversale

Limitations

Les résultats du chapitre précédent montrent que pour certaines configurations de para-
mètres d’acquisition, la diffusion introduit une forte distortion du signal acquis avec la
méthode d’écho de gradient. Nous constaterons au cours de ce chapitre que cette distor-
sion apparaît pour toutes les méthodes utilisant des échos de gradient ou des échos de
spin. Ces effets deviennent importants si la condition ftACQ ≥ ∆x2

D
est remplie [Cal93].

Il est évident que les artefacts introduits par cet effet ne sont pas souhaitables. Comme
mentionné dans le chapitre précédent, il est dans ce cas conseillé d’utiliser des méthodes
acquiérant des demi-échos. Nous allons donc limiter l’analyse suivante aux configurations
de paramètres dans lesquelles l’atténuation par diffusion n’introduit pas de fortes distor-
sions de l’amplitude du signal pendant l’acquisition.

68
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Signal

Nous allons d’abord considérer la séquence d’écho de gradient présentée dans le chapitre
précédent (cf. figure 6.1). Une possibilité est de définir le signal par le module de son
amplitude au centre de l’écho, qui correspond au centre de l’espace des k. Cette définition
est souvent utilisée en imagerie (par exemple [Weh91]). On écrit :

SGE = KC(T1, TR, α)A(∆x, ∆y, ∆z, tACQ, D)e−tprep/T ∗

2 e−ftACQ/T ∗

2 . (7.1)

C(T1, TR, α) est l’aimantation transversale disponible immédiatement après l’excitation.
Le facteur A décrit l’atténuation de l’aimantation par diffusion en présence des gradients
de préparation et de lecture du signal. Le temps tprep représente le temps nécessaire à
la préparation du signal (refocalisation du gradient de sélection de tranche, codage de
phase, prédéphasage du gradient de lecture). Autrement dit, il s’agit du temps séparant
l’excitation du début de l’acquisition. f est le facteur décrivant la position de l’écho
dans la fenêtre d’acquisition ; par exemple, f = 0, 5 pour un écho centré (cf. chapitre 6).
tACQ représente le temps d’acquisition. La valeur du coefficient de proportionnalité K
dépend des caractéristiques techniques du spectromètre et de la sonde rf ainsi que la
densité de spins de l’échantillon. La taille des voxels ∆x · ∆y · ∆z. Pour cette discussion
concernant la technique d’imagerie, K sera considéré comme constant. L’influence des
différents paramètres sur C et A sera discutée au cours de ce chapitre.
Pour une séquence d’écho de spin, l’amplitude du signal a la forme

SSE = KC(T1, TR, α)A(∆x, ∆y, ∆z, tACQ, D)e− TE
T2 . (7.2)

Ici, le signal est atténué par la relaxation transverse irréversible décrite par le temps T2.
L’atténuation de l’amplitude du signal au sommet de l’écho par les inhomogénéités de
champ est éliminée grâce à l’impulsion de refocalisation. La préparation du signal est
effectuée pendant le temps d’écho TE .

Bruit

Le bruit est causé par le mouvement thermique des électrons dans l’échantillon et dans la
bobine de réception. L’amplitude du bruit acquis dépend des caractéristiques de l’échan-
tillon et de la bobine de réception de radiofréquences ainsi que de la largeur spectrale du
filtre de bande utilisée pour l’acquisition des signaux. On suppose ici que cette largeur
de bande est égale à la fréquence d’échantillonnage fAD. L’amplitude du bruit peut être
exprimée par sa déviation standard [Cal91] :

σ =
√

4kTcRfAD = c′
√

fAD , (7.3)

où k est la constante de Boltzmann. R contient la résistance de la bobine et une résis-
tance caractéristique qui décrit des pertes dans l’échantillon. Tc est la température de la
bobine. c′ est une constante ne contenant que des grandeurs indépendantes de la séquence
d’imagerie.
Sachant que tACQ = Nx/fAD, où Nx est le nombre de points acquis, σ peut être écrit de
la manière suivante :

σ = c′
√

Nx

tACQ

= c

√

1
tACQ

, (7.4)

en supposant que le nombre de points Nx reste constant.
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Rapport signal sur bruit

Avec les définitions précédentes, nous pouvons écrire le S/B d’un écho de gradient comme

S

σ
=

1
c

KC(T1, TR, α)A(∆x, ∆y, ∆z, tACQ, D)e−tprep/T ∗

2 e−ftACQ/T ∗

2

√

tACQ . (7.5)

De la même façon, le S/B d’un écho de spin devient

S

σ
=

1
c

KC(T1, TR, α)A(∆x, ∆y, ∆z, tACQ, D)e− TE
T2

√

tACQ . (7.6)

Diffusion en présence du gradient de lecture

En présence de diffusion, le facteur A introduit au début du chapitre doit être pris en
compte dans le calcul. Nous allons supposer la diffusion des atomes du gaz comme libre.
Les résultats obtenus dans le chapitre 6 seront appliqués au calcul du S/B. Nous avons
montré que pour une séquence d’écho de gradient, A peut être écrit de la manière suivante :

A = Ar(t) · Ap · As , (7.7)

où Ar(t) est la contribution du gradient de lecture, Ap celle du gradient de phase et As

celle du gradient de sélection de tranche. La contribution du gradient de lecture est décrite
par l’expression

Ar(t) = exp

[

−(2π)2D

∆x2

(

1
3t2

ACQ

t3 − f

tACQ

t2 + f 2(t + τ − 2
3

δ)

)]

(7.8)

où l’origine des temps est prise au début de l’acquisition. D est le coefficient de diffusion,
∆x la résolution spatiale dans la direction de lecture et f le facteur de position de l’écho
dans la fenêtre d’acquisition. δ est le temps de déphasage et τ = δ + tm, où tm est le temps
nécessaire pour la commutation du gradient.
Avec la définition de signal utilisée dans ce chapitre, nous sommes intéressés par l’atté-
nuation au centre de l’espace des k. Pour le S/B, il est donc suffisant de calculer le facteur
br(t) à l’instant t = ftACQ (au centre de l’écho). On obtient :

Ar(∆x, D, tACQ, f) = exp

[

−(2π)2Df 2

∆x2

(

ftACQ

3
+ τ − 2

3
δ

)]

. (7.9)

Comme mentionné dans le chapitre 6, l’influence de la diffusion sur le signal dépend
globalement du rapport (2π)2D

∆x2 . Pour simplifier, définissons un paramètre d’échelle d par

d =
(2π)2D

∆x2
. (7.10)

L’atténuation devient :

Ar(d, tACQ, f) = exp

[

−df 2(
ftACQ

3
+ τ − 2

3
δ)

]

. (7.11)

Avec les définitions précédentes, nous pouvons écrire le S/B pour un écho de gradient de
la manière suivante :

S

σ
=
√

tACQKC(T1, TR, α) exp [−tACQ(
f

T ∗
2

+ d
f 3

3
)] exp [−τ + tm

T ∗
2

− df 2(τ − 2
3

δ)], (7.12)
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où nous avons supposé que le temps de préparation est de τ + tm. Notons que l’influence
de la diffusion disparaît quand f = 0. Cela est dû à notre définition du signal son
amplitude au centre de l’espace des k. Pour f = 0, le gradient de déphasage est nul
et le premier point acquis n’est pas atténué par diffusion. Le S/B n’est par conséquent
pas influencé par la diffusion car le premier point correspond au centre de l’espace
des k. Cependant, pour une acquisition très dissymétrique, l’aire sous l’écho diminue
à cause de la troncature du signal au début de l’acquisition. Ceci induit une perte de
signal pour des valeurs de f < 0, 1 ([Weh91], [Bra95]) qui n’est pas prise en compte
dans notre théorie. Cette perte pourrait cependant être compensée en doublant le
temps d’acquisition. Pour les discussions suivantes, nous allons néanmoins supposer que
f ≥ 0, 1. L’équation (7.12) montre par ailleurs que le S/B dépend du temps de déphasage
et du temps de commutation des gradients. Pour obtenir un S/B optimal, ces paramètres
techniques seront à minimiser.
Pour donner un exemple, nous allons évaluer le S/B en présence du gradient de lecture
pour l’expérience imaginaire suggérée dans le chapitre 6 et dont les paramètres sont :

∆x ∆y ∆z D tm δ δ′

0,11 cm 0,11 cm 6 cm 1,6 cm2s−1 0,4 ms 0,6 ms 1,5 ms

Rappelons que pour ces paramètres, l’atténuation par le gradient de tranche est négli-
geable grâce à la grande épaisseur de tranche choisie. Nous allons négliger l’atténuation
par diffusion induit par le gradient de phase devant celle du gradient de lecture. Pour sépa-
rer l’influence de la diffusion de celle des inhomogénéités de champ, nous allons supposer
que T ∗

2 ≫ (df 2)−1.
La figure 7.1 montre le S/B obtenu avec deux différents temps d’acquisition en fonction
du facteur f .
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Figure 7.1 – Rapport signal sur bruit en fonction de la position de l’écho f dans la fenêtre
d’acquisition pour deux différents temps d’acquisition : 3,2 ms et 32 ms.

La figure 7.1 montre qu’il est avantageux de décentrer l’écho vers le début de la fenêtre
d’acquisition. Selon les résultats du chapitre 6, ceci améliore aussi la qualité des images
au niveau des artefacts.
Le S/B est d’ailleurs sensible au temps de déphasage et au temps de commutation des
gradients.



72 Chapitre 7. Imagerie RMN des gaz

Figure 7.2 – Aimantation longitu-
dinale pendant une expérience d’ima-
gerie d’un système de spins pré-
polarisés (module de l’aimantation
initiale MH) et d’un système à
l’équilibre thermodynamique (aiman-
tation initiale M0). Chaque impul-
sion détruit une partie de l’aiman-
tation. Entre les impulsions, le sys-
tème relaxe vers l’équilibre thermo-
dynamique. Pour le système initiale-
ment à l’équilibre, la relaxation per-
met de récupérer de l’aimantation
pendant le temps de répétition, tan-
dis qu’elle induit une perte de signal
pour le système prépolarisé.
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7.1.2 Excitation et relaxation – Aimantation longitudinale

Nous avons jusqu’à ce point considéré l’aimantation transversale après une seule excitation
rf. Cependant, le codage à plusieurs dimensions d’une image nécessite souvent plusieurs
excitations. Puisque chaque impulsion détruit une partie de l’aimantation longitudinale,
l’aimantation disponible avant chaque impulsion d’excitation dépend de "l’histoire" de
l’aimantation qui précède cette excitation. L’aimantation disponible est contenue dans le
facteur C(T1, TR, α) des expressions (7.5) et (7.6).
C’est à ce point que l’on trouve une différence importante entre la RMN classique et la
RMN de noyaux prépolarisés induite par le fait que la relaxation ramène l’aimantation
longitudinale toujours vers l’équilibre thermodynamique. En RMN classique, l’aimanta-
tion au début de l’expérience est déjà à l’équilibre. Le module de l’aimantation d’équilibre
est donc toujours plus grande que le module de l’aimantation longitudinale restant après
une excitation. Par conséquent, la relaxation tend à augmenter l’aimantation disponible
avant la prochaine excitation, l’aimantation d’équilibre M0 restant une limite supérieure.
Pour les systèmes de noyaux prépolarisés, le module de l’aimantation initiale est grande
devant l’aimantation d’équilibre. L’aimantation d’équilibre est par conséquent toujours
plus petite que l’aimantation après une excitation. Par conséquent, la relaxation tend à
diminuer l’aimantation au cours de l’expérience.
La figure 7.2 illustre ces propos.

Système de spins à l’équilibre thermodynamique

Nous allons d’abord considérer un échantillon habituel dont le système de spins possède
l’aimantation initiale M0.
Concernant l’aimantation longitudinale, nous allons traiter une séquence d’imagerie
comme un train d’excitations rf d’angle α < π/2 séparées par un temps de répétition
TR constant. L’aimantation longitudinale avant la nème excitation peut être écrite comme
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suit [Weh91] :

Mn = M0 (1 − e−Tr/T1)

(

1 − (cos α e−Tr/T1)n

1 − cos α e−Tr/T1

)

+ M0 (cos α e−Tr/T1)n . (7.13)

Après un grand nombre d’excitations, les termes (cos α e−Tr/T1)n tendent vers 0 et le
système atteint un régime stationnaire, c’est-à-dire que l’aimantation longitudinale avant
chaque impulsion ne varie plus. Notons Meq cette aimantation. Son expression est

Meq = M0
1 − e−Tr/T1

1 − cos αe−Tr/T1

. (7.14)

L’aimantation d’équilibre peut être maximisée par différentiation de cette équation par
rapport à l’angle d’impulsion. On obtient un maximum pour l’angle de Ernst [Ern87] :

cos αE = e−Tr/T1 . (7.15)

On peut montrer que le temps nécessaire pour atteindre l’équilibre à 10% près est
toujours inférieur à 2T1 [Poh97]. Les valeurs de T1 des gaz rares dans des conditions
favorables pour l’imagerie à l’équilibre thermodynamique sont situées entre 10 s et 60 s
cf. chapitre 8. Les durées d’imagerie dans ces conditions sont longues par rapport à
T1 à cause du faible signal obtenu à l’équilibre thermodynamique (faible densité de
spins, faible polarisation). Nous allons donc supposer pour les calculs suivants que
l’aimantation longitudinale pour toutes les impulsions est déjà dans l’état d’équilibre
décrit par l’éq. (7.14) et que l’angle d’impulsion utilisé est l’angle de Ernst.

Les séquences du type écho de spin se distinguent du cas précédent par la présence d’im-
pulsions de refocalisation (angle π). Ces impulsions π inversent l’aimantation longitudinale
présente immédiatement après l’impulsion d’excitation. Pendant la période de relaxation,
l’aimantation inversée passe par 0 et se rapproche de la valeur d’équilibre M0. (cf. fi-
gure 7.3 (a)). La figure 7.3 (b)) montre que l’aimantation disponible lors de l’excitation
après le temps de récupération TR est plus grande si l’excitation est effectuée avec un
angle de π − α au lieu de α [Poh97].
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Figure 7.3 – Comportement de l’aimantation longitudinale lors de l’application d’une séquence
d’écho de spin. (a) Impulsion d’excitation avec un angle α. (b) Impulsion d’excitation avec un
angle π − α.

Si l’impulsion excitation est effectuée avec l’angle π − α, la seule différence entre les
séquences d’écho de spin et les séquences de précession libre est introduite par la relaxation
longitudinale entre l’excitation et la refocalisation, qui n’induit pas la même atténuation
dans les deux cas (cf. figure 7.3). Pour l’imagerie des gaz rares, où les valeurs de T1 sont
généralement supérieures à 10 s, on peut supposer que TR ≫ TE et que la relaxation
pendant cette période est négligeable. Par conséquent, l’éq. (7.14) s’applique dans notre
cas aussi aux séquences d’écho de spin.
Pour des systèmes initialement à l’équilibre thermodynamique et excités par un train
d’impulsions d’angle égal à l’angle de Ernst, le facteur C de l’expression du S/B (éq. (7.5)
et éq. (7.6)) devient :

C = M0
1 − cos αE

1 − cos2 αE

= M0
1

1 + cos αE

. (7.16)

Lors de l’acquisition de N signaux, l’aimantation accumulée est obtenue en effectuant la
somme des N amplitudes C / Ctot = NC. Cette somme doit être effectuée sur tous les
pas de codage de phase ainsi que sur le nombre d’accumulations de signal, noté NA. N
est donc décrit par N = Ny · Nz · NA). L’aimantation accumulée devient :

Ctot = M0
N

1 + cos αE

. (7.17)

Pour les systèmes initialement à l’équilibre thermodynamique, Ctot dépend du nombre
d’impulsions d’excitation appliquées et par conséquent de la durée totale d’imagerie.
Puisque le S/B peut être amélioré à volonté en augmentant le nombre d’accumulations,
il est nécessaire de définir une grandeur qui ne dépend pas de la durée d’imagerie afin de
déterminer l’efficacité d’une séquence. Pour cela, on définit la sensibilité d’une expérience,
notée Ψ, comme le S/B divisé par la racine carrée de la durée d’imagerie Ttot :

Ψ =
1√
Ttot

Stot√
Nσf

. (7.18)
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Une évaluation de cette fonction montre qu’elle présente un optimum lorsque le temps
de répétition est aussi court que possible [Poh97]. Autrement dit, on utilise un maximum
du temps disponible pour l’acquisition de signal. Pour les gaz rares, ceci est également
valable dans le cas d’échos de spin.

Système de spins prépolarisés

Pour un système de spins prépolarisés, une partie de l’aimantation disponible est détruite
de manière irréversible à chaque excitation. Par conséquent, l’analyse précédente de
sensibilité n’est pas applicable. Pour obtenir des critères applicables à l’optimisation de
techniques d’imagerie de systèmes prépolarisés, nous allons supposer que l’aimantation
initiale du système est très grande devant l’aimantation d’équilibre (MH ≫ M0).

Angles d’impulsion constants

On conserve très fréquemment constant l’angle d’impulsion d’une excitation à l’autre
(αn ≡ α). L’amplitude du signal produit par la première impulsion de la séquence est
décrite par

C0 = MH sin α (7.19)

Chaque impulsion détruit une partie de l’aimantation laissant une composante longitudi-
nale égale à MH cos α. De plus, entre deux impulsions, l’aimantation diminue sous l’effet
de la relaxation. Nous pouvons donc écrire l’amplitude produite par la nème impulsion :

Cn = MH sin α cosn αe−nTR/T1 . (7.20)

L’aimantation accumulée est obtenue par la somme de tous les termes Cn. Nous avons
après N excitations :

Ctot =
N−1
∑

n=0

MH sin α cosn αe−nTR/T1 = MH sin α
1 − cosN αe−NTR/T1

1 − cos αe−TR/T1

. (7.21)

Pour discuter cette expression, nous allons d’abord supposer que T1 ≫ NTR, c’est-à-dire
que nous supposons que la relaxation pendant l’expérience d’imagerie est négligeable.
Ainsi, les termes exponentiels dans l’éq. (7.21) sont proches de l’unité et on obtient :

Ctot,T1=∞ = MH sin α
1 − cosN α

1 − cos α
. (7.22)

Nous allons nous intéresser au S/B obtenu après sommation des N signaux. L’amplitude
du bruit acquis avec les N signaux est σ

√
N 1. Le S/B résultant peut donc être exprimé

par
(

S

σ

)

=
Ctot

σ
√

N
, (7.23)

La figure 7.4 montre le S/B en fonction de l’angle d’impulsion et pour différentes valeurs
du nombre d’impulsions.

1. σ est constant pour chaque écho et le bruit est non corrélé.
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Figure 7.4 – Rapport signal sur bruit obtenu après sommation de plusieurs signaux RMN d’un
système de spins prépolarisés en fonction de l’angle d’impulsion. La fonction est représentée
pour différentes valeurs de N . On constate la présence d’un maximum dont la position dépend
du nombre total d’impulsions.

Le S/B passe par un maximum dont la position dépend du nombre total d’impulsions.
Il existe donc un angle d’impulsion optimal dépendant du nombre d’impulsions. La fi-
gure 7.4 montre par ailleurs que le maximum du S/B est relativement aigu lorsque N est
grand. Pour un grand nombre d’impulsions, un ajustement précis de l’angle d’impulsion
optimal est donc important. On constate également que la valeur maximale du S/B est
indépendante du nombre d’impulsions.
La détermination analytique de l’angle optimal par annulation de la dérivée de la fonc-
tion (7.23) n’est pas possible. Par des moyens numériques, on peut cependant trouver une
formule approchée :

αopt ≈ π

2
√

N
(7.24)

L’aimantation Cn obtenue après chaque impulsion en utilisant l’angle αopt est représentée
figure 7.5 pour deux différents nombres d’impulsions.
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Figure 7.5 – Aimantation transversale Cn en fonction du numéro de l’impulsion obtenue en
utilisant l’angle optimal. Entre la première et la dernière impulsion, l’aimantation diminue d’un
facteur d’environ 3.

Entre la première et la dernière impulsion, l’aimantation transversale diminue d’un facteur
d’environ 3. Ceci peut introduire des artefacts dans l’image si le train d’impulsions est
utilisé pour effectuer un codage spatial d’une deuxième ou troisième direction, car la
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diminution de l’aimantation au cours de l’acquisition conduit à une apodisation de l’espace
réciproque. Si l’on effectue un codage de phase, il est avantageux d’appliquer un schéma
de codage commençant par les points centraux de l’espace réciproque. Ceci permet une
apodisation qui correspond à un filtrage passe-bas. La figure 7.6 montre le rapport S/B
en fonction du nombre d’excitations obtenu en utilisant l’angle optimal :
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Figure 7.6 – Rapport signal sur bruit en fonction du nombre total d’impulsions obtenu en
utilisant l’angle optimisé αopt = π/2

√
N . Le S/B s’approche d’une constante égale à 0,9 MH

σ .

Sauf pour de petits nombres d’impulsions, le S/B ne dépend pas du nombre d’impulsions
utilisées. Il s’approche de la valeur Ctot

σ
√

M
= 0, 9MH

σ
. Seule l’aimantation initiale MH et σ

déterminent le S/B. Notons par ailleurs que ceci implique aussi l’indépendance du S/B
par rapport à la durée totale d’imagerie à condition que celle-ci soit courte devant T1. Par
conséquent, le critère de sensibilité introduit dans le contexte de l’équilibre thermodyna-
mique ne s’applique pas aux systèmes prépolarisés.
En comparant ce résultat avec le S/B obtenu après une seule impulsion π/2, où
Cπ/2

σ
= MH

σ
, on constate que l’aimantation disponible n’est pas entièrement exploitée

par la séquence. 10% de l’aimantation initiale reste systématiquement inutilisé. Nous
discutons d’une solution possible à ce problème dans le paragraphe qui suit.

Angles d’impulsion variables
Afin d’exploiter mieux l’aimantation disponible, une approche utilisant des angles d’im-

pulsion variant avec le numéro de l’impulsion a été proposée [Zha96]. Avec ce schéma
d’angles optimisés, on est théoriquement capable d’exploiter toute l’aimantation initia-
lement disponible. Comme dans le paragraphe précédent, nous allons seulement discuter
du cas MTR ≪ T1.
Pour les angles αn, on utilise les expressions suivantes :

C(n + 1) = Mz(n) sin αn+1 et (7.25)

Mz(n + 1) = Mz(n) cos αn+1 . (7.26)

L’objectif est d’utiliser toute l’aimantation avec N impulsions. La dernière impulsion doit
donc être une impulsion de 90◦. Par ailleurs, on souhaite que tous les signaux aient la
même amplitude. Sachant que le signal total ne peut excéder Ctot = MH

√
N , on a donc
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la condition

C(n) ≡ MH√
N

. (7.27)

La relation (7.26) peut être réécrite :

M2
z (n + 1)
M2

z (n)
= cos2 αn+1 = 1 − sin2αn+1 . (7.28)

Compte tenu de (7.27), la relation (7.25) devient

sin2 αn+1 =
M2

H

M2
z (n)N

. (7.29)

Par combinaison de (7.28) et (7.29), on obtient

M2
z (n + 1) = Mz(n)2 − M2

H

N
. (7.30)

Par récurrence, on montre

Mz(n) = MH

√

1 − n

N
(7.31)

et en utilisation l’éq. (7.25) on obtient

sin αn =
1√

N − n
, (7.32)

où αn est l’angle de la nème impulsion et M le nombre total d’impulsions. L’amplitude
obtenue après chaque impulsion est de Cn = MH√

N
. La somme de tous les signaux donne

l’amplitude totale Ctot =
√

NMH . Le S/B devient donc Ctot

σ
√

N
= MH/σ, identique à celui

obtenu avec une seule impulsion π/2.
Cette méthode présente l’avantage que l’aimantation transverse obtenue après chaque
impulsion est la même pour toutes les impulsions. Lors de l’utilisation des signaux pour
le codage de la deuxième ou troisième dimension spatiale, aucune pondération de l’espace
des k par la variation de l’aimantation transverse n’est introduite. Par ailleurs, en théorie,
l’aimantation disponible est entièrement utilisée. Par contre, le gain en S/B ne représente
que 11% par rapport au résultat obtenu avec des angles constants et optimisés.

En résumé, il est évident que dans les deux cas (angles constants et variables), le temps de
répétition TR doit être choisi le plus court possible afin d’éviter la relaxation longitudinale
pendant la durée d’imagerie. À condition que la durée d’imagerie soit courte devant
T1, le S/B d’une image d’un système prépolarisé ne dépend ni du nombre d’impulsions
effectuées ni de la durée totale d’imagerie.
Lors de l’utilisation d’angles constants, nous avons obtenu un angle d’impulsion optimal
qui permet d’exploiter 90% de l’aimantation disponible pour l’imagerie. Nous avons
également obtenu une expression analytique pour des angles variables. Lorsque le temps
d’imagerie est comparable à T1, l’optimisation des angles d’impulsion devient cependant
plus compliquée dans les deux cas.
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7.1.3 Bilan

Les résultats précédents représentent les bases qui vont permettre l’analyse comparative
des techniques d’imagerie RMN du point de vue du rapport signal sur bruit. Par la suite,
nous appliquerons les expressions obtenues à différentes séquences d’imagerie connues afin
de déterminer leur intérêt pour l’imagerie des gaz rares à l’équilibre thermodynamique et
prépolarisés.

7.2 Application aux séquences d’imagerie

Les résultats obtenus peuvent être appliqués à un certain nombre de séquences d’imagerie.
Nous discuterons ici des séquences suivantes :

• Écho de gradient

• Multi-écho de gradient

• Écho de spin

• Multi-écho de spin

• Projection–reconstruction

7.2.1 Écho de gradient

Cette séquence a déjà été traitée en détail dans ce qui précède. Le S/B pour une image
d’écho de gradient est décrit par l’équation

S

σ
= c−1

√

tACQ

N
KCtot exp [−tACQ(

f

T ∗
2

+ d
f 3

3
)] exp [−τ + tm

T ∗
2

− df 2(τ − 2
3

δ)], (7.33)

dans laquelle il faut substituer Ctot par le terme correspondant obtenu précédemment.
Nous pouvons donner les règles suivant pour optimiser l’imagerie des gaz rares par écho
de gradient :

• Le temps de répétition doit être choisi le plus court possible.

• Pour des systèmes de spins à l’équilibre thermodynamique, l’angle de Ernst doit
être choisi pour l’impulsion d’excitation.

• Pour des systèmes de spins prépolarisés, l’angle d’impulsion peut être optimisé en
utilisant la méthode des angles variables. Si les moyens techniques ne permettent que
des angles constants, l’angle optimal est donné par α = π

2
√

N
, où N = Ny · Nz · NA,

le nombre total d’excitations.

En pratique, la technique d’écho de gradient entraîne une baisse de S/B considérable dans
les cas où T ∗

2 ∼ τ ou (df 2)−1 ∼ τ . Pour l’hélium–3, en supposant que D = 1 cm2s−1 et que
τ ∼ 1 ms, cette condition est remplie pour des résolutions spatiales inférieures à 2 mm.
Dans ce cas, il est nécessaire de respecter les règles suivantes :

• Le temps de déphasage et le temps de commutation de gradients doivent être ajus-
tés à leurs valeurs minimales permises par les performances techniques du système
d’imagerie afin d’optimiser le S/B.
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• L’écho devrait être placé le plus tôt possible dans la fenêtre d’acquisition afin d’éviter
l’effet d’augmentation du signal aux bords de l’objet et afin d’optimiser le S/B.
L’acquisition de demi-échos en combinaison avec le calcul de la moitié manquante
est avantageuse au niveau de la pondération de l’espace réciproque car le centre de
l’espace réciproque ne subit aucune atténuation par l’influence de la diffusion.

Pour des situations, où T ∗
2 ≪ τ ou (df 2)−1 ≪ τ , l’utilisation de cette séquence est décon-

seillée.

7.2.2 Multi-écho de gradient

Afin d’exploiter un maximum d’aimantation transversale, il pourrait être avantageux de
refocaliser plusieurs échos de gradient après une seule excitation rf et de les sommer après
l’acquisition. Une telle séquence (multi-écho de gradient) est représentée figure 7.7.
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Figure 7.7 – Séquence multi-écho de gradient. NE échos sont refocalisés après une excitation
afin de les sommer après l’acquisition.

En ce qui concerne la sélection de tranche et le codage de phase, les résultats obtenus
pour la séquence d’écho de gradient sont applicables. Nous allons analyser le S/B obtenu
avec cette séquence en présence de diffusion. Pour les calculs, supposons que les échos
sont refocalisés au centre de chaque fenêtre d’acquisition. Ici, un décentrage des échos
par ajustement du gradient de déphasage (G1) comme suggéré précédemment ne fournit
aucun avantage, car les échos pairs sont antisymétriques par rapport aux échos impairs,
c’est-à-dire, si le premier écho est placé dans la première moitié de la fenêtre, les échos
pairs se trouvent dans la seconde moitié. Un éventuel gain en signal des échos impairs est
donc compensé par une perte des échos pairs. Nous allons donc supposer que le gradient
de déphasage a la même amplitude que le gradient de lecture (G1 = G2) et que le temps
de déphasage correspond à la moitié du temps d’acquisition (δ = tACQ

2
).
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En mettant δ = tACQ

2
et f = 0, 5 dans l’éq. (7.12), le S/B obtenu pour le premier écho de

gradient devient :

(

S

σ

)

1
= c−1

√

tACQKC(T1, TR, α) exp [−tACQ(
1

T ∗
2

+
d

12
) − tm(

2
T ∗

2

+
d

4
)]. (7.34)

Le S/B du nème écho peut être écrit comme suit :

(

S

σ

)

n
= c−1

√

tACQKC(T1, TR, α) exp [−ntACQ(
1

T ∗
2

+
d

12
) − ntm(

2
T ∗

2

+
d

4
)], (7.35)

car l’atténuation par diffusion et par les inhomogénéités de champ est la même d’un écho
à l’autre. L’amplitude des échos décroît alors exponentiellement avec le numéro de l’écho.
Après sommation des NE échos, le bruit est multiplié par un facteur

√
NE .

Nous pouvons écrire le S/B après sommation comme :

(

S

σ

)

tot
= c−1

√

tacq

N · NE
KCtot

NE
∑

n=1

Un = c−1

√

tacq

N · NE
KCtot

(

1 − UNE+1

1 − U
− 1

)

(7.36)

avec

U = exp [−tACQ(
1

T ∗
2

+
d

12
) − tm(

2
T ∗

2

+
d

4
)] .

Nous allons nous intéresser au comportement du S/B en fonction du nombre d’échos acquis
afin de déterminer le nombre d’échos optimal. Une solution analytique par différentiation
de l’équation (7.36) n’étant pas possible, nous allons représenter graphiquement le S/B en
fonction du nombre d’échos et de la résolution ∆x afin de le comparer au résultat obtenu
pour la séquence d’écho de gradient. Nous allons supposer que T ∗

2 ≫ d−1. La figure 7.8
montre le comportement du S/B pour plusieurs résolutions. Le changement du facteur K
dû à la variation de la résolution a été pris en compte. Le temps d’acquisition supposé ici
est de 3,2 ms.



82 Chapitre 7. Imagerie RMN des gaz

10 20 30
0

1

2

3

4

NE

(a) ∆x = 0, 6 cm

10 20 30
0.00

0.50

1.00

1.50

2.00

NE

(b) ∆x = 0, 4 cm

10 20 30
0.00

0.20

0.40

0.60

0.80

1.00

NE

(c) ∆x = 0, 2 cm

10 20 30
0.000

0.020

0.040

0.060

0.080

0.100

NE

(d) ∆x = 0, 11 cm

Figure 7.8 – Rapport signal sur bruit en fonction du nombre d’échos NE pour une séquence
multi-écho de gradient. L’échelle des abscisses est identique à celle de la figure 7.1. On constate
une décroissance du nombre d’échos optimal avec la résolution.

La figure 7.8 montre que pour les paramètres de notre expérience (∆x = 0, 11 cm), le
nombre d’échos donnant le meilleur S/B est égal à 1. L’acquisition de plusieurs échos est
donc inutile avec ces paramètres. Seulement pour des résolutions inférieures à 1 mm, la
séquence multi-écho de gradient peut améliorer le S/B.
La figure 7.9 représente la situation pour différents temps d’acquisition et une résolution
de 0,4 cm.
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Figure 7.9 – Pour une résolution de 0,4 cm, le nombre d’échos optimal croît lorsque le temps
d’acquisition est réduit.

La figure 7.9 montre une augmentation du nombre d’échos optimal lorsque le temps
d’acquisition est réduit. Il est cependant mieux d’acquérir moins d’échos avec un temps
d’acquisition plus long. En comparaison avec la figure 7.1 on déduit que l’acquisition d’un
seul écho placé dans la première moitié de la fenêtre d’acquisition donne un S/B bien
supérieur à celui de la séquence multi-écho de gradient. Notons que le résultat seraient
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Figure 7.10 – Séquences d’imagerie par écho de spin (a) généralement installée sur les systèmes
d’imagerie standards et (b) en version modifiée. La séquence (a) est plus sensible aux effets de
diffusion que la technique d’écho de gradient présentée avant. Pour la version (b), l’effet de
diffusion est identique à celui observé avec une séquence d’écho de gradient.

encore plus en défaveur de cette séquence pour des valeurs de T ∗
2 courtes.

Résumé

Pour des résolutions inférieures à 1 mm, l’acquisition de plusieurs échos de gradient après
une seule excitation n’est pas une méthode adaptée à l’imagerie de l’hélium–3 gazeux.
Il faut noter que pour l’imagerie des poumons, le coefficient de diffusion apparent due
à la structure alvéolaire des poumons est inférieur au coefficient de diffusion libre D ce
qui augmente le paramètre d. Mais dans ce cas, les valeurs de T ∗

2 extrêmement courtes
empêchent quand même une utilisation efficace de cette séquence.
Comme pour la séquence écho de gradient, les résultats dépendent du paramètre d’échelle
d = (2π)2D

∆x2 . Puisque le xénon gazeux possède un coefficient de diffusion environ 25 fois
plus petit que celui de l’hélium, les résultats obtenus ici s’appliquent à des résolutions
spatiales environ 5 fois plus petites. Pour des applications où T ∗

2 est long devant le temps
d’acquisition, la refocalisation de plusieurs échos de gradient peut être avantageux pour
le xénon. En ce qui concerne l’aimantation longitudinale, les règles d’optimisation sont
les mêmes que pour la séquence d’écho de gradient.

7.2.3 Écho de spin

En absence de diffusion, les méthodes d’écho de spin sont caractérisées par une faible
sensibilité aux effets d’inhomogénéité de champ. Une impulsion de refocalisation induit
un rephasage des spins au centre de l’écho de spin qui coïncide avec l’acquisition du centre
de l’espace réciproque. Il est cependant nécessaire d’optimiser la technique pour l’utiliser
pour l’imagerie des gaz rares. Deux versions de séquences d’imagerie par écho de spin sont
utilisées. La version la plus courante est représentée figure 7.10 (a).
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Dans cette version, le codage de phase et le prédéphasage par le gradient de lecture sont
appliqués avant l’impulsion de refocalisation. Par conséquent, la durée τ est augmentée
par rapport à la durée τ dans la séquence d’écho de gradient et dépendante du temps
d’écho. Cela conduit à une atténuation plus forte par rapport à la séquence d’écho de
gradient. La séquence peut cependant être modifiée de la façon suivante :
Avec la version représentée dans la figure 7.10 (b), le codage de phase et le prédéphasage
sont effectués après l’impulsion de refocalisation. En ce qui concerne la diffusion, cette
séquence est identique à la technique d’écho de gradient mis à part une atténuation sup-
plémentaire par le gradient appliqué pendant l’impulsion de refocalisation. En négligeant
cette atténuation, le S/B après une excitation s’écrit :

S

σ
=

√

tACQ

N
KCtote

− TE
T2 exp [−tACQd

f 3

3
] − df 2(τ − 2

3
δ)], (7.37)

Le temps d’écho n’a aucune influence sur l’atténuation par diffusion sauf en présence
d’inhomogénéités de champ.
En résumé, la séquence d’imagerie par écho de spin proposée montre la même sensibilité
aux effets de diffusion que la méthode d’écho de gradient. Par ailleurs, pour l’imagerie des
poumons (présence de forts gradients de champ induits par la différence de susceptibilité
air-tissu :T ∗

2 < τ), la méthode d’écho de spin est mieux adaptée. Dans ce cas, le temps
d’écho doit être ajusté à la valeur minimum afin de réduire l’atténuation par la diffusion.

Résumé

La séquence écho de spin est avantageuse dans des cas où T ∗
2 < τ . Pour son application

à des systèmes de spins prépolarisés, il est cependant nécessaire d’ajuster précisément
l’angle de l’impulsion de refocalisation à π afin d’éviter une destruction supplémentaire
d’aimantation par cette impulsion. Cela peut introduire des difficultés pour des applica-
tions in vivo, où un ajustement exact des impulsions est souvent pas difficile. L’analyse
précédente montre que les mêmes règles que pour la séquence d’écho de gradient doivent
être respectées afin d’optimiser l’acquisition. De plus, nous pouvons donner les points
suivants :

• Le temps d’écho devrait être minimisé.

• Pour des systèmes à l’équilibre thermodynamique, l’angle de l’impulsion d’excitation
devrait être π − αE, où αE est l’angle de Ernst 2.

• pour des systèmes prépolarisés, l’angle optimal est de π − π
2
√

N
.

• Le prédéphasage et le codage de phase devraient être effectués après l’impulsion de
refocalisation.

7.2.4 Multi-écho de spin

De la même façon que pour la méthode d’écho de gradient, on peut refocaliser plusieurs
échos de spin après une seule excitation afin de sommer les signaux.

2. Ceci est valable si TR ≪ T1
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Figure 7.11 – Séquence multi-écho de spin. Plusieurs échos de spin sont refocalisés après une
seule excitation.

Le S/B obtenu après une excitation peut être obtenu par un traitement similaire à celui
de la séquence multi-écho de gradient (cf. éq. (7.36)) :

S

σ
= c−1

√

tACQ

N · NE
KCtot

(

1 − UNE+1

1 − U
− 1

)

. (7.38)

avec

U = exp [−tACQ
d

12
− (tm +

tπ

2
)
d

4
)−] · exp [− 1

T2

(2tACQ + 2tm + tπ)] ,

où tπ représente la durée de l’impulsion de refocalisation qui conduit à une atténuation
de signal supplémentaire en présence de diffusion.
Pour les gaz, le second terme est négligeable car les valeurs de T2 des gaz rares sont supé-
rieures à la seconde ([Saa95],[Kob99]). Comme pour la séquence multi-écho de gradient,
l’utilité de la séquence multi-écho de spin dépend donc de la résolution souhaitée. Pour
des courtes valeurs de T ∗

2 et des basses résolutions (pour l’hélium–3 : ∆x > 1 mm), cette
séquence présente un avantage car pour des échos de spin, les inhomogénéités de champ
n’introduisent pas de diminution du S/B. Finalement, il faut noter que pour l’imagerie
des poumons, le coefficient de diffusion apparent peut se trouver réduit par rapport au
coefficient de diffusion libre D grâce à la structure alvéolaire des poumons. Ceci rend la
séquence multi-écho de spin encore plus efficace. Comme pour la séquence d’écho de spin,
un ajustement exact des impulsions de refocalisation est indispensable surtout pour les
systèmes prépolarisés. En supposant que les impulsions de refocalisation sont ajustées et
que le nombre d’impulsions de refocalisation est pair, l’impulsion d’excitation doit être
ajustée à un angle de αE pour un système à l’équilibre thermodynamique et de αopt pour
un système prépolarisé. Pour un nombre impair d’impulsions de refocalisation, l’angle
d’excitation optimal est de π − αE ou π − αopt, respectivement.
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7.2.5 EPI et RARE

L’imagerie écho planar (EPI, [Man78]) est une séquence d’imagerie ultra-rapide qui, pour
de nombreuses applications, permet en principe l’échantillonnage des deux dimensions de
l’espace réciproque après une seule excitation rf. La figure 7.12 montre un schéma de la
séquence.
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Figure 7.12 – Séquence d’imagerie écho planar (EPI).

On constate que la séquence EPI se distingue de la séquence multi-écho de gradient
uniquement par le codage de phase qui est effectué entre les échos. Chaque écho
correspond ainsi à un pas de codage de phase. Le S/B obtenu avec cette séquence est
décrit par l’expression (7.36) obtenue pour la séquence multi écho de gradient avec
Ctot = M0 pour les systèmes de spin à l’équilibre thermodynamique et Ctot = MH pour
les systèmes prépolarisés, car le nombre d’excitations N est égal à 1. Le nombre d’échos
devient égal au nombre de pas de codage de phase Ny. L’atténuation par la diffusion
en présence du gradient de phase peut être négligée devant celle du gradient de lecture.
Pour l’imagerie des gaz rares, cette séquence est soumise aux mêmes contraintes que la
séquence multi écho de gradient : elle s’appliquera dans les cas où T ∗

2 est long et où la
valeur du paramètre d’échelle d permet l’acquisition de plusieurs échos. Ces conditions
sont rencontrées par exemple dans le cas de l’imagerie des gaz prépolarisés solubilisés
dans la circulation sanguine [Swa97]. Dans cette situation, la séquence permet une bonne
exploitation de l’aimantation disponible grâce à la seule impulsion d’excitation nécessaire
pour obtenir une image complète.

La séquence RARE [Hen86] se déduit de la séquence multi-écho de spin de la même façon
que EPI se déduit de la séquence multi-écho de gradient : chaque écho de spin du train
d’échos correspond à un pas de codage de phase. Le S/B de la séquence est décrit par
l’expression (7.38) obtenue pour la séquence multi-écho de spin, où il faut cependant tenir
compte des durées de codage de phase avant et après chaque impulsion de refocalisation.
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Comme pour EPI, le nombre d’excitations est égal à 1 et on a Ctot = M0 pour les systèmes
de spin à l’équilibre thermodynamique et Ctot = MH pour les systèmes prépolarisés.
Si le paramètre d est tel que l’équation (7.38) donne un optimum pour le nombre d’échos
souhaité ("basse" résolution + coefficient de diffusion réduit), cette séquence permet de
raccourcir le temps d’imagerie total considérablement. Pour des systèmes prépolarisés
qui seraient caractérisés par des valeurs de T1 inférieures au temps d’imagerie avec des
séquences multi-excitations, cela permet d’éviter la destruction de l’aimantation longitu-
dinale par relaxation pendant la durée d’acquisition de l’image.

7.2.6 Projection–reconstruction

La méthode de projection–reconstruction (PR) représente une autre approche du codage
de la deuxième ou troisième dimension d’imagerie. Avec cette méthode, on acquiert plu-
sieurs signaux en présence d’un gradient de lecture dont l’orientation subit une rotation
avant chaque nouvelle excitation. L’espace réciproque est donc échantillonné de façon ra-
diale. Nous allons ici discuter d’une séquence PR particulièrement simple dont le schéma
est représenté figure 7.13.
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(b)

Figure 7.13 – Séquence projection–reconstruction. (a) Schéma de la séquence. L’orientation
du gradient de lecture est modifiée avant chaque impulsion. Le temps tw séparant la fin de
l’impulsion et le début de l’acquisition est ainsi très court. (b) Schéma de l’acquisition dans
l’espace réciproque. Après chaque excitation, Nr points du signal Si(t) sur un rayon de l’espace
réciproque sont acquis. Avant chaque excitation, l’angle d’orientation θ du gradient de lecture
est incrémenté jusqu’à θ = 2π).

Le signal acquis après chaque excitation est similaire à celui acquis avec la séquence
d’écho de gradient pour f = 0. Une importante différence par rapport aux méthodes par
transformée de Fourier est l’absence du codage de phase. De plus, la séquence présentée
ne comporte pas de sélection de tranche. L’acquisition est ainsi effectuée immédiatement
après l’impulsion d’excitation. Le premier point acquis représentant le centre de l’espace
des k ne subit par conséquent aucune atténuation ni par diffusion ni par les inhomogénéités
du champ principal. Le S/B obtenu avec chaque acquisition peut être écrit comme

S

σ
=

c−1

√
2

√

tACQ

N
KCtot , (7.39)
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où le facteur 1√
2

a été introduit pour tenir compte de la diminution du signal par l’acqui-
sition dissymétrique de l’espace des k. L’indépendance du S/B vis-à-vis de d et de T ∗

2 est
un grand avantage pour l’imagerie des poumons.
Pour l’imagerie à deux dimensions, une sélection de tranche par une impulsion sélective en
présence d’un gradient de tranche nécessiterait une refocalisation du gradient de tranche.
Ceci introduirait un délai supplémentaire entre l’impulsion d’excitation et le début de
l’acquisition et l’avantage de cette séquence par rapport à la technique d’écho de gradient
disparaîtrait. Une solution alternative pour réaliser une sélection de tranche est la satura-
tion du volume extérieur de la tranche souhaitée pour l’imagerie. Ceci nécessite cependant
des courtes durées totales d’imagerie pour éviter l’élargissement du profil de la tranche
pendant l’imagerie.
La séquence de projection-reconstruction peut également être réalisée à trois dimensions
en introduisant un deuxième axe de rotation pour le gradient de lecture (cf. chapitre 9).
En ce qui concerne l’aimantation longitudinale, les règles d’optimisation spécifiées pour
la séquence d’écho de gradient s’appliquent également ici.
Pour un système prépolarisé, il est intéressant de comparer le S/B obtenu lors de l’ima-
gerie à deux dimensions par rapport à celui à trois dimensions.
Supposons l’imagerie 3D avec Nr points par projection et Nφ · Nθ projections autour des
axes z et y, respectivement. Le calcul du S/B nécessite la connaissance de la taille des
voxels. Pour les méthodes de PR, la définition précise des résolutions nominales ∆x, ∆y
et ∆z est cependant difficile à cause de l’échantillonnage polaire de l’espace réciproque.
Pour des raisons de simplicité, nous allons donc définir la taille des voxels comme pour
les méthodes de Fourier par ∆x = R/Nr, ∆y = R/Nφ et ∆z = R/Nθ, où R est le champ
d’observation dans la direction du gradient de lecture : R = fAD/Gr.
Si l’angle d’excitation est fixé et optimisé (α = π

2
√

NφNθ
), le S/B dans l’image 3D est

donné par

(

S

σ

)

3D
= 0, 9MHc−1

√

tACQK ′∆x∆y∆z (7.40)

où nous avons remplacé K par K = K ′∆x∆y∆z. Pour une image à deux dimensions, le
nombre de plans de projections Nθ est égal à 1 et si l’on n’effectue pas de sélection de
tranche, on obtient

(

S

σ

)

2D
= 0, 9MHc−1

√

tACQK ′∆x∆yR . (7.41)

Par contre, pour une épaisseur de tranche de ∆z, le volume dans lequel l’aimantation est
disponible diminue d’un facteur ∆z/R. On obtient par conséquent le même S/B pour
l’imagerie 2D avec une épaisseur de tranche de ∆z que pour l’imagerie 3D avec une
résolution égale à ∆z dans la troisième dimension.

En général, cette séquence s’appliquera dans des conditions où T ∗
2 est court et où un

ajustement précis des impulsions de refocalisation d’écho de spin serait difficile. Pour
l’imagerie pulmonaire de l’hélium–3 prépolarisé, où l’on se trouve dans ces conditions, la
séquence PR est particulièrement avantageuse.
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7.3 Résumé

Le choix de la séquence d’imagerie dépend de l’application souhaitée. Dans un cadre
bioclinique, les applications potentielles peuvent être divisées en trois groupes :

• Imagerie de grandes cavités à l’aide des gaz rares
Ce point concerne par exemple l’imagerie de la cavité orale ou des voies aériennes
supérieures [Alb96]. Dans ces conditions, les valeurs de T ∗

2 sont relativement
longues (T ∗

2 ≫ τ). Selon la résolution souhaitée, on utilisera la séquence d’écho
de gradient si (df 2)−1 ≪ τ . La séquence d’écho de spin exposée conduit au
même résultat dans ces conditions avec néanmoins la difficulté supplémentaire de
l’ajustement des impulsions de refocalisation. Si de bonnes résolutions spatiales
sont nécessaires et (df 2)−1 > τ , il est conseillé d’utiliser la séquence de PR exposée
précédemment. L’utilisation de méthodes à multiples échos (comme l’imagerie écho
planar EPI [Man78], RARE [Hen86], multi écho de spin ou multi écho de gra-
dient) est utile pour l’hélium–3 si ∆x > 1 mm et pour le xénon–129 si ∆x > 0, 2 mm.

• Imagerie pulmonaire à l’aide des gaz rares
Dans les poumons, les temps de relaxation T ∗

2 sont courts par rapport à ceux du
cas précédent et comparables à τ . Pour l’imagerie pulmonaire des gaz prépolarisés,
il est conseillé d’utiliser la méthode de PR, si la durée totale d’imagerie nécessaire
n’excède pas T1. Si de telles conditions ne sont pas remplies, une séquence du type
RARE peut améliorer le résultat grâce à une durée d’acquisition d’image inférieure
et un nombre d’impulsions d’excitation réduit. Néanmoins, un gain par rapport
à la séquence PR peut seulement être obtenu si la résolution souhaitée n’est pas
trop haute (paramètre d dans l’équation (7.38)). Par ailleurs, l’utilisation efficace
de RARE nécessite un ajustement précis des impulsions de refocalisation.
Pour l’imagerie pulmonaire des gaz à l’équilibre thermodynamique, la faible aiman-
tation disponible interdit les hautes résolutions spatiales. Par contre, l’aimantation
longitudinale est récupérable après destruction. Nous suggérons donc l’emploi d’une
séquence du type multi-écho de spin afin d’obtenir la meilleure sensibilité. Nous
discuterons de cette situation dans le chapitre 8 de ce travail.

• Imagerie des gaz rares en solution
Nous avons mentionné l’intérêt potentiel de l’imagerie des gaz rares solubilisés dans
le sang. Dans des solutions, le coefficient de diffusion des atomes solubilisés est si-
milaire à celui du solvant. L’influence de la diffusion sur le S/B est donc négligeable
contrairement à ce qui a été observé pour l’imagerie des gaz. Les valeurs de T ∗

2 sont
comparables à celles rencontrées en imagerie RMN bioclinique classique. La densité
de spin des gaz rares en solution étant encore plus faible qu’à l’état gazeux, l’ima-
gerie des noyaux solubilisés à l’équilibre thermodynamique est donc difficile à cause
de la très faible aimantation disponible. À l’état prépolarisé, une bonne exploitation
de l’aimantation transverse après chaque excitation peut être obtenue en utilisant
la séquence d’écho de gradient, car l’atténuation par diffusion est faible et les va-
leurs de T ∗

2 permettent la refocalisation efficace de plusieurs échos. L’utilisation de
l’équation (7.36) permet de calculer le nombre optimal d’échos pour cette séquence.
Si l’ajustement exact des impulsions de refocalisation est possible, une séquence
multi-écho de spin permet d’exploiter encore mieux l’aimantation disponible car la
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valeur de T2 des gaz rares en solution est de l’ordre de plusieurs secondes [Alb92]. Si
la durée d’imagerie avec ces techniques excède T1 (qui est de l’ordre de 30 s), il est
conseillé d’utiliser des séquences du type EPI ou RARE afin de diminuer l’influence
de la relaxation longitudinale pendant l’imagerie.

Il est important de noter que pour l’imagerie des poumons, on se trouve souvent dans
des conditions où la diffusion des atomes du gaz est restreinte. Pour certains paramètres
d’imagerie, les barrières de diffusion peuvent changer la valeur du coefficient de diffusion
apparent (cf. chapitre 8 et [Dar97]). Ceci peut changer les résultats obtenus ici en faveur
de temps d’acquisition plus longs et d’un nombre d’échos optimal plus grand pour la
séquence multi écho de spin.



8 Étude in vivo d’un poumon de rat par
IRM de l’hélium–3

8.1 Introduction

Une des applications importantes de la RMN des gaz hyperpolarisés est l’imagerie pulmo-
naire. Un grand nombre de travaux ont été publiés concernant l’imagerie RMN des pou-
mons humains et animaux. Depuis l’introduction des gaz hyperpolarisés, plusieurs groupes
utilisent de l’hélium–3 (chez l’homme : [Ebe96], [Mac96], chez l’animal : [Bla96]) et du
xénon–129 (chez l’homme : [Mug97], chez l’animal : [Alb94], [Wag96]) pour leurs études.
Mais les travaux sur les gaz hp ont également stimulé les recherches sur l’imagerie RMN
pulmonaire des protons ([Sha97], [Ede96]) dont la faisabilité était connue (e.g. [Ber91]).
Le choix du noyau utilisé en imagerie dépend du type d’application (e.g. étude des es-
paces respiratoires ou du fonctionnement du système capillaire). Ce chapitre est dédié à
l’imagerie de l’hélium–3 des poumons du rat. Le but est ici de présenter les résultats de
l’exploration systématique des propriétés biophysiques de l’hélium–3 dans les poumons
du rat. L’objectif est évidemment l’optimisation des méthodes d’imagerie RMN.
Le dispositif d’hyperpolarisation de gaz étant en cours de montage, nous avons com-
mencé par étudier les propriétés de l’hélium–3 dans les poumons d’un rat en utilisant de
l’hélium–3 à l’équilibre thermique (cf. section 3.2). Compte tenu de la valeur de certains
paramètres concernant la RMN, nous avons suggéré une méthode d’imagerie, dénommée
PROMES, adaptée à l’imagerie pulmonomaire des gaz. Il est montré que la sensibilité de
la séquence d’imagerie RMN PROMES est supérieure à celle d’autres techniques. Elle a
en effet permis d’acquérir des images RMN des poumons avec du gaz 3He à l’équilibre
thermique et donc avec une polarisation environ 104 fois plus faible que celle utilisée en
moyenne avec des gaz hp.

8.2 Anatomie des poumons

Les poumons sont composés d’un arbre bronchique et d’alvéoles qui se trouvent aux
extrémités des ramifications terminales de cet arbre. Dans le poumon humain, on compte
environ 300 millions d’alvéoles dont le diamètre est de l’ordre de 0,3 mm. Les alvéoles
sont entourées d’un réseau de capillaires pulmonaires très dense permettant les échanges
gazeux avec le sang. La surface globale des alvéoles est d’environ 100 m2. En raison de
cette importante surface, les échanges gazeux se font par diffusion : le CO2 solubilisé
parvient du sang aux alvéoles tandis que l’O2 inspiré diffuse des alvéoles dans le sang. La
structure anatomique des poumons implique trois conséquences pour l’imagerie RMN :

1. Le volume des poumons comporte 20 % de tissu et 80 % d’air [Sha97]. Cette faible
densité tissulaire induit une faible aimantation des protons par unité de volume ce
qui rend l’imagerie 1H RMN des poumons difficile et incite ainsi à utiliser des gaz
rares hp.

91
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2. La susceptibilité magnétique du tissu pulmonaire est différente de celle du gaz pré-
sent dans les cavités. Cela induit de forts gradients de champ lors de l’application
d’un champ magnétique. Par conséquent, les valeurs du temps de relaxation T ∗

2 sont
très courtes comparées aux valeurs habituelles, par exemple dans le cerveau. Cela
représente une difficulté pour l’imagerie RMN des protons mais également pour celle
des gaz rares.

3. Pour les atomes du gaz utilisé pour l’imagerie, les parois des cavités pulmonaires
représentent des barrières de diffusion. Ceci peut diminuer le coefficient de diffusion
apparent du gaz.

Ainsi, la mise en place de techniques d’imagerie nécessite la connaissance de certains
paramètres physiques de l’hélium–3 dans les poumons, tels que les valeurs de T1, T ∗

2 et
du coefficient de diffusion apparent.

8.3 Mesure de T ∗
2 et T1 dans les poumons d’un rat

Nous avons mesuré T1 et T ∗
2 dans les poumons de rat. La connaissance de la valeur de

T ∗
2 est importante pour l’ajustement du temps d’acquisition par excitation. De la même

façon, la connaissance de T1 permet l’ajustement du temps de répétition. Puisque la valeur
de T1 présente de fortes variations en présence d’oxygène, il n’est pas possible d’estimer
sa valeur dans les poumons du rat sans mesure expérimentale in vivo. Les expériences ont
été effectuées en utilisant le système RMN décrit dans l’annexe A en combinaison avec la
sonde double-résonnante (cf. annexe B).

8.3.1 Système de respiration

Pendant les expériences, le rat a été ventilé mécaniquement à l’aide d’un cathéter placé
dans la trachée (trachéotomie) afin de préserver l’étanchéité du système respiratoire. Un
schéma du système est représenté dans la fig. 8.1.

T

vers hélium-3

vers

respirateur

zone sensible rf

Figure 8.1 – Système de respiration artificielle : Ce système permet de délivrer au choix un
mélange air et halothane en respiration continue ou de l’hélium–3 pur après arrêt du respirateur
(apnée pendant les mesures RMN). La pression maximale de l’hélium–3 peut être ajustée par le
détendeur de la bouteille.

Une vanne T est directement raccordée au cathéter respiratoire permettant au choix
l’administration de l’hélium–3 ou la respiration mécanique normale à l’aide du respirateur.
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La distance entre le cathéter et l’entrée de l’hélium a été choisie la plus courte possible
afin de réduire le volume d’air. À l’entrée du respirateur, un système de mélange d’air,
oxygène et halothane permet de régler les concentrations gazeuses du mélange délivré à
l’animal. Le respirateur et la bouteille d’hélium–3 ont du être éloignés de l’aimant (plus
de 2 m) en raison de la présence de pièces ferromagnétiques.

8.3.2 Préparation du rat

Le rat est maintenu sous anesthésie (halothane 1%). Après la trachéotomie et la connexion
du cathéter au système de respiration, le rat est positionné dans la sonde rf et une dose
de curare est administrée pour supprimer le mécanisme de respiration automatique de
l’animal. La sonde est ensuite placée dans l’aimant. Grâce à une conception double–accord
de la sonde rf (cf. Annexe B.1), le repérage anatomique des poumons peut être effectué
en acquièrant des images protons. Nous avons utilisé une séquence d’écho de gradient
avec les paramètres suivants :

TR TE FOV ∆z Nx x Ny

100 ms 11 ms 7 x 7cm2 5 mm 128 x 64

À l’aide de ces images, le rat est positionné de façon à ce que ses poumons se trouvent au
centre de l’aimant. Le signal de précession libre de protons est utilisé afin de déterminer
la fréquence de résonance exacte des protons. À partir de cette valeur, la fréquence
de résonance de l’hélium est calculée selon fHe = γHe

γH
fH . Ensuite, la chaîne rf du

spectromètre est connectée à la partie 3He de la sonde qui est ensuite accordée à la
fréquence de résonance de l’hélium–3 et adaptée à 50 Ω.

8.3.3 Méthodes de mesure

Afin de déterminer T ∗
2 , un signal de précession libre de l’hélium–3 est acquis. La largeur

de la raie de résonance ∆f de l’hélium–3 est mesurée. Elle est liée au temps de relaxation
T ∗

2 par la relation T ∗
2 = (π∆f)−1. T1 est déterminé par une méthode de saturation–

récupération.

8.3.4 Protocole expérimental

L’administration du gaz et les mesures RMN ont été effectuées selon le protocole suivant :

durée respiration mesures RMN

15 min air/halothane –
20 min O2 pur/halothane –
1 min 3He lavage 3 cycles –
5 min 3He apnée mesure T ∗

2 , T1

15 min air/halothane –
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8.3.5 Résultats

La figure 8.2 (a) montre un spectre typique d’hélium–3 dans les poumons de rat obtenu
en une seule acquisition. La largeur de raie varie généralement entre 300 et 800 Hz. T ∗

2

est donc de l’ordre de 1 ms.
La figure 8.2 (b) montre les points expérimentaux acquis lors de la mesure de T1 ainsi
que l’ajustement par moindres carrées de la courbe S = S0[1 − exp (−TR

T1

)] sur les points
expérimentaux. Nous avons trouvé des valeurs de T1 comprises entre 7 s et 40 s selon le
contenu en oxygène résiduel dans les poumons avant administration de l’hélium–3.

(a) (b)

Figure 8.2 – (a) Spectre typique de l’hélium–3 dans les poumons de rat. Le spectre a été obtenu
en une seule acquisition. Sa largeur est typiquement entre 300 et 800 Hz. (b) Mesure de T1 dans
les poumons de rat. Le résultat de l’ajustement par moindres carrés (ligne continue) est pour
cette expérience de T1 = 7 s. Triangles : Intensités des signaux mesurés.

8.3.6 Discussion

La valeur très courte de T ∗
2 dans les poumons a deux conséquences :

1. Pour des séquences d’écho de gradient, le temps d’écho doit être court par rapport
à T ∗

2 afin d’éviter des pertes de signal importantes (cf. Ch. 7). En pratique, ceci est
difficile à réaliser à cause des temps de commutation du système de gradients et de
sa puissance limitée. En effet, le système utilisé pour ces études possède un temps
de commutation minimum de 400 µs. Une séquence d’écho de gradient nécessite
au moins deux commutations entre l’impulsion et l’acquisition de l’écho. Le temps
d’écho ne peut par conséquent être plus court que 800 µs. Le signal serait dans ce
cas atténué de plus de 50% en début d’acquisition.
Par conséquent, il est préférable d’employer une séquence d’écho de spin, car dans ce
cas les déphasages du signal induits par les inhomogénéités du champ principal sont
refocalisés. Le temps d’écho doit cependant être ajusté en considérant l’atténuation
du signal par diffusion.

2. Le temps d’acquisition (après excitation ou refocalisation par rf) doit être ajusté
par rapport à T ∗

2 . Avec T ∗
2 = 1 ms, le temps d’acquisition optimal serait 2,52 ms

dans le cas d’un écho de spin et 1,26 ms dans le cas d’un écho de gradient [Poh97].
Afin d’exploiter au mieux l’aimantation transversale créée par l’excitation, il est
avantageux d’acquérir plusieurs échos de spin après excitation du système de spins
car, compte tenu des fortes valeurs attendues pour T2, le signal peut être refocalisé
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plusieurs fois par des impulsions de refocalisation (multi écho de spin). L’atténuation
du train d’échos est alors gouverné par la diffusion des atomes entre les impulsions
de refocalisation (cf. Ch 7).

8.4 IRM hélium–3 des poumons de rat

8.4.1 Méthode d’imagerie

La séquence PROMES

Suite à la discussion précédente, une séquence multi écho de spin et un codage de l’espace
de type projection–reconstruction (PR) ont été choisis. Dans la suite de ce chapitre nous
appellerons cette séquence PROMES (PROjection reconstruction Multi Échos de Spins).
Elle est représentée figure 8.3.

rf

Gr

90 180 180 180

Figure 8.3 – Séquence projection–reconstruction multi-échos de spin (PROMES). À chaque
excitation, l’orientation du gradient Gr est modifiée pour acquérir une nouvelle projection. La
refocalisation de plusieurs échos de spin après une excitation permet d’exploiter de manière
optimum l’aimantation transversale produite par l’excitation, notamment en présence de forts
gradients de susceptibilité.

Dans cette séquence, un train de N échos est acquis après chaque impulsion d’excitation.
Le principe de la projection–reconstruction est basé sur l’utilisation d’un gradient de
lecture dont l’orientation est modifiée d’un angle θ = π

I
avant chaque nouvelle excitation,

I étant le nombre total de projections. Afin d’éviter des commutations de gradient de
champ, le gradient de lecture n’est pas éteint pendant les impulsions de refocalisation.
Cela permet un temps inter–écho très court et une bonne efficacité d’échantillonnage,
mais nécessite une puissance rf importante pour éviter des effets de "off-resonance".
En effet, pour refocaliser tous les spins présents dans le champ de vision, la durée τ180

des impulsions rf doit être courte, afin que leur spectre en fréquence soit plus large que
la fenêtre spectrale fAD utilisée : τ−1 < fAD. Le schéma de l’acquisition dans l’espace
réciproque est présenté figure 8.4 et comparé au schéma d’une séquence de type écho de
gradient (GE).
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Figure 8.4 – Acquisition des données dans l’espace réciproque avec une séquence PR (a) et une
séquence GE (b). Dans les figures de gauche, les points noirs représentent les points échantillon-
nés. Il est bien visible que pour la séquence PR, la densité d’échantillonnage décroît de l’intérieur
vers l’extérieur alors que la séquence GE échantillonne l’espace des k avec une densité uniforme.
Dans les figures de droite, la densité d’échantillonnage est représentée en niveaux de gris.

Pour la séquence PROMES, après chaque impulsion d’excitation, un rayon de l’espace
des k est acquis. Sin(t) représente le signal du nème écho de la ième projection ; n allant
de 1 à N et i de 1 à I. Si l’on néglige l’influence des inhomogénéités du champ B0, les N
échos d’un train i décrivent la même trajectoire. Ce type de codage de l’espace présente
l’avantage de ne pas comporter de gradients de codage de phase. Cela évite ainsi une atté-
nuation supplémentaire du signal associée à la diffusion. L’absence de gradient de codage
de phase permet également un temps inter–écho court. La figure 8.4 montre que la densité
d’échantillonnage de l’espace des k décroît linéairement de l’intérieur vers l’extérieur de
l’espace des k. Les basses fréquences de l’espace des k sont ainsi suréchantillonnées. Cela
réduit des éventuels artefacts de mouvement au cours de l’acquisition [Glo96].

Les paramètres d’imagerie

Les paramètres d’imagerie ont été choisis compte tenu des résultats trouvés pour T1,
T ∗

2 . Par ailleurs, la durée d’apnée du rat est évidemment limitée. Le fonctionnement
normal du cerveau peut être maintenu pendant 8 min d’apnée (selon une communication
personnelle par F. Payen). Nous avons choisi les paramètres d’imagerie suivants.

TR 15 s nombre de points 16
TE 2,5 ms I (nb de projections) 32
FOV 7 x 7 cm2 N (nb d’échos) 64
τ180 100 µs fAD 10 kHz

Le temps d’acquisition par écho Tacq avec ces paramètres est de 1,6 ms. Compte tenu
des longues valeurs de T1, le temps de répétition TR =15 s a été choisi. Le temps total
d’imagerie est de 8 min correspondant à la durée admissible d’apnée chez le rat. Le plan
d’imagerie est transversal, c’est-à-dire perpendiculaire à l’axe du champ B0 et aucune
sélection de tranche n’a été effectuée. La puissance rf maximum disponible étant limitée
à 300 W, la durée des impulsions de refocalisation a une valeur relativement longue.
Néanmoins, la taille des poumons de rat est d’environ 4 x 4 cm2. Avec un champ de
vision de 7 x 7cm2 et une fréquence d’échantillonnage de 10 kHz, le signal RMN comporte
donc des fréquences sur une largeur d’environ 6 kHz. La largeur spectrale des impulsions
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( τ−1
180 = 10 kHz) est donc suffisante pour refocaliser les spins de l’hélium–3 dans les

poumons.

8.4.2 Protocole expérimental

Pour l’IRM des poumons du rat, l’animal à été préparé comme décrit dans la section 8.3.
Les expériences ont été effectuées selon le protocole suivant :

durée respiration mesures RMN

15 min air/halothane –
20 min O2 pur/halothane –
1 min 3He lavage 3 cycles –

30 s attente –
8 min 3He apnée imagerie PROMES

15 min air/halothane –

On note l’attente d’une durée d’environ 30 s entre l’administration du gaz au rat et le
début de la séquence d’imagerie, afin de permettre à l’aimantation d’atteindre son état
d’équilibre.

8.4.3 Traitement des données PROMES

Détermination du coefficient de diffusion apparent

Pour les gaz, caractérisés entre autres par de longues valeurs de T2 et de grandes valeurs
du coefficient de diffusion, l’atténuation des échos d’un train d’échos est gouvernée par la
diffusion. La séquence PROMES donne ainsi la possibilité de déterminer le coefficient de
diffusion apparent Dapp dans les poumons de rat. Puisqu’il est avantageux de connaître la
valeur de Dapp pour la reconstruction des images, nous allons effectuer sa détermination
avant la reconstruction.
L’atténuation du signal au sommet du premier écho de spin en présence d’un gradient
constant G est décrite par l’équation de Stejskal et Tanner (cf. chapitre 6) :

A = e
−TE( 1

3
π2DappG2T 2

E+ 1

T2
)

, (8.1)

où TE est le temps d’écho correspondant également au temps inter– écho. Si l’on considère
à présent l’acquisition du deuxième écho dans les mêmes conditions après un temps TE ,
l’atténuation du signal au sommet de cet écho sera également d’un facteur A par rapport
au signal du premier écho. Par conséquent, l’atténuation du deuxième écho est alors de
A2 par rapport au signal disponible à t = 0. Ainsi, chaque écho acquis est atténué d’un
facteur A par rapport au précédent, car l’aimantation transversale est de nouveau en
phase au sommet de chaque écho. Avec le gradient de lecture G = Gr, l’atténuation An

du signal au sommet du nème écho dans la séquence PROMES s’écrit alors :

An = e
−nTE( 1

3
π2DappG2

rT 2

E+ 1

T2
)

. (8.2)

La contribution de T2 à l’atténuation devient négligeable lorsque

1
T2

≪ 1
3

π2DappG2T 2
E . (8.3)
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Dans notre cas, où G = 1429 Hz.cm−1, TE = 2,5 ms et D ≈ 1,6 cm s−1, on trouve la
condition T2 ≫ 0, 015 s qui est tout à fait remplie puisque T2 est de l’ordre de T1 pour
l’hélium–3 en présence d’oxygène [Saa95], soit de l’ordre de quelques secondes. Même si les
restrictions de diffusion induisent un abaissement du coefficient de diffusion apparent d’un
facteur 50, la condition (8.3) reste vérifiée et les contributions de la relaxation transversale
statique sont négligeables. Dapp peut lors être déterminé à partir de la fonction décrivant
l’atténuation du sommet des échos.
Pour améliorer le S/B, les trains d’échos de toutes les projections i ont été sommés suivant

Sn(t) =
I
∑

i=1

Sin(t) , (8.4)

où Sin représente le signal du nème écho de la ième projection. Pour déterminer les ampli-
tudes des signaux, la transformée de Fourier de chaque signal Sn(t) a été calculée. Après
une correction de phase, les amplitudes ont été obtenues par intégration sous les profils.
Dapp a ensuite été déterminé par ajustement par moindres carrés de la fonction (8.2) aux
amplitudes des échos sommés.

Reconstruction des images

Avant la reconstruction, les échos Sin de chaque train d’échos i ont été sommés comme
suit :

Si(t) =
N ′

∑

n=1

AnSin(t) , (8.5)

où N ′ est le nombre d’échos pris en compte et An est le facteur d’atténuation pour le nème

écho calculé à partir de la fonction (8.2) avec le résultat de l’ajustement pour Dapp. Dans
l’équation (8.5), An joue ainsi le rôle d’un filtre adapté [Hoc96]. Afin d’observer le gain
en S/B obtenu par la sommation de plusieurs échos, nous avons effectué des sommations
avec à N ′ = 1, N ′ = 4, N ′ = 16 et N ′ = 64. Après ces sommations, la reconstruction
des images PR a été effectuée par interpolation des points de l’espace des k sur une grille
cartésienne. L’algorithme d’interpolation calcule la valeur de chaque point sur la grille
cartésienne en prenant une somme pondérée des deux points les plus proches de la grille
radiale (interpolation bilinéaire). Un "zérofilling" des données sur une matrice de 128 x 128
a été effectué suivi par une transformation de Fourier à deux dimensions.

Calcul de la carte de coefficient de diffusion apparent

Pour étudier la répartition spatiale de Dapp, une image de ce paramètre a été calculée.
L’algorithme de calcul de cette image est représenté sur la figure 8.5. Les N images
correspondant aux N échos des trains ont été reconstruites comme décrit précédemment.
Les images ont été interpolées par zérofilling à 64 x 64 points. Ensuite, Dapp a été calculé
par ajustement par moindres carrés pour chaque pixel de l’image dont l’intensité dépasse
un seuil

I ≥ Iseuil = cImax ,

où Imax est l’intensité maximale de la première image et c une constante comprise entre 0
et 1. Nous avons choisi c = 0,30 afin de supprimer des pixels extérieurs aux poumons qui
en fait contiennent essentiellement du bruit. Les valeurs de Dapp ont été stockées dans une
matrice de la même taille que les images. Cette matrice représente l’image de Dapp.



8.4 IRM hélium–3 des poumons de rat 99

Sn

n

Dapp(x1,y1)

Dapp(x2,y2)

(x2,y2)

(x1,y1)

1 2 nÉcho 3 4
Images

Carte de diffusion (x1,y1)(x2,y2)

Figure 8.5 – Calcul d’une image
du coefficient de diffusion appa-
rent. À l’évolution de l’intensité
de chaque pixel en fonction de
n est associée une valeur Dapp

transcrite en niveaux de gris.

nombre d'échos

Figure 8.6 – Ajustement par moindres carrés
de la fonction (8.2) (courbe) aux amplitudes des
échos mesurées (triangles). Le résultat de l’ajus-
tement est : Dapp = 0, 6 ± 0, 1 cm2s−1.

8.4.4 Résultats et Discussion

Le résultat de l’ajustement par moindres carrés du coefficient de diffusion apparent est
représenté dans la figure 8.6 avec les amplitudes des échos mesurées.
L’ajustement par moindres carrés donne : Dapp = 0, 6 ± 0, 1 cm2s−1. Dapp est clairement
inférieur à la valeur du coefficient de diffusion mesuré dans l’échantillon D = 1, 6 cm2s−1

(cf. chapitre 2). Ceci peut être expliqué par la restriction introduite par les parois des
alvéoles pulmonaires à la diffusion des atomes du gaz. Dapp est lié à la distance moyenne
l̄ parcourue par un atome pendant le temps inter–écho et donnée par [Cal91] :

l̄ =
√

6DappTE . (8.6)

Étant donné Dapp et TE , nous pouvons à l’aide de l’équation (8.6) estimer le diamètre
moyen des cavités pulmonaire : l̄ ≈ 1 mm. Or, le diamètre de la trachée du rat est
d’environ 2 mm et celui de ses alvéoles est compris entre 0,1 et 0,3 mm (selon une
communication personnelle par F. Grimbert). Cette mesure de Dapp reflétant une valeur
moyenne sur toutes les cavités, elle est cohérente avec les valeurs trouvées dans le
littérature.
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La figure 8.7 montre l’effet de la sommation pondérée.

(a) (b) (c) (d)

Figure 8.7 – Images 3He transverse du poumon de rat reconstruites à partir des sommes de
signaux pondérés : (a) N ′ = 1, (b) N ′ = 4, (c) N ′ = 16, (d) N ′ = 64.

Il est bien visible que le S/B augmente considérablement lors de la prise en compte de
plusieurs échos. L’image 8.7 (d) est à nouveau représentée dans la figure 8.8 pour effectuer
une comparaison avec l’image 1H de référence.

(a) (b)

Figure 8.8 – (a) Image 3He transverse du poumon de rat obtenue par sommation pondérée
des 64 échos acquis. (b) Image proton FLASH (128 x 64). Les deux lobes pulmonaires sont bien
identifiables ainsi que la position du cœur.

Les deux lobes pulmonaires sont bien identifiables ainsi que le contour du cœur. Néan-
moins, à cause de la faible résolution spatiale et du fait que l’image ait été acquise sans
sélection de tranche, il est difficile de reconnaître la structure exacte des lobes pulmonaires.

La figure 8.9 montre la répartition spatiale de Dapp.
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Figure 8.9 – Répartition spatiale du coefficient de diffusion apparent dans le poumons de rat.
La carte montre une valeur de Dapp élevée dans la région de la trachée, où la taille des cavités
aériennes est plus grande.

La carte montre une valeur de Dapp élevée (≈ 0,5 cm2s−1) dans la région de la trachée, où la
taille des cavités aériennes est plus grande. On constate ainsi une répartition relativement
uniforme dans les lobes pulmonaires, où la valeur est d’environ 0,1 cm2s−1.

8.5 Conclusion

Nous avons mesuré des paramètres biophysiques de l’hélium–3 importants pour l’imagerie
pulmonaire. Une séquence d’imagerie pulmonaire optimisée par rapport à ces paramètres
a été suggérée et appliquée au modèle animal. Cette séquence a permis d’obtenir des
images de bonne qualité et des informations sur le coefficient de diffusion apparent de
l’hélium–3 dans les poumons du rat. Ces images représentent les premières images des
poumons de rat obtenues avec de l’hélium–3 non–hyperpolarisé.
La qualité des images pourrait encore être améliorée en réalisant une respiration méca-
nique continue synchronisée avec l’acquisition. Un mélange d’hélium–3 et oxygène pourrait
ainsi être administré entre l’acquisition de deux projections. Ceci aurait l’avantage de le-
ver la limitation du temps total d’imagerie et permettrait donc d’accumuler plusieurs
expériences. Par ailleurs, l’aimantation de l’hélium–3 dans les poumons étant maximale
à chaque acquisition, le temps de répétition pourrait être réduit considérablement ce qui
augmenterait la sensibilité de l’expérience mais pas sa durée. Nos expériences ont été ef-
fectuées sans sélection de tranche afin de maximiser le signal. La séquence PROMES est
néanmoins tout à fait réalisable avec une procédure de sélection de tranche utilisant une
impulsion d’excitation sélective en combinaison avec un gradient de tranche.
Par ailleurs, la séquence pourrait aussi être intéressante pour l’imagerie pulmonaire du
xénon–129. Le coefficient de diffusion du xénon–129 est environ 30 fois plus petit que celui
de l’hélium–3 ce qui devrait permettre l’acquisition d’un plus grand nombre d’échos avec
une seule excitation. Par contre, le signal RMN du xénon à l’équilibre thermodynamique
est inférieur à celui de l’hélium d’un facteur 23 à cause de son rapport gyromagnétique
plus petit. Ceci est cependant partiellement compensé par une moins grande influence des
gradients de champ magnétique sur T ∗

2 car T ∗
2 = 2

γ∆B0

, où ∆B0 est la variation moyenne
du champ B0 associée aux effets de susceptibilité. Le temps d’acquisition optimal serait
alors plus long dans le cas du xénon–129. L’intérêt du xénon–129 pour l’imagerie pulmo-
naire reste cependant à démontrer.
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Pour l’application de PROMES aux gaz hyperpolarisés, il faut tenir compte du fait que
le réservoir d’aimantation est non–récupérable, car le système de spins relaxe vers l’état
d’équilibre thermodynamique. Si les impulsions de refocalisation ne sont pas correctement
ajustées, chaque impulsion détruit une partie de l’aimantation longitudinale disponible.
Dans le cas d’un gaz non–hyperpolarisé, il suffit d’attendre la relaxation du système tandis
que pour un gaz hyperpolarisé, l’hyperpolarisation est détruite. L’application de PROMES
aux gaz hyperpolarisés est donc également possible mais nécessite un ajustement correct
des impulsions de refocalisation.
Une dernière question importante à discuter est la faisabilité de l’application de cette
séquence chez l’homme en vue d’obtenir des images pulmonaires avec de l’hélium–3 à
l’équilibre thermodynamique. La durée totale d’imagerie étant actuellement de 8 min, il
faudrait effectuer l’expérience en plusieurs cycles d’apnée, ce qui pourrait produire non
seulement des artefacts de mouvement mais pourrait aussi introduire une incertitude sur
le volume inspiré. Par ailleurs, la séquence implique l’utilisation d’impulsions rf de re-
focalisation courtes et enchaînées rapidement. Ceci peut interdire son application chez
l’homme où l’absorption des champs rf dans le tissu est élevée. Pour l’application chez
l’homme, les impulsions de refocalisation devraient être plus longues afin de réduire la
puissance rf émise. Cela provoquerait un acroîssement du temps inter–écho minimum.
Néanmoins, le but de cet étude n’était pas l’imagerie pulmonaire du gaz à l’équilibre ther-
mique, mais l’optimisation d’une séquence d’imagerie en vue de son application aux gaz
hyperpolarisés. Les mesures effectuées et présentées dans ce chapitre doivent constituer
une aide pour le choix de la séquence d’imagerie en fonction des paramètres biophysiques
du gaz dans les poumons.



9 Hyperpolarisation par cryogénie

9.1 Introduction

Nous allons dans ce chapitre présenter une approche permettant un gain de polarisation
complètement différente de celle basée sur le pompage optique. Elle est basée sur une
suggestion présentée récemment par Frossati [Fro96] qui propose d’utiliser de l’hélium–3
prépolarisé à très basse température (100 mK) en état solide et à champ magnétique élevé
(≈ 10 − 20 T) pour des applications de RMN. Dans de telles conditions, on est capable
de produire des polarisations de près de 80 % pour de très grandes quantités d’hélium–3
avec des durées de polarisation de l’ordre de la journée. Jusqu’à présent, l’application de
cette technique pour des expériences RMN n’a cependant jamais, à notre connaissance,
dépassé le stade de la suggestion.
Sur une échelle de températures et de champs beaucoup plus modeste, cette méthode
devient plus simple à réaliser. Dans le cadre de ce travail, nous avons mis en oeuvre une
expérience de prépolarisation par cryogénie. De l’hélium–3 gazeux a été prépolarisé à la
température de l’hélium–4 liquide (4 K) et dans un champ de 8 T. L’hélium–3 a ensuite
été utilisé pour des expériences RMN. Ces expériences ont été réalisées en collaboration
avec Étienne Wolf et Gerard Vermeulen du Centre de Recherche sur les Très Basses Tem-
pératures (CRTBT–Grenoble).
Dans ce chapitre, les principes physiques à la base de cette technique sont rappelés. Après
la présentation de résultats expérimentaux préliminaires, nous montrons que l’imagerie
3He RMN rapide des poumons du rat est possible en utilisant cette technique de prépo-
larisation.

9.2 Bases physiques

La technique de prépolarisation est basée sur la variation de la polarisation P avec la
température T et le champ magnétique B0. Nous avons montré dans le chapitre 3 que
pour des ensembles de spins 1

2
dont la population des deux niveaux est décrit par la

distribution de Boltzmann, la polarisation est décrite par :

P = tanh

(

h̄γB0

2kT

)

. (9.1)

Pour atteindre une polarisation élevée, il faut exposer l’hélium–3 à des basses températures
et des champs magnétiques forts pendant une période de l’ordre du temps de relaxation T1

du système dans ces conditions. Le gaz doit ensuite être réchauffé jusqu’à la température
ambiante en un temps beaucoup plus court que T1. Selon l’équation (9.1), si l’on veut
atteindre des polarisations d’hélium–3 comparables à celles produites par les méthodes
de pompage optique (∼ 10 %), il est nécessaire d’abaisser la température jusqu’à ∼
100 mK en présence d’un champ de 10 T. Pour de si basses températures, l’hélium-3 se
trouve dans l’état solide et le comportement de la polarisation est cependant influencé
par des effets quantiques et ne peut plus être décrit par la théorie classique exposée

103



104 Chapitre 9. Hyperpolarisation par cryogénie

dans le chapitre 3. Pour l’hélium–3 gazeux et liquide, la polarisation à basse température
est limitée par la température de Fermi 1. En supposant un champ de 10 T, la valeur
maximum de polarisation obtenue pour l’hélium–3 liquide à 30 bar est d’environ 3% à
des températures inférieures à 250 mK. Pour l’hélium–3 solide, la localisation des atomes
dans le cristal permet cependant des polarisations plus grandes. Théoriquement, pour un
champ de 10 T et une température de 10 mK, on obtient des taux de polarisation d’environ
60%. Cependant en pratique, un grand nombre de difficultés techniques apparaissent :
la production d’hélium–3 solide nécessite l’application de très fortes pressions (environ
30 bar), le refroidissement de l’hélium–3 à des températures de l’ordre de 10 mK est
délicat, ainsi que l’extraction de l’hélium–3 prépolarisé du cryostat pour son utilisation
ultérieure dans une expérience de RMN. C’est ce dernier point qui constitue en fait la
difficulté majeure de la technique. Jusqu’à présent, aucun travail de RMN bioclinique
utilisant cette technique dans de telles conditions expérimentales n’a été rapporté dans la
littérature.
Il est cependant concevable qu’il existe des applications de la RMN de l’hélium–3 pour
lesquelles un taux de polarisation de l’ordre de 0,1% est suffisant. Dans ce cas, la réalisation
expérimentale de cette technique devient beaucoup plus simple. Nous avons vu dans le
chapitre 3 que pour des températures T > 1 K, la polarisation à l’équilibre d’un ensemble
de spins 1

2
avec un rapport gyromagnétique γ peut être décrite par la relation :

P ≈ h̄γ
B0

2kT
. (9.2)

Par exemple, si l’on plonge des cellules d’hélium–3 dans un bain d’hélium–4 liquide
(T = 4 K), on augmente la polarisation de l’hélium–3 d’un facteur 73 par rapport à la
polarisation disponible à température ambiante. Si l’on utilise simultanément un champ
magnétique deux fois plus fort que celui du système RMN, on peut atteindre un gain
en polarisation d’un facteur 146. Cette polarisation peut ensuite être utilisée dans une
expérience RMN, à condition que la durée entre le début du réchauffement et le début de
l’expérience soit courte devant le temps de relaxation T1 de l’hélium–3 . Cette condition
doit être remplie lors de l’extraction de l’hélium–3 du bain d’hélium–4 liquide comme
pendant le transport vers le système RMN.

9.3 Technique de prépolarisation

9.3.1 Cryostat et aimant de polarisation

La prépolarisation à basse température, a été effectuée à l’aide d’un cryostat à hélium–
4 liquide prêté par le Centre de Recherche sur les Très Basses Températures. La taille
du cryostat permet de l’insérer dans un aimant RMN vertical de 4,7 T et de 10 cm de
diamètre. La figure 9.1 montre le dispositif expérimental.

1. Les atomes de l’hélium–3 sont des Fermions : deux spins alignés ne peuvent pas être dans le même
état quantique. Par ailleurs, le nombre d’états quantiques accessibles diminue avec la température et de
moins en moins de spins peuvent être alignés. La polarisation atteint donc une valeur maximale qui ne
peut plus être augmentée en diminuant la température. La valeur limite théorique de polarisation est
de P = µB

kTF

, où TF est la température de Fermi qui dépend entre autre de la densité des spins. Pour
l’hélium–3 liquide, TF > 250 mK.
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Figure 9.1 – Montage du système
de prépolarisation. Le cryostat à
hélium–4 a été inséré dans l’aimant
Oxford 4.7 T du laboratoire (verti-
cal, diamètre 10 cm). Le cryostat
est constitué d’un vase (inox) rem-
pli d’hélium–4 placé dans un vase
(laiton) rempli d’azote liquide. Le
vase d’hélium–4 est fermé par un
disque. Pendant la polarisation, la
cellule a été suspendue au bout d’un
fil de nylon traversant le disque de
fermeture du cryostat. En agissant
sur le fil, la cellule a pu être entrée
ou sortie du cryostat.

9.3.2 Protocole expérimental

Après l’insertion du cryostat dans l’aimant, sa partie extérieure a été remplie d’azote
liquide. Après deux heures de refroidissement, la partie intérieure a été remplie d’hélium–
4. Ensuite, les opérations suivantes ont été effectuées

1. Insertion de la cellule dans le cryostat.

2. Attente pendant le temps de polarisation tp.

3. Remontée et sortie rapides de la cellule du cryostat.

4. Transport vers l’aimant d’imagerie RMN qui se trouve deux étages plus bas au
laboratoire.

5. Positionnement de la cellule dans l’aimant. Le temps séparant le début de l’extrac-
tion et le placement dans la sonde rf du système RMN est de l’ordre de 40 s.

6. Acquisition d’un signal de précession libre afin de déterminer la polarisation.

9.4 Expériences RMN préliminaires

Le but de ces expériences préliminaires était d’évaluer et d’optimiser un certain nombre
de paramètres importants pour l’efficacité de la prépolarisation. Elles ont éte effectuées
afin de répondre aux questions suivantes :

1. Quel est le temps de relaxation T1 de l’hélium–3 à basse température dans les
cellules en verre ? Il est en effet indispensable de connaître cette valeur de T1 afin
de déterminer le temps de polarisation nécessaire pour atteindre l’équilibre.

2. Le temps de relaxation à basse température dépend-il de l’état de la surface des
parois de la cellule ? Ce point est en effet particulièrement important car plusieurs
travaux concernant la relaxation de l’hélium–3 à basse température et à basse pres-
sion ont montré une forte diminution du temps de relaxation due à l’adsorption des
atomes d’hélium–3 sur les parois des cellules ([Lef85], [Lef88]). Des temps de relaxa-
tion bien inférieurs à la seconde ont été mesurés dans des cellules d’hélium–3 non
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traitées, la pression de l’hélium–3 étant environ 1 mbar à température ambiante. Un
temps T1 aussi court n’est évidemment pas souhaitable car la polarisation serait en-
tièrement détruite pendant le temps nécessaire au réchauffement de la cellule, temps
relativement long compte tenu des manipulations liées à l’extraction de la cellule
du cryostat et du champ de polarisation. Les auteurs de ces travaux ont néanmoins
montré qu’il était possible d’accroître le temps de relaxation en couvrant la surface
interne des cellules avec des métaux alcalins (Cs, Rb). Les mesures effectuées dans
ces conditions expérimentales ont donné des temps de relaxation élevés plus parti-
culièrement à basse température.
Pour les applications de l’hélium–3 polarisé en RMN, il est cependant souhaitable de
disposer des pressions d’hélium–3 supérieures à un bar. Or, la contribution des sur-
faces à la relaxation diminuant lorsque la pression augmente, on peut alors espérer
obtenir des temps de relaxation suffisamment longs, même à basse température.

3. Quelle est l’influence du transport de la cellule vers l’aimant RMN sur la polarisa-
tion ? En effet, pendant le transport, l’hélium–3 se trouve dans un champ magnétique
faible (champ terrestre). Les gradients de champ extérieur, résultant de la présence
de masses ferromagnétiques, ont alors une grande influence sur la relaxation.

Afin de répondre à ces questions et d’évaluer un certain nombre de paramètres importants
pour l’efficacité de la prépolarisation, nous avons effectué un certain nombre d’expériences
préliminaires.

9.4.1 Préparation des cellules

Pour vérifier l’influence du revêtement des parois de la cellule avec du rubidium sur le
temps de relaxation, deux cellules ont été préparées de la manière suivante :

1. Les deux cellules cylindriques (Pyrex, diamètre = 25 mm, longueur = 135 mm) ont
été maintenues sous vide pendant une nuit afin de permettre le dégazage des parois.

2. Les parois internes de l’une des cellules ont été recouvertes de rubidium (cf. cha-
pitre 5). Un film à éclat métallique a été visible aux parois.

3. Les deux cellules ont été remplies d’hélium–3 sous une pression d’environ 600 mbar.
4. Les deux cellules ont été scellées.

Afin de permettre l’insertion de la cellule dans le cryostat, celle–ci a été placée dans le
support représenté figure 9.2

(a) (b)

Figure 9.2 – Le support de la cellule (a) est composé de deux disques de PVC connectés par
trois vis souples en nylon. La cellule (b) peut ainsi être facilement insérée dans le support en
écartant deux des trois vis.

Ce support permet à la fois de maintenir la cellule dans le cryostat et de la protéger
pendant les différentes manipulations : entrée et sortie du cryostat.
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9.4.2 Réglages et mesures RMN préparatoires

Les mesures RMN ont été effectuées dans l’aimant 2,35 T à axe horizontal du labora-
toire avec le système d’acquisition décrit dans l’annexe A. Pour l’émission et la réception
des signaux rf, la sonde Alderman–Grant construite pour les applications de l’hélium–3
(cf. annexe B) a été utilisée.

Préparations

Avant les expériences de prépolarisation, nous avons effectué les réglages et mesures pré-
liminaires suivants :

• L’homogénéité du champ principal ainsi que la fréquence du spectromètre ont été
ajustées sur une cellule sphérique remplie avec un mélange d’hélium–3 en polarisa-
tion normale (pHe = 0.8 bar) et d’oxygène (pO2

= 0.2 bar). On admet de ce fait
que l’homogénéité du champ n’est pas perturbée significativement par le parama-
gnétisme de l’oxygène. Ce réglage, nécessitant la répétition rapide de l’acquisition
d’un signal de précession libre, serait de toute façon impossible à réaliser sur des
cellules contenant de l’hélium–3 pur à cause des valeurs de T1 trop élevées.

• Le temps de relaxation à température ambiante a été déterminé pour chaque cellule
par saturation–récupération. L’ordre de grandeur trouvé pour T1 pour chacune des
deux cellules a été d’une heure.

• Après une nuit de polarisation dans l’aimant RMN à 2,35 T, un signal de précession
libre a été acquis sur chaque cellule pour servir de référence à température ambiante.
L’angle de basculement de l’impulsion utilisé était de 20◦.

Estimation du temps de relaxation à champ terrestre

Afin d’estimer les pertes en polarisation dues à la relaxation pendant le transport, nous
avons effectué une estimation du temps de relaxation à champ terrestre. Pour cela, les
deux cellules ont été polarisées pendant une nuit dans l’aimant RMN à 2,35 T et à
température ambiante (mais non pas dans la sonde rf). L’une d’entre elles a été éloignée
de l’aimant. Elle a été laissée dans le champ terrestre pendant une durée de 15 min.
Elle a été placée dans la sonde rf et un signal de précession libre a été acquis. Cette
même procédure a été répétée avec l’autre cellule. Les amplitudes des signaux ont été
comparées avec les amplitudes des références (paragraphe précédent). Les pertes de signal
ainsi obtenues correspondent à un temps de relaxation d’eviron 20 min. Par conséquent,
on peut supposer que les pertes en polarisation pendant le transport (temps de transport
≈45 s) soient plus petites que 5%.

Expériences de prépolarisation

La procédure de prépolarisation décrite précédemment a été effectuée sur chacune
des deux cellules pour des temps de polarisation de tp = 5, 10, 15 et 35 min afin de
déterminer le temps caractéristique d’établissement de la polarisation, c’est–à–dire le
temps de relaxation T1 de l’hélium–3 à 4 K. Pour chaque expérience de prépolarisa-
tion, un signal de précession libre a été acquis en utilisant un angle de basculement de 20◦.
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9.4.3 Traitement des données

Après transformation de Fourier et correction de phase du spectre, la raie de résonance
de l’hélium–3 a été intégrée sur une largeur de 500 Hz. Les intégrales obtenues à par-
tir des expériences de prépolarisation I(tp) ont été divisées par celles obtenues sur les
spectres de références Iref acquis à température ambiante. Ce quotient représente le gain
de polarisation obtenu :

g(tp) =
I(tp)
Iref

(9.3)

Afin de déterminer le temps de relaxation à 4 K, un ajustement par moindres carrés de
la fonction

g′(tp) = g′
0(1 − e

−tp
T1 ) (9.4)

a été effectué sur les points expérimentaux g(tp). Dans cette expression, g′
0 représente le

gain de polarisation qui serait obtenu après relaxation complète.

9.4.4 Résultats

La figure 9.3 montre le spectre de référence à l’équilibre thermodynamique à température
ambiante et à 2,35 T ainsi que le spectre obtenu après prépolarisation à 4 K et à 4,7 T
pour la cellule non traitée.

(a) (b)

Figure 9.3 – (a) Spectre de référence à l’équilibre thermodynamique à température ambiante et
à 2,35 T. (b) Spectre obtenu après prépolarisation à 4 K dans un champ de 4,7 T. Ces résultats
ont été obtenus avec la cellule non traitée. Les échelles ont été normalisées par le maximum de
la raie de référence.

La figure 9.4 représente les gains mesurés en fonction du temps de polarisation pour les
deux cellules ainsi que les courbes résultant de l’ajustement par moindres carrés.
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t [min]

S [a.u.]

(a)

t [min]

S [a.u.]

(b)

Figure 9.4 – Mesure de T1 à 4 K pour la cellule non traitée (a) et pour la cellule dont les parois
sont recouvertes d’une couche de rubidium (b). Les points expérimentaux (triangles) représentent
les gains de polarisation mesurés en fonction du temps de polarisation tp. Les courbes en trait
plein résultent de l’ajustement exponentiel par moindres carrés sur les valeurs expérimentales.
On détermine ainsi T1 = 10, 5 min pour la cellule traitée et T1 = 9, 5 min pour la cellule non
traitée.

Le gain obtenu après un temps de polarisation de 35 min est de 138 pour la cellule
traitée et de 114 pour la cellule non traitée. L’ajustement donne par ailleurs les valeurs
qui seraient obtenues après relaxation complète dans le cryostat : g′

0 = 143 pour la cellule
traitée et g′

0 = 117 pour celle non traitée. Ces valeurs correspondent à des polarisations
de P0 = 0, 089% et de P0 = 0, 073%, respectivement. Le résultat de l’ajustement par
moindres carrés est T1 = 10, 5 min pour la cellule traitée et T1 = 9, 5 min pour pour celle
non traitée. Le tableau suivant regroupe ces résultats pour les deux cellules :

Cellule T1 à 4 K gain après tp=35 min g′
0 P0

traitée 10,5 min 138 143 0,089%
non traitée 9,5 min 114 117 0,073%

Ces résultats montrent par conséquent que les valeurs de T1 des deux cellules à 4 K sont
tout à fait comparables. Dans nos conditions expérimentales, aucun effet du revêtement
de rubidium n’a pu donc être constaté.

9.4.5 Discussion

Les polarisations mesurées sont proches des valeurs théoriques données par l’équation (9.2)
(Pthq = 0,091%). Un premier résultat important de ces expériences préliminaires est la
faisabilité d’expériences de prépolarisation sur les lieux d’éventuelles applications.
Les valeurs de T1 déterminées à 4 K sont sensiblement égales pour les deux cellules.
Bien que ces valeurs soient significativement réduites par rapport aux valeurs mesurées à
température ambiante (T amb

1 = 1 h), elles sont bien supérieures aux valeurs mesurées à
basse pression ([Lef85], [Lef88] : quelques secondes) et basse température. Par conséquent,
aucun traitement des surfaces internes des cellules n’est nécessaire pour la prépolarisation
de l’hélium–3 à 4 K si la pression est de l’ordre d’un bar. Cela présente l’avantage de
simplifier la mise en oeuvre de telles expériences.
On constate cependant une différence d’environ 20% entre les gains à tp = 35 min pour
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les deux cellules. Les valeurs des intégrales de référence semblent être une source d’erreur
importante, car le rapport signal sur bruit des spectres de référence est relativement
faible. La précision d’évaluation des gains de polarisation est par conséquent fortement
affectée par ces erreurs.

9.4.6 Bilan

Cette étude a apporté les réponses aux questions posées en début de chapitre. Par ailleurs,
elle a démontré la faisabilité de la prépolarisation de l’hélium–3 par cryogénie. Les résultats
encourageants de ces expériences préliminaires permettent d’envisager certaines applica-
tions RMN de cette méthode de polarisation. Cependant, l’étendue de ces applications
est limitée par les gains maximums de polarisation qui peuvent être obtenus sans accrois-
sement considérable des difficultés techniques.
Le gain obtenu peut être augmenté en réduisant la température du bain d’hélium–4 dans
le cryostat. En réduisant la pression sur le bain d’hélium–4 à l’aide d’une pompe à vide,
la température peut être réduit jusqu’à 1,2 K.
Par ailleurs, le champ de polarisation pourrait être augmenté en utilisant une bobine
supraconductrice dédiée à ce type d’expériences, qui peut être placée dans un cryostat
indépendant du système RMN. En principe, toute bobine présentant une homogénéité de
champ ∆B

B
≤ 0, 1 sur le volume de la cellule est suffisante. Ces bobines sont disponibles

chez divers constructeurs et restent relativement économiques tant que le champ n’excède
pas 8 T (bobines niobium–titane). Avec un champ de polarisation de 8 T, le gain pourrait
être augmenté d’un facteur 1,7 par rapport à nos résultats.
En tenant compte des deux types d’amélioration possibles (basse température et haut
champ de prépolarisation) et en réalisant les expériences RMN à 2,35 T, le gain de po-
larisation théorique attendu à une température de 2 K et avec une prépolarisation à 8 T
serait d’environ 500.
Afin d’évaluer les utilisations potentielles en RMN de l’hélium–3 prépolarisé pour des
applications en imagerie, il est intéressant de comparer l’aimantation volumique m entre
l’hélium–3 gazeux à pression atmosphérique et les protons dans l’eau pure à l’équilibre
thermodynamique :

mH(eau)
mHe(gaz 1 bar)

=
ρHγ2

H

ρHeγ2
He

= 4, 47 · 103 , (9.5)

où γ représente le rapport gyromagnétique de chacun des noyaux et ρ la densité de spins
correspondante. Si nous pouvions augmenter la polarisation de l’hélium–3 d’un facteur
500 par cryogénie, la densité d’aimantation initiale de l’hélium–3 gazeux serait seulement
neuf fois plus petite que celle de l’eau pure. Ne perdons cependant pas de vue que, contrai-
rement à l’aimantation des protons de l’eau, l’aimantation d’un gaz prépolarisé n’est pas
récupérable par relaxation et ne peut par conséquent être utilisée qu’une fois. Il résulte
de cela la nécessité d’adapter les séquences d’imagerie aux noyaux prépolarisés (cf. cha-
pitre 7). Néanmoins, la combinaison de telles séquences avec une forte prépolarisation
préalable permet d’envisager la réalisation d’une expérience d’imagerie des poumons chez
le rat.
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9.5 Imagerie pulmonaire de l’3He prépolarisé chez le
rat

Grâce aux résultats des expériences préliminaires et sur la base de la connaissance des pa-
ramètres physiques de l’hélium–3 intervenant dans une expérience RMN (T1, T2, T2*, D,
cf. Ch. 8), nous avons utilisé la technique de prépolarisation par cryogénie pour l’imagerie
RMN pulmonaire chez le rat. Le but est d’obtenir des images pulmonaires en associant
la prépolarisation cryogénique avec une technique d’imagerie RMN adaptée. Par ailleurs,
certains aspects importants concernant le transfert du gaz polarisé de la cellule vers les
poumons du rat ont été évalués et optimisés en vue des travaux futurs.

9.5.1 Technique de prépolarisation

Afin de réaliser cette étude dans les meilleures conditions, certains points importants
concernant la technique de polarisation ont été modifiés. Une bobine supraconductrice et
un cryostat superisolant du CRTBT ont été employés. L’ensemble est capable de produire
des champs jusqu’à 8 T et des températures de 2,2 K. Le dispositif et la cellule d’hélium–3
utilisée sont décrits en détail dans l’annexe E.

9.5.2 Procédure d’administration du gaz au rat

Pour ces expériences, l’administration du gaz a été effectuée à partir d’une cellule remplie
d’hélium–3 à une pression d’environ 2 bar. Par conséquent, le système de respiration a du
être modifié par rapport à celui décrit dans le chapitre 8, où l’hélium–3 était directement
administré à partir de la bouteille de gaz. Ici, un ballon en caoutchouc a été utilisé comme
réservoir d’hélium–3 . Ce dispositif permet de disposer d’un gaz en légère surpression, ce
qui facilite le transfert sans risquer de provoquer des lésions pulmonaires chez l’animal.
Avant chaque expérience de polarisation, le ballon est connecté à la cellule. Le ballon et
les tuyaux sont vidés d’air afin de réduire leur contenu en oxygène. Après la polarisation,
la cellule est transportée vers l’aimant RMN. La procédure d’administration de l’hélium–3
au rat est décomposée en l’ensemble des étapes suivantes
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Ballon de 
réservoir

Ballon de 
réservoir 
sous vide

Ballon de 
réservoir

Céllule 3He 
prépolarisé

(a)

(b)

(c)

vers respirateur

entrée 4He

(d)

(e)

(f)

(g)

cathéter
Poumons

(a) Le respirateur est coupé et les poumons sont lavés à plusieurs reprises avec de l’hélium–
4. (b) Pendant le lavage, la cellule d’hélium–3 prépolarisé est réchauffée dans l’aimant. On
note que le ballon réservoir connecté à la cellule est vide d’air. (c) Le ballon réservoir est
rapidement rempli d’hélium–3 et déconnecté de la cellule. (d) Il est connecté à la vanne
d’entrée du système de respiration. (e), (f) Ces étapes montrent la procédure de lavage
des poumons à l’hélium–3, les flèches indiquant les modifications de position des vannes.
(g) Les poumons sont finalement gonflés d’hélium–3 et l’animal est alors prêt pour les
expériences RMN.
Cette procédure entière nécessite environ 1 minute.

9.5.3 Mesures préparatoires

Avant les expériences, la cellule a été étuvée sous vide pendant 48 h en la chauffant
régulièrement à l’aide d’un souffleur. Après l’étuvage, la cellule a été remplie d’hélium–3
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sous une pression de 2,0 bar.

Polarisation à l’équilibre thermodynamique

Comme dans la section précédente, l’intégrale de référence de la raie d’hélium–3 ainsi
que le temps de relaxation dans la cellule ont été mesurés dans l’aimant RMN 2,35 T à
température ambiante et à l’équilibre thermodynamique. Le temps de relaxation mesuré
est supérieur à 3 heures. L’allongement de T1 par rapport aux valeurs mesurées dans les
cellules scellées s’explique par la plus grande pression du gaz dans la cellule. Les effets
de relaxation liés aux parois et ceux dûs aux gradients de champ sont en effet moins
importants à haute pression (cf. Ch. 3.4).

Mesure du gain en polarisation

Le champ de polarisation a été ajusté à 8 T. Le temps de relaxation à 4 K a été estimé
par une méthode similaire à celle décrite précédemment, et trouvé de l’ordre de 5 min.
Pour toutes les expériences suivantes, le temps de polarisation tp a donc été choisi égal
à 20 min. Le gain de polarisation a été déterminé pour les températures T = 4 K et
T = 2, 4 K en comparant les intégrales des spectres à l’intégrale du spectre de référence.
Le tableau suivant regroupe les valeurs de gain g mesurées ainsi que les valeurs de gain
g′ théoriques calculées à partir de l’éq. (9.2). P0 est la polarisation absolue calculée
à partir des facteurs de gain mesurés. P ′ est la polarisation théorique donnée par l’éq. (9.2).

T g P0 g′ P ′

4 K 208 0,13% 249 0,16%
2,4 K 371 0,23% 416 0,26%

La figure 9.5 montre le spectre de référence et le spectre obtenu après prépolarisation à
8 T et à 2,4 K.

(a) (b)

Figure 9.5 – Comparaison des spectres obtenus avec (a) la cellule à l’équilibre thermodynamique
et à température ambiante et (b) la cellule après 20 min de prépolarisation à 8 T et à 2,4 K.
L’échelle des ordonnées a été normalisée par le maximum du spectre de référence.

L’intensité de la raie obtenue après prépolarisation est en fait légèrement plus grande
que celle qui peut être calculée en utilisant le gain g. Ceci est lié à une forme de raie
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légèrement différente due à une inévitable modification de la position de la cellule dans
l’aimant entre les deux expériences. C’est la raison pour laquelle le gain a été calculé à
partir de l’intégrale des raies et non de leurs amplitudes, afin d’éliminer cet effet.

Mesures de T1

Lorsque l’on utilise des noyaux prépolarisés on doit être conscient du fait que toute perte
de polarisation est irréversible. Il est alors primordial de connaître les mécanismes de
dépolarisation à chaque étape de l’expérience, afin de pouvoir dans la mesure du possible,
les éviter. Nous avons par conséquent déterminé le temps de relaxation T1 de l’hélium–3
prépolarisé dans les différentes situations suivantes

• cellule de polarisation dans le champ de fuites de l’aimant (distance 2 m)

• ballon réservoir

• poumons de rat

Le protocole expérimental pour les expériences chez l’animal sera décrit en détail ultérieu-
rement. Pour chacune des situations, la détermination de T1 a été réalisée par l’acquisition
séquentielle de FID séparées par un temps ∆t. Pour l’acquisition, des impulsions rf indui-
sant un faible angle de basculement α ≈ 3◦ − 4◦ ont été utilisées. Le temps de relaxation
peut alors être déterminé directement à partir de la décroissance des amplitudes des FID,
car la destruction de l’aimantation ∆M0 par chaque impulsion est négligeable

∆M0 = M0(1 − cos α) < 0, 003M0 .

Par conséquent, un ajustement par moindres carrés de la fonction monoexponentielle

S(t) = S0e
− t

T1 (9.6)

sur les intégrales des raies donne la valeur de T1 correspondante. La figure 9.6 montre les
résultats des mesures effectuées dans le ballon réservoir et dans les poumons de rat.

(a) (b)

Figure 9.6 – Résultats des mesures de T1 de l’hélium–3 (a) dans le ballon réservoir (T1 = 90 s)
et (b) dans les poumons de rat (T1 ≥ 270 s). La valeur dans les poumons peut seulement être
considérée comme une limite inférieure car le nombre de points n’est pas suffisant pour une
détermination exacte.
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Les résultats sont regroupés dans le tableau suivant
Champ de fuites Ballon Poumons

T1 20 min 90 s 270 s

La grande valeur de T1 dans le champ de fuites montre que les pertes de polarisation
pendant le transfert de l’hélium–3 au ballon sont faibles. Par contre, le temps de relaxation
dans le ballon est relativement court. Malgré le vide effectué dans le ballon avant son
remplissage, il semble contenir des centres de relaxation au sein de ses parois ou des
espaces d’air résiduels. Une étude devrait être menée dans le futur en testant différents
types de ballons, afin de se placer dans des conditions optimales.
La valeur dans les poumons est considérablement augmentée par rapport à celle mesurée
dans le chapitre 8. Cela peut être expliqué par le fait que l’animal était mort pendant
les expériences. Par conséquent, la circulation sanguine qui apporte de l’oxygène dans
les parois des alvéoles est stoppée. L’oxygène résiduel en solution dans le sang est lavé
par l’hélium–4 avant les mesures. Par ailleurs, ce lavage à l’hélium–4 n’a pas été effectué
dans les expériences précédentes. Cette valeur de T1 est particulièrement importante car
elle fixe la limite de la durée totale de l’imagerie. La valeur mesurée ici permet donc
d’envisager une durée d’acquisition de l’ordre d’une minute.

9.5.4 Séquence d’imagerie

Les paramètres physiques de l’hélium–3 dans les poumons de rat ont été étudiés en détail
dans le chapitre 8. Les valeurs obtenues nous avaient conduit à introduire la technique
d’imagerie PROMES qui exploite de multiples refocalisations par rf. Or, le travail avec un
gaz prépolarisé impose des conditions bien particulières. En effet, si l’on souhaitait utiliser
cette méthode, il serait nécessaire de procéder à un ajustement extrêmement précis des
impulsions de refocalisation afin d’éviter une destruction irréversible de l’aimantation à
la suite des imperfections de ces impulsions. Pour cette raison, la réalisation de cette
procédure dans les poumons de rat n’est pas envisageable. Par ailleurs, l’avantage des
refocalisations multiples devient moins important si une meilleure résolution spatiale que
celle atteinte dans le chapitre 8 est souhaitée.
Nous avons ainsi préféré une séquence de type FLASH en combinaison avec une méthode
de projection–reconstruction. Cette séquence tient compte de la courte valeur de T ∗

2 dans
les poumons ainsi que de l’atténuation du signal par la diffusion. La séquence et le schéma
d’acquisition dans l’espace réciproque sont représentés dans la figure 9.7.
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Figure 9.7 – Séquence projection–reconstruction en trois dimensions utilisée pour l’imagerie
pulmonaire de l’hélium–3 prépolarisé par cryogénie. (a) Schéma de la séquence. Des impulsions
d’un petit angle α ≈ 3◦ sont utilisées pour créer de l’aimantation transversale. Le gradient de
lecture est commuté avant chaque impulsion afin de minimiser le temps tw séparant la fin de
l’impulsion et le début de l’acquisition (tw ≈ 20µs). (b) Schéma de l’acquisition dans l’espace ré-
ciproque. Après chaque excitation, Nr points du signal Si(t) sur un rayon de l’espace réciproque
sont acquis. Avant chaque excitation, l’angle d’orientation θ du gradient de lecture est incré-
menté. Après Nθ projections (θ = 2π), l’angle du plan de projection φ est incrémenté jusqu’à
φ = π. Le nombre de plans de projections est Nφ.

Cette séquence 3D a déjà été employée pour l’imagerie des poumons du cochon d’inde
(e.g. [Bla96], [Che98]). Elle permet un temps de répétition extrêmement court grâce à
l’absence de sélection de tranche et de gradients de codage de phase. De plus, le début
de l’acquisition est situé directement après l’impulsion ce qui est important à cause de la
courte valeur de T ∗

2 et de la diffusion rapide des molécules de gaz. Le choix d’une séquence
à trois dimensions a été fait pour deux raisons

1. Dans les poumons, une sélection de tranche est difficile à réaliser si l’on veut appli-
quer une technique d’imagerie optimale. En effet, la sélection de tranche nécessite
deux commutations du gradient après chaque excitation. De plus, les impulsions sé-
lectives sont relativement longues. Le temps entre la fin de l’impulsion d’excitation
et le début de l’acquisition devient ainsi de l’ordre de T ∗

2 , ce qui conduit à des pertes
importantes de signal.

2. Pour l’imagerie des gaz prépolarisés, le S/B obtenu dans une image 3D est identique
à celui dans une image d’une tranche (cf. chapitre 7). L’image 3D peut être acquise
sans pertes en S/B.

La séquence a été utilisée avec les paramètres suivants :
Nr Nθ Nφ TR fAD FOV
32 64 32 7 ms 20 kHz 80 mm

Avec ces paramètres, le nombre total d’excitations nécessaire pour une image en trois
dimensions est de 2048 ce qui conduit à un temps total de 15 s par image. Le temps d’ac-
quisition par excitation est de 1,6 ms. Afin d’exploiter toute l’aimantation disponible, 4
images ont été acquises séquentiellement. Le temps total de mesure est donc d’une minute.
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Image (1) Image (2) Image (3) Image (4)

(a) (b)

Figure 9.8 – (a) Décroissance de l’amplitude des signaux acquis pendant la séquence d’ima-
gerie 3D. Le début de chacune des quatre images est indiqué par une ligne verticale grise. (b)
Amplitudes Ai des signaux résultant de la sommation pondérée décrite par l’équation (9.8).

9.5.5 Protocole expérimental d’imagerie

Pour chaque expérience d’imagerie, les étapes suivantes ont été effectuées :

• Le rat a été préparé comme décrit dans le chapitre 8 mais sacrifié directement avant
les expériences afin d’éviter des artefacts de mouvement du cœur.

• Des images protons de repérage ont été acquises avec une technique conventionnelle
de type FLASH.

• La cellule, remplie avec 2 bar d’hélium–3 pur et munie du ballon réservoir vidé d’air,
a été prépolarisée à 8 T et à 2,4 K dans le cryostat pendant 15 min.

• L’hélium–3 a été administré au rat comme décrit précédemment.

• Les données d’imagerie 3D ont été acquises.

9.5.6 Traitement du signal et reconstruction des images

Le traitement et la reconstruction des données ont été effectués de la manière suivante :

1. Dans un premier temps, il a été nécessaire de corriger le premier point de chaque
signal acquis car ceux-ci étaient erronés à cause de l’influence du filtre digital du
spectromètre. Pour cela, la valeur du premier point de chaque signal a été remplacée
par une valeur obtenue par extrapolation linéaire du deuxième et du troisième point.

2. Le but de cette étape a été l’optimisation du rapport signal sur bruit. Rappelons
que l’aimantation longitudinale disponible a été exploitée en faisant l’acquisition
séquentielle de 4 images et que ces quatre images résultent de l’application de 8192
impulsions (2048 impulsions par image). La figure 9.8 (a) montre les amplitudes des
signaux acquis en fonction du numéro de l’impulsion. L’angle d’impulsion a été dé-
terminé à l’aide de la décroissance progressive du signal observée lors de l’application
du train d’impulsions rf. En effet, cette décroissance a pour expression :

An
i = A1

1 cosn(i−1) α , i = 1 . . . N , n = 1 . . . 4 , (9.7)
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où An
i est l’amplitude du signal obtenue juste après la ième impulsion de la nème

image et N = Nθ + Nφ le nombre total d’impulsions par image. Notons que l’am-
plitude représente ici le module du premier point du signal acquis. Un ajustement
par moindres carrés des points expérimentaux à cette fonction a donné α = 2, 0◦.
Afin d’optimiser le rapport signal sur bruit, les signaux des quatre images ont été
pondérés et sommés de la manière suivante :

Si(t) =
4
∑

n=1

cos(n−1)N (α)Sn
i (t) , (9.8)

où Sn
i (t) est le signal acquis après la ième impulsion de la nème image. Cette procédure

correspond à un filtrage adapté du signal [Hoc96]. La figure 9.8 (b) montre le résultat
de cette procédure.

3. Pour la reconstruction des images 3D, il est nécessaire que tous les signaux aient la
même amplitude. La figure 9.8 (b) montre cependant une décroissance des ampli-
tudes au cours du temps. Par conséquent, chaque signal Si(t) a été normalisé à 1.
Si cette étape n’est pas réalisée, on observe des artefacts dans les images 3D.

4. Un filtrage exponentiel a été appliqué à chaque signal Si(t) et l’ensemble des points
ainsi obtenus ont été interpolés linéairement sur une grille cartésienne dans l’espace
des k. Après cette interpolation, la matrice tridimensionnelle de données comporte
643 points. Finalement, une transformée de Fourier a été effectuée dans les trois
dimensions.

9.5.7 Résultats et Discussion

La figure 9.9 montre le résultat des données 3D reconstruites selon la procédure décrite
précédemment. Cette figure présente les images les plus significatives des poumons de rat
reconstruites dans les trois directions de l’espace.
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(a)

(b)

(c)

Figure 9.9 – Images 3D des poumons de rat présentées sous forme de (a) coupes coronales, (b)
coupes saggitales et (c) coupes transversales. Seules les coupes contenant un signal significatif
sont représentées. La lecture de l’enchaînement des coupes doit s’effectuer de bas en haut et de
gauche à droite.

On repère aisément dans certaines coupes la position du cœur. Par ailleurs, les coupes
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Figure 9.10 – Projection d’intensités
maximales effectuée dans la direction (a)
coronale et (b) saggitale.

(a) (b)

saggitales permettent d’observer la forme du diaphragme et de distinguer dans certaines
coupes la présence de la trachée. La figure 9.10 montre deux images résultant de la
projection d’intensités maximales des données 3D effectuée dans la direction saggitale
et coronale. Cette représentation permet d’identifier plus clairement que sur les coupes
individuelles la structure de la trachée.

Ces images montrent le potentiel de l’imagerie pulmonaire de l’hélium–3 prépolarisé
par cryogénie. Même si la qualité des images est inférieure à celle obtenue en utilisant
des techniques de prépolarisation par pompage optique (exemple récent : [Che98]),
la résolution spatiale et le S/B permettent de bien identifier la structure globale des
poumons ainsi que celle de la trachée. L’identification de l’arbre bronchique nécessiterait
cependant une résolution spatiale plus fine. Cela peut être difficile à réaliser ici si l’on
considère que les images présentées ont déjà subit un filtrage diminuant la résolution afin
de gagner en S/B. La résolution spatiale est donc limitée par la polarisation disponible,
qui reste environ 100 fois inférieure à celle accessible par le pompage optique.

Il est néanmoins possible de diminuer la durée totale d’acquisition des données 3D.
En effet, la figure 9.8 montre que l’aimantation est quasiment détruite à partir de la
deuxième image. Le temps total d’imagerie peut par conséquent être réduit à 30 s sans
perte significative en S/B. Par ailleurs, avec la technique consistant à utiliser des angles
variables au cours de la séquence (cf. chapitre 7), le temps d’imagerie 3D pourrait être
réduit à 15 s car toute l’aimantation serait exploitée pendant l’acquisition de la première
image.

Comme mentionné dans le chapitre 8, certaines améliorations peuvent être également
apportées sur le système d’administration du gaz au rat. Une synchronisation de la res-
piration avec l’acquisition d’images (cf. [Che98]) permettrait de disposer constamment
d’hélium–3 avec une polarisation fraîche dans les poumons. L’acquisition pourrait être
stoppée après un certain nombre de projections afin d’effectuer un nouveau cycle de respi-
ration et ensuite être reprise. Cela permettrait d’utiliser un angle d’impulsion plus grand.
De plus, le délai entre le remplissage du ballon et le début de l’acquisition pourrait être
considérablement réduit. Dans nos expériences, ce délai est de l’ordre d’une minute. En
considérant le temps de relaxation mesuré dans le ballon, ceci introduit une perte de signal
d’environ 50%.
Cette technique d’imagerie en combinaison avec de l’hélium–3 prépolarisé par cryogénie
est parfaitement applicable chez l’homme. En effet, des études effectuées dans d’autres
groupes [Dar97] ont montré que les temps de relaxation dans les poumons humains ne
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sont pas sensiblement différents de ceux mesurés dans nos études sur les poumons de
rat. On peut par conséquent envisager des durées d’imagerie similaires, c’est–à–dire de
15 voire 30 s, ce qui est tout à fait compatible avec la capacité d’apnée chez l’homme.
La résolution spatiale obtenue dans nos images est de 1 mm3. En considérant la grande
différence de volume entre les poumons de rat et ceux de l’homme, des images avec la
même résolution permettraient de visualiser finement l’arbre bronchique chez l’homme.

9.6 Conclusion

Une nouvelle technique de prépolarisation de l’hélium–3 a été mise en place, testée et
optimisée au laboratoire. Nous avons montré qu’un gain de signal RMN d’environ 350
peut être obtenu par prépolarisation du gaz dans un champ de 8 T et à une température
de 2,4 K. À l’aide d’une technique d’imagerie RMN optimisée pour les paramètres
particuliers rencontrés avec l’hélium–3 prépolarisé, nous avons démontré que l’imagerie
pulmonaire est possible et que la méthode présente un intérêt potentiel pour l’imagerie
pulmonaire chez l’homme. Des images 3D des poumons de rat ont été obtenues avec une
durée totale d’imagerie de 30 s. Chez l’homme, la qualité d’images acquises de façon simi-
laire pourrait être suffisante pour un certain nombre de diagnostics. Par comparaison avec
les méthodes de prépolarisation par pompage optique, cette méthode cryogénique présente
l’intérêt d’être relativement simple à mettre en œuvre et le coût du matériel reste modeste.

La polarisation obtenue par la méthode cryogénique est proportionnelle au champ de po-
larisation et inversement proportionnelle à la température. Le champ étant limité par les
bobines supraconductrices disponibles, des gains plus importants de polarisation peuvent
seulement être obtenus en diminuant la température. La production de températures plus
basses que 2 K nécessiterait cependant un équipement beaucoup plus lourd que celui
utilisé pour ces expériences et les coûts deviendraient alors comparables aux coûts d’un
dispositif de pompage optique.
Cette méthode n’entre cependant pas directement en compétition avec les techniques
de pompage optique qui donnent des taux de polarisation jusqu’à 100 fois plus grands.
Compte tenu du prix et des ressources limitées de l’hélium–3 ainsi que l’évolution rapide
des prix de diodes lasers, l’approche de la prépolarisation par pompage optique semble
plus élégante et certainement moins coûteuse à long terme, surtout pour l’imagerie des
poumons humains nécessitant l’administration d’une grande quantité de gaz. Néanmoins,
la méthode cryogénique telle qu’elle avait été suggérée initialement par Frossati (pola-
risation de l’hélium–3 solide à très basses températures) reste intéressante même avec
l’équipement lourd qu’elle implique. Elle permettrait la production centralisée de grandes
quantités d’hélium–3 solide polarisé. On peut imaginer qu’un seul dispositif pourrait livrer
du gaz polarisé à plusieurs consommateurs grâce aux grandes quantités disponibles. La
faisabilité de cette approche n’a cependant pas encore été montrée.
En ce qui nous concerne, la méthode cryogénique que nous avons développée au labora-
toire nous a permis de faire un premier pas vers l’utilisation d’hélium–3 prépolarisé. La
collaboration avec l’équipe du CRTBT a été déterminante pour ce projet. Dans l’attente
de la mise en place d’un dispositif de pompage optique, la réalisation de cette méthode
cryogénique nous a donné l’opportunité de tester et d’optimiser des séquences d’image-
rie entièrement dédiées aux gaz prépolarisés. De plus, tous les développements réalisés à
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cette occasion, de la procédure de transfert du gaz vers l’animal jusqu’à l’application des
séquences d’imagerie RMN, pourront être mise à profit lors de l’utilisation de gaz polarisé
par pompage optique.



10 Conclusion
La RMN des gaz rares hyperpolarisés est un sujet nouveau source de nombreux phéno-
mènes intéressants qui ne sont pas encore entièrement explorés en RMN bioclinique. Les
particularités des propriétés des gaz hyperpolarisés mettent à porter un nouveau regard
sur les techniques de RMN et donnent parfois un nouvel intérêt à des techniques deve-
nues désuètes (par exemple l’imagerie par projection–reconstruction ou la RMN à bas
champ). L’imagerie des poumons à l’aide de l’hélium–3 hyperpolarisé promet de devenir
une importante méthode de diagnostic médical. Par ailleurs, la spectroscopie du xénon–
129 solubilisé dans la circulation sanguine pourrait donner de nouvelles informations sur
le fonctionnement de certains organes.
Ce document résume les premiers travaux effectués dans le cadre d’un projet émergeant
du laboratoire. Au cours de ce travail, les possibilités et les difficultés de l’application des
gaz rares en imagerie et spectroscopie RMN ont été évaluées.

Pour l’étude de ces gaz, deux sondes radiofréquences pour l’hélium–3 et le xénon–129
ont été construites. Ces sondes ont permis d’effectuer de nombreuses expériences sur
l’hélium–3 et le xénon–129 à l’équilibre thermodynamique ainsi qu’à l’état hyperpolarisé.
La nouvelle séquence d’imagerie PROMES, suggérée suite à une comparaison théorique de
plusieurs techniques d’imagerie, a permis l’obtention des premières images de l’hélium–3
à l’équilibre thermodynamique malgré le faible signal RMN disponible. Ces expériences
in vivo ont par ailleurs permis la détermination de certains paramètres importants en
vue de futurs travaux sur l’imagerie des poumons à l’aide de gaz rares hyperpolarisés.
Parallèlement, nous avons monté un dispositif de pompage optique du xénon–129. Le
taux de polarisation obtenu avec ce dispositif (15%) est comparable à celui obtenu par
d’autres équipes. Néanmoins, certaines modifications seront nécessaires en vue d’un
fonctionnement en routine. La production du xénon–129 hyperpolarisé au laboratoire
permettra de poursuivre les travaux avec pour cible la spectroscopie du xénon–129 dans
la circulation sanguine et dans le cerveau. Ces futurs développements constituent le sujet
de la thèse de Guillaume Duhamel, qui a commencé son travail en octobre 1998.
Finalement, une approche alternative d’augmentation de la polarisation de l’hélium–3
a été mise en œuvre en collaboration avec le CRTBT/CNRS de Grenoble. Nous avons
montré que les taux de polarisation obtenus à l’aide de cette méthode cryogénique
permettent l’obtention d’images tridimensionnelles d’un poumon de rat en un temps
d’imagerie de 30 s. Cette approche constitue une alternative intéressante pour les groupes
qui ne disposent pas les compétences ou le matériel requis pour s’engager dans la voie du
pompage optique.
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A Système RMN utilisé
Toutes les expériences RMN ont été effectuées dans un aimant supraconducteur de 2,35 T
(BRUKER, Allemagne). L’aimant possède un diamètre interne de 40 cm. Il est équipé
d’un fourreau de gradients de champ blindé d’un diamètre interne de 20 cm (Magnex,
UK). Les alimentations de gradient et l’unité de préemphasis permettent actuellement de
disposer d’un gradient de champ maximal de 25 mT m−1 et d’un temps de commutation
minimal de 400 µs. Le système est géré par une console SMIS (Surrey Medical Imaging
Systems, Royaume Uni).
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B Antennes radiofréquences construites

La figure B.1 montre un schéma de la bobine double–résonance (76 MHz et 100 MHz)
respectivement pour les protons et les noyaux d’hélium–3 à 2,35 T.

A
3He (76 MHz)

1H (100 MHz)

couplage rf capacitif

Figure B.1 – Schéma de la sonde radiofréquence construite pour les études sur l’hélium–3. La
bobine est composée de deux circuits électriquement indépendants. La bobine hélium–3 (76 MHz)
du type Alderman–Grant se trouve à l’intérieur. Elle est constituée de deux feuilles de cuivre en
forme H (grises dans la figure) qui sont collées autour d’un tube PVC. L’accord de la fréquence
est éffectué en déplaçant l’anneau de garde antérieur (A). La bobine protons est de type "selle de
cheval", constituée de fil de cuivre (diamètre 4 mm). Les orientations des champs rf générés par
les deux bobines sont perpendiculaires l’un par rapport à l’autre afin d’éviter des perturbations.
Le couplage avec la chaîne rf du spectromètre est capacitif pour les deux parties.

Le diamètre intérieur de la bobine est de 45 mm. La sonde est sensible sur 80 mm de
longueur et 40 mm de diamètre. Une photographie de la sonde est représentée figure B.2.

Figure B.2 – Photographie de la sonde hélium–3.
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La figure B.3 montre un schéma de la bobine solénoide construite pour les expériences
préliminaires sur le xénon–129. Sa résonance est à 27 MHz, fréquence de résonance du
xénon–129 à 2.35 T.

entrée

Figure B.3 – Bobine solénoïde utilisée pour les expériences sur le xénon– 129. Le nombre de
tours adapté à la fréquence de 27 MHz est de 4 [Che89]. L’épaisseur du fil en cuivre est de 4 mm.
Le couplage est capacitif.

Le diamètre intérieur est de 50 mm. La bobine doit évidemment être placée dans l’aimant
avec son axe de révolution perpendiculaire à la direction du champ principal.



C Système de diodes laser utilisé

La figure C.1 montre la matrice de diodes laser (Optopower, USA) utilisée pour les expé-
riences de pompage optique :

Figure C.1 – Matrice de diodes laser. La largeur du bloc est de 5 cm.

La puissance optique émise peut être réglée par le courant d’alimentation. La longueur
d’onde dépend du courant et de la température des diodes. La puissance optique maximale
est de 150 W.
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D Dispositif du bâti de pompage à vide
La figure D.1 montre un schéma du dispositif de pompage à vide conçu pour vider, étuver
et remplir les cellules avec des mélanges de gaz souhaités pour le pompage optique :

entrée xénon

entrée azote

entrée hélium-4

cellule

Jauge pression 
50 mbar < p < 5 bar

Jauge pression 

10-9 mbar < p < 10 mbar

T P
turbo-

moléculaire
primaire

pompes

raccord PFA

détendeurs

micro 
vannes

Figure D.1 – Bâti de pompage à vide. Trois entrées de gaz ont été prévues. Les jauges per-
mettent de déterminer la pression totale dans le bâti. Une cellule peut être raccordée à l’aide d’un
raccord en PFA (téflon). Les deux pompes à vide permettent d’obtenir un vide de 10−5 mbar dans
l’ensemble du bâti.

La figure D.2 montre une image de l’ensemble du bâti réalisé par l’atelier mécanique du
laboratoire de spectrométrie physique de l’Université Joseph Fourier.

Figure D.2
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E Dispositif de polarisation par cryogénie

E.1 Cryostat et bobine de polarisation

La figure E.1 montre le schéma du cryostat qui a été mis à notre disposition par le CRTBT.

Niveau  4He

vers pompe 

Bobine

Shunt

Disques d’isolement 
thermique

(a) (b)

disque de 
fermeture

Figure E.1 – (a) Schéma du cryostat et de la bobine supraconductrice qu’il contient. Le cryostat
superisolant ne nécessite pas pas l’utilisation d’azote liquide. Il est muni d’un système de pompage
à vide qui permet de diminuer la pression au-dessus du bain d’hélium–4 et ainsi de réduire
la température. Plusieurs résistances Allen–Bradley montées à différents niveaux du cryostat
permettent de contrôler le niveau d’hélium–4 par leur température. (b) Schéma de la bobine
supraconductrice munié d’un shunt supraconducteur qui peut être chauffé afin d’alimenter la
bobine par une source de courant extérieure.

Il est possible de connecter le système à une pompe à vide. Cela permet de réduire la
pression au-dessus du bain d’hélium–4 et par conséquent sa température. La bobine est
capable de produire des champs s’élevant jusqu’à 10 T. Le circuit électrique d’alimentation
de la bobine est représenté dans la figure E.2.
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Figure E.2 – Circuit électrique d’alimentation de la bobine supraconductrice. Le shunt, qui se
trouve au-dessus de la bobine est également supraconducteur. Dans le mode autonome, le shunt
réalise un court-circuit aux bornes de la bobine. Le chauffage résistif du shunt le rend conducteur
normal. Cela permet d’ouvrir le circuit et d’alimenter la bobine par une source extérieure. Le
courant délivré par l’alimentation peut être déterminé par la lecture de la tension VP aux bornes
d’une résistance. Un deuxième voltmètre (VS) indique la tension aux bornes du shunt.

En mode permanent, le shunt établit un court-circuit aux bornes de la bobine. Si l’on
néglige les pertes ohmiques liées aux imperfections des bobinages supraconducteurs au
niveau des connexions entre shunt et bobine, le courant se maintient dans la bobine
sans qu’il soit nécessaire de l’alimenter. Lorsqu’il est nécessaire de modifier le courant, la
bobine est alimentée par la source de courant externe. Celle-ci est équipée d’un réglage
dynamique du courant. Cette dynamique doit être bien contrôlée car la tension aux bornes
de la bobine est déterminée par la vitesse de variation de courant et l’inductance de la
bobine :

U(t) = L
dI

dt
(E.1)

Puisque l’alimentation peut maintenir une tension limitée, la vitesse de variation du cou-
rant doit par conséquent être choisie de manière telle que la tension reste inférieure à la
tension maximum d’alimentation. Le système permet donc d’ajuster la vitesse de rampe
avec laquelle le courant atteint un seuil également ajustable. Pour modifier le courant
dans la bobine, les étapes suivantes sont effectuées.

1. Le courant délivré par l’alimentation est ajusté à une valeur correspondant au cou-
rant circulant dans la bobine.

2. Le chauffage du shunt est alimenté par une petite source de courant annexe.

3. La nouvelle valeur de l’intensité du courant est ajustée par l’alimentation principale
avec une vitesse de variation linéaire adéquate.

4. La valeur du pallier de courant est attendue.

5. Le chauffage du shunt est coupé afin de passer à nouveau en mode permanent

E.2 Cellule

En l’absence de vanne garantissant une étanchéité convenable à 4 K, nos premières cellules
ont du être scellées. Mais, la technique utilisée par le verrier pour sceller les cellules
implique une pression totale dans la cellule inférieure à la pression atmosphérique. Afin de
polariser de plus grandes quantités de gaz et surtout pour avoir la possibilité de transférer
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le gaz polarisé de la cellule au rat, il est cependant avantageux de disposer d’une pression
d’hélium–3 supérieure à 1 bar. Pour remédier à ce problème, nous avons conçue une
cellule spéciale munie d’une vanne éloignée du corps de la cellule par un long tube en
verre (cf. fig. E.3).

Vanne en verreTube capillaire  (d      = 1.5 mm)int

100 mm
1195 mm

30 mm

Cellule

Figure E.3 – Cellule utilisée pour la prépolarisation cryogénique de l’hélium–3 à une pression
supérieure à 1 bar. Le corps de la cellule plonge dans le bain d’hélium–4 du cryostat alors que
la vanne reste en dehors du cryostat à température ambiante. La cellule peut être connectée au
bâti de pompage du laboratoire (cf. annexe D). Notons que ce schéma n’est pas à l’échelle.

Le corps de la cellule peut être refroidi dans le cryostat sans plonger la vanne dans le bain
d’hélium–4. Pendant la prépolarisation, la faible conductivité thermique du verre isole
suffisamment la vanne du corps de la cellule pour qu’elle reste à température ambiante.
Par ailleurs, le gradient de température entre le corps cellule et la vanne induit un gra-
dient de densité d’hélium–3, la densité diminuant lorsque la température augmente. Par
conséquent, une très forte proportion des atomes se trouvent confinés dans le corps de la
cellule c’est-à-dire soumis au champ de la bobine. De plus, le diamètre intérieur du tube
a été choisi petit (1,5 mm tube capillaire) afin de réduire le volume intérieur du tube. Ce
volume contient en effet du gaz non–polarisé et doit être considéré comme volume mort
pour l’expérience RMN. Ce diamètre est néanmoins assez grand pour assurer un transfert
rapide du gaz en vue de son utilisation.
Pour assurer la protection de cette cellule, fragilisée par la présence du long tube capillaire,
un tube en PVC a été conçu et réalisé de la manière suivante :

Figure E.4 – Cellule insérée dans le tube de protection. Le tube en PVC protège la cellule et
facilite son insertion dans le cryostat. Les surpressions d’hélium–4 dans le cryostat provoquées
par l’insertion de la cellule s’échappent par un orifice présent dans le bouchon. Par ailleurs, le
tube en PVC est équipé d’un joint et d’une bride afin d’établir une fermeture étanche du cryostat.
Notons que ce schéma n’est pas à l’échelle.
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