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PRESENTATION GENERALE

Le travail présenté dans ce mémoire se trouve a {'intersection de deux
domaines de recherche qui ont suscité depuis quelques années une vague
d’activité croissante. tant sur le plan expérimental que théorique. il s'agit.
d‘une part. des propriétés de 3Het polarisé et. d'autre part. de la

physique a deux dimensions.

Ces deux sujets sont liés puisqu’il faut., pour étudier 3Heft.
conserver son orientation nucléaire aussi longtemps que possible. ce qui. a
basse température. poseie probléme du comportement des atomes de 3Het surla
surface de la cellule de mesure. C’aest précisément a la relaxation nucldaire
de 3He sur des enduits cryogéniques et,plus particuliérementsur un film de

H, solide qu’est consacrée la premiére partie de ce mémoire.

La deuxiéme partie concerne directement 3Het puisqu’il s’agitd’une
étude théorique de la retaxation nucléaire (en volume) d’un échantilion
gazeuxde 3Hef dans un champ magnétique faiblementinhomogéne. L'intérét
principal de ce travailestde montrer comment ce processus de relaxation est
sensible aux modifications de la diffusion de spin produites par I'indis~
cernabilité des atomes de 3He?., c’est-a-dire en particulier & "apparition
d‘ondes de spin créées par des gradients du champ magnétique imposés de

I"extérieur.



PREMIERE PARTIE

RELAXATION NUCLEAIRE DE 3He GAZEUX
A LA SURFACE DE H, SOLIDE



INTRODUCTION

On sait I’'intérdt que suscite depuis queliques annédes |'étude de IHet
(hélium polarisé) . "nouveau” fluide quantique dontle comportement macro-—
scopique & basse température est fortement marqué par l'indiscernabilité totaie
des atomes [1]. C’est ainsi que les propriétés de transportdans 3Het a
quelques degrés Kelvin (viscosité. conduction de la chaleur. diffusion de
spin) sont nettement modifiées par la présence d'une forte polarisation
nucleaire [ 2]). Pour observer ces effets. il fauten premieriieu polariseries
spins nucléaires de 3He. soit par pompage optique [3]. soitpar |’utilisation
d'un champ magnetique élevé etd'une température trés basse [en taitcette
derniére méthode s'applique mieux & 3He solide (*1) que gazeux: laraison
en estlatrés faible pression de vapeur saturante de 3He aux températures
trés basses ou la polarisation nucléaire est appréciable dans ies champs
magnétiques qui sont accessibles en pratique}. En second lieu. il faut
conserver le plus longtemps possible la polarisation nucléaire ainsi obtenue.
ce quiimpliqueune bonne maitrise des processus de relaxation nucléairedans

les conditions ou est effectuée I'expérience.

Pour un échantillon gazeux dilué. la relaxation en volume par
couplage magnétique dipolaire entre spins nucleaires esttréslente (4] [s].
Enrevanche. la présence inévitable des parois de la cellule qui contient le
gaz peutimposer une limitation beaucoup plus sévére au temps de relaxation
nucléaire longitudinale T, de I'6chantillon. La paroicrée en effet un puits
de potentiel pour chaque atome (forces de Van der Waals entre un atome et
une paroi) et attire ainsi un certain nombre de 3He dans son voisinage
immédiat: il se produitun équilibre dynamique entre I'ensemble des atomes
adsorbés sur la paroi. od chacun d’entre eux passe en moyenne untemps g
(temps de séjour) etl'ensemble des atomes libres dans le gaz. Mais la paroi
agitégalement parinteraction magnétique sur les spins nucléairesdes atomes : _
en pratique. il existe toujours, soit des impuretés paramagnétiques micro=m;
scopiques (spins électroniques ou nucléaires) . soitdes domaines d'impuretés

magnétiques qui créent prés d'une paroi des inhomogénéités locales. En

(*1) Le liquide étant un systéme de Fermi dégénéré posséde une faible

susceptibilité magnétique, ce qui le rend trés ditficile a polariser. e
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conséquence. au cours de leur adsorption. les spins nucléaires de 3He
peuvent 8tre dépolarisés par des champs magnétiques fluctuants: ces
fluctuations sontd’ailleurs, soitintrinséques a la paroi. soitliées au mou-
vement des atomes de 3He. Du fait de l'échange constant d’atomes entre
phase adsorbée sur la paroi et phase gazeuse en volume, il en résuite une

dépolarisation de ("ensemble de I(‘échantillon.

Ce mécanisme de relaxation conduitgénéralement a des dépendances
rapides de T, en fonction de la température de la paroi. En effet, il est
clair qu’il estd’autant plus efficace que la proportion d’atomes adsorbés (ou
le temps de séjour 7g) estplus grande (le temps moyen entre deux adsorptions
successives d’'un méme atome étant supposé fixe) . Or, dans beaucoup de cas.
les variations de 1g en fonction de la température sont tres rapides
(variations exponentielles suivantlaloide Frenkel) . Parexemple. les mesures
de R. Barbé du temps T, dans des celiules sphériques de quelques cen-
timeétres. dontles parolis internes sontdu verre nu, ontmontré que T,>1h. a
77K. T,=10s. a 30K. 1s. a 25K, les valeurs de T, devenant ensuite

rapidement trop petites pour étre mesurables [6].

Aussiest-cedans le butd’obtenirdestemps T, a basse température
aussi longs que possible qu’a 6té mise au point la technique des "enduits
cryogéniques” couvrant la paroi interne des cellules. Ces enduits sont
constitués par un film d’hydrogéne moléculaire ou de gaz rare solide qui
empéchenties atomes d’atteindre la paroi de verre etde s’y adsorber. L’'effet
de ces "enduits” estdouble. En premierlieu, ils sontchoisis parmides corps
a faible polarisabilité électrique. exergantdonc une faible attraction de Van
der Waals. de sorte que le puits de potentiel "vu” par ies atomes de 3He sur
la surface est nettement plus faible que pour une surface de verre nu: ainsi
le temps de séjour 75. etdonc la proportion d’atomes adsorbés, sont-ils
fortement réduits. En second lieu. ces enduits sont peu magnétiques en eux-—
mémes. ce quidiminue les perturbations magnétiques tendant a dépolariser les
spins nucléaires de 3He (éventueliement, les perturbations magnétiques du
verre servant de substrat & i'enduit cryogénique peuvent encore faire sentir
leur effet. mais & plus grande distance). Les expériences de R. Barbé
[6e)J[7] commecellesdeR. ChapmanetM. Biloom [{s][s]ontblenmontréles
allongements considérables des temps T, que permettent les enduits cryo-
géniques, rendant possible I'obtention d’une polarisation nucléaire par

pompage optique d’'un gazde 3He a 4. 2K. Signalons également |'utilisation
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par M. Taber [g9] d’enduits cryogéniques de H, soiide dans une situation
expéarimentale légérementdifférente (atomes de IHe en solution dans 4He liquide

normat) .

Ces enduits cryogéniques ne donnent en fait pas seuiement la
possibilité de polariser nucléairement 3He gazeux & plus basse tempdérature ils
constituent 6galement des systémaes physiques intéressants a étudier par eux—
mémes. Etant donnée |'absence presque totale de relaxation en phase
gazeuse. lamesurede T, fournitdes informations sur les interactions subies
par les atomes adsorbéds. mdme si ces interactions sonttrds faibles et sila
proportiond’'atomes adsorbés estminuscule. Les atomas fournissentdonc une
"sonde” non—-destructive de I'état de la surface de |'enduit, de sa régularité
oude sarugosité. etc. .. Ainsi, dans cetexposéd. nous montrerons que des

mesuresde T, permettentdedéterminer expérimentalementi’énergied’adsorption AW

d'un atome de ¥He A& la surface d'un film de H, solide de quelques couches -

moléculaires d'épaisseur. Parl'intermédiaire des teamps de corrélation de ia:
perturbation magnétique agissant sur les atomes adsorbés. lavaleurde T,
dépend également de la mobilité sur la surface des atomes, de leurs
interactions mutuelles éventuelles (si les atomes adsorbés sont assez
nombreux) . etc... De plus. et bien que ce type d'expérience n'ait pas
encore été tenté a notre connaissance, on pourraitimaginer de détecter de
cette fagon des changements de phase dufilm adsorbé lui-méme tels que liqué-

faction. superfluidité. transition rugueuse. etc...

De fagon indirecte. nos expériences ~ol I'on mesure le temps de
relaxation T, de I’échantillon global- donnent accés au temps de relaxation
Tgdes atomes en phase bidimensionnelle adsorbée (dans notrecas. T5<<T,).
Des masures directes de temps de relaxation en phase adsorbée existent déja
dans la littérature et I’on pourra en trouver un certain nombre d'exemples

dans |'article de revue de laréférence {10]. Pour des raisonstechniques

qQui ont trait a la sensibilité des mesures. il faut alors travailler dans des, .

conditions ou ie nombre d’atomes adsorbds estgrand. Deux contraintes en:
rgsultent: en premier lieu. les surfaces effectives des substrats d’adsorption
doivent étre grandes (de |‘'ordre du m2)., ce qui explique I‘utilisation
généralisée du "Papyex” ou du "Grafoil”, dont la microscopie électronique

montre la structure géomeétrique compliquée: en second lieu. it fautse placer

g.“fc

dans des situations ou le nombre d'atomes 3He adsorbés esttel qu’ils forment .

une (voire plusieurs) monocouche. de sorte que T; est souventdominé par
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les interactions 3He-3He en phase adsorbée (*2). En comparaison. les
expériences de pompage optique portentsurdes systémes adsorbésde surface
et de densité beaucoup plus faibles. ou les atomes interagissent donc
individuellement avec la paroi. On peut également relever une certaine
analoglie avec les travaux récents de R. Richardson etcoll. [11] etde M.
Chapellier [12] o0 les surfaces étudlées sont celles de billes de

fluorocarbone de trés petite dimension.

Dans ce mémoire. nous présentons des expériences qui ontpermis une
étude détaillée de la relaxation nucléaire de 3He sur des enduits
d’hydrogéne. de deutérium etde néon solides. et en particulier ila mesure
de lI'énergie d'adsorption AW d‘un atome de 3He sur ces surfaces. L'idéde
d'utiliser comme nous i'avons fait les méthodes du pompage optique pour ce
genre d'études n’'est pas nouvelle. et i‘on peut citer un certain nombre
d‘expériences effectuédes & température ordinaire. ou plus élevée. ot elle a
été miseenoeuvre[13] [1L4][15]. Leséneargies d’adsorptiontrouvées pour un
atome de Hg sur du quartz . ou de Rb sur des enduits de paraffines sont
assez édlevées. de l'ordre de 103K, ce qui implique un grand nombre d’états
liés de I’atome sur ia surface et complique I'interprétation des expériences. La
relaxation nucléaire d'atomes de 3He sur divers types de verre a été étudide
en détail par W. A, Fitzsimmons etcoll. [16] Adestempératures allantde 77 a
350K. R. S. Timsitetcoll. [17] ontd'alll.euis complété ces travauxen mesurant
Ieffet produitsur les temps de relaxation par différents matériaux étrangers
introduits dans la cellule de mesure. L'énergie d’adsorption AW est alors de
i‘ordre de 100K: les résultats des expériences sont interprétés comme
indiquant la présence de plusieurs processus de relaxation différents

(adsorption des 3He sur la surface du verre. ou perméation a Iintérieur).

Dans notre cas. en revanche. I'énergie AW estde I'ordre de 15K et
I‘expérience est effectude a quelques K; édtant donné la faible masse de
I’atome de 3He. ceciimplique que trés probablement un seul état lié posséde

une énergie grande devant kT et contribue aux phénoménes observés. On

(*2) C'est également le cas dans les expériences des références [a4] et [s]
ou, en l'absence de pompage optique pour polariser les spins, il faut pour
des raisons de sensibilité effectuer les expériences de R.M. N. sur un gaz

suffisamment dense.
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peut également penser queiasuriaced’'uncorps simpiecomme H, est miagux
déliniequ’une surface de quartzcontanantdes impuretés paramagndtiques.
Enfin, "utilisation de basses températures. ol ies prassions résiduelies des
impuretés sontextirémementfaibles. devraitassurerune meilleure propreté des
surfaces. Ce sontprobablementles raisons qui nous ont permisd’'observer.
avec une grande dynamique. des variations bien exponentieiles de T, en
fonction de 1/kT. alors que dans ies référances précédemmentcitéas. ce
n‘estpasiecas [13] [14] (lesvariations nesonten faitpasuniformes. méme
pour des changements relatifs assez faibles de T,. ce qui indique la

présence de plusieurs phénoménes physiques distincts).

Enfin, nos expériences peuvent égaiement 8tre rapprochées de
celles. plus récentes. effectuées sur |'hydrogene atomique adsorbée sur H, a
basse température [18][19] —en particulier de I'6tude détaillée de S. B.
Cramptonetcoli. [20]-ouadsorbéaiasurfaced’unfiimde 4Heliquide [21]

a [24].

Le plan de cet exposé est le suivant : au chapitre i. nous
présentons un modeéle simpie de relaxation magnétique d’atomes adsorbéds surune
paroi. modéie probablement simpliste mais dont le mérite est d’introduire ies
parameétres physiques essentieis dontdépend cette retaxation: au chapitre il,
nous décrivons e montage expérimental que nous avons utilisé: enfin, ies

résuitats obtenus sont présentés’ au chapitre (i et discutés au chapitre IV,



CHAPITRE |

CARACTERES GENERAUX DE LA RELAXATION DUE AUX PAROIS



1.1. Temps de reiaxation giobal de I'échantillon

Lagrandeur mesurée dans nos expériences estietemps de relaxation
T, de l|'orientation nucléaire d'un échantillon gazeux de 3He A faible
densité (n = 1016 3 1017 cm™3)., dans des conditions ou la relaxation
produite par la paroidomine largementles autres causes de désorientation des
spins nucléaires. telles que les collisions en phase vapeur [s5] ou la

diffusion des atomes dans des gradients magneétiques (*3) [a][2s][26].

Pour évaluer la probabilité de retaxation par unité de temps 1/T,
due ala présence des parois. nous considérons que les atomes de 3He de
I"échantilion se répartissent en deux phases distinctes en équilibre: I'une
d'atomes en volume. en nombre total Ny,. etl’autre d'atomes adsorbés (phase
bidimensionnelle) . en nombre total N;. Pour décrire cette derniére. nous
allons utiliser comme point de départune déscription fondée sur un modaéle
simple. probablementquelque peuidéalisé (*4) (certaines limites de ce modéle
sont discutées dans I'Appendice A). Ainsi, nous supposons que la paroi
relaxante estune surface parfaitementlisse ethomogéne. qui crée pour les
atomes de 3He un potentiel V(R =V(2) uniforme suivant les directions paralléles
& la paroi (z est la coordonnée de I'atome sur un axe perpendiculaire a la
paroi). Nous supposons de plus que. dans le puits de potentiel V(z) ., il
n‘existe qu’'un seul état lié, d'énergie ~AW: enfin. nous considérerons
souventque les atomes se comportentcomme un gaz partfaitbidimensionnelence
qui concerne leur mouvement parailéle a la paroi. Dans ces conditions,

I’égalité des potentiels chimiques des deux phases s’écrit

(*3) Coedernier phénoméne est en pratique celui quidétermineietemps T, de
relaxation transversale dans nos expériences. mais pas T, grace au fait que
woTp >> 1 (1p: temps dediffusiondanslacellule: wy/2m: fréquencede Larmor

nucléaire.)

(*4) On trouvera dans le livre de J.G. Dash [27] {a description d'un
certain nombre de modéles. de complexité croissante. aptes a décrire

I'adsorption d’'atomes sur une surface.
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—Aw+kTLog__g_——_=kTLog-%—— (1)

ol )\ est la longueur d'onde de De Broglie thermique

h

J 2mnkT

Tlatempérature, klaconstante de Boltzmann, V et S respectivementlie volume

et la surface interne de la celluie contenant le gazde 3He. Le rapport du

nombre d’atomes adsorbés au nombre d‘atomes en voiume est donc

N S\ AW
a

N~ = v o () (2)

On peut également considérer d'un pointde vue dynamique I'équilibre
entre loes deux phases. ce qui permetd’introduire un parametre physique
importantdu probléme. le temps de séjour moyen Tgd’'un atome de 3He sur la
paroi. Partant de la pression exercée par le gaz sur les parois de ia
cellule (*5), on peut évaluer ie taux moyen-de collision de chaque atome sur

la paroi. qui vaut

1 _ ¥s
T av
v

v = I - m (3-b)

estlavitessethermique moyenne a latempérature Td'un atomede 3He de masse

(3-a)

m. Letemps T, n‘esten faitautre que le temps de vol moyen d’un atome qui irait
en vol libre (en régime moléculaire) d'une paroiai‘autre. ce qui explique
notre notation: ceci reste vrai méme a des densités du gaz ou le libre
parcours moyen g d'un atome esttrés petitdevantR (régime de diffusion) .
Désignons par gla "probabilité de collage” d'un atome rencontrant ia parol

(probabilité pour (‘atome de tomber dans [‘état lié d'énergie —-AW: g8 est lié a

(*5) Nous supposons cette paroi lisse a l'echelle microscopique; la
préesence dirrégularités, cavités microscopiques, etc. .., augmenteraitie taux

moyen de collision 1/T,.
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ce que I'on définit par "coefficient d’accomodation” de la paroi) . Si nous
écrivons les égalités & I'équilibre des flux d’atomes échangés entre phases

gazeuse et adsorbée, il vient

T Nv I Na (4)
v s

Si alors nous utilisons (2) et (3-a). nous obtenons

R AW _
Ts = Ts exp ( T ) . (5-a)
avec :
o _  4X _
T, = (5-b)

VB
L'égalité (5-a) ne fait qu'exprimer la loi bien connue de Frenkel (*6).

Nous pouvons maintenant écrire les équations d"évolution couplées

des taux d’‘orientation M, et M5 des deux phases (0 < My. Mz < 1: nous

supposons que les deux orientations sont longitudinales). Il vient
d _ B _
ac M - T, (M, M, )
d _ 1 1 ;
gt My = Tq (M, M, ) T, Ma (6)

ou T, estletemps de relaxation longitudinale des atomes en phase adsorbée
(effets des gradients magnétiques localisés sur les parois). Dans nos
expériences. les temps intervenant dans ces équations sonttrés différents.

puisque

Ta ~ 0.1 a 10 s.
Ty = 1074 s,

Tg =~ 1078 s, n

(*6) On veérifie quaucune grandeur macroscopique (S ou V) n‘apparaltdans

Ts:
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(ilnes’agitlaque d'ordraes de grandeurs trés grosslers: en particulier, 7g
augmente trésrapidementquand latempératurediminue: dans nos expériences. il
reste cependant toujours courtdevant T3 etT,). Dans ces conditions, les
deux constantes de temps d’'évolution du systéme couplé (6) sont trés dif-
férentes (*7). Enun temps de |'ordre de 1g I'orientation M5 de la phase
adsorbée s’ajuste sur celle M, de la phase gazeuse., sans que cette
derniére aitle temps de changer de fagon appréciable. Ensuite. les deux
orientations couplées relaxent ensemble avec une constante de temps T,

donnée par

1 T [ Ts T :I 1
T — =~ B 1+ —g—+8 T
1 v a a
Ts 1 Na 1
= 8 —x T - N T (8)
v a v a

qui est le temps de relaxation mesuré dans nos expériences. |I'égalité (8)
montre que la probabilité de relaxation est simpiement le produit de la
probabilité pour qu'un atome donné soiten phase adsorbée (*8) par le taux
de relaxation 1/T5 dans cotte phase. Un tel résultatestfacile acomprendre
physiquement en termes de taux relatif de perte par unité de temps du moment

cinétique total.

Comme nous i‘avons déja vu, larelaxation en phase adsorbée provient
desinhomogénéités iocales inévitables duchamp magnétique au voisinage de la
paroi: cesinhomogénéités ontpouroriginedes impuretés paramagnétiques se

trouvant., soit dans ou sur le film cryogénique d'hydrogéne (atomes H par

(27) Si(B/TyTQ) L[ (1/Tg)+(1/Tg)+(8/T,) 12, les inverses de ces constantes

de temps valent

__ B 1 1 8
>‘1 T T I;'r * T * T :]
v a S a v
et
1 1 8
xz——[( )+ —— (B )]
S a v

(*8) Ceotte probabllite est Ng/(Ng + Ny » Ng/Ny si (Brg/T,) -
(Ng/N,) L1,
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exemple [28]) . soitdans la paroi de verre. Dans ce dernier cas. il peut
s'agird'impuretésioniquesisolées. mais aussietpius probablement[29]. de
micro-domaines magnétiques dontliatailleetle nombre peuventvarier suivantie
verre utilisé. Quoiqu’ilen soit. la perturbation magnétique qui en découle
pour chaque atome est une perturbation fluctuante. ne fidt—-ce que sous i'effet
dudéplacementde cet atome dans les directions paralléles ou perpendiculaire
a4 la paroi. nous désignons par 7. le temps de corrélation de cette
perturbationetpar <682 >1/2 son amplitude. Si Tc ©stsuffisamment courtpour

que

T, < B2 >/ ¢ 1,

nous pouvons appliquerlathéorie de la "relaxation rétrécie par le mouvement”

[30] et écrire T, sous la forme

L 2 2 Tc
= v~ < 86B" > (9-a)

2
T 1l + (wOTc)

ou v est le rapport gyro'magnéthue d'un noyau de 3He

vy = =-2m (3,243 KHz/G)
= -2.10% rd/s.c (9-b)
et
w, = -7vB_ (9-¢)

la notation B, désignant le champ magnétique statique homogéne.

Dans nos expériences. la condition de rétrécissement extréme

WeTe << 1

est satisfaite. de sorte que I‘'on obtient., en regroupant les résultats
précédents



13

1 _ S\ 2 2 [Aw—,
T = - y® < 6B >TC exp T _ (10)

avec. pour une ceilule sphérique de rayon R

La formule (10) sert de base & toute la discussion qui suit.

Remarque
Dans la formule (10), la probabilité de relaxation 1/T, estindependante de

la densité du gaz de 3He dans la cellule ou, de fagon équivalente, du
nombre total N datomes de 3He : le processus physique étudié est
I'interaction d”" un atome unique avec la paroi. Cela ne reste évidemment
valable que tant que les interactions entre atomes adsorbés ont des effets
negligeables, ce quiimplique que Ng estsuffisamment faible devantie nombre
datomes necessalires pour la formation dune monocouche (les interactions en
phase bidimensionnelle peuvent 8tre dipolaires magnetiques et conduire a un
raccourcissementde T4, elles peuventégalementatfecter le mouvement des atomes
parempéchementsterique etmodifier o). Deméme, nous avons néglige les effets
de degenerescence de la phase adsorbée en lui appliquant la statistique de

Boitzmann, ce qui est justitié si Ngn? << S [cf. appendice A].

I.2. Temps de corrélation en phase adsorbée

Oans la formule (10) quidonne la probabilité de relaxation. ia seule
grandeur physique que nous n‘ayons pas encore discutée est le temps de
correélation 7, de la perturbation magnétique subie par les atomes en phase
adsorbée. Ce temps 7. dépend de i‘origine des perturbations qui contrdlent
larelaxation des spins: par exempile. ilestcourtsites impuretés magnétiques:
responsables de larelaxation fluctuentrapidementdansletemps. plusiong si_,z:
elles sont statiques. Dans tous les cas. il ne peut 8§tre supérieur au temps
de séjour 75 d'un atome sur la paroi (les perturbations ressenties par un
atome iors de deux adsorptions successives sont supposées incorréiées) .

Nous allons donc envisager pilusieurs situations possibles.
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a. Forte corrélation

Commengons par supposer que

Tc =Tg (11)

Cette situation se rencontre sila relaxation est produite par des impuretés
magnétigues statiques. etsiles atomes restentimmobiies durantle temps ol ils
sont adsorbés sur la paroi (adsorption localisée) . De fagon plus générale.
elle se produitchaque fois que e mouvement iatéral des atomes adsorbés pen-
dant le temps 75 se fait sur une distance inférieure. soit a la tailie des
impuretés magnétiques dans le verre. soit & I’'épaisseur de I'enduit d’'hy-—

drogéne (supposé intrinséaquement non magnétique).

Si les atomes adsorbés sont assimilabies a un gaz parfait bidi-
mensionnel. I'excursiondu mouverﬁentlatéraldes atomes estsimplementdel’ordre
de Vv 75 (nous négligeons les effets de modification de la masse effective en
phase adsorbée) . ce qui correspond en ordre de grandeur 4 une longueur
comprise entre approximativement 100et 10. 000 2’\ dans les conditions de nos
expériences. Mais biendes phénoménes physiquestendentalimiter ce mouvement
latéral : taille finie des facettes cristallines de H, solide (inconnue mais
probablementguére supérieure a 100 A) [43]. collisions entre atomes de 3He
en phase adsorbée. etc. .. Aussi, chaque fois que la taille des impuretés
créantle champ magnétique local n‘est pas microscopique. est-il probable que

la condition (11) est réalisde.

Combinant (5) et (10). on obtient alors

2

_ o AW
= y° < 8B° > T, ©XP [2 T‘f‘—] (12)

oa°-r; est donné par (5-b) et n‘a pas de variation exponentielle avec la
tempeérature (le coefficientde coliage g étant supposé varier lentement avec
T: en fait, il estvraisemblable qu’il reste proche de 1 pour |‘adsorptiond’un

atome sur une surface solide [31]).

Remarque
Un cas légérement difféerent de forte corrélation de la perturbation magnétique

se produit si la relaxation est due & des sites localisés (irrégularités de la
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surface, etc...) ou, avant d'étre désorbés, les atomes restent pieges tout
en étant soumis 4 unchamp magnetique local constant. Designons par ngla
densité superficielle de ces sites et par ~AW I'énergie d'un atome de 3He qui
y est adsorbeé. L'égalite (1) entre potentiels chimiques est alors aremplacer

par

N
a v
AW + kT Log TS-S— = kT Log 7 (13-a)
ce qui donne
N n_ S
a _ S 3 AW _
Nv = ¥} A oexp ( xT ) (13-b)

(nous avons supposé que Ny << ngS, c’est-a—dire une non-saturation des

sites) .
Supposons maintenant que, lors de chaque choc sur la paroi, un
atome donné alt une probabilité gnga,? de s‘adsorber sur I'un des sites en

question (*9). |l vient alors

-1 N

_ _ 2 a
TC—TS—TVEBnSao] N
v
4\’ AW
= — exp [—-———kT (13-¢)
vV B ao

formule qu’il suffitde reporter dans (10) pour obtenir le taux de relaxation

de I'échantillon dQ a la présence de ces sites relaxants, ce qui donne une

variation de 1/T, en exp(2AW/kT), comme dans (12).

(*9) Cette probabilite étant éevidemment proportionnelle ang, il estcommode
d'introduire ici le carré dune dimension atomique a,; ainsi, gestunnombre

sans dimension qui peut étre de lordre de 1.
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b. Faible corrélation

Al'opposé. sila taille des perturbations magnétiques est faible
etsila mémoire des perturbations qu‘elles créent pour un atome est perdue

lors du mouvement latéral de ce dernier en phase adsorbée. alors

T < T (14)

condition d'autant plus facilement réalisée que la température est basse,

puisque Tg varie comme exp(AW/KT).

Désignons par L, la "longueur de corrélation” de la perturbation
magnétique (taille des impuretés magnétiques ou épaisseur de I'enduit
cryogénique d'hydrogéne si celui—ci est non magnétique) . Alors. on peut

écrire

r

T = c (15-a)

<l

en assimilant la phase adsorbée a un gaz parfait bidimensionnel, ce qui

conduit a la formule

1 _ 8x 2 2 m AW _
T— = 2 v? < 6B >Lc|—ﬁ—exp[_k_,r_:| (15-b)

ot m” est la masse effective des atomes adsorbés.

Remarque

Pour obtenir (15-b), contrairement a ce qui a é6té faitau § a, nous n‘avons
pas suppose de variation exponentielle du temps de corrélation 7o. On peut

cependant prendre un point de vue en quelque sorte intermédiaire en
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supposantque le mouvement latéral des atomes s'effectue entre sites relaxants
locallsés (énergle de llalson AW) et qu’ll requliére une énergle d'activation
thermlique AW  (hauteur de la barrldre qu'un atome dolt franchlr pour passer
d'un site au site voisin) . Siles champs locaux des sites sontincorrélés, on

a

AW'
L exp T (l6-a)
et, en consequence
1 - [ AW + AW' :) _
T °xp KT (16-b)

1

Lorsque AW’ croft progressivement de 0 &4 AW, on passe du modele du gaz

parfait bidimensionnel & celui des sites localisés associé aux formules (13).

i1.3. Discussion . dépendance en température du temps de

relaxation

Les expériences que nous présenterons ont é6té effectuées a

quelques degrés Kelvin, de sorte que l'on a toujours

kT < AW (17-a)

Dans ces conditions, |‘exponentielle

exp | q —pn— (17-b)

[avec q=2 sii’on prend les formules (12) ou (13): q=1sli‘onprend (15) ]
présente des variations trés rapides avec la teampérature. dominantcelles desf;&.

autres grandeurs physiques importantes pour la relaxation. dont les variations

s‘effectuent suivant des puissances de T.

L’'essentiol des variations en fonction de la température est donc
contenue dans I'exponentielle (17-b) . Inversement. sil'onfixe Tetsii'on
cherche A minimiser le taux de relaxation dans une expérience donnée. il est-:

clalrque le parameétre essentielaminimiseresti‘énergled’adsorption AW: c’est
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ainsi que s'explique le faitqu’un endultcryogénique de H, solide permette
d‘obtenir des temps de relaxation T, de plusieurs dizaines d'heures a des
températures ou des parois de verre nu donneraient des fractions de
seconde. voire des millisecondes (ces temps sonttrop courts pour avoir 6té

mesurés) .

Une discussion importante pour I'interprétation des expériences estde
trancher entre les deux possibilités q=1 ou 2 [ou éventueilementdes valeurs

intermédlaires: c¢f. (16-b)]. A haute température., c‘est-a-dire lorsque

AW
o << kT <€ AW . (18-a)

les temps de séjour 7o sontsicourts que i‘onatrés probablement 7o =71g. C6
qul conduit ala formule (12) [ou aux formules (13) ] et a la valeur q=2. A
température plus basse. il peutexisterunrégime ol les temps de séjour rg
sontsilongs que 7o estvraisemblablementlimité par un autre phénomeéne

physique que l‘adsorption elle-méme. et donc plus court. On a alors q=1.
il faut cependant garder a I('esprit que. aussitot que

kT & AW/10 (18-b)

il se produit divers phénoménes (saturation ou dégénérescence de la
monocouche. etc...) qui font que I‘'on sort du cadre ol nous avons
raisonné., celui de I'étude de la relaxation d'un atome de 3He isolé en
interaction avec une paroi: le temps de relaxation T; n“a en fait aucune
raison d‘étre indépendantdu nombre d’atomes dans le gazdés que (18-b)
est réalisée. Une analyse plus détaillée de ces effets est donnée dans
I'appendice A dont les figures 14 et 15 résument les différents régimes

pouvant apparattre dans la dépendance de Log T, en fonction de 1/T.

C’'estdonc un cas d'espéce. dépendant des variations spatiales des
inhomogénéités magnétiques locales. etiln‘y a pas de régle générale pour
savoir si les deux régimes (q=2) et (g=1) sont observables. le second
apparaissantd’autant plus facilement que les longueurs caractéristiques des
inhomogénéités sontfaibles. En pratique. il faudra effectuer des expériences
spécifiques pour pouvoir trancher cette question: en particulier. on
cherchera & voir les effets liés & la formation d'une monocouche aux

températurés ot la condition (18-b) est réalisée.
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Pourdominante qu’'elle soit, la variation exponentielle entampérature
n‘estpas laseule quisoit physiquementintéressante. puisque les préfacteurs
en puissance de la température donnent des informations sur la phase
adsorbée (retaxation sur des sites localisés ou non. par exemple). Pourle
régime "haute température” ou 1/T, nedépend pasde N, letableauidonne
unrésumé des différentes dépendances en température des préfacteurs de
1/T,. suivant les hypothéses que I'on adopte pour la phase d’atomes
adsorbés etietemps de corrélation 7o duchamp magnétique local au voisinage

de ia paroi (que I'on suppose indépendant de la température).

En conciusion. une é6tude expérimentale détaillée doit permettre de
trancher entre ces différentes possibilités pour déterminer i'énergied’ad-

sorption AW des atomes de 3IHe.
Remarque : Cas ou deux énergies dadsorption interviennent

Il est facile de généraliser les considérations du § 1 au cas ou la
paroi n‘'est pas homogéne et comprend des régions ou I'énergie d'adsorption
gstditféerente. Une telle situation peut se produire par exemple sil'épaisseur
de l'enduit d’hydrogéne n'est pas uniforme, ce qui permet aux atomes de 3*He
d'étre plus sensibles a l'attraction de Van der Waals de la paroi de verre
dans les régions ou l'enduit est mince. On peut également penser & des
variations de AW en fonction de l'orientation des faces d'un monocristal de
H,., etc... Quoi qu’il en soit, il sutfit pour tenir compte de tels effets
d’'ajouter les contributions des diverses régions relaxantes, & condition
toutefois que les conditions de validité du calcul du § 1 soient remplies.
Pour deux regions distinctes ot les atomes adsorbés forment un gaz parfait

bidimensionnel, on ecrira, avec des notations evidentes:

AW
1
kT

A
T v

2 2 1
y [51 < aBl > T. exp (
AW
+ S <OBZ>'rzexp[ 2J]
2 2 c kT

Siparexemple AW, > AW, (etsaufsi S, <<S,), ceseralarégion1 quitendra
adominerlarelaxation auxtempératures telles que kT<<AW 1, 2° Delamémefagon,
on peut ajouter des formules du type (10) et (13) pour tenir compte

simultanément de [existence de phases adsorbees libre et localisée.
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De fagon générale, aux basses températures, ce sontles processus
d'adsorption dénergle AW la plus grande qui dominentla relaxation nucleaire,

sauf s’ils correspondent a un nombre de sites extrémement faibles.

Si toutefols AW > 10 kT, la theorle que nous avons utilisée ne
s‘applique plus. Nous avons déja mentionné plus haut que la situation
devient alors plus compliquée (T, dépend dunombre d’'atomes 3He, etc...).
Elle peut toutefois redevenir simple & la limite ou AW>>T10kT ot ot les sites
concernés ne sont pas trop nombreux., Du fait des variations extrémemaent
rapides de la fonction exp (AW/KkT), ces sites sont totalement saturés et les
temps de séjour correspondants peuventdevenir extrémementgrands. Les atomes
en question sontalors “perdus” mais, dans la mesure ou leur aimantation n'est
pas couplée a celle de la phase vapeur, ils ne jouent aucun réle dans sa

relaxation.

En résumé, on peut dire que nos expériences sont principalement
sensibles aux sites d'adsorption dont I'énergie d'adéorption est comprise

entre quelques kT et kT multiplie par 25 ou 30.
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CHAPITRE I

iil. MONTAGE EXPERIMENTAL
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I1I.1. Les cellules

Les cellules que nous avons utilisées sont des bulbes sphériques de
3cm de diamétre. soufflés, en général. dans du Pyrex. Cependant. pour
tester I'effet du substrat sur lequel I'enduit de H, se dépose. nous avons
également essayé des celiules en verre Corning 1720 (alumino-silicate
imperméable d1'hélium) . en Pursil K (silice fondue de grande pureté) eten
B40. verre a4 bas pointde fusion. Les raisons qui nous ontfinalement porté

a choisir le Pyrex sont discutées au 8§ iil. 1.

Le diamétre de 3cm de ces ceilules est déterminé par le fait qu’il
devient trés difficile pour un diamétre inférieur d’entretenir des décharges
suffisamment faibles pour que le taux de polarisation nuciéaire des atomes de

3He obtenu par pompage optique soit satisfaisant.

Les procédures de soulfflage. de nettoyage et de scellement des
ceifuies font I'objet d'un soin tout particulier puisque ces opérations
déterminenties caractéristiques de la surface interne du verre sur lequel se
formenties enduits de H,. Les tubes de Pyrex utilisés pour le soufflage des
celluies sontchoisis parmiceux qui semblent présenter. al'oeil nu. le moins
de défauts. Avantd’'étre travaillés ala flamme, ilssontégalement nettoyés des
poussieres (surtout métalliques). qui auraient pu s’y déposer, avec un
chiffon imbibé d’'aicool. De plus. au cours du soufflage des cellules. des
précautions sont prises pour ne pas introduire dans le bulbe sphérique des
poussiéres de verre qui pourraient augmenter considérablement la surface
effective et produire des régions ol les atomes de 3He. se trouvantconfinés
pendantun temps relativementiong. seraientfortementrelaxés. Une fois mises
en place sur le banc de pompage. les celiules sont 6tuvées et dégazées
sous vide pendant 15 heures environ (a4 440°C pour du Pyrex) . Elles sont..
ensuites remplies (provisoirement) de 3He dans lequel on entretient unez
décharge HF intense (pendant 3 a 15 minutes) . ce qui a pour effet de faire
désorber de ia paroi de verre les impuretés O,. N,. H,0. .. qui pouvaient
s'y étre fixées. Ceotte opération de "nettoyage” et de ringage des cellules
est repétée (en général 3 fois) jusqu'd ce que les bandes spectrales
caractéristiquas de la présence des impuretés n"apparaissent plus. Les

callules sont ensuite remplies d’un mélange de 3He et de H,. sic’estunt-
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enduitde H, que I'on désire étudier (*10) . Les pressions de remplissage a
300 K vont de 0,5 & 10torrs pour 3He (pour lesquelles la densité du gaz est
telle que le pompage optique et |'entretien d’une décharge faible se faitsans
difficuités) et de 0.1 a 200 t pour H, (une couche de H, requiert
théoriquementun nombre de molécules correspondanta environ 0. 06 tde gaz
4300 K). Il pourraitsembler plus commode de relier directement la cellule de
mesure a4 un banc de pompage pour changer a volonté densité de 3He et
épaisseur de I‘enduit. il serait cependant alors plus difficile de savoir
exactement oll se condense I'hydrogéne solide et quelie proportion le fait
dans la celiule de mesure. De pius, les cellules scellées présentent une
caractéristique fort utile : au cours de la descente en température. les
impuretés résiduelles (N,. O,. H,0....), donties pressions partielles a
300 K sont déja trés faibles. se condensent sur le verre bien avant que

I'enduit ne se forme., ce qui assure & l'enduit une grande propreteé.

i1.2. Le cryostat

Le cryostat que nous avons utiiisé a é6té congu et réalisé au
Laboratoire. sous laresponsabilité de J. C.. Maréchal. |l répond a plusieurs
exigences : la température peut varier (en étantréguiée) de 2 4 40K. ce

qui est indispensable pour étudier l'influence de la température sur la

(*10) Dans nos premiéres expériences, les melanges ;19 gazse faisaient de
la fagon suivante ; on raccordait la cellule a remplir de 3He a une bouteille
dite “a queue de cochon”, remplie au préalable de H,. Une fois la cellule
remplie et scellée, la "queue de cochon ” était cassée, le mélange des gazse
faisant rapidement par diffusion. Un nouveau scellement permettaitalors de
séparer la cellule dexperience de la bouteille @ "queue de cochon”. Aprés
les difficultées que nous avons rencontrees sur la reproductibilite des
résultats donnés par des cellules remplies avec la méme quantité de 3He et de
H,, nous avons pensé qu'au moment ou la “queue de cochon” est casseée,
des micropoussiéres de verre sont peut—-étre entralnées dans la cellule de
mesure; nous avons donc préféeré abandonner cette technique et effectuer
directement le meélange dans la cellule. Faute de temps, nous n‘avons pas
testeé systematiquement par la suite silesremplissages avec bouteilles a “"queue
de cochon” étaientréellement responsables d'une dégradation trés nette des

propriétes relaxantes des parois de verre.
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retaxation par des enduits variés : H,. D,. Ne. gazrares solides qui sont
efficaces dans des zones de température différentes. Sa capacitée en hélium
liquide assure une grande autonomie (réserve de 22 litres. pertes a 4.2 K:
0.25 ¢/h) qui facilite la mesure de longs temps de relaxation. Ce cryostat
tientcompte 6galementdes contraintes suivantes : placer lacelilule au centre
des bobines de Helmhoitz qui créent le champ statique 5:). faire du pompage
optique (et éventuelilementde la détection optique de la polarisation) . ce qui
impose laprésencede grandes fanétres at. surtout. préserver ’homogénséité
du champ magnétique au niveau de la celiule de mesure. Lors d'expériences
préliminaires. la présence de vis en acier inoxydable a 2cm environ de la
cellule induisaitune relaxation suffisammentetficace (T, <10s) pourrendre im-
possibie toute orientation par pompage optique. Ceci nous a d’'ailleurs
conduitsa modifier la version initiale du cryostat de fagon & n’'utiliser au
voisinage de la celiule que des matériaux trés peu magnétiques . verre,

cuivre., résines @époxy non chargées et visserie Arcap (alliage non ferreux).

Le cryostatestreprasenté schématiquementdans sa forme actuelle sur
lafigure 1-a. Laréserve d'azote liquide (22 ¢) permet de réduire les pertes
par rayonnement thermique,en thermalisantun écran thermique en cuivre. Les
ouvertures dans cet écran. pour le passage des faisceaux lumineux., sont
munies de fenétres en verre au plomb aussi bien thermalisées que possible et

opaques au rayonnement thermique a 300 K.

Le montage expérimental proprement dit (ceilule + équipage RMN +
dispositif de décharge) est suspendu par des colonnettes (tubes d’'inox ou.
a proximité de la celluie. baguettes de plexiglas) fixées au couvercie du
cryostat. On peut ainsi introduire le montage dans le vase central,ou I'en
sortir sans difficultés. . Une série d'écrans en cuivre disposés le long de
I’assemblage permetde protégeriaceliuiede mesure durayonnement thermique a

300 K. venant du sommet du cryostat.

Le vase central est relié au réservoir d'hélium liquide par un tube
capillaire de cuivre (diam. int. 2mm) dontledébitestcommandéde l’extérieur
par un robinet & pointeau. Une fois le cryostat amené a ia température de
I'azote liquide. la cellule peut dtre refroidie de deux fagons différentes :
soit "par le bas". en pompant sur leréservoir d'hélium liquide a travers le

capillaire. ce qui a pour résuitat de faire monter le niveau d'hélium liquide
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Figure 1-b Schéma du centre de I'expérience (vue suivant

I‘axe optique)
A a H : voir figure 1-a
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dans le vase central, soit "parle haut" entransférantdirectementduliquide
a travers une canne introduite dans le vase central par le "couvercle” du

cryostat.

Le contrdle de fa température (effectué par des résistances au
carbone Allen—-Bradley limées R1. R2. R3. R4) montre que ces deux procédés
ne sont pas équivalents. Dans le premier cas. on observe une descente en
température lente et réguliere avec un gradientde température au niveau de
lacellulede 1 4 1. 5K aux alentours de 4. 2K, lorsque le liquide affleure la
premioere sonde de température (R1). Quand la cellule est refroidie par le
haut, ladescente entempérature se faitde fagon tout & faitdifférente. On
assiste d'abord 4 une homogénéisation progressive de la température de ia
colonne de gaz autour de 25K, sans doute gradce a des mouvements de
convection gazeuse efficaces. Latempérature descend ensuite rapidement
(1K/s. environ autour de 7K) , toutes les sondes résistives indiquantia méme
température. On peutobserver a travers les fenétres de pompage optique que
lorsqu’elies atteignent 4.2 K. la celiule est encore dans le gaz d'hélium.
C’estensuite (sans variation sensible de latempérature qu‘on voittomber une
pluie d'hélium liquide qui permet la formationd’'un bain dont le niveau monte

rapidement au-dessus de la cellule (*11).

Pourles mesures detem-ps de relaxation adestempératures différentes
de 4. 2K. larégulation de température sur ia celiuie fonctionne suivant deux
régimes différents
—- En-dessous de 4. 2K. c’est la pression du bain d’'hélium pompé qui est
asservie. a l'extérieur du cryostat. par un dispositif 48 membrane d'usage
courant. Les vartations relatives de température au niveau de la celiule sont
alors inférieures a 1%.

- Au—dessus de 4. 2K. latempérature est maintenue par une circulationd’hélium
gazeux prélevé dans le réservoir d'hélium & travers le capillaire. la
température de ce courant gazeux est fixée par celle d’un échangeur en
cuivre dont la température est régulée par une résistance chauffante (fil de

cuivre) .

(*11) L'effet de ces deux procedés de refroidissement sur les temps de

relaxation T1 mesures sera discute au § IIl.1.
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=
1.3. Le _champ magnétique B,

La polarisation nucléaire de 3He par pompage optique et la mesure de
cette polarisation se fontdans un champ magnétique go qui fixe la direction
de I'aimantation nucléaire des atomes de 3He. Il est produit par une paire de
bobines en position de Heimholtzde 70cm de diameétre. ce qui permetd’avoir un
volume accessibie important et favorise une bonne homogénéité du champ
magnétique sur le volume de la cellule d’expérience. |l esten effet nécessaire
de minimiser les gradients de champ magnétique au niveau de la celluie pour
éviterune cause de relaxation qui masqueraities effets de la relaxation-paroi
que |'on veut tudier. Les bobines que nous avons utilisées sontsembiables
a celles mises au pointpar 8. Cagnac pour sa thése (diamétre 70cm. champ
maximal 400G) . Leur position a 6té ajustée a |'aide d’'une sonde a protons_
pour optimiser i’homogénéité duchamp [32]. Nous avons de plus cherché a-
conserver cette homogénéité une fois le reste du montage mis en place
(cryostat, équipage RMN, mesures detempérature....) . ensélectionnantsoi-
gneusementles matériaux prochesdelaceliule. L'amagnétismedel’environnement
de ia cellule a 6té également contrdié a froid (4. 2K) par des mesures du
temps de relaxation transversalkT, des atomes de 3He (cf. §11.2). Ces
différents tests nous ont conduits & écarter du voisinage de la celiule toute
piéce en inox (la vissarie inox a 6té remplacée par des vis en Arcap:
alliage Cu-nickel) et & supprimer les brasures ou les soudures Sn—-Pb qui
deviennent supraconductrices a basse température. Nous avons ainsi une
inhomogénéité ABsurles3cmdelaceliuledel’'ordrede 0. 5mG. c'est-a-dire
une inhomogénéité relative (AB/B) <2.1075 dans 30G. valeur hablituelle du
champ de mesure (ce qui conduirait 8 un temps de relaxation T; a 4. 2K
dépassantlargementun mois) . Cette inhomogéndité provienten partie (dans
30G) de l'environnement du montage expérimental (poutrelies d’acierdansla-
charpente du batiment. .. .) . Pouropérerdans les meilleures conditions. ona ..
d’ailleurs tout intérét a pratiquer une désaimantation par des renversements=e.
successifs duchamp magnétique de savaleur maximale jusqu’a zéro. Ce procédé
permet, en particulier. de rallonger T, aprés des mesuresde T, enchamp

6levé. Cet effet du champ magnétique créé par les bobines de Helmholtz sur
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I’aimantation de I'environnement de t'expérience. s’il estvisiblesur T,. n'a
cependant aucune conseéquence sur les valeurs de T, qui sont toujours

dominées par la relaxation-paroi (*12).

i{i. 4. Polarisation nucléaire de 3He

Dans nos expériences. la polarisation nucléaireinitiale des atomes de
3He donton veut étudier la relaxation estobtenue par pompage optique [3].
Le pompage optique de 3IHe a fait i'objet d’6tudes détaillées dans le passé
({33][{34]1[3s5]) etnousn’endécrironsdoncquesommairementlesdifférentes
étapes @ on entretient dans la celiule qui contient le gaz 3He une
décharge faible qui peuple le niveau métastable 23S, . Lacellule est éclairée
parlaraie \=1.08 y polarisée circulairementreliant ce niveau métastabie aux
niveaux 23P, le faisceau de pompage étantissud’une lampe a décharge et se
propageant paratlélementauchamp magnétique statique E?o. Oncréeainsiune
orientation électronique dans le niveau métastable triplet qui. par couplage
hypertin. produitausside |‘orientation nuciéaire. Cette orientation nucltdaire
estensuite transférée au niveau fondamental lors des collisions d’‘échange de

métastabilité.

(*12) Ceci peut se verifier de plusieurs maniéres : soit en calculant la
contribution a T, desinhomogénéités du champ statique par larelation T, =
T2 (woTp? 2, soitpar l'expérience, en dégradantvolontairement T2 par une
aimantation residvelle de “la piéce” et en observant que les valeurs de T,

mesurees ny sont pas sensibles.
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On utilise pour ladécharge un transformateur éiévateur de tension
dont le secondaire est un bobinage de 100 tours de fil de cuivre émaillé @
0.4 mmsuruncylindrede téflon (2. 5cm. L=4cm) résonnanta 1 IMHz sur
sa capacite propre (*13) . Ce systéme sert successivementd’'éciateur pour
amorcer la décharge et de dispositif d’entretien d’'une décharge douce
pendant les phases d'orientation par pompage optique. Le transformateur est
placé a 6cm environ au—-dessus de la celiule et ia décharge est excitée par
le champ électrique créé par les deux extrémités du secondaire qui descendent
au niveau de ta celiule comme I'indique la figure 1-b. It suffitd'une fraction

de watt pour allumer la décharge et d'une dizaine de mW pour I'entretenir.

Le faisceaude pompage a 1,08 yprovientd'unelampe rempliie a6 torrs
de 3He dans laquelile on excite une décharge intense grdce au rayonnemaeant
42.4GHz d'une antenne reliée 4 un magnétron. Quoiqu'un laser & centres
colorés aitrécemment 6té mis au point pour le pompage optique de 3He par
P.J. Nacheretcoll. [36]. I'utilisationd’unelampe s'estrévélée pluscommode -
dans nos expériences ol I’'obtention d’une polarisation nucléaire tres élevée
n‘estpas cruciale. Le faisceau de pompage est convenablement filtré (filtre
Wratten 87C) et focalisé avant de pénétrer dans le cryostat: le polariseur
(Polaroid HR) etlalame 1/4 onde (280 my) sontfixés dans le vase central
du cryostat sur le dispositif de RMN. ce qui évite la dépolarisation par les
fenétres du cryostat. L'orientation nucléaire ainsi obtenue estde |'ordre de
3%.

Nous avons souvent utilisé., au cours d'expériences préliminaires ou
comme mesure de contrdle. la possibilité de détecter optiquement ie taux de
polarisation nucleaire. Ce type de détection repose sur le fait que.
lorsqu’un atome dans |‘état fondamental est porté par la décharge dans un
état excité. il conserve son orientation nucléaire qui. par couplage
hyperfin. produit de I'orientation électronique si la durée de vie de ["é6tat

axcité estassezlongue {34]. Ontrouve ainsi que de nombreuses rales 6mises

(*13) Le choix de cette fréquence est justifié par les expériences
preliminaires décrites dans laréférence [32] etrappeléesicibriévementau §
1. 2.
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par la décharge ont un taux de polarisation circulaire proportionnelle a
I"orientation nucléaire du fondamental. L'appareillage nécessaire a cette

mesure est décrit, par exemple., dans la référence [6].

La détection optique peut 8tre utilisée pour mesurer des temps de
relaxation-paroi : c‘est une méthode du type "relaxation dans le noir”
(La][s]. llesteneffetindispensable d'éteindre ladécharge entre l'instant
initialet I'instant de ta mesure. car le temps de retlaxation en présence de
décharge (effet des collisions électroniques. ioniques. etc. . .) estbeau-
coup plus court (100 s. environ) que le temps de relaxation—-paroi (qui peut
atteindre des jours). De plus. pour mesurer convenablement le taux de
polarisation circulaire d° une raie lumineuse (c’est-a-dire (‘orientation
nucléaire du fondamental) . il faut détruire cette polarisation par RMN dans ie
niveau fondamental afin d’avoir une référe‘nce du zéro d’orientation nucléaire.
Une telle mesure "destructive” présente évidemmentdes inconvénients sérieux
pour la mesure de temps de relaxation—paroi de plusieurs dizaines d'heures.
De plus. des expériences préliminaires (cf. §ill.2) nous ont montré que le
temps de relaxation en présence de décharge décroissait rapidement en-
dessous d'une certaine température. ce qui rend impossible toute investigation
par voie optique de la relaxation—paroi en-dessous de cette tempdérature.
C’est pourquoi nous avons mis au pointune méthode de détection RMN de

I‘orientation nucléaire. qui ne présente pas ces inconvénients.

1. 5. Détection radioélectrique de [‘orientation nucléaire

La technique de détection radioélectrique que nous avons utilisée
permet de s'affranchir des difficultés voquées au paragraphe précédent.
Elle consiste & mesurer directement I'orientation nucléaire des spins de
3He (dans I'état fondamental) lors d'un passage adiabatique rapide (AFP)
sur larésonance magnétique nucléaire. Nous avons opté pour un dispositif
de détection & "bobines croisées” (voir figure 2). La premiére paire de
bobines. dites "inductrices®. crée le champ de radiofréquence glcoswt
perpendiculaire au champ statique go: la seconde (bobines récep-
trices) . placée perpendiculairement a la fois au champ statique et aux
bobines inductrices. recueille un signal électrique de pulsation winduit par

le champ magnétique des spins nucléaires basculant autour de é’l lorsqu’on
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Figure 2 : Dispositif RMN a bobines croisées

Bi1 :

bobines inductrices ® 82 mm de 22 tours chacune

de fil de cuivre émailié ® 0.3 mm. en position de

Helmholtz

bobines réceptrices de diamétre moyen ¢® 37 mm de

150 tours chacune de fil de cuivre émaillé (b 0.3 mm
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balaie le champ magnétique statique autour de la résonance nucléaire
w=-v84 (*14) . Pour ne pas perdre d’'orientation dans cette opération. il

fautsatisfaire fes conditions du "passage adiabatique rapide” [30] réalisées

lorsque
dB
1 1 o
Tz << Bl 3E << 'yB1 (19)

La premiére inégalité signifie que le temps de passage sur la
résonance caractérisé par B,(dBo/dt) "1l esttrés courtdevant ie temps de
relaxation transversale T,: la seconde. que la vitesse angulaire de variation
du champ effectif (1/B,;)dB,/dt estfaible devantla pulsation de Larmor a

réesonance vB, (condition d’adiabaticité).

La valeur de T, étantdéterminée par les inhomogénéités du champ
statique (on atypiquement T, =4s. a 4. 2K), laformule (19) montrequ‘on a
intérét, pour minimiseria perte d'orientation par passage. &acréerunchampde
radiofréquence B, aussi grand que possible. On ne peut cependant
augmenter B, indéfiniment, carles inhomogénéités de ce champ donnentune
contributiona 1/T, quicroftcommeB, 2 [26]. Enpratique. la valeur optimale
estde 10mG (amplitude de la composante tournante en résonance du champ
B;). ce quidétermine une vitesse optimale de balayage du champ statique
dBy/dtde 600mG/s. Dans ces conditions. la perte d’'orientation nucléaire

par passage est inférieure & 2% en valeur relative.

On peut se livrer & une estimation du signal induit par la précession
des spins dans les bobines réceptrices. Avec une densité en 3He
équivalente 4 1ta 300 Ketune polarisationde 1%. I'aimantation des spins
crée unchamp de 107 7G environ a |'intérieur de la celiule. ce qui produit
dans les bobines réceptrices (4cm de diamétre. 150 tours. surtension de 100
4 4.2K) unsignalde 20uV environ. Cependant., des parasites variés sont

susceptibles de masquer ce signal.

(*14) y est le rapport gyromagnétique du spin nucléaire de 3He qui vaut
3,24KHz/G.
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En premier lieu, & cause de l'orthogonalité imparfaite des paires de
bobinaes inductrices etréceptrices. cesderniéres captentun fluxéquivalent
410738B,. c’est-a-dire 100 fois environ le champ créé par les spins. Il est
donc importantde compensear ce signal. A cet effet, on préidve une fraction
de latension d’alimentation des bobines inductrices dont on ajuste |I’'amplitude
et la phase (par un circuit passif) pour le soustraire au signal regu par
les bobines réceptrices grdce a un ampli différentiel. Il est é6galement
indispensable d'assurer une bonne stabilité de |'orthogonalité des bobines.
puisqu’‘une variation de 1% du flux induit directement dans les bobines
réceptrices. donne une tension comparable au signal des spins. Cette
contrainte. ajoutée au fait que i'équipage de bobines croisées relativement
massif (voirfigure 2) doitsubiravecun minimum de déformations un nombre élevé
de cycles thermiques. nous a conduits a réaliser un assemblage en silice
fondue pour ies bobines inductrices et les entretoises qui les revlient. Quant
aux bobines réceptrices (de configuration plus sensibie aux difféerences de
contraction thermique entre le fil de cuivre et le matériau de la bobine) . la°
meilleure durée de vie (en nombre de cycles thermiques) a 6té obtenue avec
des bobines en plexiglas. en imprégnant chaque couche de fil de cuivre

d’'un mastic siliconé.

Une deuxiéme source dontil faut protéger ies bobines réceptrices est
le bruit hertzien ambiant: nous nous en sommes affranchisenplagantia partie

inférieure du cryostat dans un blindage en cuivre de 2mm d’'épaisseur.

L'appareiilage électrique que nous utilisons est le suivant. Un
synthétiseur de fréquences (Adret Electronique) alimente un pont qui fournit
latension d’alimentation des bobines inductrices etle signal (ajustable en
phase et en amplitude) de compensation de I'induction parasite dans les
bobines réceptrices. La tension délivrée par les bobines réceptrices est
mesurée en mode différentiel aux bornes de leur capacité d'accord par un

premier amplificateur. avantd’'étre envoyée (ainsique le signalde compen-

sation) sur I'amplificateur d'entrée différentiel de la détection synchrone. Le ..

signal de sortie de cette détection synchrone est stocké sous forme digitate
dans un enregistreur (réalisé au Laboratoire sous la responsabilité de A.
Clouqueur) déclenché par une rampe de balayage du champ statique. Les
signaux de passage adiabatique rapide sont ensuite restitués a8 un rythme
plus lent sur une table tragante X(t) de type conventionnel. Le rapport

signal sur bruit obtenu est courammentde 50 surune cellule contenant 2tde
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IJHe (pression mesurée a 300 K) pour une polarisation nucléaire de 3%

environ (*15).

La procédure de mesure d'un temps de relaxation T, estla suivante :
aprés extinction de la décharge et du faisceau de pompage qui ont permis
d’obtenir un certain taux de potlarisation nucléaire P,, on observe le retour
a I’6quilibre thermique (o0 P = 0 pour By = 30G ot T = 4K) de cette pola-
risation suivantia loi P(t) = P5 exp(-t/T,;) en effectuant a des intervalles
de temps successifs un aller et retour sur la résonance en passage
adiabatique rapide (figure 3). L’amplitude des signaux mesurés étant
proportionnelie a la polarisation P(t) al'instanttde lamesure. on détermine
le temps de relaxation T, par une série de mesures échelonnées sur un

intervalle de Il‘ordre de 2 fois T, (*16).

(*15) Le rapport S/8B théorique seraitde 300 environ si la température de la
source de bruit était de 4.2K. Dans la pratique, on observe un bruit plus
important qui limite le rapport S/B a 50 environ parce que la capacité
d'accord des bobines réceptrices est située a l'extéerieur du cryostat (300K)
pour desraisons damagnétisme et de résistance aux cycles thermiques, ce qui

augmente la “température de bruit”.

(*16) On opére bien s0r sur chaque mesure une correction due a la perte
d'orientation (de I'ordre de 2%) provoquée par chaque passage arésonance
du fait que J/a condition (19) n‘est pas parfaitement réalisée. Cette perte
d'orientation par passage estinitialement calibrée parune série de passages

conseécutifs.
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Figure 3 : Enregistrement de 3 allers et retours sur la résonance
en passage adiabatique rapide aux instants:t=0. t=1750 minutes
et 1=3140 minutes sur une cellule {3He : 1.87t + H, 1. 461}
polarisée initialement a 2% (B, = 10 mG: By = 39 G: dBgy/dt =
600 mG/sec: constante de temps de ia détection synchrone 10 ms
(4 6 db/octave): @ = 4.2 K). Dans ce cas particulier. la
valeur de T, déduite de ces mesures et des suivantes (non

représentées ici) était de 4000 + 100 minutes.



Figure 4 . Signal de précession libre aprés une impulsion 7/2 sur
une cellule {3He ©1.87t + H, 1.46t}polarisée a 2%
(Bg = 39 G: 0 = 4.2K). On mesure. dans ce cas particulier,

T, = 2.4 sec.
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Notre appareillage nous permet aussi de mesurer le teamps de reiaxation
transversale T, dd aux inhomogeéneéités du champ statique sur la cellule.
information quinous a permis decontrdleri’amagnétismedel’environnementde la
cellulecommeoni‘adéjavuau8§il.3(*17). On mesure T, en enregistrantle
signal de précession libre des spins de 3He aprés une impulsion /2 du
champderadiofréquence (voirfigure 4) . Cecipermetd’estimerlt’inhomogeénsité

AB du champ statique sur ia cellule d'aprés la formule

ainsique lacontributiona 1/T, decesinhomogénéités de champ statique qui
estdel'ordrede 1/(T,we?2 7p?) . La mesurede T, permetdoncdediscriminer
les contributions & T, du champ local sur la paroi et les inhomogénéités
créées pari‘environnement extérieur de la celiule etde s'assurer que le temps

T, effectivement mesuré est bien le temps de relaxation-paroi.

(=17) La relaxation-paroi caractérisé par un temps de corrélation 1o trés
court (wgTe << 1, condition de rétrécissement extréme) donne une contribution
a 1/T, de l'ordre de 1/T,, qui est donc tout a fait négligeable (voir §
[.1).
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CHAPITRE 1l

itl. PRESENTATION DES RESULTATS EXPERIMENTAUX
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L'utilisation d’enduits cryogéniques tels que H, solide couvrantia
partie interne des celluies contenant un gaz de 3He polarisé permet
d'atteindre des probabilités de relaxation par collisions sur la paroi
extrémementfaibles. Les mesuresque nous présentons plus bas montrenten effat
qu’il fauttypiquement 108 collisions paroi pour relaxer un spin nuciéaire de
3He sur un enduit de H, solide a 4. 2K. On peut donc craindre que
plusieurs phénomeénes plus ou moins bien identifiés n‘entrenten jeu etque les
résultats expérimentaux soient difficiles a inte“rpréter. Ainsi. il nous est
apparu assez vite au cours des premieéres expériences que ie type de verre
utitisé pour la fabrication des celluies et la procédure de remplissage
donnaient lieu a des différences marquées sur les T, mesures. Aussi. en
préalable a une étude systématique des paramseétres gouvernant fe temps de
relaxation—paroi T,. avons—-nous cherché a mettre au pointdes conditions
expérimentales (choix du verre. préparation des celluies de mesure) qui nous
assurent une bonne reproductibiiite des valeurs de T; mesurées. Ces
expériences préliminaires sont exposées au §ill. 1. Lerdle eventuel de la
décharge sur la relaxation—-paroi est examiné au § iil. 2. Les résuitats
expérimentaux concernantiavariation deTlenfonétion de latempérature. de
la pression de 3He et de |'épaisseur de I'enduit de H, sont I‘'objet des §
1.3, 4 et 5. Nous donnons aux § iil. 6 et iil. 7 les résultats d'expériences
compiémentaires effectuees sur des enduits de deutérium solide et de néon

solide.

Hi. 1. Expériences préliminaires

Nous avons essayé différents types de verre pour la fabrication des
celluies : pyrex. Corning 1720 (alumino-silicateimperméableaI'hélium)‘, Pursil K
(silice fondue de grande pureté) et B40 (verre a bas point de fusion).
Les valeurs de T, mesurées s’'averent trés sensibles au choix du verre. On
peut en effet observer des variations dans un facteur de I'ordre de 20 sur.
des cellules souffiées a partirde verres différents mais remplies dans les mémeass:
conditions. avec les mémes quantités de IHe et de H,. C’'est avec le pyrex
que nous avons obtenu les meilleurs resuitats (T, longs et assez bien
reproductibles surun ensemble de cellules identiques) . Il semble que ce verre
réalise le meitleur compromis entre les deux exigences suivantes : présenterun

bon état de surface interne aprés soufflage et scellement; cette qualité semble
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difficile & obtenir sur des verres a haut pointde fusioncomme le Pursili K (ou
mdme le Corning 1720) (*18) et nous pensons que I8s mauvais résultats
obtenus sur T, avec le Pursil K sont dus a une surface interne effective
importante et non reproductible. Laseconde exigence concerne la composition
gtli’homogénéité du verre quidéterminentia "qualité” du magnétisme du verre.
Nous avons en particulier observé sur des cellules souffiees en Corning
1720que T, diminuaittrés nettementen champ magnétique élevé (lypiquement T,
se trouvait divisé par des facteurs allant de 3 a4 10 quand B, passait de
30 a8 300 G). On peut attri\ﬁuer ce comportement a un effet du champ
magnétique statique sur le champ local créé par des centres relaxants dans
ou & la surface du verre. mais la nature exacte de ce mécanisme de
magnétisation du verre reste énigmatique. Nous avons aussi effectué quelques
essais avec du verre B40 en raison de son bas point de fusion. Mais il
s‘estavéré que ce verre présentaitdes défautsd’homogéneéité trop importants
(visible & I'oeil nu pour certains) qui expliquent probablement ia mauvaise

reproductibilité des T, que nous avons mesurés.

Notre choix s’estdonc finalement porté sur le pyrex. qui d’'embiée
donnaitdes valeursde T, peu sensibles auchamp magnétique etsensiblement
plus longs que les autres verres. Nos efforfs ont alors porté sur
I'amélioration de la reproductibilité des temps de relaxation mesurés. Dans ce
but. nous avons défini une procédure de fabrication etde remplissage des
celluies décrite en détail au §11. 1. Cette procédure pourrait probablement
étre améliorée (*19): eolle a nédanmoins représentéd un progrés substantiel
(*18) On observe souvent sur des cellules soufflees en Pursil K ou en
Corning 1720 des zones legérement opaques (apparaissant eventuellement juste
aprés le scellement final), qui sont sans doute des régions de grande

surface effective.

(*19) On peut s’interroger, en particulier, sur le r8le des décharges
intenses, effectuees avantleremplissage des cellules qui font désorber du
verre des éléements (O,, N,, H,0, OH ...) qui assuraient peut-étre une
meilleure neutralité de la paroi de verre. D'ailleurs, le temps de relaxation le
pluslong (126 h. a4.2K) a ete obtenu avec une cellule simplement pompée
pendant 16 h. avant d'édtre remplie de 3He et de H, (ni etuvage, ni

decharges de ringage).
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puisque nous avons pu limiter, de la sorte. la dispersion des valeursde T,
sur des celiules identiques 4 +13% . la comparaison se faisant bien sdr &
température donnée (voir figure 5 a titre d’exemple) . Cecireprésente une
reproductibilité satisfaisante sil'on songe aux trés faibles probabilités de
relaxation mises enjeu. Ces résultats nous ont permis d'étudierierdle de
I"'épaisseur de I'enduit d'hydrogéne solide. expériences gque nous ne
pouvions envisager avantd’avoir mafltrisé le probléme de lareproductibilité des

temps de relaxation.

Enfin. latechnique de remplissage finaiement adoptée a également
supprimé |'effetdes procédures derefroidissement (cf. 81i. 2) surles mesures
de T, suivantia formationde |’enduit : nous observions apres un transfert
"parie bas”"un T, extrémement court évoluantientement (sur 3 jours environ)
vers savaleurliimite. que i’on pouvaitobtenird’emblée aprés un transfert "par
le haut” (avecune bonne homogénéité detempérature). Ce phénoméne ne se
produisait que sur les cellules de pyrex. verre qui donnait les temps de
relaxation les plus longs. Il a cependant totalement disparu quand nous
avons changeé le procédé de fabrication etde remplissage des cellules sans
qQue nous ayons d’interprétation définitive a proposer pour expliquer ces

observations.

i.2. Roéie éventuel de la décharge sur la relaxation—paroi

Au cours des premidres expériences que nous avons réalisées. nous
avons observé assez rapidement que certains parametres de la décharge
(fréquence et température de la celluie) pouvaient avoir un effet catas—
trophique sur les taux de polarisation nucléaire obtenus. Cet effet se
mesurait de fagon équivalente sur le temps de relaxation de |'orientation
nucleaire en présence de décharge noté Tld {32]. Nous ne reviendrons
pas surl’ensemblie des mesures effectuées a4 {’'époque pour mieux cerner ces
phénomeénes. Nous rappellerons simpiementque nous avions définiune bande
de fréquences favorables. asseztarge. centrée vers 10 MHz mais que. méme
pour ces fréquences ia. on assiste au voisinage de 3.8 K a une
décroissance rapide de Tld. au point que le pompage optique ne donne
plus aucunrésultaten—dessous de cette température. Comme [es processus qui
ont lieu dans la décharge ont peu de chances de voir varier brusquement
leurs sections efficaces dans cette zone de température. nous avons plutdt

cherché lacause de ce‘phénoméne dans le comportementde I'enduitde H,



Figure 5 : Temps oe reiaxation T, en fonction de 1/T (sur échelie
semi-iogarithmique) pour 4 cellules identiques. désignées par
A. B. C. D, remplies de 3He : 1.87t + H, : 1.46t.

Les deux droites en tirets indiquent la zone de reproduc-
tibilité ou se rangent I'ensemble des mesures effectudes
sur ces 4 cellules, ainsi que sur 8 autres celiules dont ies
pressions de remplissage en H, comprises entre 0.6t et 3t
(3He : 1.87t1). Ces deux droites correspondent a l|'écart
AT, a ia moyenne ?1 des valeurs de temps de reiaxation
a4 4.2 K pour cet ensembie de 12 cellules (1—’-1 = 3550';
AT, = £1000"). L’'écart type de la distribution des valeurs
de T, mesurées sur cette méme population est de 13% en

pourcentage de ’T'_l .
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solide en présence de dédcharge. Les couches limites du plasma que forme ia
décharge sontle iieu de désexcitation d'espéces variées et on peut admettre
que les énergies mises en jeu (I'énergie du métastable 23S, est de 20 eV)
peuvent provoquer ladésorption et ventusilementia dissociationd’'unnombre
élevé de molécules de H,. En supposant que I'enduit ainsi détérioré se
"répare” grdce aux molécules de H, de la phase vapeur qui viennent se
recondenser a sasurface. on peutestimer facilement la vitesse de réparation
d’un enduit a partir de la pression de vapeur saturante de H, (cf.
appendice B). On trouve ainsi des vitesses de 15 couches/seconde a
4.2K. ce qui semble suffisant pour ne pas géner le pompage optique. Par
contre. cette vitesse qui chute exponentiellement, comme la pression de vapeur
de H,. n'est plus que de 1 couche/seconde vers 3. B K etil semble que ia
relaxation provoquée dans ces conditions soit trés efficace pour faire

disparattre la polarisation nucléaire.

On peut se demander si des effets de post—-décharge liés a la
recombinaison d’espéces ionisées ou d un changement de la structure de
I"'enduitde H, solide peuventse manifester sur les temps de relaxation—-paroi
que nous mesurons aprés extinction de la décharge. En prenant la
précaution de toujours effectuer ie pompage optique a 4. 2 K (*20) (ou la
pression de vapeur de H, assure une réparation rapide de |'enduit) et en
ne commengant les mesures de T, que 10 minutes aprés extin-ction de la
décharge. nous n‘avons jamais observé d’anomalies dans ladécroissance du
signali de polarisation nucléaire qui suitbien une exponentielle méme surdes
temps trés longs (“ 60 h.) . Autrement dit., la plupartdes processus associés
a la post-décharge. évoqués plus haut. ont une durée de vie trop coﬁrte
pour que nous les observions. Cependant, ies expériences relatées plus
bas au § iil. 5surdes cellulesremplies de peu d’hydrogéne montrentbien que
la décharge peut avoir des effets a long terme qui se traduisent par un
raccourcissementdes T, mesurés quand la cellule ne contient pas "assez” de
H,. On peut alors se demander siles enduits épais ne gardent pas aussila

trace des décharges effectuées sous formed’ions H*. H,*. 3He* oud’atomes

(*20) Nous avons choisi cette température parcommodité mais aussi parce que
l'efficacité du pompage optique estlimitée au—delade §. 2 K par 'augmentation
enphase gazeuse dunombre de molécules de H, qui "quenchent” efficacement

les metastables de He.
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d'hydrogéne piégés dans le réseau d'hydrogéne solide. ces impuretés étant
alors responsables de la relaxation-paroi observée. Des expériences
récentes onten effat mis en évidence des durées de vie trés iongues pour
des atomesd'hydrogéne al’'intérieurd’une matriée deH,solide[28])[37]f{38].
Leurs auteurs montrentd’ailieurs que ia stabilité des atomes H estd autant
meilleure que leur concentration est faible. ce qui n‘est pas surprenant
puisque leur recombinaison en H, dépend nécessairement de leur con-
centration. Atitred’'exemplie. on peutavoira 4.2 K. sur plusde 20 h. une
concentration constante d'atomes d'hydrogene de i‘ordrede 10”4, c'est—-a-
dire 1 atome tous les 70 on environ. Cependant, pour invoquer ce type
d’'impuretés comme source dereiaxation. iifaudraittrouverun mécanismerégulant
leur densité initiale puisque nous n‘avons jamais décelé de variationsde T,
liees au nombre de décharges subies. ou a leur intensité. On pourraitata
rigueur imaginer que la recombinaison joue ce rdéle si la concentration
d'hydrogéne atomique tombe en quelques minutes a des valeurs telles, quela
durée de vie &4 4. 2 K des atomes restants est supérieure aux T; mesurés,
c'est—a-dire plusieurs jours (*21). Pour tester pius avant cette éventualité,
nous avons effectué |'expérience suivante : aprés extinction de la
décharge. on evailue T; a 4.2 K (en laissantl’orientation relaxer pendant
T,/3 environ): on évapore ensuite le film de H, en faisant monter la
tempeérature jusqu’a 20 K. apres quoi on recondense le film de H, par un
nouveau transfertd’'hélium. De retoura 4.2 K, onreprend ia mesurede T,
sur la polarisation restante (la perte en signal étantdu reste négligeabie) .
Apreés cette opération, il est clair que la relaxation s'affectue sur un enduit
"neuf” exempt, sinon totalement. au moins en partie, des impuretés que la
décharge auraitpuy déposer. Or des mesures sur différentes celluies ont
toujours donné les mémes valeurs de T, avant et apreés cette opération. i
semble donc peu plausible que la relaxation—-paroi que nous observons puisse
étre attribuée a des impuretés créées par la décharge et piégées dans
I"enduitde H, solide. au moins tantque I'on prend la précaution d’effectuer

la décharge nécessaire au pompage optique 4 4. 2 K, ce que nous avons

toujours fait pour ies mesures présentées ici. e

(*21) Des hypothéses analogues peuvent étre faites pour les autres types

dimpuretes : HY, 3Het..
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N.3. Variation de T, en fonction de ia température

Nous avons étudié systématiquementlesvariationsde T, en fonctionde
latempérature. pour plusieurs pressions de remplissage en 3He eten H,.
Pour plus de clarté, nous ne discuterons ici, pour commencer. que ies
résultats obtenus sur une celluie typique remplie a4 1,87t de 3He et 1, 46t de

H Ces résultats sontreprésentés sur la figure 6 ot est porté Log (T,7 1)

2
en fonction de 1/T.

Cette figure montre clairement que les enduits d'hydrogéne solide
conduisent A des temps de relaxation extrémementiongs 4 4. 2 Kpuisqu'ils sont
de t‘ordre de 66 h. L'interprétation des ordres de grandeur de T, est

reportée au chapitre IV.

Ladeuxidmeremarque quis‘impose estque |’'on peutraisonnablement
faire passer une droite sur les points de mesure : celaindique. au moins en
premiére approximation. que l’on observe une décroissance exponentieliede T,
avec l'inverse de latempérature. ce qui apporte la preuve que la relaxation
se produitdans la phase adsorbéde. puisque c'est bien ce type de variation
que prédisaient les modeles développés au chapitre | dans la zone de
températureou kT < AW. Cecilimplique. en particulier, quele champ magnétique
inhomogéne. responsable de la relaxation observée. esta courte portée sans
quoi il agiraitdirectement suries atomes en volume. ce qui conduiraitdonc a
une probabilité de relaxation variant lentement avec la température. Les
informations que I'on peut en tirer sur la nature des centres magnétiques
relaxants seront discutées au 8§ 1V.2. On peut noter aussi que cette
variation exponentiellede T, avec l'inverse de latempérature est observée
avec une grande dynamique puisqu’ily a un facteur supérieur 2 1000 entre
les valeurs extrémes de T, mesurées : T, = 4000° a 4.2 KetT, =3 a
2. 15K. C'estun faitexpérimental assezremarquable parcomparaison avec les
résultats d’'autres expériences de relaxation—-paroi ([s]et[13}a {1s6]) quli
tient 4 la relative simplicité du systéme étudié : un atome de spin 1/2 couplé a
une paroi ol n‘existe qu’un seul étatlié. C'était d'ailleurs le but annoncé
de ces expériences de tirer parti de cette situation pour déterminer i‘énergie

d‘adsorption d‘un atome de 3He sur une surface de H, solide.
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Figure 6 : T, en fonction de 1/T sur ia cellule A (pyrex q) 30 mm)
{3He : 1.87t + H, : 1.461} : illustration de ia dépendance

exponentielie de T, en fonction de 1/T.
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Les modéles daveloppés au chapitre | nous ont permis de mettre en
évidence les caractéres généraux de la dépendance de T, en fonction de
latempérature. Outre le facteur dominant exp(qAW/kT) (ol 1 €q<€2). le
tableau | montre que 1/7T, contient aussi une dépendance en TX ou la
valeur de gdépend de I'hypothése adoptée sur 7. temps de corrélation du
champ magnétique local subi par les spins lors de leur séjour sur ta paroi.
En principe. lavaleur de atientcompte aussi d’une éventuelie dépendance
entampérature de la valeur quadratique moyenne < 56B2 > du champ local. On‘
peut imaginer différents types de variation en température selon que les
centres relaxants se comportentcomme un milieu para—. dia—. ferro—. antiferro—,
forri— ou superparamagnétique (voir par exemple laréférence [29]). Cepen-
dant, le fait expériméantal gque T, ne dépend pratiquement pas du champ
magnétique ou de son histoire conduit & penser que < 5682 > ne varie pas
surlagamme detempératures ot se déroulentnos expériences. C'estce que

nous supposerons dans toute la suite de cet exposé.

Guidés par les expressions données dans le tableau | (qui n’'a pas
la prétention d'dtre exhaustif). nous avons porté sur la figure 7 en unités
logarithmiques laquantité [T, (T)/T,(Ty) I x(T5/T) X gnfonctionde 1/T pour
une celluledonnge enchoisissantTy=4.2 Kpour plusde commodité. Comme
pour I'ensemble des cellules que nous avons atudiées. il apparaltsur cette
figure que lavaleurde an‘estvraisemblablementpas supérieure 42. Mais nos
résultats ne permettent pas de trancher entre des valeurs de ¢ comprises
entre O et 2. ce qui n‘est pas surprenant : nos mesures se déroulent en
effetdans unerégion ol le facteur exponentiel estlargementdominant. Une
détermination de a¢ n‘aurait été possible qu’en effectuant des mesures a plus
haute température que 4. 2 K. L'extrapolation des courbes présentées sur la
figure 7 montre qu‘on aurait pu distinguer les valeurs 0, 172, 1 ... de «
vers 7 Kenviron. Mais la valeur attendue pour T, seraitalors de 45 jours !
Outre les difficultés expérimentales d'une telle mesure (risque de sublimation de
I'enduit. stabilité de la température ...). il est peu probable que la

probabilité de relaxation T, 1 suivrait encore la méme loi.

La figure 7 montre aussi que suivant la valeur de . les pentes des
droites obtenues sontiégerementdifférentes. Sur cette cellule particuliére et
sur I'ensemble de celles que nous avons mesurées. on obtient ainsi des

pentes QAW de
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29 £ 2 K s8i «a 0
27 + 2 K si a = 1/2
gaWw = 25 + 2 K si a = 1 (20)
24 + 2 K si a = 3/2
22 £+ 2 K si a = 2

L'interprétation de ces pentes entermes d’'énergie d’adsorptiond’un
atome de 3He sur une surtace de H, solide dépend du modéle utilisé pour lte
temps de corréiation 7, (voir tableau 1), de sorte que les résultatls
expéarimentaux présentésjusqu’ici ne permetteni pas a eux seuls dedéterminer q

sans ambiguité.

Cependant, sil’onregarde les ordres de grandeurs présentés dans
le tableau I, on s’apergoit que dans I'hypothése q = 1 (1/T, «
exp(AW/KkT)) . lelibre parcours moyen des atomes adsorbés. sous |'effetdes
collisions qu’ils effectuent entre eux., devient trés court vers 2.5 K et il
paraltsurprenantqu’unrégimeq =1 puisse se maintenir malgré la grande
dynamique que subit ce parametre €op entre 4.2 K et 2.2 K. En d’autres
termes. on aurait attendu que lerégime q = 1 s’interrompe lorsque ia self-
diffusion des atomes adsorbés détermine letemps de corréiation chlodu champ
local qu’ils subissent. La discussion de I'appendice A montre que |'on doit
alors observer un régime q=2 ou. de plus. T, dépend du nombre totai N

d’'atomes de 3IHe (voir appendice A, § 2 et figures 14 et 15).

Le faitque I'on observe sur la figure 6 une pente constante de Log
T,enfonctionde 1/7T sur un silarge domaine de températures estdonc le
premier indice qui met fortement en question la possibilité du scénarioq=1.
Nous allons montrer au paragraphe suivant que i‘étude des variations de T,
en fonction de la température & pilus forte densité de 3He apporte des

arguments supplémentaires pour rejeter |I'hypothése q = 1.

. 4. Effet de la densité de 3He

Nous présentons dans ce paragraphe queiques mesuresde T, =f(T)
obtenues sur des cellules remplies 4 des densités croissantes en ¥IHe. Le
but de ces expériences étaitd’augmenter ainsi les tauxde remplissage d’une

monocouche X.

Le tableau Il de I'appendice D montre que. dans |'hypothése q = 1

pour le régime "haute température”, (‘édnergie d’adsorption déduite de nos
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cellule A (3He : 1.87t + H, : 1.461). avec T, = 4.2K.
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masures (AW ~ 25 K) estsuffisammaeantélevée pourqu’'une monocouche compléte se
forme vers 2. 4 K pour une densité deramplissage équivalente 4 10t 4 300 K.
Ce scénario. s'il étaitcorrect. devraitdonc setraduire pardes changemaents
importants de T, par rapportauxdonnées expérimentales obtenues & plus

faible densité de 3He (voir appendice A).

Enrevanche. dansles mémes conditions de températures etde densité.
I"hypothése q = 2 conduirait & des taux de remplissage toujours trés faibles
dans le domaine que nous avons exploré (X< 1073) ot il n"estpassdr que

les interactions entre atomes adsorbés puissent influencer T,.

lis’ensuitque lecomportementde T, au voisinage eten-dessous de
2.5 Kpour des densités croissantes en 3He devrait permettre de discriminer
les deux éventualités q = 1 ou q = 2 pour les résultats présentés au

paragraphe précédent.

Lafigure 8 montre nos mesures de T, pour des cellules remplies de 5t.
8t ot 12t de 3He (avec des quantités de H, voisines de 1. 45t pour ces 3
cellules). On voit que T, suit bien une loi Log T,71 =« gAW/KT avec la
pente habitueile entre 4. 2 Ket 2. 5 K. En-dessous de cette température. on
observe,semble-t-il,une pente plus faible. phénomeéne donti‘origine n‘est pas

comprise, pour l'instant.

Ces résuitats sont incompatibles avec le scénario q = 1 dans le
domaine "hautetempeérature” ot lLog T, variecommegAW/KkT en étantindépendant
de N (c'est-a-dire ausside la densité de remplissage en 3He). Comme le
montrent les figures 14 et 15 de |'appendice A. unrégime q=1dudomaine
"haute température” est dans tous les cas de figure suivi d'un régime
intermédiaire g =2 avantqu'une monocouche compiéte nese forme (X=1). Or
les courbes de la figure 8 montrent bien que I'on traverse des zones de
température ot X serait voisin de 1 si AW était de I'ordre de 25 K. sans
raccourcissement notablede T, (c’estméme plutdtie contraire quise produit) .
Ces mesures conduisent donc a rejeter le modéle q = 1, ce qui exclut les

valeurs AW ~ 25 K que f{'on en déduirait [formules (20)].

Par voie de conséquence. le scénario q = 2 est donc plus
vraisemblable. ce qui entralne une valeur de |'énergie d'adsorption voisine

de 12 K. D'ailleurs. la dépendance de T, vis-a-vis de la densité de 3He
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en-dessous de 2. 5 K pour des pressions de remplissage supérieures a 10t
environ (n >3.1017 at/cm3) peutsignaler une transition entre le régime
"haute température” de forte corrélation : 7o = 715. =206t T, indépendant
de N. etunrégimeintermédialre ot. mémesiX<< 1, lesinteractionsentre 3He
adsorbés agissent surle mouvementdes atomes etdéterminentun temps de
corrélation de la perturbation relaxante 7o < 7. C'estce qui se produit par
exempie dans la situation examinée au paragraphe 2de i‘appendice A, oul'on
suppose que les atomes adsorbés diffusent par collisions entre euxdans les
gradients créés par la paroi. Lafigure 14 montre (sil‘’on écartelerégime q
=1. T, indéperidant de N) que cette éventualité conduit. entre les deux
régions q = 2. a une zone de transition ot Log T, varie avec une pente

plus faible que 2AW. qui pourrait correspondre & ce que nNnous observons.

Ce n’'est bien sdr a ce stade qu‘une tentative d’'interprétation qui

demanderait a 6tre confirmée par des expériences complémentaires (*22).

Hi.5. Role de l'épaisseur de I'enduit de H,

Grdce a ta reproductibilité des mesures de T, sur des cellules

identiques (méme verre de fabrication. mémes quantités de 3He et de H, au

(*22) Nous n‘avons pas pu poursuivre linvestigation des effets de la
densité de 3He sur T, au—deld de p = 12t. En effet, avec les cellules
scelléees que nous utilisons, la décharge entretenue dans le gaz pour
effectuer le pompage optique est le lieu de processus collisionnels qui, a
forte densité de 3He, limitent sévérement les taux de polarisation nucléaire
que l'on peut obtenir. Une difficulté encore plus sérieuse s’y ajoute : pour
une pressionde reamplissage de 30t, nous avons observé une décroissance
dans le temps de l'orientation nucléaire,non exponentielle,et des taux de
polarisation nucléaire obtenus par pompage optique,non reproductibles, d'un
coup sur l'autre. Bien que ces faits soient restés incompris, on peut sans
doute les attribuer a un effet de la décharge sur les enduits de H,. Nous
avons donc limité nos mesures a des cellules remplies a des pressions
inférieures ou égales a 13tqui donnenttoujours des résultats satisfaisants:

deécroissance exponentielle de forientation et T, reproductibles.
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remplissage) . nous avons pu étudier systématiquementierdledelapressionde

remplissage en H, (*23).

A priori, I"6paisseur de I"enduit peut avoir plusieurs effets d'origine

différente sur le temps de relaxation T,

Pour les faibles épaisseurs d’'hydrogéne. |'attraction de Van der
Waals résiduelle du substrat de verre contribue a augmenter I'énergie
d‘adsorptiond’un atome de 3He. Entenantcompte des mesures effectuées par
divers auteurs [16]{39]). on peutdonner une estimation de ceteffetparla

formule

bW = 2 - (21)
(x + '—-2—)

ol o= 25 K ot ou x désigne ie nombre de couches d'hydrogéne solide:"
Pourx =2, on prévoitainsi une augmentation de |’'énergie d’adsorption §W =
1.6 K. Compte tenu de notre précision expérimentale. on s'attend donc a
observer une augmentation de |'énergie d'adsorption pourx € 2. Au-dela.

I’énergie d’'adsorption mesurée devrait étre insensible & I'épaisseur du film.

La pression de remplissage en H, peut aussi affecter T, par
I'intermédiaire de la surface effective d’adsorption présentée aux atomes de
3He. En effet. sii‘enduitde H, n‘est pas uniforme (ce qui est extrémement
probable au—-deld de 5 ou 6 couches: cf. appendice B) . sa surface réelle
peut 8tre beaucoup plus grande que celle du substratde verre sur Ieoquel il
s'est déposé. Cela ne peutinfluencer T, que si la surface relaxante S qui
entre dans la formule (10) est bien la surface effective de |'enduit
d'hydrogéne: ceci suppose que les champs magnétiques locauxinhomogénes
sont produits par I’'enduitd’hydrogéne lui-méme ou par des centres relaxants

situés dans le verre de taille comparable aux structures de |'enduit.

P

(*23) Connaissant la preséion de H, et le volume de la cellule, on en
déduitle nombre de molecules de H, présentes dans lacellule. En attribuant
& 1 molécule de H, une surface moyenne de 13 2\2, on peut calculer que
dans nos celluies de surface Interne ~ 25 cm2, une couche complete

correspond & une pression de remplissage de 0.06t.
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Enfin. dans i’hypothése oll les centres relaxants sont situés dans le
verraou asasurface. i‘enduitd’'hydrogéne peutse comportercomme un écran
permettant d'éloigner ies atomes de 3He de ces centres relaxants. Dans ce
cas. en plus des variations mentionnées plus hautde l’énergie d'adsorption
avec le nombre de couchesde H,. |"épaisseur du film peut modifier aussi le
temps de relaxation T, des atomes adsorbés si I'intensité de la parturbation
magnétique < 682 >1/ 2 diminue quand la distance des atomes de 3He a la
paroi de verre augmente. Si 'effet de |'épaisseur du film via I'énergie
d'adsorption ne peut guére étre sensible au-deld de 2 couches.
I"6crantage des caentres relaxants dans le verre peut étre de plus longue
portée (voir 4 ce sujet les modéles développés dans |'appendice C).
Cependant. si la taille caractéristique des centres relaxants est grande
devant celle des enduits étudiés. il est possible que le champ local varie

peu en fonction de leur épaisseur.

Nous avons étudié systématiquement des séries de cellules toutes
remplies & des pressions voisines de 1. 85tde 3He avec les quantités de H,

suivantes (*24)

1 celiule & 0.23t (x~ = 4)

4 ceollules & 0.36t (x" = 6)
1 celiule a 0.41t (x™ = 7
1 cellule a 0.60t (x* = 10)
1 cellule a 1.04t (x* = 17)
cellules a 1.46t (x° = 24)
° 4 cellules a 3.00t (x* = 50)

- s b

cellule a 9.95t (x = 170).

(*24) Les valeurs de x”~ entre parentheses indiquent !le nombre de couches
de I'enduitcalculées pourun film parfaitementuniforme, avec une surface égale
& la surface géomeétrique de nos cellules. Nous montrerons plus bas que leur
surface effective n‘'est pas plus grande que 4 fois la surface géométrique. Il
s‘ensuit, au moins pour les épaisseurs pas trop grandes, que le nombre réel
de couches formées est compris entre le nombre calculé que nous avons

indique et ce méme nombre divisé par 4 environ.
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Sur un premier groupe de cellules qui correspondent A des pressions
derempiissageen H, comprisesentre 0. 41tet3tdeH,. les mesuresde T, &
différentes températures serangental’intérieur des zones de reproductibilité
représentées en tirets sur la figure 5. Ceci suggére deux remarques : la
premiére est que la pentede Loag T, =f(1/T) étantia méme pour tous ces
échantillons. ces mesures conduisenta une déetermination de AW ( 3!;19/H2)
indépendante de la quantité de H, adsorbée sur les parois de la cellule
(c’'est-a-dire de la structure de |'enduit au niveau microscopique) . La
deuxiéme idée qui se dégage de ces résultats est la suivante : puisqu’a
température donnée. on obtientles mémes valeurs de T, (danslalimite des
reproductibilités obtenues) . ii semble que ie temps de relaxation en phase
adsorbée Tz = y2 < 6B2 > 7, soit lul aussi Indépendant de la quantité de

H, solide condensée.

Les premiers effets sensibles sur T, apparaissentsur des cellules .
remplies a 0. 36t de H,. On observe toutd’abord un "vieiilissement” des
cellules. sous I'effet des décharges effectuées dans le gaz pour préparer
la polarisation nucléaire par pompage optique (*25). Chaque période de 3
minutes de décharge raccourcitles T, mesurésde 15%. comme siladeécharge
dissociait une fraction de molécules de H, sans qu’il y ait recombinaison
totale aprés extinction de la décharge (migration d’atomes d"hydrogéne dans
I‘enduitde H, suivie de leur perméation dans le verre ou de teur fixation par
liaison chimique & la surface du verre ?) . Aprés avoir rendu inutilisable a
basse température la premiére celluie 4 0. 36tde H, sur laquelle nous avions
travaiilé sans précaution particuliére. nous avons cependant remarqué
qu’aprés un séjour de quelques jours a 300 K, cette celluie donnait a
nouveau des signaux convenables a4 4.2 K. comme si I'hydrogene avait
rediffusé vers la surface du verre, permettantaiors laformationd’un enduitde
nouveau efficace.

e

Pour obtenir des informations plus quantitatives. nous avons alors

utilisé des cellules neuves remplies aux mémes pressions : 1.85tde 3He plus

(*25) Ce phénoméne s'accompagne d’'une perte sur la polarisation nucléaire
obtenue par pompage optique a 4. 2 K, significative d'une mauvaise efficacite

de lenduit de H, pendant la décharge.
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gAW = 35.5K
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Figure 9 : T, en fonction de 1/T pour 2 celiules (Pyrex (D 30 mm)

remplies de {3He : 1.85t + H, : 0.36t}.
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0.36tde H,. en prenant la précaution de calibrer la perte sur T, due aux
nombres de décharge (de méme intensité etde méme durée) . Les résultats
obtenus. compte tenu de cette correction. sont portés sur ta figure 9 pour
deux celiules différente. La pentede Log T,"~ 1l gn fonctionde 1/7T est qaW
=35 K. cequireprésente une augmentationde 6 Kenviron par rapport aux
cellules contenant plus de H,. Sii'on adopte le modele q = 2, la formule
(21) donne une estimation du nombre de couches de H, de l'ordrede 1. 5.
Ce n‘egstbien sdr qu'une évatuation grossiére. la valeur de ¢ = 25 K étant
elle-méme peu fiable. Sionla compare aux 6 couches calculées d'aprés la
surface géométrique de nos celiules. ceciindique que la surface effective du
substratde verre n‘est probablement pas supérieure & 4 ou 5 fois sa surface
géométrique. Cela concorde avec le fait que nous n‘avons pas observé
d'augmentation de |'energie d'adsorption surla celluie a0.41tde H,,ce que

I‘'on attend si x 2 2.

Une autre information peut étre extraite de la comparaison des valeurs
de T, aunetempeérature donnee (par exempie 4. 2 K). En effet. on observe
sur les ceilules a 0.36t de H, des T, a 4.2 K environ 3 fois plus courts
que sur les cellules a plus forte pression de remplissageen H,. a comparer
au facteur exp(35-29) /4.2 « 4, que i'on attendraiten prenantsimplementen
compte les différences des pentes gAW. Ces ordres de grandeur sonten bon
accord. lls montrentqu‘aux faibles épaisseurs de H, solide. il n'y a pas de
raccourcissementsupplémentairedestempsde relaxation T, ayantpourorigine

une augmentation du champ local inhomogéne (< 8B >2)1/2,

Aprés ces expériences. nous avons vérifié qu'avec 0. 41t de H,.
nous n‘observions pas d'effetde "vieillissement” mesurable qui auraitpu altérer

les résultats obtenus auparavant.

Nous avons ensuite tenté de travailler sur une cellule remplie de
0.24t de H,. sans succes. a cause des mauvais taux de polarisatiom:
nucléaire obtenus (inférieur 8 1% apreés 2 fois 3 minutes de décharge) . Les

expériences a faible épaisseur d’enduit de H, se sont donc arrétées la.

Nous avons poursuivi cette série d'expériences sur le réle de
I"'épaisseur de I'enduit d’hydrogéne en étudiant des cellules contenant

"beaucoup“deH,. Conscients que |'épaisseurdes films étaitforcémentiimitées
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pardes inhomogénéités detempearature (cf. appendice B) . nous voulions voir
Ieffet d’un surplus de H, parrapport a la quantité necessaire pour former
10couchesdeH, . quiestprobablementle nombre maximumde couches compatible
avec les gradients thermiques existant sur la celiute. Surune cellule remplie
de 10tde H,. nous avons mesuré T, en fonction de la température : a3 K
et en-dessous. les vaieurs de T, étaient bien reproductibles et en bon
accord avec celles obtenues sur le premier groupe de celiules (entre 0. 41
et 3t de H,). Par contre. a 4.2 K., nous avons observé des temps de
relaxation T, en moyenne deuxfois trop courts et non reproductibles (compris
entre 1000 et 1900°) . Nous avons essayé d’'améliorer ces résultats a 4.2 K
en réchauffant ientement la cellule. avec une bonne homogénéité de
température. jusqu’a une température donnée (que nous avons faitvarier entre
4.7 K. température inférieure au point de sublimation et 30 Kot il ne reste
probablement qu‘une couche de H, adsorbé) . ces tentatives n‘ont pas 6té
couronnées de succés. probablement parce que nous ne pouvions pas
refroidir lacellule assezlentementavecune bonne homogénéité detempérature
(voir §11.2). N'espérant pas contrdler la formation de films épais d’hydrogéne
sans modifioer sérieusementie cryostat. nous avons renoncé a poursuivre ces
expériences. L'interprétation du raccourcissement a 4. 2 K des temps de
relaxation par un facteur compris entre 2 et 4 environ. pour des remplissages

en H, de {‘ordre de 10t, n’est donc pas comprise pour I’instant.

Nous reviendrons au chapitre IV sur l'interprétation de ces
expériences dont tes résuitats marquants sont
— la surface effective du verre peut étre plus grande que la surface

géométrique par un facteur qui. lui, n‘estvraisemblablementpas supérieur a 4.

- pasd‘augmentation notable duchamp local relaxanties spins de 3He quand

l’épaisseur de |‘enduit diminue.

—au—-delad d’'une certaine épaisseur. la structure des enduits devient difficile

a controler.

. 6. Expériences sur des enduits de D, solide

Nous avons égaliement effectué des mesures surdes cellules contenant

du deutérium D, aulieude H,. Les expériences se déroulent de fagon tout
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a faitanalogue dans les deux cas mais dans une plage de températures plus

élevées pour D,.

Comme pour H,. nous avons observe que le pompage optique ne
donnait pius aucunrésultaten—-dessous d’'une certaine température qui estde
6.7 Kpour D, (aulieude 3.8 Kpour H,) (*26): dela méme fagon. cela
n‘empéche pas bien sdr les temps de relaxation en I’'absence de décharge
d'étretréslongs en-dessous de cette température. On trouve égalementune
limitation des taux de polarisation vers les "hautes” températures (8.6 K
environ)., due a la présence dans le gaz de molecules de D, qui

"quenchent” les métastables d’'hélium lorsque I‘enduit est prés de se sublimer.

C’est pourquoi dans ces expériences. la préparation de la
polarisation initiale par pompage optique s’'effectue 4 7. 3K (au liseude 4. 2K
pour H,). Les mesures se déerouient ensuite de la fagon suivante : apreées un
transfertd'hélium liquide, on faitdescendre latempérature alavaleur choisie
eton mesure T, & cette température. puis on réchauffe rapidementle bain
jusqu’'a 4.2 K et on mesure T, a cette température sur la polarisation
restante. Nous avons choisi cette procédure de mesure pour contréler par
les mesures finales de T, a 4.2 K que I'enduit de D, était bien
reproductible puisque chaque nouvelie mesure. 4 cause des contraintes du
pompage optique. oblige a évaporer le bain d'hélium liquide autour de la
cellule pour remonter a 7. 3 K et que, bien souvent dans cette opération,

I'enduit de D, risque de se sublimer.

La figure 10 montre les résultats obtenus : nous y avons porté
T,(T)Y/T,(4.2K) enfonctionde 1/T pour 3 cellules (de pyrex $ 30 mm) :
une contenant 2. 00t de 3He plus 3. 01t de D,. deux contenant 2. 00t de
3He pius 1.00t de D,. La pente de Log T, ! en fonction de 1/T est de
42 + 2 K. Si on tient compte du rdle d'un préfacteur en 1/TZ dans
I'expressionde 1/T ;. ondétermine les valeurs suivantesde gAW (méme démarche

que pour H,)

(*26) C'estun nouvel argument qui justifie les hypothéses du § 2 incriminant
les moditications de I'enduit par la décharge pour expliquer la brusque chute

des taux de polarisation,
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Figure 10 : Relaxation sur D, solide : variation de T,(T)/T,(4.2K)en
fonction de 1/T.
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si @ = O, qAW = 42 + 2 K
si @ = 1/2/. QAW = 41 + 2 K (22)
sia = 1. gAW = 39 t 2 K
si ¢ = 3/2. gAW = 37 + 2 K

En outre. le rapport des valeurs de T,,a une température donnee,
sur un enduit de D, et de H, s'accorde avec le rapport des facteurs
éxponentlels oxp [QAW(D,) - qAW(H,) 1/kT. Ontrouve par exemple a 4. 2 K.
T,(D,) =250 contre T;(H,) = 4000’ soit T, (H,)/T,(D,) =~ 16 en bon
accord avec exp[(42-29)/4.2)1 =22 (*27). Ceci indique que les champs
locaux au voisinage de la paroi relaxan_t les spins de 3He sont quasiment
identiques. indépendamment de ia nature de |'enduit, ce qui confirme
Iinterprétation du § (V.2

IM.7. Expériences sur des enduilts de néon solide

Ces mesures avaient pour but non seulementde déterminer i'énergie
d’'adsorption de ®He sur un enduit de néon mais aussi de comparer ies temps
de relaxation sur un enduit de 2%Ne (1 =0, J = 0) etde 21Ne (I = 3/2,

J = 0).

Aprés avoir déterminé ta zone de température favorable au pompage
optique. situee entre 8 et 11.5 K., nous avons effectué des mesures de T
sur deux cellulies (pyrex$ 30 mm) : I'une rempliede 3He : 1.88tplus 2%Ne:
1.20t. 1'autre rempliede 3He = 1. 87t plus 21Ne : 1. 24t. Les résulitats sont
portés sur la figure 11. Dans ces expériances. |'étape initiale de pompage

optique se déroulait a4 10.6 K.

(*27) On a pris les valeurs de qAW correspondant & ¢ = 0 pour H, et D,.
On trouveraitle méme rapporten prenantles valeurs de qAW correspondant aux

autres valeurs de «.
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On voit qu’il n'y a pas de différence significative entre les deux
isotopes du néon, l'un de spin nucléaire nul, I"autre de spin nucléaire non

nul.

Comme pour les enduits de H, et O,. on attend une loi de variation

de T, enfonction de la température du type

les valeurs ies plus raisonnables de g é6tant 0, 172, 1 ou 3/2. Nos
résulitats expérimentaux s‘accordent bien avec ces prédictions. On déduitainsi

des valeurs de qAW. légérement différentes suivant les valeurs de a. qul

sont:
r 83 + 4 K si1i a= 0
79 + 4 K si @ = 1/2 (23)
W = 4 74 £+ 4 K si @ = 1
70 + 4 K si @ = 3/2

it est tentant de comparer des rapports T, (3He/Ne: T) sur T,
(3He/H,: T°) ouT, (3He/D,: T') avec les rapports adéquats de facteurs
exp(qQAW/KT) . pour évaluersileschampslocauxde laparoisontdu mémeordre
de grandeur. Cette comparaison étaitsatisfaisanteentreH, etD, . indiquant
des champsinhomogénes relaxants trés voisins:. le méme procédé conduitdansle
cas dunéonaundésaccord marqué. comme siles T; qQue Nous avons mesurés
sur des enduits de néon étaient dix fois trop courts. C’est peut—-8atre le
signe qu’il est plus difficile de former. avec du néon. un enduit uniforme de
plusieurs couches et que I'état de surface des enduits que nous avons

etudiés était beaucoup moins bon qu‘avec D, ou H,.
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Les résultats que nous avons prdsentéds ici ne sont malheureusemaent
pas comparables directement auxtravaux antérieursde R. ChapmanetM. G.
Richards [4]. Ces auteurs utilisaient en effet des densités en 3tie bien
supérieures aux ndtres par un facteur 105 environ. d des températures telles
qu’ils avaient certainementune couche complétede 3He adsorbé surle ngon.
Ceci explique qu’ils aient trouvé des temps de relaxation quasiment indé-

pendants de la température et proportionnels a la densité de 3He (*28).

(*28) Quand les enduits cryogéniques sont recouverts dune couche compléte
de 3He, on a toujours T ;71 = (Ng/Ny,) x Tg™ ! mais cette fois Ng est fixe
(nombres datomes de la monocouche) etN, augmente (& volume constant) comme

la densité du gaz de 3IHe (voir appendice A).
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CHAPITRE IV

DISCUSSION DES RESULTATS EXPERIMENTAUX
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Le butde ce chapitre estde donner une interprétation d’ensemble de
nos résultats expérimentaux. Au paragraphe V. 1. nous reviendrons sur la
déterminationde I’énergie d’adsorption de 3He sur les différents enduits que
nous avons étudiés en confrontant nos résultats avec les calculs théoriques
existants. Au paragraphe V.2, nous tenterons de dégager quelques
indications sur i‘origine des champs {ocaux responsables de ta relaxation de

I’orientation nucléaire de 3IHe.

IV. 1. Energies d’adsorption de 3He sur H,. D,. Ne solides

Notre principale préoccupation au cours des expériences que nous
venons de décrire 6taitde déterminer i'énergie d'adsorption AWd'un atome de

3He a la surface. de différents enduits solides : H,. D,. Ne.

Les modéles développés au chapitre | prédisaient des variations de
1/T,enexp(qAW/KkT) avec 1 €q £ 2. Les expériences détaillées que nous
avons effectuées sur H, solide ont montré que le scénario q = 1 était en
contradiction avec nos mesures : il implique. en effet, une valeur de AW = 25K
suffisamment élevée pour conduire a4 des taux de remplissage X d‘une
monocouche proches ou égaux 4 1 dans la zone de température que nous
avons étudidée. Or, d'aprées ladiscussion de I'appendice A, on auraitdd.
dans ces conditions, obtenir un comportement de T, marqué par les
interactions entre atomes adsorbés etdonc trés différentde ce que prévoient
les modélies du chapitre I, valables pour X « 1. Le fait que nous n'ayons
rien obsaervé dans ce sens montredonc que. danslagammede températures et
de densités de 3He que nous avons explorée. X reste toujours petit davant
1. Enconséquence. I'énergie d'adsorption AW de 3He sur H, est beaucoup
plus faible que 25K. Le méme raisonnements’applique auxexpériences surD,
et Ne. La aussi. I'hypothése q = 1 donnerait. aux températures les plus
basses atteintes, X « 0.3 et gop = 7 '& pour 3He sur D,. X =0.1 et 25p

o
=~ 20 A pour 3IHe sur Ne. sans effets notables sur T,

Enrevanche, le scénarioq=2estcohérent aveci’'ensembie de nos
mesures. li conduit pour les trois types d’enduits étudiés & des fractions de
monocouche X inférieures ou égales 4 1073 dans toutes nos expériences.
Cecipermetde bien comprendre pourquoi le temps de relaxation mesuré T, suit

partout ia loi simple donnée au chapitre I, formule (12). dont les
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caractéristiques sont : variation exponentielie de T, avec 1/T. T,
indépendant du nombre N d'atomes de 3He (*29). Ce modeéle q = 2 nous
conduit donc. d’'aprés laes formules (20), (22) et (23). a proposer ies

vaieurs suivantes pour AW:

oW (’He sur H) =12 + 3K
AW (*He sur D) = 20 £+ 3K (24)
oW (*He sur Ne) = 38 = 5 K

ou la marge d’'erreur indiquée tient compte a la fois des barres d'erreur
expérimentales et de |'incertitude sur le coefficient . i6 & la dépendance

en température des préfacteurs non-exponentiels intervenant dans T,.

Les valeurs expérimentales données ci—dessus s‘accordent bien avec
les résultats numeériques de L. Plerre. H. Guignes etC. Lhulllier [40]. Leur
calcul consiste en une résolution numérique de I’'équation de Schrddinger
pour un atome de 3He soumis au potentiel créé par un solide donné : H,.
D, ou Ne. dont les atomes (ou molécules) sontdélocalisés du réseau de
base suivant une loi de probabilité gaussienne (celle du solide massif).
Cette méthode de calcul permetd’obtenir lavaleur de AWy, sur différentes faces
cristallines. Nousdonneronsici. commagéiémentdecomparaison. lesvaleurs AWy
calculées pour le plan cristaltin (111) le plus dense (voir {40] pour plus

d’'information) :

3
Awth( He sur Hz) 13,7 K

3
{ Awth( He sur Dz) = 18 K (25)

3
Awth( He sur Ne) = 37 K

\

La comparaison des valeurs expérimentales etthéoriques données en
(24) et (25) est donc satisfaisante. Pour 3He sur H, et 3He sur

D,. il n‘existe pas d’'autres déterminations expérimentales de AW & notre

(*29) Exception faite du comportement de T1 vers 2.15K indiqué sur la
figure 8 que I'on peutinterpréter comme l'apparition de l'effet des interactions

entre adatomes.
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connaissance. Des expériences sont actuellement en cours a Sussex
University dans ie groupe de M. G. Richards {41] dont les préliminaires
s‘accordent avec nos résultats. Pour 3He sur Ne. on peutciter les mesures
de P. Wennerstrdm. A. TorneetT. Lindqvist [42] de lacapacité calorifique
de 3He adsorbé sur des films de néon solide qui indiquent une énergie
d’'adsorption de 55K. Cependant. cette valeur est obtenue assez indi-
rectement puisqu’elle résulte de I’'ajustement des mesures de capacité calorifique
sur un modéle contenant plusieurs paramétres ajustables. ce qui peutexpliquer

I’6écart sensible entre cette détermination et la nétre.

IV.2. Tentative d’identification des centres relaxants

Pour discuter I'origine physique de la relaxation—-paroi que nous
avons observée. nous utiliserons surtout les résultats des expériences sur

H, solide.

Des valeurs de T, mesurées. on peutdéduire un ordre de grandeur
de la perturbation magnétique subie par un atome adsorbé pendantson temps

de séjour Tg par la relation

< 6B2>1/2 =.('yz T Téfl/z - [ yz 7 T1 (Na/Nv)]—l/z

(voir tableau ill. appendice D). On obtientalnsi <6B82>1/225G (=*30). A

quoi |'attribuer ?

On peut difficilement envisager qu'un enduit de H, solide crée un
champinhomogénedecetordre: lediamagnétisme électronique d’une molécule
deH, (x=-4.1076) etle paramagnétisme nucléaired’une moiécule dans I'état

ortho sont beaucoup trop faibles. D’autre part., nous avons déja écarté

plus haut (cf. §1ll.2) la possibilité que des impuretés telles que H. HY,
H2+. 3He* ... piégées dans I'enduit de H, soient responsables de la
relaxation.

(*30) A titre de comparaison, un spin nucléaire et un spin électronique
produisent respectivement des champs magneétiques de l'ordrede 1 G et 1000G

a 3 A du point ou ils sont si'!ue's.
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En revanche, les temps de relaxation T, mesurés se sont révélés
sensibles a la nature du verre utilisé pour la fabrication des cellules (cf. §
1. 1) . Il paraitdonc raisonnable d'imputer les inhomogénéités du champ
magnétique a la paroide verre. substratdes enduits cryogéniques que nous
avons étudiés. Cesinhomogéndites peuventétrecréées. parexemple. pardes
petits domaines farromagnétiques liés a la présence d’ impuretés de fer dont
I"existence est connue dans le pyrexetdontie comportement a 6té étudié en
fonction de plusieurs parameétres . température, concentration. “histoire”
thermique duverre. .. [29]. Ontrouveradans i’appendice C une @valuation
dutemps de relaxation T;d un atome de 3He en phase adsorbée. soumis au
champ magnétique produit par une assembiée de tels domaines orientés
aléatoirement. Nous allons montrer que nos résultats expérimentauxs’interprétent
bien si ia taille caractéristique "a" de ces domaines est "assez” grande

(I'ordre de grandeur de a sera précisé plus bas).

En premier lisu. le fait que nous n‘observions pas d’'effet de
I"'epaisseur "d” du film de H, se comprend facilement si la taille "a” des
domaines est plus grande que d (voir appendice C). Or, il est probable que
les films de H, solide ne dépassentguére 6 ou 7 couches uniformes. ce qui
donne une épaisseur d maximum de 20 /3 environ (cette limitation est examinée
dans |'appendice B). Si. pour fixer les idées., a estde I'ordre de 100 A.
I‘'effet recherché sera réalisé : T, dépendra peu de |'épaisseur du film et

donc de la pression de remplissage des cellules en H, (*31).

On peut. d'autre part. fixer une limite supérieure a ia taille a des
domainesferromagnétiques. composésde N, moments magnétiques?ﬁ. entirantparti
du fait que la relaxation nucliéaire observée se produit bien dans la phase
adsorbee (dépendance exponentielle deT, avec 1/T) etne contient pas de
contribution notable de la relaxation que les champs locaux de la paroi

pourraient produire directementsurles atomes envolume. Lerapportdestemps

(*31) Ceci n'est vrai que si le surplus de H, par rapport a la quantite
nécessaire pour faire 6 ou 7 couches uniformes ne forme pas une surface
trop importante. Les résultats du §111.5 indiquent que cette condition est
sans doute bien réalisée jusqu'a des pressions de remplissage de l'ordre de

10 torrs mais quau-dela, on ne contrdle plus bien la structure du film.
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de relaxation produits par un domaine de taille a sur les atomes en volume ou

adsorbés est donc grand devant 1. OrcerapportTl(vot)/Tl(ads')est
approximativement donné par la relation
T aZx exp (AW/KkT) yzuzmzNZT 1
1 : ] m s
(vol.)
3 X 6 . 2 2 2.2

Tl a a Y uom Nm

(ads.)

Dans cette expression. le premier facteur estle rapportdu nombre d’atomes
adsorbés au nombre d'atomes en volume concernés. on reconnaitensuite les
probabilités de relaxation par unité de temps dutypey2 6B2 r, pourun atome
adsorbé (2émefacteurol 7o = 7g) ouenvolume (dénominateurdu 3eme facteur
avec rg=a/v). CommeVrg ~ A exp(AW/kT) . lacondition: T, (voi.) /T, (ads.)

> 1 prend la forme simple
VTS > a.

- ]
Cette condition doit 6tre remplie en particulier a 4. 2K ot v7g vaut 300 A

environ (cf. tabieau li).

On peut donc encadrer la taille a des domaines relaxants par la

double inégalité (*32)
20 A < a < 300 A

A partir de cette estimation des valeurs possibles de a. on peuttirer
quelques informations sur le mouvement des atomes adsorbés. En effet, pour que
le temps de séjour soit le temps de corrélation effectif de la perturbation
magneétique subie par un atome adsorbé. il faut qu’il explore une distance Lg
inférieure ou comparable a a qui joue ici le réle de la longueur de
correélation Lo duchamp local (voir. a ce sujet, ladiscussionde |’'appendice

C).

[-]
(%32) La borne supérieure de 300 A ne doit pas étre considerée comme fixée

tres strictement puisquelle resulte dune evaluation grossiére de

Tytvol.)”T(ads.) -
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i) Cette condition sarait automatiquementréalisée si les atomes
adsorbés étaientfortementiocalisés. Cette situation semble cependant peu
probable sil'ontientcompte des expériences réalisées sur 3He adsorbé sur
du grafoil. ou sur du grafoil enduitde néon. oula mobilité des atomes de
3He est proche de celle d'un gaz parfait bidimensionnel (4 faible taux de
remplissage) [10][27].
Cii) Cependant. les atomes adsorbés ne se déplacentcertainement
pas en vol libre dans toute la zone de température que nous avons étudiée.
On voitdans le tableau lll qu’ils parcourraient alors vers 2. 2K une distance
\'/-rs supérieure a 5000 & trop grande pour que Tg puisse encore étre
assimilé au temps de corrélation 7. End’autrestermes. les conditionslLg ~ a
eta < vrg sont incompatibies avec un régime ou les atomes adsorbés se

déplacent absoiument librement & la surface de H, solide.

On peut effectuer un compromis entre les deux situations extrémes que
nous venons d'examiner en (i) et (ii). Bien que nous n‘ayons aucune
information directe sur la structure de la surface des enduits de H, solide.
la densité des défauts de surface (dislocations, marches. valiées. . .) peut
étro suffisante pour réduire ta distance que les atomes de 3He parcourrent
pendantieurtemps de séjour {43]. ce qui permetde concilier les conditions

lg ~ a et a < Vrg.

Enfin, ’'hypothése que les centres relaxants sontdes petits domaines
ferromagneétiques situés dans le verre permet de rendre compte des valeurs de
T, que nous avons mesurées. L'application numérique de ia formule (C. 13) et
les estimations de 75 et Nj/N, du tableau Il donne bien un temps de
relaxation. pour 3HesurH,. T, ~ 3000 minutes a4. 2K (c'est-a-dire aussi
<6B2>1/2 «5G) sil’on prend. par exempie. une aimantation par unité de
volume de 1.5.102 yg/cm3 dans des domaines de taillea~ 100 A séparés par
une distance moyenne b ~ 3000 ;i (ordres de grandeur compatibles avec les
pourcentages typiques (7 0. 1%) d’impuretés Fe,0, dansle pyrex) . Dans cet
exemple, il fautde plus supposer qu’'un atome adsorbé est confiné dans des
régions de 100 ;\ environ pour que T¢ soit bien le temps de corrélation qui

intervient dans 1/T,. ce qui est plausible d’aprés la référence [43] (*33).

(*33) Les ordres de grandeur donnés ici sont également valables pour les

expeériences sur D, et Ne.
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CONCLUSION

Al'issue de ladiscussion du chapitre IV, nous sommes donc en mesure
de proposer une interprétation giobale de nos résuitats. |l n“est peut-étre

pas inutile d'en rappeler ici les grandes lignes

x L'analyse de la dépendance de T, avec ia tempeérature nous a
conduits 8 admettre une loide variationde laforme 1/T, « exp(2AW/kT) . Un
premier facteur exp(AW/ kT) estassuré par la fractiond’'atomes adsorbés
N4a/Ny. Le second estlié au faitque le temps de séjour des atomes de 3He
adsorbés estlie temps de corrélation de la perturbation magnétique qu’ils
subissent. Le taux de relaxation en phase adsorbée 1/T5 est alors
proportionnel a rg. quilui-méme variecomme exp (AW/kT) (Loide Frenkel) . Nos
mesures permettent alors de déterminer iI'énergie d'adsorptionde 3He a la
surface des enduits que nous avons étudiés: H,. D,. Ne (formules 24) en

bon accord avec les calculs théoriques existants [40].

* De cette détermination des énergies d'adsorption découle un ordre de
grandeur du champ local responsable de la relaxation—-paroi. semblable pour
les trois types d'enduits cryogéniques. Nous en attribuons l'origine a la
présence dans le substratde verre sous—-jacentd’impuretés ferromagnétiques,
assemblées en micro-domaines de 100 A environ. Pour avoir une preuvedirecte
de cette hypothése. il faudrait connaitre la structure microscopique du verre
des celiules de pyrex que nous avons utilisées. ce qui est difficilement

réalisable.

Les expériences que nous avons décrites ont montré que I'utilisation
du pompage optique conduisaitda une méthode originale. complémentaire des
techniques existantes, pour |I’'6tude de I'adsorption de 3He sur des surfaces
cryogéniques. A l'issue de ce travail. deux types de prolongements sont
possibles. en droite ligne d‘ailleurs avec les deux objectifs que nous nous

étions ftixés au départ.
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it serait fructueuxde diminuer encore la relaxation-paroien supprimant
ia contribution du substrat de verre. Cn ce sens. l‘utilisation d’'enduits
composites (tels que Ar + i1,) oude minces depdils de cuivre sur la surface
interne du verre pourrait 8tre efficace. en augmentant la distance séparant
les atomes de 3He de la paroi de verrae. Sil'effetdes impuretés magnétiques
du pyrex était liminé. il serait alors possible d'étudier. par exempie. la
relaxation produite par un enduitde H, (rdie da ia concentration ortho-
para. rugosité de la surface...) ou tout autre phénomeéene de surface

caractéristique de l'enduit étudié.

D’autre part, notre technique expdarimentale offre la possibilité
d’'étudier contindment la formation d’une monocouche de IHe adsorbé sur une
trés large gamme de valeurs de X. tauxde remplissage d’une couche compléte.
De plus. ‘originalité du pompage optique (vis—a-vis de la polarisation parun
champ magnétique intense) ouvre ia voie a des expériences sur le comportemant
bidimensionnel de 3Het fortement polarisé. De méme qu’on assiste. a 3
dimensions. ades modifications des coetficientsde transportetdudiagrammede
phasede 3Het ([2]. [44]. [45]). ondevrait pouvoir mettre en évidence le
role joué par ia polarisation nucléaire sur certaines propriétés de 3He a 2
dimensions comme la diffusion de spin ou les processus de saturation etde
dégénérescence dans une fraction de monocouche de 3He. Ce seraitlaun
domaine d’'études tout a fait ouvert tantsurle plan théorique que sur le plan

exparimental.
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APPENDICE A

DISCUSSION DU COMPORTEMENT DE T, A "BASSE TEMPERATURE® :
EFFETS DES INTERACTIONS ENTRE ATOMES ADSORBES
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Au chapitre |. nous avons développé un modéle destiné a dégagar
les caractéres géneraux de la relaxation nucléaire due a la présence des
parois. Nous avons ainsi obtenu des formules teiles que (10) ou (12) qui
prévoient des variations simples de la probabilité de relaxation 1/T, en
fonction de latempérature T: de plus, ces formules impliquentque 1/T, est
complétementindépendant de la quantité du gazde 3IHe qui se trouve dans ia

cellule.

Le butde cet appendice estde discuter comment ces prédictions sont
modifiées lorsqu’on atteintdes températures assez basses pour qu’il ne soit
plus possibled’ignorer les interactions entre adatomes ou ladégénérescence
de la phase adsorbée. Les effets produits sur T, sont de deux sortes :
modification de la fraction d’atomes adsorbés N5/N, par rapportauxformules
(2) ou (13.b) etchangementdutemps de relaxation en phase adsorbée T,
sous l'influence des interactions entre adatomes. Nous examinerons succes-—

sivament chacun de ces processus. en utilisant toujours la formule (8) (*34):

et la formule (9.a) (avec WoTe << N

(*34) Cette expression esten effetvalable, méme lorsqu'une couche compiéte
est formee (X =1), pourvuque Tg >> Tg et Ng << N, conditions qui restent
toujours satisfaites dans nos expériences, dou il résulte d'ailleurs que le
temps de relaxation global de I'échantillon T |, est toujours trés grand devant

Tq-
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1. Limite du modelie simpie d'une phase adsorbse non saturée et non

dégénérée

A "haute”température. lorsqueia phase bidimensionnelle se comporte
comme un gaz parfait. lerapportdu nombre d’atomes adsorbés Nz au nombre

d’'atomes en volume N, est donné par la formule (2)

oo [ |
v

ou par la formule (13-b) si. au contraire.l’adsorption est de type

"localisée”:
3
N n _S.x AW
a_ _ _s exp | —r | (13-b)
N v P KT
v
A "basse” température. il existe une région ot une monocouche

compléte d'atomes de 3He adsorbés est formée et ol la deuxiéme couche
quasimentinexistante jousunroéle négligeabie. Notons agladistance moyenne
entre atomes dans une couche complete. Dans cetterégion. le nombre d’atomes
adsorbés estconstant: Ny =(S/ay?) etle nombre d’atomes en volume Ny,
aussi. Dans nos expériences. lacellule contientassezd’atomes pour former
une dizaine de couches. de sorte que N, en présence d'une monocouche
compléte reste quasiment 6gal A N, nombre total d’atomes. Dans une telle

situation, on a donc

= (A-1)

ou. cette fois. N3/ N, estindépendantde la température mais inversement
proportionnel & N. c'est-a—dire aussi & la densité de remplissage de la

cellule en 3He.
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Hestdifficiie de prévoir comment s'effectue le raccordement entre ces
deux régimes. Lorsque le taux de remplissage de la monocouche devient
appréclable, plusieurs processus entrenten jeu. On peut citer par exemple
les interactions entre adatomes qui. suivantie signe du coefficient du viriel
bidimensionnel. tendent & favoriser ou a entraver la formation d’une
monocouche. les effets d’empéchement stérique et de dégénérescence qui se

traduisent par une répulsion effective entre adatomes.

Les variations de N5z/N, avec ia température ont donc i’allure
représentée surlafigure 12-aoulesraccordements possibies entre les deux
régimes “haute” et "basse” température sont indiqués en pointillés. En
complément, lfes variations du taux de remplissage X=N5 a,2/S enfonctionde
AW/KT sontreprésentées sur les figures 12-b et 12-c¢., pour les modéles de

gaz bidimensionnel ou d’'adsorption localisée.

S’il estdélicatde prédire "a priori” les détails durégime intermédiaire.
on peut cependant donner un ordre de grandeur de la température ou
apparaltcerégime de transition. Nous allons en effet montrer que les trois
conditions . atomes adsorbés sans interaction. non-saturation et non-—
deégénérescence de la phase adsorbée cessent d'dtre valables a des

températures trés voisines.

Le fait que les deux premiéres conditions soient confondues est
évident et vient de ce que la portée a, des interactions entre 3He est du
méme ordre de grandeur que ladistance moyenne entre atomes adsorbés dans
une couche compléte. Cette condition de non-saturation et de non-

interaction des adatomes s’‘écrit

X << 1 (A-2)

Lorsque la phase adsorbée se comporte comme un gaz parfait, laformule

(2) jointe au fait que N, = N permet d'écrire cette condition sous la forme

X (A-3-a)
kT AS N a

exp [ AW J « Vv s

KT >> AW (A-3-b)

Log (V/N a2 \)

ou.

e



Mlog Nv/Na

N
\ N
N = o
>
—_— —_— /KT
X <1 X =1
Nv/Na indépendant de N Nv/Nacc N

Figure 12-a : Allure de Log Ny/Ngy en fonction de 1/T.



Figure 12-b . Taux de remplissage d’'une monocouche X en fonction

de AW/KT. pour un modéle de gaz bidimensionnei adsorbé

A haute température (X << 1), X est donné par ia formule simpie

(déduite de {'expression (2))

_ 2 - A 2
X (Na ag / S) n,Aa_  exp (AW/KT).
Cette loi de variation est représentée. sur la figure. en traits
o1 o
pleins. en prenant ag‘: 10A et A = 7A (valeur de X\ & 2K pour

IHe). La dépendance eon tompérature de X osl donc négligée.

Lorsque le taux de remplissage est pius important (X > 0.1),
it faut tenir compte des interactions entre atomes adsorbés
et des effets de statistique. Le second coefficient du viriel

btw)

2 de 3He permet de corriger. a I‘ordre le plus bas en

densité. l'expression précédente de X. suivant la formule

: SR
X=nv)\ao exp (AW/KkT) 1-2 [-—————] nVXaO exp(AW/KT) (A-8)
25

. WD) . - . .
ou b, (exprimé. ici. en unites de surface) vaut. pour fixer
les idées. +12/8 pour un gaz de fermions de spin 1/2 (non
polarisés) et a;'/Q pour un gaz “classique” de sphéres dures

2 &D)

(de surface a ). Plus généralement. ce coefficient b,

)
peut 6tre positif ou négatif suivant les poids respectifs.

a température donnée. de la partie répulsive du potentiel
He-He et des effets de statistique (analogues a une répulsion
effective pour des fermions) vis—a-vis de la partie attractive

dl‘J potentiel d’'interaction He—-He. Suivant que bc,l_m est positif
(ou neégatif). ces effets peuvent donc tendre & entraver (ou a
tavoriser) la formation d’'une monocouche. comme le montre la

formule (A-8) et la figure 12-b dans la région en tirets.
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Figure 12-c : Taux de remplissage d'une monocouche X en fonction

de AW/KT dans un modéle d’adsorption localisée

A haute température X << 1, X varie suivant la loi simpie

(déduite de la formute (13-b) en prenant ng = Ng/S =
2
Wag )
X=n\’ exp AW/kT (A-9)

Lorsque X > 0.1. on peut tenir compte des eoffels de saturation,
en prenant I'entropie des atomes adsorbés égale a

k Log LNs’/( Nyt (Ng - Na)!)] , ce qui conduit.

par un calcul thermodynamique simple. & |'expression

suivante de X

X= = (A-10)

1 + nx’ exp(AW/KT)

(équivalente a8 (A-9) pour X << 1.

C'est ceotte loi de variation qui est représentée sur la figure.

ou 'on a négligé la dépendance en température de A\ en prenant

o
partout x = 7A. comme sur la figure 12-b.
Remarque
Ce modéle conduit (dans la région ou X << 1) a des taux de

remplissage X difféerant par un facteur multiplicatif x” / aZ’

du modéle “gaz parfait 2D~", ce qui explique le décalage que

fon peut observer entre les droites des figures 12-b et 12-c.
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Si. enrevanche, |'adsorption est du type "localisée”. on montre a

partir de (13-b). sachant que ng ag?2 = 1, que (A-2) est réalisée si

kT >> AW 5 (A-4)
Log (V/N)\")

Enfin, pour un gaz parfait bidimensionnel,

la condition de non-
dégénérescence s’écrit :

(A-5)

c'est-a-dire :

kT >> AW 3
Log (V/N)\7)

conditionidentique & (A-4) . De plus, comme lalongueurd’'onde thermique \

estdumeme ordre de grandeur que ag. auxtempeératures ol nous opérons,

(A-5) est également semblable a (A-3-b).

comme nous l‘avions annoncé.

Ainsi. les modéles simplies développés au chapitre | cessentd’étre
valables lorsque

KT AW AW

Log (V/N\?) Log (V/Nxa?)
(o)

Dans nos expériences. ol le facteur Log(V/Nx3) estcompris entre 10 et 15,

ceci se produit. comme le montrent les figures 12-b et 12-c. lorsque

AW
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Fiemargue

Cotte discussion montre que, siles atomes en volume ne sontjamais
susceptibles d'6tre dégeéenéres dans nos experiences parce que
V/NA3 >> 1, on peut, par contre, atteindre assezfacilement des
températures ou les atomes adsorbes ontune densite suffisante pour

former un fluide degenereé bidimensionnel.

2. Effets sur T, des interactions entre adatomes

Comme pour N5/N,,. on peutdistinguer plusieurs régimes dans les
variations de T5 au fur et a mesure que ladensité d’atomes adsorbés augmente
et que latempérature diminue. |l est utile. pour comprendre comment ces
diftérents régimes apparaissent, de comparer ladistance Lg parcourue par un
atome adsorbé pendantsontemps de séjour sur la paroi alalongueur Ls de
corrélation du champ local que nous supposerons fixée. Nous avons
representé schématiquement sur la figure 13 les variations de Lg avec la
température pour 3 valeurs différentes de N. nombre totai d’atomes de 3He.

ainsi que le comportement de Ty qui en découle.

) A"hautetempérature”. Lgaugmente comme le tempsde séjourlorsque T
diminue. La région ol Lg est inférieure & Lo correspond au cas de forte
corrélation (7o = 7g) mentionné au chapitre | : 1/T5 estproportionnel a 74
otvarie donc en exp(AW/KkT) . Lorsque Lg devient supérieure al.. le temps
de corrélation 7c qui intervientdans 1/T; estle temps mis par un atome pour
parcourir L (Lo/V en vol libre. par exemple) et 1/T, varie peu avec la
tempeérature (cas de faible corrélation: 7o < 7g) . Rappelons que dans ces

deux cas de figure. 1/T5 est indépendant du nombre total d’atomes N.

Cii) Vient ensuite une zone de température ou la densité d atomes
adsorbés est suffisante pour qu’ils effectuent un mouvement de diffusion sous
I"effet des collisions qu’ils subissent entre eux. La distance Lg parcourue

par un atome adsorbé pendant son temps de séjour est alors de l‘ordre de



Figure 13 : Allures comparédes des variations, en fonction de 1/T.
de Lg @ distance parcourue par un atome adsorbé pendant son
temps de séjour. et de 1/T,. pour 3 valeurs de N. nombre

total d’atomes de 3IHe:

N2 —o- avec : N; < N, < Ny

On suppose ici qua les adatomes se déplacent en vol libre a
"haute température”. puis par self-diffusion, & température

intermédiaire (avant la formation d‘une monocouche).



e CEmar T ———— — — — — — — — —

e e e e — —— —— e e — — et

m

VD s oc 1/WN

dif fusion

Lva

/T



(d’aprés les expressions de ny. 7g et la définition de gop adoptées dans

I'appendice D).

Il s’ensuit que Lg est indépendantde T parce que ng ot 75 varient
tous deux en exp(AW/KT) . malis est proportionnel a causede ny. a 1/ \N.

ce qui se comprend bien physiquement.

Ainsi, dans ce régime de diffusion. le faitque Lg soitinferieure ou

supérieure a L. dépend de N pour L. fixée.

- pour N tel que Lg<l,. 1/T5; est toujours proportionnel a 7g.
- & plus falble densité. lorsque Lg>lLc. le temps de corréiation qui
apparait dans 1/T5 est alors
2

L
C

Tp(L) D

desorteque 1/T5variecomme exp(AW/KT) etcomme N. De plus. laconditionlg
>Le entraine Tp(Lg) < 717g: T4 estdonc plusiong que silerégime 7o = 71g
s’‘était poursuivi, ce qui explique le décalage indiqué sur la figure 13. Ce

nouveau régime apparait lorsque

c’est-a-dire a une température telle que

exp (28W/kT) € —— x L

N N
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température d'autant plus élevée que N est grand (*35).

Ciii) A "basse température”. lorsque X daevient 6gal a 1, on atteint un
dernierrégime oli, en premidre approximation au moins. les atomes adsorbés sont
quasimentimmobiles. ou leurtemps de séjour ne dépend plus de latempérature

(ou trés peu) de sorte que 1/T5 est constant.

3. Effets sur Tl

Les effets sur T, des interactions entre atomes adsorbés se déduisent
simplementde ceuxque nous avons examinés pour Ng/Nyet1/T4: 1/T, varie
on axp(qQAW/KT) avec q=2. 1 ou0suivanties dépendances en température

de N5/Ny et T,. Ces variations sont indiquées sur la figure 14.

Rienn‘assure que tous lesrégimes représentéds peuvent effectivement
étre observés. Leur existence dépend en effetde plusieurs parameétres donc
Le©t N. En particulier. le régime q = 1 disparait pour des densités telles
que la distance parcourue sur la paroi pendant 75 est toujours petite devant
Le (C'est ce qui se produit pour une valeur de N telle que la valeur N,
utilisée pour la figure 13 . mais nous n"avons pas indiqué cette possibilité

sur la figure 14 pour ne pas en alourdir le dessin).

Remarque
Dans cette discussion, nous avons neglige le réle des inter-

actions magnétiques dipolaires entre adatomes. Sielles entraienten
jeu, on aurait des variations de T, avec la temperature et le
nombre d'atomes N analogues & ce qui se produit dans le régime
intermediaire T, = Tp(Ly?. Cependant, ce processus de relaxation
venant s‘ajouter a la contribution des gradients du champ local
crée par la paroi, on pourrait observer une “chute” deT,

semblable a celle que montre la figure 15,

(*35) Ceaci n‘est vrai que si les atomes adsorbés se deplacent en vol libre
avant que les effets de self-diffusion napparaissent. lLa température
d'apparition de ce nouveau regime estdiminuée si, a plus haute température,

les atomes se deplacent par diffusion sur des deéfauts de H., par exemple.



Figure 14

Comportement de Log T, en fonction de 1/T lorsqu’on
peut observer un regime intermédiaire de self-diffusion des
atomes adsorbés dans les gradients de champ créés par la
paroi. (Les variations de T, sont représentées ici pour les

valeurs N, (-s—) et N, (-e) utilisées sur la figure 13).
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Figure 15 : Allure de T, en fonction de 1/T lorsque le processus
de relaxation dipole—dipble dans ta phase adsorbée inter—

vient entre les régimes "haute” et "basse température’.
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APPENDICE B

FORME GEOMETRIQUE DE L'ENDUIT D'HYDROGENE SOLIDE
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La forme géométrique de I'enduit cryogénique déposé sur la paroi
interne de la cellule peutjouerun rdéle important pour iavaleur dutemps de
relaxation T, des spins nucléaires de 3He. l.a situation idéale serait celle
ou I'hydrogéne forme un film d'épaisseur uniforme. sa surface étantla plus
réguliére possible & I’6chelle microscopique (peu de marches. etc...) etou
lefilm reste figé dans cet état pendant toute ladurée de l'expérience. Dans
une telle situation, I'énergle d’adsorption AW des atomes de 3He seralt bien
définie: pour un film suffisamment mince. elie seraitd’ailieurs fonction de
I’é6paisseur du film d'hydrogene (effet de |'attraction de Van der Waals de la
paroi de verre): il serait, en outre. aisé de faire varier a volonté cette
épaisseur puisqu’elie saerait simplement proportionnelle a la quantité d'hy-
drogéne gazeux initialemaent admise dans la cellule. De plus. sil’‘interaction
magnétique qui dépolarise les spins nucléaires de 3He provientdes impuretés
magnétiques dansliaparoideverre. il suffiraiten principe de mettre suffisamment
d'hydrogéne pour diminuer la perturbation magnétique vue par les spins, et

donc allonger T,.

A l'inverse. la situation la pire serait probablement celie ou I'enduit
d'hydrogéne formeraitdes cavités ou des régions spongieuses dans lesquelles
les atomes de 3He pourraient pénétrer. Le temps de corrélation des
perturbatioris magnétiques pourrait alors devenir trés long et. en consé-

quence. le taux de relaxation nucléaire trés éleve.

La seule force qui tend & rendre uniforme |"épaisseur d'un film
d'hydrogéne est l’attraction de Van der Waals de la paroi de verre. Le but
de ce complément estde discuter dans queiles conditions (homogénéité de
température. . . .) lefiimesteaeffectivementuniforme, etencombiendetempsiaforme
du film peutchanger lorsque cartaines régions se sont évaporées etd’autres
condensées. Nous verrons que, tantque i‘onse limite a des films trés minces
de quelques couches moléculaires, |'attraction du substrat de verre est
probablementsuffisante pourleur donner une épaisseur pratiquement uniforme.
Enrevanche. au-deldd’unedizaine de couches environ. les films deviennent
treés fragiles et, de plus, trés mobiles a 4. 2K. |l estdonc important de bien
choisir la quantité d’hydrogéne initialement mise dans les cellules, car il faut
éviter deux écueils : d'une part. sil’on ne met pas suffisammentd’'hydrogéne.
les atomes de 3IHe ne sont pas efficacement protégés. ni de |I’attraction de
Van der Waals de la paroi. nide ses perturbations magnétiques: mais d'autre

part. sil’onen mettrop. onrisque de permettre la formation de cristallites de
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structure plus ou moins complexe. dontl'effet sur la reiaxation nuciéaire est
néfaste (sites d'adsorptiontrés lies, déformationdes lignesde champ magné-

tique, etc...)

La discussion qui suit n“est en faitqu'une étude tres qualitative et
simplifiée. son but n"étant que de fixer des ordres de grandeur pour les
conditions expérimentales arechercher. Parexemple. nous pourrons an tirer
une idée de la valeur des gradients thermiques sur la celluie qui sont
acceptables. oudes temps nécessaires avantque |'enduitn’ait pris sa forme

d’équilibre & une température donnée.

a. Enduit cryogénique en équilibre a température uniforme

Commengons par étudier une situation ol I'enduit cryogénique est &
I’'équilibre thermique d une température T. supposée parfaitementuniforme: nous
calculerons en particulier la pression d'hydrogeéne sz en phase gazeuse
en fonction de i'épaisseur xdu film (évalué en couches moléculaires de H,)

et de T.

Considérons un solide. ot I'énergie de liaison par molécuie estu,
en @quilibre avec sa vapeur. Pour cette derniére (gaz dilug) , ie potentiel

chimique est

a
Ko kT Log l‘ nHz()\Hz) ——l

KT Log r ATt p73/2 ny, -l (B-1-a)
2

ou nH2 estladensité numérique du gaz moléculairede H,. tz lalongueur
d'onde de de Broglie d'une molécule de H,. et A une constante
proportionnelle ala masse mH2 d’une molécule. Pourle solide. nous prendrons
I“approximation ou le potentiel chimique ug est égal al'énergie de liaison par

moiécule

Lg = -u (B-1-b)
ce qui revient a négliger les effets d'entropie et de pression (ug est
approximé par sa vaieur A P=T=0). L'égalité des potentiels chimiques donne

alors
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ng = A T:’/2 exp [ - -;—T j (B~2-a)
2

= a kT%/? ex - 2 B-2-b

Py exp T ( )

2

Remplagons maintenantie solide précedent par un film solide de H,.
uniforme. de x couches moléculaires d'épaisseur. stabilisé sur une paroi par
I“attraction de Van der Waals de cette derniére. Le potentiel chimique ug
associé acefilm saera approximé par i’'énergie de liaison des molécules de la
couche superficielle (celies qui sont soumises a une faible pression,

contrairement a celles des couches internes)

X

u
pp(x) =-u(x) =—[uH2 + ‘3’ ] (B-3-a)

(nous supposons x> 1), ou qu estl’'énergle de ilaisond’une molécule H,
dans un solide et uy, Une constante correspondant al’attraction de Van der
Waals d'une molécule H, parune paroide verre. diminuée de celle due a une
paroide H,. Il sutffitalors de remplacer u par u(x) dans ies formules (8~-2)
pour obtenir les pression et densité de vapeur d'un gaz d'hydrogene en

équilibre avec un film solide d’'épaisseur x a la température T.

inversement. il suftit de faire x - « pour obtenir ila pression de
vapeur saturanted’un solide macroscopique. De cette fagon. connaissanties
courbes de pression de vapeur saturante de H,. on peut en déduire qu.

Partant des données expérimentales de la référence [4s6]. oOn obtient
uy, = 90,62K =« 90K (B-3-b)

La quantité u, est plus difficile a évaluer et. en fait, moins bien définie car
I"'homogénéité microscopique d‘une paroi de varre peut 8tre assez mauvaise.
Partant des résultats de la référence [ 47] et négiigeanti‘attraction de Van

der Waals par un solide de H, (de faible densité). nous choisirons

uy = 80K (B-3-c)



75
mais il faut garder a l'esprit que des erreurs d'un facteur 2 sur u, sont

parfaitement possibles (*36).

On peutse demander si les effets gravitationnels jouentunrdle dans
I"expérience. Un calcul d’'ordre de grandeur montre que I'énergie gravi-
tationnelle d'une molécule H, ne varie que de ~ 1 mKlorsqu'elle s'6léve de

queiques centimétres. les eaffets de la gravité sont donc négligeables.

Pour finir, les formules (B-2) et (B-3) nous donnent ia pression de

vapeur saturante du gaz en fonction de x et T

u
py (x,T) = A k T5/2 oxp [— (u, + Z ) / kT]
2 2 X

u
= p_(T) exp {— —_?!_—] (B-4-a)
x kT

Ol pge (T) estia pression de vapeur saturanted’'un solide macroscopique.

La pression devient pratiquement indépendante de I'épaisseur du film x

lorsque:

u 1/3
x >> [ _E%_ ] (B-4-b)

condition qui exprime que le film est saturé (dans nos conditions expé-

rimentales. la saturation se produit quand x dépasse environ 4 ou 5)

Cependant, dans le cadre du modele simpliste que nous avons utilisé
pour écrire (B-3-a) . quelle que soit son épaisseur, laforme d’'équilibre du
film mince est toujours celled'un enduitd’épaisseur uniforme. pourvuque la
température soitparfaitementuniforme. En effet, s’il existaitdes régions du film
plus épaisses que d'autres, elles tendraient 4 entretenir une pression de
vapeur d'hydrogéne plus élevée et. via la phase gazeuse. ies molécules
iraient se condenser dans les régions les plus minces jusqu’au moment oU2
I"épaisseur seraitredevenue uniforme. Larapidité d'un tel rééquilibrage. qui

dépend beaucoup de la température. sera discutée au 8§ c ci-dessous.

(*36) Rappelons que u_ n'gst pas I'énergie d'adsorption de H, sur du
verre nu, quiseraitprobablement supérieure (u, estdefini parlaformule (B-

3-a) ou x > 1].
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b. Effets des gradients de température

Supposons maintenanti‘existence d'un gradientde température sur
I’6chantillon. Suivanti’argumentci-dessus. on voitfacilementque iesrégions
chaudes vont tendre a évaporer des molécules de H, jusqu’a ce que la
diminution du nombre xde couches moléculaires. etl’augmentation consécutive
de u(x). raméne la pression d'équilibre a ce qu‘elle est pour la région

froide (*37).

Pour avoir une idée de I'importance de ces effets, prenons un cas
particulidrementsimple en évaluantle nombre xde couches moiéculairesd’un film
alatempérature T+8T, en équilibre aveclaméme pression de vapeur saturante
qu’un échantillon macroscopique de H, solide (u=uH2) alatempérature T.
Nous supposons que 8T << T et que KT << u., de sorte que les variations
de ta pression sz proviennent principalement de I'exponentielie. Ecrivant

alors que 86T/T = 6u/u, nous obtenons:

8T 1 uV
T = 3 u (B-5-a)

c’‘est-a-dire. puisque u, et qu sont du méme ordre de grandeur:

x = [8T/T] /3 (B-5-b)
Cette formule simplifiée a t'intérétde montrer que x ne dépend que lentement du
rapportsT/T. Sii’homogénéité de température sur la cellule est médiocre, deo
10% en valeur retative par ekemple. il existe a I"équilibre des régions de la
cellule ou i'enduit s'amincitjusqu’a 2 ou 3 couches. Sil’'homogénéité relative
estbien meilleure. de 10”3 parexemple. lesrégions ol latempérature estla
plus élevée sont. a t'équilibre. recouvertes d'un enduit de 10 couches
moléculaires environ. Donc. dans toutes les situations ol (‘enduit d " hy-
drogéne a le temps de se mettre en 8quilibre avec sa pression de vapeur
saturante. il sembie a prioriinutile —~voire nuisible— de mettre plus d’hydrogéne

que la quantité nécessaire a former une dizaine de couches: au—-deia. on

(*37) Nous discutons ici la forme d'équilibre d'un film solide, dont les
deformations se produisent, par évaporation et condensation, c’est—a—dire via
les molecules en phase vapeur. Pourunfilmliquide (ou, mieux, superfiuide),
le retour a I'equilibre pourrait é6tre effectue par des écoulements au sein du

fluide, et la situation serait trés différente.
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risque de former aux points froids des cristallites qui augmentent probablement
le taux de relaxation (accroissementde la surface relaxante. déformation des
lignes de champ magnétique {30]. création de sites d'adsorption privilégies
pour les atomes de 3He tels que marches. etc.... voire de régions

spongieuses ou les atomes de 3He pourraient rester trappés).

c. Mobilité de Ii‘enduit cryogénique

(i) premiere couche moléculaire

Commengons par évaluer lavitesse de formation de la premiére couchve
de I'enduit & partir de la vapeur d"hydrogéne. en supposant qu’il existe
initialement une région ou la paroi de verre est nue (*38). Une paroide ce
type est trés active et va fixer toutes les molécules de H, qui la frappent
(nous supposons un coefficientde collage égala 1). Latempérature T 6tant
supposée uniforme, nous supposons d'autre partqu’il existe dans la cellule
une quantité suffisante d'hydrogéne solide pour y maintenir la pression de

vapeur saturante d'hydrogéne correspondante.

Le taux de croissance & partir de zéro de la couche solide

d'épaisseur x est alors donné par

)‘(0 = nHz (v/4) o (B-6-a)

ou H, est donné par (B-2-a) avec u = Un,: © ost la surface occupée
par une molécule de H, adsorbee

o = 12 x 10 *® cm? (B-6-b)

et v. la vitesse thermique moyenne des molécules de H, en phase gazeuse

(*38) Ceotte region peut avoir été créée par un chauffage ponctuel de la .
paroi. Elle peut par exemple 8tre produite par une decharge gazeuse dans
le mélange de 3He et H, que contient la cellule; dans certaines situations
et en particulier prés des electrodes, une decharge peut 8tre intense et
faire subir un bombardement électronique ou ionique violent &a une région

localisée de la paroi.
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Dans (B-6-a) . lavariation exponentielle avec latempérature de nH2 entraine
une variation trés rapide du taux de croissance xg en fonction de T. On

trouve par exemple

T ‘ 4,6K 4, 2K 3,8K 3,4K

X I 120 couches/s 15 couches/s 1,5 couche/s 0,1 couche/s

Clairement. siun enduitd’hydrogéne solide endommagé se "répare” relativement
rapidement a4 4, 2K (températurede |'hélium liquide) . ce n‘est plus le cas dés
que I'on descend la température d'un degré ou plus. En dessous de 3K, un
enduit peut souvent 8tre considére comme "figé" dans la géométrieou il a é6te

préparé Iinitialement.

(ii) formation dun film épais

Considérons maintenant le cas pius général ou I'enduit est déja
partiellementformé etcroftdans des conditions telles que celles schématisées
sur la figure 16 : dans une cellule a température uniforme T se trouve
contenu un mélange gazeux de 3He et de H,. cette celiule contient
également, Aune distance mutuelle L. un échantillon macroscopique d'hy-
drogéne solide. etun film de x couches moléculaires. Ce dernier ayantune
pression de vapeur saturante d’'autant pius faible que x est petit, la
pression partielle d’hydrogéne ne sera pas uniforme sur la celiule (celle
d'hélium non plus., mais leur somme est constante) . Le transportd’'hydrogéne
depuis le solide macroscopique vers le film mince sera donc limité par le
phénoméne de diffusion des molécules H, dans le gaz d’hélium. Si nous
appelons D le coefficient de diffusion correspondant, et 6n. la différence

des densités d'hydrogéne aux deux extrémités. nous pouvons 6crire

t

. én

X D I o
Do u, 1

= nH 3 (B—7—a)
L 2 kT x
[nous avons supposé | ulx)-u(=) | << u(x)].
Posons
D = V¢ (B-7-b)

ol ¢ estle libre parcours moyen des molécules H, dans le gaz de 3He. I

vient
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Melange gazeux
de Ho et SHe

Situation discutée dans le texte

Dans une celiule a température uniforme T. il existe un échan-

2

tilon macroscopique d’hydrogéne solide et. a une distance L.
un film de x couches moléculaires d‘'hydrogéne. Le transport
de molécules de H, de I'un vers l‘autre et donc. la crois~
sance de I'dpaisseur x. sont limités par la diffusion des
molécules de H, dans le meélange gazeux d'hélium et

d'hydrogéne. -



79

. . L Yy 4

qui s’intégre en (*39)

_ - 2 Yv 1/4 1/4 _
x(t) =1 x (T) 4 7 (t-t.) (B-7-4d)

Les variations de x(t) ne sont donc pas exponentieilles. et ia limite
d’'une couche macroscopique tréds épaisse est atteinte relativement
lentement [le caractére non exponentiel provient physiquementdes variations
rapides. enx~ 3, deu(x) ]. lln‘estdonc pas possible de définir un temps

caractéristique du phénoméne. Numériquement. en supposant que

/L = 1072

et que la température est de 4,2K. on trouve les résuitats suivants

t 0] 0,3s 5s 80s 1l heure 15 heures

x 0] 1 2 4 10 20

Alatempératurede |'hélium liquide. la formationd’un film d’hydrogénede 5 a
10 couches est donc relativementrapide (*40) . |l fautcependant & nouveau
garder a l'esprit les variations trés rapides de ;‘o en fonction de la
température . une variation de quelques diziémes de Kelvin de ia température
peut changer d'un facteur 10 I'échelle des temps dans un sens ou dans

I‘autre.

(*39) L'utilisation de la formule (B-3-a), qui n‘est valide que si x>1 (la
divergence de I'énergie de llaison si x-0 n‘'est pas physique) Implique que la
formule (B-7-d) ne s‘applique pas a des temps t trop proches de (,.

(*40) £Enrevanche, pourdes films plus epais, comme ceux considerés dans la
référence [18] qui ont de I'ordre de 105 couches moléculaires de H,, les
temps de formation ou de déplacement par diffusion dans un gaz de 3He

pourraient 6tre extrémement longs.
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Remarque

Nous avonsimplicitementsupposé en écrivantles equations dumodéle
que les pressions de vapeur d’hydrogene au contact du solide et
du film etaient les pressions de vapeur saturante correspondantes.

Ceci est justifié dans la mesure ou le libre parcours moyen ¢ est
suffisamment petit devant L pour que ce soit le processus de
diffusion dans 3He quilimite le transportde molécules dhydrogéne.

C'est le cas dans nos expériences ou la densitée de gaz de 3He,

de l'ordrede 1017 cm™3, correspond & des libres parcours moyens
delordrede 0, Imm. Mais, dans des expériences comme celles de la
référence {19], aucun gaztampon d'hélium n'est présent. Pour
etudier ce cas, on pourrait modifier le modele précedent en
supposant que la pression d’hydrogéne est uniforme et égale a la
valeur moyenne [p(x)+p (=) ]/2. Nile solide macroscopique, nile film
ne sont alors en contact avec leur pression de vapeur saturante
etle premier désorbe plus de molécules qu’il n‘'en adsorbe a partir
dugaz (lefilmmince faisantevidemmentl'opposé). Uncalculsimple
montre alors qu'il suffitde supprimer des équations préceédentesle
facteur /L (ou de le remplacer par le coefficient de collage B Si
I'on veut inclure le. cas ou ce dernier est inferieur a un).:
L'évolution de x est alors du méme type que celle déja étudiee, mais

L/72 tois plus rapide.

Ciii) formation du film & partir dun petit cristal

Etudions pour finirle cas ot I’échantillon macroscopique d'hydrogéne
solide est de surface tres petite devant celle du film a former. C’est ce qui
se produit si, au cours d'un refroidissementtres rapide. touti’'hydrogéne
forme un (ou quelques) petitcristal localisé en un pointfroid de ta cellule.
Quel est alors le temps nécessaire pour former un fitm de 5 ou 10 couches sur
la surface de la cseliule ?

i
Rl

Appelons donc d la dimension du cristal initial d'hydrogéne (dans
nos expériences., la quantité totale d’hydrogéne conduirait 4 un cube de =
dimension d = 0.2mm) . Nous supposons que d est grand devant le libre
parcours moyen £. En ce qui concerne la diffusion de I'hydrogéne. la
situation est sembliable & celle discutée (dansun butd’application différent)
dans la reéeférence [32] (cf. p.46 et appendice A.2) : le gradient de

densité d'hydrogene est localisé autour du cristal dans une région de taille -
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comparable. Ce gradientestdonc approximativementdonné par n/d. etle flux

de molécules d'hydrogéene est

D a2 6n/d molécules par s. (B-8-a)
St S’ est la surface a couvrir par I'enduit d’épaisseur x, on voit alors

facilement qu’ii faut remplacer |'équation (B-7-a) par

x = D o 6n d/S (B—-8-b)
Tous les calculs précédents s’appliquentdonc., mais il faut changer I’'échelle

des temps. qui deviennent plus longs dans le rapport

S/(Ld) (B-8-c)
Remarque

Comme dans le § (ii) ci—dessus, on peutse demander sile cristal
d’hydrogéne est capable de maintenir dans son voisinage une
pression égale a la pression de vapeur saturante d’hydrogene.
Uncristaldedimension dpeutdésorberunnombre maximumde molécules
par seconde qui est nH2 v/4 d_2. Le calcul précédent n'est
cohérent que si ce flux est plus grand que celui ecrit en (B-8-
al); c'esteffectivementle cas sid > g mals, dés que d < ¢, Il faut
mener le calcul autrement [ sid << g, fl fautremplacer (B-8~a) par
D &n d2/23].

On peut donc imaginer des situations ou c'est le taux de
désorption du cristal quilimite les mouvements d'h_ydroge'ne. Atitre
de pointde repére, un cristél de 0, 1Tmmde coté a approximativement
3 x 105 couches dépaisseur; le calcul du § a ci~dessus montre
qu’il peut en évaporer une dizaine par seconde & 4,2K; il faut

donc une dizaine dheures pour [lévaporer totalement.

En conclusion de cette étude concernant tes caractéristiques
géomeétriques dufilm etieur évolution . ilapparait raisonnable expérimentalement
d'espérer produire des films cryogéniques réguliers aliantjusqu’a 5ou 10
couches moléculaires. les temps d’'équilibragediminuanttrés vite lorsque T croit
et 6tant au maximum de quelques heures a 4, 2K. |ly acependant bien des
probiémes que nous n‘avons pas abordés du faitde leur complexité : structure
microscopique de la surface (présence de marches. rugosité. etc...) .
caractere polycristallindu film. ... dontles constantes de‘temps peuvent étre
beaucoup plus longues que celles que nous avons évaluées. Il serait
évidemmentsouhaitable de le faire car. parexemple. larugosité d’'une surface

devrait créer des sites d'adsorption privilégiés pour les atomes de 3He et
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donc affecter les temps de relaxation nucléaire. Il existe cependant peu de
donnéesdanscedomaine et nous nous limiterons aunmodealesimple quisemble

en accord acceptable avec nos expériences,
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APPENDICE C

EVALUATION DU TEMPS DE RELAXATION T, EN PHASE ADSORBEE
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Dans nos expériences. la relaxation de |l'orientation nucléaire de
iHe se produit dans la phase adsorbée. Elle est due & la présence. au
voisinage de ia paroi. d'inhomogénéités duchamp magnétique. L'ensemblie de
nos résultats suggére que des centres magnétiques situés dans ou a la
surface du verre qui sert de substrat aux enduits d'hydrogéne sont
responsables de ces inhomogeénéités (au moins pourune bonne part, sice

n‘est totalement) .

Dans cet appendice. nous commengons par calculer, au8 1. I'ordre
de grandeur du temps de relaxation T, des atomes adsorbés en supposant
que les atomes adsorbés diffusentdans iesinhomogénéités de champ magnétiques
crédes par une configuration particuliére des centres relaxants (fig. 17).
Nous verrons au8§2commentles résuitats obtenus peuvent 8tre généralisés.
Cette discussion nous permettra de mieux cerner dans queliles conditions le
temps de relaxation T5 est proportionnel au temps de séjour 75 des atomes

adsorbés.

1. Evaluation de T, dans un cas particulier simple

imaginons que les centres relaxants soient des petits domaines
ferromagnétiques d'orientation aléatoire. de tailie a, disposés aux noeuds

d'un réseau de maille b (b » a) remplissant le demi—-espace z < 0.

On suppose que ces domaines sontformés de N, dipdles individuels m.
tous alignés a l’'intérieurd’un méme domaine mais qu’'en revanche, il n'existe
aucune corrélation entre des dipdles appartenanta des domaines différents
(voir figure 17). On considére de plus que |'aimantation moyenne totale est
nulle. Si on considére un ensemble de telles configurations de centres
relaxants. ces hypothéses se traduisent par les relations suivantes sur les

moyennes d'ensemble < Miy > 0t <m; > (oluietjsontiesindices qui

m:
a 18
repérentdes dipdles 6lémentaires et ol . g désignentles composantes x. vy

ou z d'un dipble m)

<m. > =0
[0 4
0 si i et j appartiennent a4 des domaines différents.
<mi mj > = m?2 :
a B aaB 7— sSi 1 et j appartiennent au méme domaine.

(C-1)



i

Figure 17 : Représentation d'une configuration particulidre
de centres relaxants
a : taille caractéristique des domaines ferromagnétiques
b : distance moyenne entre domaines

d : distance d‘'un atome de 3He adsorbé au substrat de verre.
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Une distribution de dip6les donnée crée en un point7un champ magnétique

qui a |'expression suivante

(C-2)

On a bien sGr

< B(r) > =0 (C-3)

Dans la suite. nous utiliserons plutdét la transformée de

- .
Fourier B (¥\) de B(M dont les composantes s’'écrivent
. (mi.ﬁ) _li';i
Gﬁa(k) = ? o ——;;—— k, e (C-4)

avec, par convention

B_(T) = ——l—? i ® (%) e1X-T 33y (C-5)
(2m)

Enfin, nous supposerons que lesinhomogénéités de champ local sont

suffisamment faibles pour que la théorie de la relaxation "rétrécie par le
—,

mouvement”s‘appliqueetnousdésignerons par B, lechamp magnétique statique

homogéne. paralidle a Oz. dans lequel est plongé I('échantilion.

La probabilité de relaxation moyenne 1/T4 quinous intéresse est le
résultat de deux moyennes d’ensemble : I'une. surle mouvement de surface
effectué par un atome de 3IHe pendant son séjour sur la paroi: la seconde.
sur la configuration de dipdles créant le champ local qu’il subit. Cette

probabilité de relaxation1/T45 s’écrit {26 ]
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-T7/7T iw T

T
a

x £(r,t) F(r,t;r',t+7) d’r d’r’ (C-6)

ou le facteur e-'r/‘rs représente la probabilité d'étre adsorbé pendant une
durée 7. Comme. dans Nnos expériences. wg7g << 1. nous omettrons dorénavant
le facteur eion. Nous supposonsicique le mouvementdes atomes s effectue &
une cote z constante, égale A d. de sorte que I'intégration est limitée ala
surface sur laquelle se déplacent les atomes. Lafonction f(7.t) désignela
probabilité par unité de surface. que nous prendrons indépendante de v.
de s'adsorber au temps tau point T (La probabilité d'adsorption proprement
dite estincluse dans le rapportentre Ty et T,). Quanta F(7.t: . t+7),
c’est le propagateur qui donne la probabilité par unité de surface de
trouver un atome adsorbé au point 7 al'instantt+7 sachant qu‘il étaiten ra

I'instant antérieur t.

Comme nous l'avons annoncé au début de cet appendice. nous
supposerons que le mouvementde surface des atomes de 3He estrégi par une
equation de diffusion et nous prendrons (*41)

-(z-t)*

1 DT

F(r, t; £'; t+1) = o5 © (C-7)

En utilisant I’'ensemble des équations que nous avons écrites., on

peut exprimer 1/T5; sous la forme

_(E-t)?
1 'Yzlt% m2 - .rndT e—T/Ts J‘ e d?r' e 4DT
Ta 3 i, S 4nDT
J d*kd* k' (i.i')(kxk;+kyk§) _ii.(E—Qi) —ii'.(E'—Ej)
e e
(2m)® k? k2
(C-8)

(*41) Ce mouvement de diffusion peut se produire par collisions dun atome de
3Hé adsorbé soit sur des défauts de I'enduit d’hydrogéne, soit & densité

assez elevée, avec dautres atomes de 3IHe adsorbés.

1l _ g J dre S e © JJ v? {<BX(E)BX(?')> + <By(¥) By(E')> },
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ou I, désigne lasommation surdes sitesi etjappartenantaun méme domainen

3]
et L la sommation sur les différents domaines n.
n

llestcommode d’utiliseriatransformée d2dimensionsd’une gaussienne

qui permet d’écrire

2
-— (r-r') - - -
a0 DT -ik" . (f-t') _-Dtk"?® .2, ‘
e = — e e d k
On a donc
2 2 2
1 L~ m-y ® —-T/T _ ]
— -2 JO ar e s J a?k" e P7K
T 35(2m) n i,j
a
., s s L. (e itk k') iE.(E—Ei) ~ik'.(r'-T.)
a?ra’r'a’kd’k’ (k.k") Y ¥ e e J
x? x'?
_ -o“ -o_-cl
X e ik". (r—-r')
. - 3, . . .
En intéegrant sur r et r’ puis sur Ky, Kk'y. ky et kK y et en tenant
compte de ce que z = z' = d. on obtient

Il-z mz ')‘2 ©
=2 L J dre
i "o

1 -T/T
T 3s(2m)?® n i,
a

s f a’k"dk, dk}

"2 "2 ] 5 —_ —_1 J —_ _.'_.ll -
2 k" (k +kzkz) 1kz(d zi) 1kz(d zj) ik . (p.-p.

-D1tk"
e e e e

(k" *+k2) (k" 24k} ?)

-
r.

ou 5’, ot [3’, sont les projections sur le plan xOy de ?, et r;

On peut calculer les intégrales sur k;, et k', par la méthode des

résidus. Comme. par hypothése. d-z; et d—z]- sont toujours positifs. on trouve:
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1 u; m2 72 - —'r/-rs
— = L L' Io dr e
T 6S(2m) n i,j
a
2 _—0 el
-D7k" -k"(2d-z.-z_.) -ik" . (p.-p.)
J‘ dzk" }(ll2 e e 1 J e :1 J

soit encore

1 u; m? 2 . (e -T/T (= \ -Drk"? k" (2d-z ~z.)
—_— T —— L L J dre J dk"k"" e e 3,
T 127S n i,j Jo o

a

" —_
x Jo(k lpi pjl)
2 2 2 3 —k"(?'d—zi_zj)

1 my m- ¥ ® k"™ e Jo (k"|pi—pjl)
—_ —— L L' J dk" 3 1
T 1278 n i,j Jo Dk" " +

a T

(C-9)

On peuttransformer encore cette expressionenremarquant que chaque
terme ne dépend que de (z; + Zi) /2 et de 'Bi - 5}! (et non de (z; ~ Zi) ou
(Ei + E‘j) /2. ce qui estd’ailleurs satisfaisantd’un point de vue physique.
Soit1/b21e nombre de domaines par unité de surface et N, le nombre de

dipbles élémentaires par domaine. on peut remplacer (C-9) par

2 2 2
1 L m oy S
-2 N E Z ;
Ta 12#7sS b ‘[(zi+zj)}{lpi—pjl}
" — - - -
@ k"? e k" (2d 2 zj) J (k"lp.-p_.1)
J dk" T o 1 73
o) Dk"? +
s

(C-10)

ou les sommations se font sur ies valeurs possibles de 'Ei'b*jl dans un
domaine: 0 <ipj - pj! < 2a etde (z;+2zj) ouietjappartiennent au meme

domaine.
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A partirde (C-10) . il estintéressantde considérer deux situations
exlirdmaes, suivant que la distance moyenne JB?;suriaquenelesalomes
adsorbés diffusent pendantieur temps de séjour est beaucoup plus grande
ou beaucoup plus petite que la taille caractéristique a des domaines

ferromagnaétiques.
a. Drg >> a
Dans ce cas. il estiégitime de négliger 1/ 75 au dénominateur de (C-

10) etl’intégrale peut s'exprimer simplement en utilisant la transformée de

Laplace de la fonction de Bessel Jg. On obtient

[ 2d - (zi+zj) ]

E —OE—O - - 2 2 3/2
{(zi+zj)}{lpi—pj')} [ Ipi-pj' + [ 2d-(zi+zj)] ]
(C-11)
Pour b >> a. si I'on considére de pius que a >> d (*42). |’'ordre de
grandeur de 1/T, est
1 2 uz m? N2 uz m? N a2
_— m nz'yz o 7 (a) x
T, a’ b2 D a® b b
(C-12)

E

e e e e e e o e e e e e e e e e e e e e e et e e e o 2 T e e o e v e e o o e L EN

(*42) Dans nos expériences, d est de l'ordre de I'épaisseur du film
[+]
d’hydrogene, c'est—a-dire inférieure ou égale a 20 A puisquon ne peut

probablement pas former plus de 6 ou 7 couches uniformes (cf. appendice B).
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Le sens physique de cette expressions (sous sa 2éme forme) est

clair: onreconnait, en effet, le champ dipolaire créé par un domaine de
taille a 6levé au carré 682 = (g2 M2 Ny 2/ a®) multiplié par le temps de

corrélation 7Tpa) = a2/D. temps de diffusion sur la distance a.
caractéristique des variations de 6B2. La probabilité de relaxation 1/T 4
s’'obtienten multiptiantencore y28B2rp(a) parunfacteura2/b2, proportion

de surface effactivement relaxante.

b. \I Drg << a

Dans cette situation. on obtientune bonne approximation de (C~10)

enremplagantie dénominateur par 1/75. Avec b >> a. si \IDTS >d (ce qui

est trés probable). I'ordre de grandeur de 1/T5; est alors
1 5 u.; m? N; a’
- o __n T - (C-13)
T a b
a

On a une expression de la probabilité de reiaxation anaiogue a (C-12) ou
le temps de corrélation Tp(a) a 6té remplacé paruntemps de corrélation

effectit 745, temps de séjour des atomes sur la paroi relaxante.

2. Discussion

Sans prétendre que le modéle que nous avons choisi au § 1 pour les
calculs décritcorrectement laréalité expérimentale. on peuttoutde méme tirer
quelques indications des formules (C-10) ., (C-12) et (C-13) pourinterpréter

nos résultats expérimentaux.

)

En premier lieu. sil’on veut expliquer que nous n‘observons pas de
dépendance des temps de relaxation en fonction de I'épaisseur d des enduits
d'hydrogeéne. il faut supposer que cette épaisseur d est inférieure a la
taille a des domaines relaxants et 4 la distance latérale parcourue par un

atome adsorbé.
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Gii)

Les formules (C-12) et (C-13) permettent ausside mieuxcernerierdle
de la nature des centres relaxants sur ia dépendance en tempeérature de

/T,

Ainsi, sila région qu'explore par diffusion un atome pendant son
temps de séjour estde dimension petite devantiataille d’'undomaine orienté :
( \]"D_-F; << a), laprobabilité de relaxation 1/T5 est proportionnelie & 75 de
sorteque 1/T, = (Ng/Ny) x1/Tzvarieracomme exp(2AW/kT) . On trouverait
unrésuiltatanalogue dans un modale ou les atomes adsorbés se déplaceraient

en vol libre. La condition [ D7g << a serait alors remplacée par Vrg << a.

Cependant., il n‘est pas nécessaire que les atomes adsorbés
explorentune région plus petite que la taille d’'un domaine orienté pour que
1/T4 soitproportionnela 75. Si, parexemple., le mouvementdes adatomes est
confiné par des défauts des films de H, solide, le temps de mémoire des
inhomogéneéités dechamp qu’ils subissant peut étre considérablementaugmenté au
point que le temps de corrélation effectif intervenant dans 1/T45 soit a

nouveau Tg.

Lorsque le temps de séjour 74 @sttrop long pour déterminer ce temps
de corrélation, 1/T5; est donné en ordre de grandeur par (C-12-a) o0,
commeonli‘avu, 1/T4 estproportionnel au temps de diffusion Tp(a) =a2/0
sur une distance a (qui, dans notre modéle. estia longueur de corrélation
Loduchampiocal). Ladépendance entempératurede 1/T4 est alors liée &
celle de D. Si D est déterminé par les collisions des adatomes sur des
défauts de H, solide (dislocations., marches ...) ., on peutconsidérer. au
moins en premiépre approximation. que ce coefficientde diffusion dépend peude
la température. On voit que les variations de T, avec la température
correspondent alors a un régime q = 1 (cf. chap. I. §2.b) o0 T,71 «
exp(AW/KkT) . Enrevanche. siladensité d’'atomes adsorbés estsuffisante, iex
coefficient de diffusion D est déterminé par les collisions entre atomes
adsorbés etle comportementde T, al’'allure décrite dans |'appendice A, § 2!
T, estproportionnel a N, nombre total d’'atomes dans la cellule etvarie comme

oxp(2AW/KT) .

=X KN K
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Jusqu’ici. nous avons supposé que les adatomes se déplagaienta

une distance d constante du substrat de verre. En réalité. il est possible

que cette distance soit modulée par des irrégularités du film de H, oude la

surface du verre. Cependant. le modeéle simple que nous avons développé

nous permetde prévoir que cette modulation ne peutinfluencer le temps de

corrélation 7o que si son amplitude est comparable a la distance latérale

parcourue par un atome de 3He pendant son temps de séjour ou a la

longueur de corrélation du champ local qu’il subit & la distance moyenne d.

Remarque

Les calculs que nous avons présentés aboutissent a une
probabilité de relaxation 1 /T4 finie méme lorsque le temps de séjour
estprisinfinimentlong (cf. formule (C—-12-a)). Cecivientdu fait
que nous avons considéré les fonctions de corrélation du type
<Bx () By () > ou < By(7) By(r) >. Pour le terme en < B,(T)
Bz(r—;) >, faisantintervenir la composante du champ inhomogéne
paralléle a la normale Oz au demi-espace contenant les dipdbles
relaxants, on trouverait un comportement “pathologique” de la
probabilite de relaxation vis-a-vis du temps de sejour, ou de la
taille de I'echantillon, ou encore de la frequence de Larmor wg =
-yB,. C'estune particularité liee au caractére bidimensionnel du
probléme posé. Ce phénoméne est responsable par exemple de
I'anisotropie prévue dans la relaxation de 3He adsorbé sur des
plans de grafoil quand on fait varier I'angle 6 de la direction du
champ magnétique E)o vis—a-vis de I'axe normal a ces plans [asg].
C'est ce méme phénoméne qui est censé minimiser la relaxation
nucléaire de HT (et par suite leur taux de recombinaison en
surface). En ajustant la géometrie des cellules p(;ur que leurs
parois soient autant que possible perpendiculaires au champ 5’0
[48]. Cependant, la confrontation entre les expériences et les
théories existantes est encore souventdifficile a etablir et lamise
en evidence de ces effets est delicate.

Dans nos experiences, on peutconsidérer que laforme sphérique
des cellules et la taille restreinte des regions explorées par un
atome adsorbeé permet de moyenner convenablement ces effets de
diffision bidimensionnelle de sorte que les formules (C-12) et (C~

13) donnent bien flordre de grandeur de 1/Tg,.
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APPENDICE D

QUELQUES ORDRES DE GRANDEUR

UTILES

-

S
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Comme nous |'avons montré au chapitrel. deux modéles concurrents
peuvent expliquer nos mesures de T, en fonction de la température. lls
conduisent A des déterminations de I'énergie d'adsorption qui différentd’un
facteur 2. Cecientraine des estimations trés différentes pour l'ensemble des
paramaétres auxquels le temps de relaxation est sensible : temps de séjour 7g.
fraction d’atomes adsorbés N3/ N,. temps derelaxationen phase adsorbée T,.
distance moyenne entre atomes adsorbés N~ 1/ 2, tauxde remplissage de la
monocouche X, libre parcours moyen a 2dimensions £opettempsintercoliision
Tic @5s0ciés aux collisions entre 3He adsorbés. (Nous supposons que le
coefficient d’accomodation g introduit au chapitre | est égal a 1.

approximation raisonnable d'aprés la référence [31]).

Le but de cet appendice est d'évaluer |'ordre de grandeur de ces

paramétres dans deux cas particuliers..

Dans le tableau Il. on suppose que T, est donné par
1 _ A ex [‘ AW J 1
T v p KT T
1 a
ot 1 - 4% < 8B > 7
'I‘a ' c

Cette loi correspond a une situation ol les atomes adsorbés se comportent
comme un gaz parfaita 2 dimensions etoule temps de corrélation ro de la

perturbation relaxante est plus court que 7g.

Dans le tableau lll, on considére aussi que les atomes adsorbés se
comportentcomme un gaz parfaita 2dimensions mais on suppose cette fois que

Te = Ts- Ceci conduit a l'expression suivante de 1/T,
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Dans ces 2 tableaux., nous avons effectué les calculé pour une
celiuie sphérique dans I'hypothése d'une surface effective égale a la
surface géométrique de sorte que A\S/V=3x/R(avecR=1.5cm, V=10cm3 -

S = 30 cm?2, dans nos expériences). De plus. nous avons pris

n=—N__ -~ s5A a 4.2K
N Z7mKT
v = _BKT ~ 150 m/s a 4.2 K
mm
2 X—1 o2
aj = ng = 10 A" pour 1 couche compléte.

La ilongueur de diffusion acgy|. . quiintervientdans le libre parcours moyen,
a pour ordre de grandeur la racine carrée de la section efficace de

o
diffusion donnée dans la référence [4s]. ce qui donne agg. ~ 5 A.

Sila surface effective Sg¢f, est supérieure a la surface géometrique
S. lafraction d'atomes adsorbés est multipliée par un facteur Sg¢s. /S quise
répercute sur T5. ng. fop ot Tic. Par contre. 715 et X ne sont

pas modifiés.

On peut remarquer aussi que. dans les deux cas de figures
correspondant aux tableaux |l et iil, I"'hypothése de rétrécissement par le
mouvement ast bien justifiée

- tableau Il

le temps de corrélation 7, n'est pas précisé. Cependant. la
condition de rétrécissement parle mouvementy < 682 >1/2 Tc << 1
quis‘ecritaussi (1o/T3) 1/2 ¢< 1 estverifide largement quel que
soiti‘ordre de grandeurde 7. qui est nécessairementcompris entre
« 10712 sec. et 7g.
- tableau il

dans ce cas., 7, = Tg ot I'on peut voir sur ce tableau que
(15/T3) 1/2 << 1. Nos mesures permettentde plus de déterminer

l‘'ordre de grandeur de < 682 >1/2,

(Dans ces doux tableaux. les valeurs de n : densité de 3He en volume sont
repérées en unités de pression mesurée 4 300 K. avec la correspondance:

(1 torr (1) équivaut & 3.2 1016 at/ecm3.).



TABLEAU 11

CALCULS DE DIFFERENTS ORDRES DE GRANDEUR DANS LE SCENARIO SUIVANT

1 _ 3 oW 1 1 _ L2 2
T ° R exp ~pp— X 7§ avec —p =y < §B° > Te
a a
+ AW « 25 K
T 4.2 2.5 2.2
N 3A
- - -2
—— = —g— exp (8W/KT) 4.10"° 3.107° 10
1, = =2 exp (aW/kT) (si B=1) . 5.1077 s 5.1077 2.107°
v
Na
'I‘a = T, x N 8 s 8 s 8 s
v
n .
1
' N,y A 1= 90 A 2 A 6 A
ny /- [ 2 ] - [nvx)\exp(Aw/kT)J £ % 122
5¢ 57 A 7,5 & -
10t 40 R A -
Nl 2 2t 1,2.10°° 7.10°° 0,28
X = _a§_°_ = n,x}a} exp (AW/KT) 5t 3.10°° 0,17 0,7
10t 6.10~° 0,35 (1,4)
o o
1 2t 1600 & 28 A A
2 T e r—————— o [
2d " n, ¥ a_ 1, 5t 640 R 11 A° A
10t 320 & 5,6 A -
2,4 2t 107° s 1,8.107" " s 4.107*% g
Tic T T st 4.10°° s 7.10"" " s -
v -10 -12
10t 2.10 s 3,5.10 s -




TABLEAU 1l

ORDRES DE GRANDEUR ASSOCIES AU SCENARIO SUIVANT

GAZ PARFAIT 2D FORTE CORRELATION T T

2 .
__'}l = 43\,5 exp (——iéw] x y* ¢ 6B* > avec 6W = 12K
T (K) 4.2 2.5 2.2
Na AS AW -6 - 5
- g exe [k'r } 2.10 1,6 10 2,7 10
T, = é)‘ exp [-%—] (si B = 1) 2.107° sec 3.10_959c 5 10" sec
Na
Ta = T, x N 0,4 sec 60 msec 30 msec
1 Sh 1 -
< 6B >z 7 S G 5 G 5G
Y(Ta 'rs) 2
Vot 300 R 3500 A 5400 A
N .
- 1/ Na - }’ - nV
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K=—%5——>=n xAxa ! xexp (AW/kT)
s vooe se | 107" 0,8 10-° 1,5 107°
(indépendant de S et de V) 10t | 2.10-" 1,7 107} 3 10°°
. 2t } s0000 & 5800 A 3400 A
2‘ = o o
D Ny Ao, st | 18000 A 2500 A 1300 &
10t | 9700 R 1100 & 720 A
T B Lop 2t | 3.107 % sec 5 10" *sec 3.107° sec
ic m Ty —
5¢ 11,5 10" °sec 2 10 sec 10~° sec
10t | 6.10"° sec 10 sec 6.10 sec
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DEUXIEME PARTIE

RELAXATION NUCLEAIRE DE 3Het
DANS UN CHAMP MAGNETIQUE INHOMOGENE:

EFFETS DE L’ INDISCERNABILITE DES ATOMES
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INTRODUCTION

Dans un gaz atomique tei que 3He. une orientation du spin nuciéaire
i =1/2 peut 8tre obtenue par diverses méthodes. telies que ie pompage
optique ou encore i‘actiond’'unchamp magnétique homogéne intense a4 basse
température. i est bien connu., et nous reviendrons en détail sur ce
phénoméne dans ce qui suit. que des gradients de champ magnétiquerégnant
dans le volume occupé par ie gaz sont responsables de la relaxation de
I'orientation de cet ensemblie de spins. L'étude expérimentaie de ce processus
ad’ailleurs permis. dansiepassé. de mesurer. avec précision. ie coefficient
dediffusionde spinde 2He dtempératureordinaire [3][25]{26][s50][s51] eta
basse température [e][s2]. Le principe de ces expériences semble donc
particulidment bien adapté a la mise en évidence du réiede i’'indiscernabilité
des atomes sur la diffusion de spin de 3Het. A forte polarisation et & basse
température. cette propriété de transport particuliére., comme égalementla
viscosité et la conduction de la chaieur est, en effet. marquée par des
modifications importantes. d‘origine purement quantique, liées al’applicationdu

principe de Pauli aux particules indiscernabies que sont les atomes de 3He?

[aa][as].

Pour calcuier ie taux de reiaxation nuciéaire par diffusiondans des
gradients de champ magnétique en tenant compte de ce terme nouveau. ies
théories utilisées dans le passé ne sont pas applicables (voir références
{3)[2s][26)[s0]1[s1)[s3]a[s5s]). carellesreposentsurunraisonnementou
i"on suit par I'espritun atome donné du gaz dans son mouvement. Le champ
magnétique inhomogéne "vu® par cet atome est aiors une fonction aléatoire
fluctuantrapidementdans letemps. 34 cause des collisions que cet atome subit
avec ses congeénéres et avec les parois du récipient contenant le gaz.
(Nous nous plagons ici dans des conditions ot le libre parcours moyen des
atomes est beaucoup plus petitque les dimensions du récipient.). Sil'on
suppose de plus que les fluctuations de ce champ aiéatoire perdent toute
mémaire avantd'agir notablementsurles spins. cette hypothédse permetd’utiliser
les résultats de la "théorie BPP™ [ s8] de la relaxation dans les liquides et

les gaz. ou encore "théorie du rétrécissement par ie mouvement” [30](s9]-
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identiques entrent en collision. il devienten général impossible de suivre
I'un d’entrg eux a8 la trace et la notion méme de fonction de corrélation de ia
position d’'un atome donné, éiémentde base dans le calcul de la relaxation
par la "théorie BPP". perd toute signification physique. Il faut donc
changer radicalementde pointde vue etraisonner axclusivemant en termes de
quantités physiquement bien définies : aimantation de spin en chaque point
Q(?) . courantsd’aimantation J—)associésachaque composantedel’aimantation

(grandeurs dont la définition précise sera donnée plus bas).

La démarche que nous allons suivre est fondée sur un pointde vue
hydrodynamique de I'6tude de larelaxation {e0][61] qui permetjustement

d‘utiliser ces observables.

Rappelons qu’il faut prendre queique soin pour' tenir compte
correctementdu principe de Paulidans |'étude des propriétés de transport
macroscopique d’'un gaz quantique tel que 3Het et que cette difficuité est a
I'originede nombreuses erreurs dans la littérature. Une clarificationimportante
a 616 apportée par V. Emery [e2] qui. le premier, asignalé que lerdiede
I'indiscernabilité des particules étaittres différent pour la diffusion de spin
par rapport aux autres coefficients de transport . conduction de la chaleur
ot viscosité. Cette spécificité vient de ce que seules les collisions entre
atomes dans des états de spin différents rendent observable ia diffusion de
spin. ce qui. dans certains cas simples (si ces états de spin sont
orthogonaux) . rend les atomes discernables. en quelque sorte par la
direction de leur polarisation (le spin nucléaire n'étant pas affecté pendant
une collision) . Emery a pu ainsi expliquer pourquoil‘indiscernabilité des
particules joue un réle négligeable sur la diffusion de spin dans un gaz
non poiarisé. en analysantle probléme en termes de diffusiond’'une espéce
de spin t +> dans une espece de spin | 4 >. considérés comme deux

especes atomiques discernables.

Cependant. une telle approche devient tout a fait insuffisante deés ..
qu’interviennent les étéments non diagonaux de la matrice densité de spin et
nous ne |'utiliserons pas ici. |l n"estd’ailleurs par surprenant que i'étude
de la relaxation par des gradients du champ magnétique. phénoméne ou. par
essence. ies atomes changentd’étatde spin nucléaire. entre mal dans le
cadre d'un raisonnement ol I’'on assimile les états de spin & des espéces

distinctes.
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En revanche. les équations hydrodynamiques établies dans la
référence [44)]. Que nous utiliserons pour le calcul de ta relaxation
nucléaire dans un champ magnétique inhomogéne. sontvalables quel que soit
I'état de polarisation des atomes. Ces équations. résultat de |'analyse
détaillée d'une collision entre deux atomes identiques. montrentqu’il apparait
des termes nouveaux dans I'évolution des observables de spin., lorsqu‘on
tientcomptecorrectementdu principe de Pauli. L'und’eux, nommeé "terme de
rotation de spins idaentiques”’, est équivalent 3 un champ magnétique fictif
colinéaire au vecteur polarisation nucléaire J(?) agissant sur les courants
d'aimantation qui apparaissenten présence de gradients de champ magnétique.
C'estce tarme quirend possible I'existence "d'ondes de spin”" dans IHe?t et

qui modifie. ainsi. la relaxation nucléaire d'un échantilion fortement polariseé.

Le plan de cette é6tude est le suivant : nous commencerons au
chapitre | a montrer surun schémasimple commentune collision entre atomes
identiques conduit & des effets de "rotation de spins identiques” liés au
principe de Pauli. Ceci nous permettra d’introduire I'équation de Boltzmann
quantique établie dans la référence [44] que nous utiliserons pour les
calculs. Auchapitre ll. nous étudierons la relaxation en champ magnétique go
"modéré”. ce quiconduita une expression simple des courants d’aimantation et
nous discuterons les phénomenes physiques introduits par 'effet de "rotation
des spins identiques”, teis que le "blocage” de la relaxation d'un gaz
fortement polarisé a basse température. les déplacements observables dela
fréquence de résonance et le caractére anisotrope de la relaxation. Ceci
facilitera ta discussion. au chapitre lli. de la relaxation en champ magnétique
go élevé. Nous obtiendrons alors une expression plus générale de ia
probabilité de relaxation longitudinale ou transversale en fonction de By qui
concilient, ala limite des faibles potarisations. les résultats des références
[3)[25])[s50] etdesréférences [26] (s3] Quinedonnaientpasles mémes
prédictions des temps de relaxation. ni en fonction de la densité du gaz

3He. ni en fonction de Bg.
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CHAPITRE |

PRESENTATION DE L'EFFET QUANTIQUE
DE "ROTATION DES SPINS IDENTIQUES"
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Nous commengons par montrer, au § 1. commentlies collisions entre
atomes identiques modifient I’'évolution des observables de spin iorsqu’on tient
compte del’‘indiscernabilité des particules. Cette analyse qualitative au niveau
microscopique d'une collision., analogue a celle effectuée dans la référence
[63]. permettrade faire apparaitre plus facilement la physique contenue dans
les équations hydrodynamiques gque nous introduirons au § 2 et surlesqueiles
sera fondé le calcul de la relaxation par diffusion dans des gradients du

champ magnétique.

I.1. Collision entre deux atomes : effet de rotation des spins

identiques

Nous négligeons dans le hamiltoniend’interaction les termes agissant
directementsurle spinnuciéaire. comme parexemple le couplage dipbdle—dipble
entre les spins nucléaires des atomes entranten collision (*43) . L'effet que
nous vouions mettre en dvidence estd’une tout autre nature : il estlié aux

corrélations entre les spins nucléaires introduites par le principe de Pauli.
1.a. Cas de 2 atomes indiscernables

Pour plus de clarté, nous ailons d’abord considérer Ile cas
d’une collision entre deux atomes discernables. dans le référentiel de leur
centre de masse. Ces deux atomes. numérotés 1 et 2. sont tous deux dans

I"6tat fondamental. Les variables internes de spin nucléaire sont décrites par

deux matrices densité p poyri‘atome 1 etp, pourl’atome 2. toutes deux de
trace 6égale a 1. Dans leréférentiel du centre de masse. |'état des variables
externes s'écrit | 'I:?i >pourl’atome 1, |2: —l?i >pourli‘atome 2 ol ‘h?i ot —h?i
sontles impuisions respectives des atomes 1 et2. Onsuppose de plus qu’il

n‘existe aucune corréiation initiale entre les variables internes et externes

(*43) Le hamiltonien dipble~-dipdle est effectivement source de relaxation de
l'orientation nucléaire. Cet effet est cependant negligeable aux densités de

gaz qui nous intéressent ici [s].
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de chaque atome, ou entre les variables internes des deux atomes. Dans ces

conditions. la matrice densité initiale g; de I'ensemble des deux atomes est

o. = |1:T<i; 2:—12i >< 1:ky; 2:-kil ® p, (1) ® p, (2)

(1)

Soit S lI'opérateur unitaire qui décriti’évolution du systéme entre les
instants —t (longtemps avant que les atomes interagissent) et+t (longtemps
aprés la collision) . Ainsl. la matrice densité aprés la collision est Sg;S*.
Nous supposons que le temps d’interaction 7, est suffisamment court pour
considérer que S n‘agit que sur les variables externes des atomes . c’est
une approximation usuelle puisque i'angie dont peut tourner ie spin nucltéaire
d'un atome de 3IHe pendant 7, ~ 107125 sousi’actiond’unchamp magnétique

-
B est de l'ordre de I1yB7cl ~ 2.1078 rad/G (*44).

Nous nous intéressons pour notre démonstration a des états finals ot’
l"un des atomes est diffusé dans une direction R’f faisantun angle 6 avec R’,
6 = (;:i- ;;) (I'autre atome étant diffusé dans la dlrection ";: par
conservationde l'impuision) . Dans ces conditions. les éléments de matricedse
I‘'opérateur S qui vont jouer un rdle correspondent aux événements

représentés sur la figure 18. lis s’écrivent

< l:kf; 2:—kfISI l:ki; 2.—kl > = 85(8) (2-a)
ainsi que :
< l:—kf; 2:kfISl l:ki; 2.—kl > = S(m-6) (2-b)

(Nous n‘avons pas indiqué. pour simplifier les notations. tadépendance de

ces ampiitudes de probabilité vis—a-visde l’énergie. c’est-a-dire vis—a-vis du
-

module communde kjetks. Nous avons égalementomisde préciser pouri’instant

I’état de spin des particules 1 et 2 sur lesquelles S n’agit pas).

(*44) y est le rapport gyromagneétique du spin nucléaire de IHe égal a
-2.104 rad. s-‘. Gddont le signe negatif est lié a la présence dans le noyau

dun neutron célibataire.
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Figure 18 : Représentation dans le référentiel du centre de masse
d’une collision entre deux atomes. Leur discernabilité est
matérialisée. ici. par un hachurage différent et leur état
de spin est symbolisé par une fléche de direction quelconque.
Lorsque les deux atomes sont indiscernables. il y a inter—

férence entre les deux processus schématisés sur cette figure.
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Nous voulons obtenir la matrice densité réduite reiative aux variables
de spin p(Ng) pourles atomes diffusés dans la direction +iz. C’estcequ’on
chercherait a faire par exemple dans une eaxpérience de collision "jet sur jet”
ou les atomes seraient préparés dans des conditions initiales décrites par g;
etoui‘on selectionneraitles atomes détectés dans une direction déterminée E:
parrapportaladirectionincidente l-:, iis’agitdonc d’'évaluer les 6léments

de matrice suivants (ou |m > désigne les états propres de spin nuciéaire):

<mip(A)Im' > = F < 1:k
mll

m2:-k. ,m"1S0.8 11:k._,m'; 2:-kK.,m" >
v f i f

f £

e T " . R + .-l ", . '
+ E"< 1l: kf,m ; 2.kf,mISoiS 11: kf,m : 2.kf,m >

(3)

En écrivant cotte expression. on a effectué deux opérations : la premierevest
une projection sur les états finals des variables externes | 1: ;:: 2: —;f > et
| ]:"'k_)f: 2: l:; >. puisqu’‘on s‘intéresse a 1"étatde spin des atomes diffusés
dans la direction +:;, qu’'il s'agisse d’'atomes de l'espéce 1 oude l'espaéce
2. Comme ce sontdes états orthogonaux. la diffusion dans chacun de ces
états correspond a4 des événements indépendants etla probabilité qui nous
intéresse ast la somme des probabilités correspondant 4 chacun de ces
événements. La seconde opération conduisant a lI'expression (3) estliatrace

sur les états propres de spin Im" > de la particule diffusée dans la direction
Py

—Ks.
Encombinant (1) . (2-a) et (2-b) eten utilisant le faitque : Trp,
= Trp, = 1. on obtient faciiement
< mip(A.)tm' > = 1S(8)1° < mip Im' > + 1S(m-6)12% < mip_Im' >

que l'on peut transposer en égalité entre opérateurs de spin

p(n) = Is(eyi? p, + is(m-0)1% p (4)

2

C'estunrésultatdontla signification physique estclaire. La matrice
densité de spin des atomes diffusés dans I'angle solide Ny estla somme des

matrices densité de spin initiales p, ot p, pondérée par des coefficients qui
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sontrespectivementies probabilités 1S(8) | 2dediffusiondes atomes 1 dansia
-y
direction +kfet 1S(7-8) | 2de diffusion des atomes 2 dans cette méme direction.

a partir de l'état initial que nous avons fixé.
1.b. Collision entre deux atomes indiscernables

Nous analysons ici l'effetd’une collision en partantdu méme
étatinitial que précédemment. Mais cette fois. nous considérons que les atomes
de 3IHe sontindiscernables et nous devons tenir compte du principe de Pauli
pour évaluer p(fny). Pour ce faire. on utilise |‘expression (3) en
antisymmétrisanti’'étatinitial (touten conservantsanorme). Cecirevienta

remplacer g par

1 + €P ] 1 + €P ]
° [ 12 o. [ 12
N 1 7

ouP,,esti’'opérateurd‘échange entre ies particules 1 et2. Les atomes de
3He étant des fermions de spin 1/2. ¢ vaut -1. Cependant. nous
garderons € tel quel pour repérer ptus facilementliestermesd’intarférence liés

a l'application du principe de Pauli.

Comme le hamiltonien d’interactioncommute avec P, ,. ilenestde méme
pour S et la matrice densité aprés collisionde I’ensemble des 2 particules est

donc

1 +
—2—(l+eP12)So.S (l+ePlz)-o

il s’agit donc de calculer

< mlp(ﬂflm' > =

T " + - 1.9 . %
2- 2:"<l kf,m 2:- kf,m I(l+eP12)SoiS (l+€P12)ll.kf,m VA kf
1 P ", + ",
+ > 2;"<l. kf,m 2: kf,ml(l+eP )SoiS (l+eP12)|l. kf,m 2:k

(5)

'mn>

]
f,m >
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Comme p;Lz = 1. on peut écrire. en utilisant (2) et (3)

<mip(Ag)im' > = T 1Is(e)1? < mip Im* > < m"ip_im" >
mll

+ IS(n—e)I2 < m"Ipllm" > < mlpzlm' >
x
+ € S5(8) S (m-8) < mlpllm" > < m"lpzlm' >

*x
+ € S(m—-6) S (8) < mlpzlm" > < m"lpllm‘ >
(6)

Comme Emn Im*><m"| =1etqueTrp,=1parhypotheése. i"égalité (6)

peut étre transposée en
_ 2 _ 2 X _ _ X
p(nf) = |S(6)I p1+|S(17 6)t p2+e [S(G)S (m 6)p1p2+S(n 6)s (e)psz

(7)

On retrouve sans changement les deux premiers termes dont la
signification physique a déja été discutée au 8 1.a. Les deux derniers
termes proviennent de {'interférence entre les deux chemins de collision
représentés sur la figure 18. Nous allons en discuter la signification

physique au paragraphe suivant.
1.c. Discussion physique des termes dinterference

La premiére remarque qui s‘impose estque lestermes d’inter-
férence disparaissent si p,p, = p,p; = 0. Cette condition est réalisée
lorsque les deux atomes entrant en collision sont dans des états purs
orthogonaux : ils sont alors. en queique sorte. discernables par leur état

de spin.

En dehors de ce cas particulier. les termes d’interférence jouentun_

doubie rdle : modifier le nombre de particules diffusées dans une direction

donnée et la direction de la polarisation.

Pour mettre en évidence plus explicitement ces deux effets, il est

commode de poser
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s(0) 8 (n-8) = Cp(8) + iC (0)

L'expression (7) se met alors sous la forme

p(ng) = |S(e)lzpl+lS(n—e)l2p2+ecR<e)[pl,p2]++iec1(e)[pl,p2]

(8)

ou [p;. pyl+ = ppy * pyp, ©st I'anticommutateur de p, et p,.

Nous n’'insisterons pas ici sur le r6le de CRr( @) qui est associé a
une modificationdu nombre de particules diffusées dans ladirection 8. donnée
parTrp(yg) (*45). Ceterme estresponsable de lasymétrisationdes sections
efficaces de collision. C’estparl'intermédiaire de CR(0) qu'apparaissentles
effets importants de divergence de la viscosité et de la conductivité de la

chaleur de 3Heil & basse température prévus dans [2] et [a4a].

En revanche. le deuxiéme terme ieCy(8) [p,. p,] introduit par
indiscernabilité des atomes estlié exclusivementaux éléments non diagonaux
des matrices densité p, et p,. Il s’annule si les matrices p, et p, sont
simultanémentdiagonalisables. Cecise produitchaque fois que les orientations
moyennes de spin associées a p, etp, sontparaliéles. comme on peutie voir

en utilisantla forme générale des matrices densité décrivantun ensemble de

spins 1/2
_ 1 = i _ l — —
pl—-—z—-[ l+M1.o ] pz—T[ l+M2.o]

(*45) Comme latrace dun commutateur esttoujours nulle, Cr(8) ne participe
pas a cet effet. D'autre part, il est bien clair que si I'indiscernabilité des
atomes module en fonction de I'angle de diffusion le nombre de particules
diffusées dans une direction donnee, par contre le nombre total de
particules diffusées dans toutes les directions est conservé. (Par cons-—
truction, I'opérateur d'évolution S est un opérateur unitaire qui conserve la

norme de la matrice densité au cours dune collision.)
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i d .
ou gestunopérateur dontles composantes ox. gy. 0z sontles matrices de
- b d
Pauliusuelles etouU M, et M, sontdes vecteurs de module compris entre 0 et 1

tels que

A
()
\Y4
Il
-3
[a]
©
—y
n
N|
k4
o
o+
A
—
\Y4
I
-3
[a]
he]
—
Il
| =
4}

Avec les formules (9). on calcule facilement que

(10)

Sous cette forme. on voitque letermeieC;i(6) [p,.p, ] traduitune
rotation de la polarisation relative r\_A’l—E‘Tz autour de la polarisation moyenne
(K/I’,_HT/TZ) /2. d'otsonnomde terme de "rotation des spins identiques”. |l est
analogue dunchamp magnétiquzfictifproportionnel a (r;l'l+a)2) agissantsurla

-

différence de polarisation M,~M,.

I.2. Situations physiques dans lesquelles |'effet de rotation des

spins identiques peut se manifester

La premiere possibilité est d’'effectuer une expérience de collisions
"jetsur jet" ou l'on enverraitdes atomes polarisés suivant Ox (Gl // Ox) sur
des atomes polarisés suivant Oz <K4’2 // 0Oz) : il apparaitraitalors, dans une
direction @ parrapportaladirection des atomes incidents, une composante
de la polarisation dans la direction Oy. Dans cette situation. on obtient en
effeten combinant (8) ., (9) et (10) une composante de |'orientation nucléaire
dans la direction Oy : <1y > = (f/2) Tr oy p(N) = €(h/2) C1(8) My Myp
maximale (aen valeur absolue) lorsque les deux faisceaux sontcompiédtement .

polarisés. 1'un suivant Ox. I|'autre suivant Oz (*46).

(*46) Comme le spin total est conservé, il apparaitrait bien s0r une

composante < Iy > de signe opposé dans la direction (m1—-6).
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A ce stade. on peut se demander s’'il est possible de mettre en
évidence le terme de rotation des spins identiques sur un gaz de 3Het
contenu dans une cellule. En effet, dans une telle situation. le cas le plus
simple estceluiotp, =p, =p. KZl = Gz = r:-A’ (aimantation uniforme) . Le champ
magnétique fictif associé a |'effet de rotation des spins identiques est alors
partout paralléle a la polarisation _h;l’et n‘agitdonc pas sur elle (*47) . Par
contre. sil’on a pucréer une inhomogénéité spatiale de polarisation. ce
champ magnétique fictif va alors jouer son rfle, en agissantdirectementsurles
courants d'aimantation. engendrés parles gradients d'aimantationrégnantdans

les gaz. par le mécanisme schématisé ci—-dessous

.—)
ls‘]o 7™ /N A

ou i‘'on voitque le transport des gradients d'aimantation, par l’'intermédiaire
des collisions qui fontentrer etsortir les atomesd’'une région de polarisation
donnée (fléches ~~», ou &) s’'accompagne d'une rotation des
inhomogénéités relatives d'aimantation (notée ici 6M ) autourde la polarisation

-—)
moyenne (Mg). rotation symbolisée par la double fleche ( @ ).

(*47) Deméme [63 ], l'effetdu principe de Paulisurles collisions d'échange
de métastabilité dans 3He ne modifie pas la construction des taux de
polarisation, par pompage optique, du niveau métastable ou fondamental,
lorsque toutes les observables de spin sont longitudinales (faisceau de

pompage paralléle au champ magnétique extérieur) .
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Une expérience possible consiste donc a polariser un gaz de 3He,
par pompage optique. par exemple. puis a appliquaer des gradients de champ
magnétique pour créer des gradientsd’aimantation surl’échantillon etobserver
ensuite comment s'effectue la relaxation de I'orientation nucléaire en présence

de ce mécanisme purement quantique de “rotation des spins identiques”.

Cette é6bauche qualitative du phénoméne que nous voulons étudier
nécessite une description plus précise et plus compiéte. C'est ce que
réalisent ies équations hydrodynamiques que nous allons introduire au

paragraphe suivant.

1. 3. Introductiondes équations hydrodynamiques décrivantlia diffusion

de spin

Nous ne démontrerons pas icicomment|’on passede |'analysed’une
collision unique entre atomes identiques a I'équation de Boitzmann quantique
qui décrit les propriétés de transportd’'un gaz de fermions ou de bosons
polarisés, c’est-a-dire varitablementindiscernables, renvoyantpourcelaaia

référence [a4].

Nous nous contenterons ici de reproduire et de commenter les

équations hydrodynamiques dont nous avons besoin pour la suite.

Les variables hydrodynamiques dont nous voulons étudier |'évolution
sont r;‘l’(?) . taux de polarisation moyen au pointr a l'intgrieur de l’'échantillon
gazeux et les courants associés 3(&5(?) ). Ces quantités physiques sont
définies a I'aide de la matrice densité de spin ps(?. 3), utilisée dans fa
référence [a44]. qui est la transformée de Wigner de i‘opérateur densité
quantique A un atome: ps(?, 3) estun opérateur agissantdans|’espace des
variables internes de spin nucléaire. fonction des variables —r)etg. position ~

et impulsion d'un atome.

Les composantes i = x. y. z de ta polarisation moyenne au pointr

sont

(£,p) o, } (11)
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o0 n estile nombre d’atomes par unité de volume supposé ici constant et
uniforme. g;. I'une des matrices de Pauli ox. oy. 0z; le symbole Trg désigne

_.,
I"opération de trace sur les variables de spin: on a : IM(HD 1 € 1.

-
A chaque composante de |’aimantation de spin M(T) est associé un

-
courant d’aimantation J(M;) défini par

JMy = = [a®p B (o, o, (£.B) 1 (12)

L’hypothése que les collisions ne changent pas les composantes de

Y
I'orientation locale M(T) se traduit par i‘équation de continuité

d

—S M. (%) = —G.S(Mi) (13)

Pour traiter le probléme de la diffusion de spin. nous avons encore
besoin d'une équation qui puisse fournir la valeur stationnaire des courants
d’aimantation couplés par (13) & lI'évoiution deKA’(_r)) . Cette gquation peut étre
obtenue A partir de iI‘équation d’évolution de ps(?,g) étabiie dans la
référonce [44]. Commel'équationde Boltzmann classique. c'estune équation
intégro-—-différentielle non linéaire qui repose sur un certain nombre d‘ap—
proximations (non dégénérescence du gaz. prise en compte des collisions
binaires uniquement, approximation soudaine) . Larésolution de cette équation

d’évolution de ps(?, B) nécessite des approximations supplémentaires.

La démarche utilisée dans {44]. dont nous reprenons ici les
résultats, consiste. en premier lieu, alindariser I’équation de Boltzmann

quantique au voisinage de ['équilibre (*48). ou l'on pose

(*48) Cet équilibre est defini dans notre cas en fixantun certain nombre de
grandeurs physiques . la densite n et 'orientation locale I:;(?) déja evoquées
auxquelles s‘ajoutent I'impulsion moyenne jd3p p Trg ps (_r", 3) supposee
nulle partout et I’'éenergie cinétique moyenne jd:’p (B2/2m) Trs ps (r.p),

egale @ 3/72 x KT et uniforme.
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— - _ O"‘"' - - _O—o
p (xr,p) = p_(xr,p) = £ (p) x p (1)

n(8/2mm)*’? exp(-Ap>/2m)

avec : fo(p) =
FO(T) = —%— [ 1 + M(%).o ]

-
Onreconnaiten f5(p) la distribution de Boltzmann classique pour un

gaz de densité n et de température T uniformes (g = 1/kT).

f - >
La premiére correction a P.O(T.p) notse ﬁpsfr’.B) ost définie par

p (T.B) = £, [ BO(D) + o5, |

Le développement de Chapman—-Enskog a i‘ordre le plus bas donne pour

I’évolution de 655

S, {B2E) ) =100, [ op Gy ]

(14-a)

Q
r’-
=]
O
(7]
Hl
ol
+
afo:

(C’esti'équation (1-a) dela2éme partiede {44]: I'expressionde 'coll. ost

donnée par l'équation (1-b) de cette référence).

Le deuxiéme terme du 1er membre est la contribution du terme de “vol
libre” de l’équation de Boltzmann. Ausecond membre. Io4 estl'intégrate de
collisionquicomprend. en plus duterme classique présent pour des particules
discernables. destermes nouveauxdus & l'indiscernabilité des atomes. Comme
dans I'équation (8) que nous avons écriteau 8 1. b. cestermes ontlaforme
d‘anticommutateurs (effets de symétrisation sur les sections efficaces totales) ou

de commutateurs (effets de rotation des spins identiques).

s
&g

I
En multiptiant (14-a) parfs(p) (p/m) —o’ (ot k=x.,y,2) pour ensuite
en prendre la trace sur les variables de spin et intégrer sur d3p. on

obtient compte tenu de la définition (12) des courants d’aimantation (%*49)
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i

d -
mA 3x _[ e Y (M) ]coll.

(14-b)

Le second membre de (14-b) a. engénéral. une structure compliquée

qui dépend des propriétés détaillées de I'intégrale de collision. Cependant,
_)

on peut obtenir une bonne approximation de son effet sur tes courants J( t\_/l))

en admettant que 8pg prend la forme simplifiée

— _ l b d -
0, = 7L (Z;-B) o

ou la dépendance en —6 est linéaire. L’'équation (14.b) devient alors

I (M) = — { D, 3% M(z,t) + J (M) + euM(T,t) x J, (M) }

(l4-c)

Dans cette expression, le temps Tic. de I'ordre du temps intercollision

pour un atome donneé. est défini avec les notations de la référence [44]

par:
3 1
T. = mg8D =
ic o 8 n ngllll
k

ou Q[ok](l‘ 1) ost une intégrale de collision donnée dans [44] oU

n'intervient pas d’‘effet d’'indiscernabilité.

Au second membre de (14-c). on reconnait le terme source des
courants d’aimantation proportionnel auxgradients d’aimantation. puisunterme

-y
qui deécrit I'amortissement des courants Jy(M) en un temps Tj..

Tous les effets d‘indiscernabilité sontcontenus dans le dernier terme
de (14-b) qui provient des termes de "rotation de spins identiques”. Il est
analogue a unchamp magnétique fictif eﬂ&’(?. 1) / Tic @autourduquel précessentlos
courants d'aimantation. (Cette similitude apparaitencore plus clairementdans
les équations (17) ol nous avons inclus I"action d’un champ magnétique

- - —
extérieur sur M(r) etJ(M)) . Le coefficient gdontdépend !'intensité duchamp



Figure 19 : Variation. en fonction de ta température, du coef-

ficient g. calculé a partir du potentiel He-He.[L5)
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fictif a 6té calculé par C. Lhuillier [as5]. La figure 19 reproduit les
variations de g en fonction de ta température pour 3IHe. Onyremarque que u

prend des valeurs notables en—-dessous de 4.2 K.

Cechamp magnétique fictif peut étre rapproché du "champ moléculaire”
apparaissantdans la description de 3He liquide par des théories dérivées
delathéoriede LandaudesliquidesdeFermi{ea][65]{66]. Maisils’agitdans
ce cas d'un systédme dense dégénéré et non d’'un gaz dilué ou les effets

d’indiscernabilité n’interviennent que durant les collisions.

Les équations (13) et 14-c) sonties équations hydrodynamiques que

nous utiliserons dans la suite.



CHAPITRE I

ETUDE DE LA RELAXATION DE L'ORIENTATION NUCLEAIRE DE
3Het PAR DIFFUSION DE SPIN EN CHAMP MODERE
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En préalabie au problédme que nous nous sommes posé : étudier la
retaxationde 3Heldans un champ magnétique inhomogéne. afin de mettre en
évidence les effets du principe de Pauli sur la diffusion de spin., nous
avons introduit au chapitre | les équations hydrodynamiques de transport
des observables de spin tenant compte de |'indiscernabilité des atomes de

IHet. Il faut teur ajouter la contribution du champ magnétique extérieur.

Nous supposerons ici. pour simplifier les calculs., que le champ
magnétique est purement statique. Soitgo la partie homogéne de ce champ
(valeur moyenne du champ sur l’échantillon) que nous prendrons paraliéie a
Oz. Lapartieinhomogéne duchamp sera notée ﬁ_é(?) . desortequelechamp

magnétique local vaut donc

B(r) = ﬁo + 6B(T) (15)

ot par définition méme de la partie homogéne de B(r)

f 6B(T) a’r = 0 (16)
y .

(L'intégrale est caicuiée sur le volume de la celiule contenant le gaz).

-ty
En ajoutant |'effetdu champ magnétique B(™ aceluide ladiffusion de

spin. on obtient le systéme d’équations couplées

[ 2o M (F) = - [ B(Z) x M(T) ] -9y (17-a)
1
S_J (M) = -y B(T) x J_(M)
{ 3E Yk K
l - €n - — — Do 3 - -t
T TM) e M(D) X 3 (M) - o e M(X)
ic ic ic k
(17-b)

ou. comme auchapitre précédent. pour allégeri‘écriture. nous désignons par

Y
Jk(M) un vecteur de composantes Ji(M,). Jk(My) . Jg(M) .
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Dans ce chapitre, nous allons négliger I'action du champ magnétique
3(?) sur les courants d’'aimantation. Cecirevient a supposer que le temps
intercollision T{, est si court que les courants d'aimantation s’ajustent
immédiatementsuriaes gradientsd’aimantation. (L'effetduchamp magnétiquesurles

>
courants J(M) sera traité au chapitre ill).

Dans ces conditions. les courants d'aimantation en régime stationnaire

sont (*50)

-t - - - a - -
Jk(M) + euM(r) x J}c(M) = Do W M(x) (17-c)
Les égquations (17-a) et (17-c) fournissentie point de départ des
calculs qui vont suivre. Il nous sera commode d’'introduire les modes de
diffusionpngm dans la celiule contenantie gaz {ss]: ce sontles solutions

de |'équation aux valeurs propres

2

8, (T) = —(k_,)7 »_, (T) (18-a)

satisfaisantdes conditions aux limites de nullité de ladérivée normale sur les
parois de la ceilule (nous ignorons dans tout cet article les effets de la
relaxation paroi. c'esttrés souventune excellente approximation dans le cas
d‘expériences sur un gaz de 3He orienté). Le temps de diffusion Tn, ¢

associé a @n ; m(D est (*51)

(*50) On peutremarquer que sil'onneglige les effets d’indiscernabilite dans
I'equation (17-c) (ce qui revient & faire yu = 0), on retrouve alors une

equation analogue & celle de H.C. Torrey [e67].

(*51) Pourune cellule spheérique (ou cylindrique), l'invariance par rotation
entralne que T, 4, est Indéependant de m. S/ la cellule a une forme plus
compliquée, il suffitd'ajouter une dépendance en m dans les calculs qui vont

Sulivre.



(18-b)

Les modes sontsupposés orthonormés et le mode fondamental. le seul qui soit

non amorti (7,4, est infinl), est simplement donné par la constante

o, (T) = v /2 (18-c)

ol Vestle volume de la celiule. Pour une cellule sphérique de rayon R, le
temps 74 le pluslongestr,, [e8]. quiseraappelé "temps de diffusion 7p

dans la cellule”; il vaut

2

R
™ = T, 0,231 Do

(18-4d)

- -
On peut développer la partie inhomogéne 58(7) en tout point r

intérieur 3 la celliule suivant

— - Vv ! z - _
6B_(T) = —J;—— g}i 8%, e, (%) (19-a)
- _ - . - _ \l v t + -

OBi(r) = be(r) b 1BBy(r) = —5 Z Bnlm ‘Pnlm(r)

ngm

(19-b)

ou les facteurs —\|V / y ont 6té introduits par pure commodité et ol L'nem
désigne une somme sur tous les modes sauflemoden=1, g=m =0dontla

contribution est nulle puisque JV d3r 8B(D = 0.

La valeur quadratique moyenne de l'inhomogénéité transversale est

1 3 =y,2 _ 1 ' + 2 _
— [ &’ 188 (£)1? = . 2 187, | (19-c)
v 4 nim
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Nous supposerons dans toute la suite que

t,z

g, 1 T, << 1 (20-a)

condition qui, dans la plupart des situations simples. est équivalente a
—— 6B 7_<K<K 1 (20-b)

ou 6B est de I‘'ordre de grandeur de la valeur quadratique moyenne de
I'inhomogénéité 5_B>(_r>) sur ie volume de la cellule. Les inégalités (20) sont
l’équivalent, dans le point de vue hydrodynamique que nous ailons prendre,
de la condition de "rétrécissement par ie mouvement” dans le pointde vue ou
I'on considére les fluctuations du champ agissantsur un atome donné supposé
discernable.
—

En i'absence du champ inhomogéne 6B. I"aimantation du gaz est

homogéne et vaut h—n—;(t). En présence du champ inhomogeéne ;B nous

poserons:

M(T,t) = ﬁo(t) + B6M(T,t) (21)

—_ —>
Comme 8B, la fonction 8M peut 8tre développée sur les modes propres de

diffusion

eM(Z,t) = NV 2 X, (£) p_, (F) (22-a)
nim
De méme. on peut poser
- - _ o1 — _
v.3M) = Jv o 3L, (E) e, (F) (22-b)

nim
4
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Le probleme est maintenant de résoudre les équations d'évolution
couplées de I'aimantation et des courants associés. Nous allons suivre une

méthode de perturbation., en limitantles calculs au second ordre par rapport

aux paramétres

t,2
anQm Tn2| << 1.

Il. 1. Relaxation longitudinale

-
Nous commengons par étudier un cas simple. celuiold Mg estparalléle a

- -
I’axe Oz qui porte le champ magnétique B,. Le cas général ot Mgy a une

direction initiale quelconque sera étudiée au § H.2.

i11.1.1. Calcul du temps de relaxation T1

La grandeur physique dont nous voulons calculer I’évolution

est |'aimantation moyennée sur le volume de {'échantillon JVLZ(t) définie par:

M_(t) = — J d’r M_(T,t) = M_ + = f a’cr 6M_(T.t)
z \Y 4 o v z
\Y v
(23)
Par intégration de (17-a). on obtient

‘gE‘ JV;Z(t) = _%%_ f a’r 8B_(T) 6M (Y) + c.c.
v
(24-a)

oU nous avons supposéd qu’il n'y a pas de reiaxation sur la paroi. ce qui
S =
entraine la disparition du terme en v.J.

Compte tenu des développements (19-b) et (22-a) et de |‘or-

—_
thonormalisation des fonctions @npm,(r). cette équation devient :

nim "nm
nm

g S, = - { 1> " s,k +.c.9. }

(24-b)
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oulesymboie]'nymdésigne une sommationsurtousles modes dediffusionsauf
le mode fondamental non amorti qui ne contribue pas a la relaxation par

—_
définition de 8B. L'équation (16) implique an effet ;

Z, %
B =0
100

A 1'ordre 0 en 8B. les orientations transversales et donc ies
fonctions X*, ,m sont nulies. Il nous faut donc les évaluer au ler ordre et
reporter te résultat obtenu dans (24-b) . ce qui donnera I'évo-

tution de J'L z au 2éme ordro en §B.

-y
L'équation (17-a) montre que lavaleur aupremierordrede 6M,(r) est
donnée par
3 — . - i - e
—aE—[ 6M+(r) ] = ilwg 6M+(r) + 1v 6B+(r) MO V.J(6M+)
(25)
ol l'on voitclairement que les inhomogéndéités transversales du champ se

comportent comme un terme source des gradiants d’aimantation transversale.

Dans i'approximation que nous avons choisie. leterme de diffusion n’‘a
besoind’'étre connu qu’‘au lerordre en 6M,c'est-a-dire en 6M, (8M; esten
effet nul au ler ordre en pB). Dans ces conditions, on obtient & partir de

I’'équation (17-c¢) en régime stationnaire

D
= -_— O >
+) 1 + i<—:uMo A6M+(r) (26)

En utilisant 8 nouveau ies développements donnés plus haut sur les
modes de diffusionppn g m . 16s équations d’évolution des fonctions x+nzm sont

donc au ler ordre en 68

N . 1 1 ] + . + R
at *nim [ W, T 1 + ieu.o xn!;m M8 am

(27-a)
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ou encore

d + _ , A - 1 } + s +
gt Xnam { N [ Wo 0w o (M) ] §n£(Mo) Xnem 1M, 8

(27-b)
avec las définitions suivantes
Q(Mo) = Tl (1l + u Mo) (28-a)
A~ euM euM
6w _, (M) = — °_ - ° (28-b)

2 .2
Q(Mo) Tnl(l + u Mo)

La signification physique de I’équation (27-b) estclaire: lesinhomogénéités
transversales du champ magnétique associées au mode o, ym font tourner
légérement i‘orientation initialement parallédie a Oz et engendrent donc des
composantes transversales de |‘orientation. inhomogénes elies aussi. En
I'absence d’effets d'indiscernabilité. les courants d’aimantation provoqués par
ladiffusion des atomes tendent 3 "brouiller” ces gradients d'aimantation. cequ
provoque un amortissementdesinhomogénéités d’aimantation transversale. enun
tempscaractéristique 74 propre au modedediffusion excité. cetamortissement

A -
s‘accompagnant par ailleurs de la précession usuelie autour de B,.

Lorsque les effets d’indiscernabilité entrent en jeu. la réponse des
courants d’aimantation transversale aux gradients d'aimantation est affaiblie par
laprécessionqu’ils subissentautourduchampfictifmeuh_ﬂ)o. associéaumécanisme
de rotation des spins identigues. Ceci provoque un allongement du temps
d’amortissementdeI’inhomogénéitéd'aimantationtransversalequidevient?n g (Mg) =
Thp(1+u?2Mg2) aulieude 7. C'estle phénomene de blocage de la diffusion
transversale dont les conséquences sur les taux de relaxation de
l'orientation apparafitront plus bas. La précession des courants d’aimantation
raméne aussi un déplacement de fréquence 52),,2 (Mg) par rapport a la
fréquence de précessionlibredes composantestransversalesdel’aimantation.
Ces processus sont le résultat d'une modification des modes d’évolution de
I almintjhon transversale. schématlsée surlafigure 20 (pour un mode propre

en o'k- T do vecteur d'onde k paralliele ou perpendiculaire a M ). Coette

figure montre que ces modes acquiérent sous i'effet de la rotation des spins

ne{m
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Figure 20 : Effelts du mécanisme de “rotation des spins identiques”
sur les modes propres de |‘aimantation transversale GAKAJ_
(dans le référentiel tournant) associés a4 un vecteur d'onde
? parallele ou perpendiculaire a |'aimantation moyenne longi-

_’
tudinale Mgy @ apparition d'ondes de spin,
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Figure 21 : Modifications apportées par les effets d’indiscerna—
bilité des atomes de 3HeT a I'évolution temporelle (dans
le référontiel tournant) de BM . pour un mode de diffusion

particulier.
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identiques un caractere oscillant (d’ou ladénomination d’onde de spins) . La
figure21rappellecommentestaffectéel’ évolutiontemporeiled’'uneinhomogénéité

transversale d‘aimantation (pour un mode de diffusion donné).

La solution stationnaire de (27-b) qui nous intéresse pour

I’évolution de JY z s'éecrit

A~

T (M)
xt = -ig" M nt o (29)
nim iMoo ) L (w +bw_, (M )) T, (M)
o ntg o nt* o

On peutremarquer sur cette formuie que lorsque euM, devientinfini (ce
qui peutse produire & lalimite des trés basses températures) . ies courants
d’aimantation précessent sivite autour de euﬁ)o qQu’ils se moyennent & zéro avant
d'agirsurlesinhomogénéités de l'orientation transversale. |l enrésulte alors

que l'aimantation s’ équilibre simplementautourduchamplocalB(r) de sorte que:

<t =M(+

x
nem o nim / wo)’ (*52)

Il ne nous reste qu’'a reporter (29) dans (24-b) pour obtenir le

résultat que nous cherchions

a , 7
0z - -1 SN 2 18T, 17 nt +
dt 2 nem m 1 - i(w +bw_ )T,

(30-a) .-

ce qui montre que le taux de relaxation longitudinale 1/T, est donne par @,

(*52) Le calcul de la relaxation sort alors du cadre que nous nous sommaes
fixes ici. Il faut effectuer une démarche différente et utiliser unreéférentiel

local paralléle au champ magnétique local.
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~

Y gt 2 "ne Mo
ni{m 2 A~ 2
T, nem 1+ [wo+5bn£(Mo)] 72 (M)

(30-b)

11.1.2. Discussion physique

i) Dans la formule (30-b). les inhomogénéités du champ
magnétique apparaissent au deuxieme ordre sur la probabilité de relaxation.
comme nous ‘avions annoncé plus haut. Cela correspond au schéma de
perturbation suivant, trame sous—jacente des calculs que nous venons de

présenter.

$M

A&

odne 0 ondne 4 culve 2

On peut d’ailleurs vérifier., grdce a la formule (29). que notre calcul
perturbatif au 2éme ordre est justifié : cette formule montre. en effet. que
I’aimantation transversale 6 M, reste faible devant{’aimantation iongitudinale M,
compte tenu de ia condition (20-a) (dans laquelle il faudrait en toute
rigueur remplacer T, par ?nl- si uMg5 estgrand) . Cette condition signifie que
le processus de diffusion est suffisamment rapide (temps 1,9 courts) pour
empécherles inhomogénéités magnétiques de créer un fort gradientd’aimantation
danslegaz. End’autrestermes. les corrélations entre la position des atomes
et leur aimantation restentfaibles. Ceci permetde comprendre physiquementque
cette condition de "diffusion hydrodynamique rapide” soit. dans notre pointde

vue. l'équivaientde la condition de “rétrécissement par le mouvement” dans le
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vue, I'équivalentde la condition de "rétrécissement par le mouvement” dans le
pointde vue ol I'on suitle mouvementd’'un atome supposé discernabie (cf.
Introduction) . L'équation (24-b) montre. cependant. quec’'estdansia mesure
ou les variations spatiales de m(?) et de t;é(?) sont corrélées. méme
faiblement. que Jul:z évolue. De méme. dans la théorie de larelaxation en
régimede "rétrécissemeantparie mouvement”, c'estparce qusles éiéments non
diagonauxde la matrice densité ontdes variations partiellementcorrélées avec
la perturbation magnétique aléatoire. que cette derniére produit une
relaxation longitudinale : mais il s'agit. dans ce point de vue. de

corréiations temporelles et non spatiales.

ii) Onremarque immédiatementsuriaformule (30-b) queles effets
d'indiscernabilité rendent la relaxation de |'orientation longitudinale non
exponentielle : ce phénomé_ne est provoqué par |‘apparition d'ondes de spin
dans 3Het! dont {’évolution est caractérisée par un amortissement et une
fréquence de précession dépendantde la valeur de Mgy a un instantdonné

puisque 7pp(Mg) Ot Bwn,(My) dépendent de Mg.

iii) La formule (30—-b) montre aussi que l'indiscernabilité des
atomes de 3Hef exerce un effet notabie sur T, lorsque 1 uMg1i n’est pas
négligeable devant 1. Les variations de 1/T, en fonction de wgy sont
représentées surlafigure 22 pour eguMy=0, 50t euMy=0, dans un cas simple
ol n’intervient qu‘'un seul mode de diffusion caractérisé par un temps de
diffusion 7p (*53). Ces variations suiventdans fes deux cas une fonction

de Lorentz en forme d’absorption.

Pour euM5 =0, c’'est-a-dire enl’absence d'effets d'indiscernabiliteé,
notre théorie redonne les résultats des théories classiques déja citées ({ 26 ]
par exemple) et 1/T, en fonction de wy @st une lorentzienne centrée a

I’'origine. de demi-largeur a mi-hauteur rp~1!.

(*53) Cestdailleurs souvent ce qui se produit en pratique ou la relaxation
est facilementdomineée parles modesn=4=1, m=x1, 0, quicorrespondent
a desinhomogéneites variant linéairement en fonction de la distance au centre
de la cellule. Pour ces modes, ona . 1p=0,231 R2/D, pour une cellule

spherique de rayon R [26].
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Lorsque les effets d’indiscernabilité se manifestant. lafigure22meten

. A
évidence ledéplacementde iarésonance quivaut bwh=0.4 To™1pour epMg =

0.5. Le blocage de la diffusion transversale est de plus responsable de la
diminution de ilargeur de la lorentzienne. Cette largeur est. en effet, dans
ce cas particulier., égale a deux fols 1/-?\0 =1/(1.25 1p) <1/ T1p aulieu de
deux fois 1/7p dans le cas classique. C’'estaussi ce processus de biocage
de la diffusion transversale qui est responsable de |I'augmentation de la
probabitité de relaxation arésonance (wq = 52)0) . enrendantmoins efficace
laréaction des courants d'aimantation a l'effetdes inhomogénéités du champ

magnétique.

Enfin. on peut noter aussi sur la figure 22 (ou la formule (30-b))
que ies effets d’indiscernabilité ne modifient pas la probabilité de relaxation
en champ nul ot wg = 0. Dans ce cas. les deux chemins de couplage
schématisés pius haut. Mg - 6M4 ~B5Mz et My -~ 6M_ -~ 6M, ., produisentdes
déphasages dus au champ fictif euM, de signes opposés entre 56M, et 68,.
d'une part, et 6M_ et 6B_. d’'autre part. de sorte que les eaffets
d’'indiscernabllité disparaissentsur 6M;etdoncsur1/T,. Unchamp magnétique
non nul est par contre capable de lever cette dégénérescence. ce qui
explique d’allleurs |'asymétrie de la courbe de 1/T, en fonction de wq OU.
en d’'autres termes. la dépendance de 1/7, vis-a-vis du sens de E)o par

-
rapport a Mg.

iv) Dans une expérience réelle. les situations ou euMgy > 1
peuvent s'avérer difficiles a réaliser. Il estdonc intéressant de calculeria
correctiona 1/T,. aupremierordreen exMgy. Un calcul simple montre que cette

correction vaut. en vaieur relative

AT 2w T

1 = euM o D
T o° 1 + w? 7%
o D

+ o(u’M?)

Elle estdonc maximale etvaut euMg lorsque wgy 7p = 1. ce qui montre i'existence
d‘effets linéaires par rapport & My avec un coefficient qui peut 8tre de
I'ordre de 1. Rappelons que. en revanche. les effets d’indiscernabilité ne
se manifestentqu’au second ordre en M, surla viscosité etla conduction de
la chaleur du gaz [44]. Des mesures de la relaxation produlte par un
gradientde champ magnétique peuventdonc permettre plus facilementiamiseen

évidence des effets macroscopiques de la polarisation nucléaire.



Figure 22

Comparaison des variations. en fonction de wg. de

1/T, ,suvivant que les effets d’indiscernabilité sont nota-

bles (euMgy = 0.5 pour la courbe en traits gras) ou absents
(g = 0 pour la courbe en traits fins). Pour simplifier. on a
représentéd la contribution d'un seul mode de difusion. de

temps caracteéristiques 7 (pour u = 0).
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Remarque

Il est parfois commode, pour diverses raisons pratiques, deffectuer des
experiences en champ B, pas trop faible, dans une situation ot woTp Ost
grand devant 1, ce qui reduit les effets du 1er ordre en M,. On peut
tourner cette difficuité en utilisant, comme danslareférence [ 26 ], unchampde
radiofréquence inhomogeéne de frequence w/2n. Il faut alors dans (30-b)
remplacer wg pPar wy -~ w. Sl le champ de radiofréquence est presque
résonnant, c'est-a—dire sl lwg ~wl Tp <1, onretrouve alors une situation

favorable pour observer des effets du ler ordre en Mg sur 1/T1.

1. 2. Relaxation en présence d’orientation transversale

Nous géneralisons ici les calculs précédents au cas ot |'orientation

— -
initiale M, posséde une direction quelconque par rapport a By,.
A l'ordre 0 en 5B. on a maintenant
—
Soce) = M e) = R (e) H_(0),
_)
ot R (O est la rotation d’'angie wpt autour de I'axe Oz qui porte Bg,.
Comme au paragraphe Ii.1. nous posons
M(T,t) = M_(t) + 8M(T,t).
—%
L’'évolution de i‘'orientation moyenne J (1) est alors calculée au second

ordre grdce a l'équation (24-a) pour J"Lz(t) et a une dquation analogue

pour J”L+(t) obtenue en intégrant (17-a) qui est

d
TE—JUL+=

y I [ a5y en (B oM() + AT [ a®r 0B, (F) oM (F
= 1w M, (6) - & Jvd r 8B_(T) OM (F) + g fvd r 8B, (T) OM_(Y)

o . ! 4 + _ Lt 4
t) = 1wo“/vl'+(t) ta Z [ Bhem xnlm Bhem xnzm]

nim
(31)
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an utilisanties développements sur les modes de diffusion donnés en (19) et

(22-a).

—
11.2.1. Calcul de révoiution de JL ¢t
b d —_—
Il nous faut évaiuer au 1er ordre en 8B les corrections 6M a
—_—
I"orientation moyenne Mg, a partirdusysteme d’'équations couplées entre 6M et
les courants associés.
—_— —
Les équations d’'évolution de 8M au ler ordre en 5B s’'écrivent a

partir de (17-a) (*54)

Q

3¢ 6M(r,t) = —-vB6B(r)x Mo(t) - 'yBox 6M(r,t) - v.J(M)

(32)
— >
On obtient & partir de (17-¢) la valeur stationnaire de v. J(M) al'ordrete

plus bas en 8M sous la forme

- - —- - -

v.3 (M) + euﬁo x V.3(M) = -D_ AM (33)

Aprés développement surles modes de diffusion. les équations (32) et

(33) se transforment en

a — Y — - — —
[ 3T Xnam(P) = Bppn® M (B) + 0o x X 00 (8) = I, (t) (34-a)
3 v 2 X gm(E)
l' Jnem(t) + euM _(£) x 3 _, (L) = T . (34-b)

— S - > - >
(*54) Nous notons ici v.J (M) un vecteur de composantes v. J(My) v, J(My),
>
v.J(M .



Figure 23 : Disposition relative (4 t = 0) des vecteurs interve—
-
nant dans le calcul. L'angle 8 est celui de M, avec la

-
partie homogene By du champ magnétique.
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Itestcommode de passer dans le référentiel tournant autour de Oz
~, —
donti’axe U, est paralidle a Mo (). Les vecteurs unitaires de ce référentiel

sont représentds sur la figure 23. lis ont pour définition

.
- - A — . . -
u = cosS 6 u + sin 6 cos w t u + sin 6 sin w_t u
V4 z o X (o}
- ) — — . -
< u_ = —-s8in 6 u_ + cos 68 cos w t u_ + cos 6 sin w_t u (35)
X z o X o Y
— . - -
u_ = -sin w t u + cos w t u
Yy o X o Y

.

Dans ce reéférentiel. les équations d’évolution (34-a) et (34-b) s’écrivent

d xZ - _-z
dt nim jnlm
! d x _ ~y . Ix
dat anm =7 Bnlm Mo Inem
d oY S _Zy
| Tdt Xntm = Brom Mo Jhem
i >Z
52 - ngm
nim Tnl
oX
ox - euM Y - anm
\ Jnlm K (o] jnlm
ng
04
Y X - nim
Jnlm + eﬂMo Jnlm T
| nt

: —
Ces eéquations montrent bien que sur l'axe paraliéle & M,. les effets
d’indiscernabilité disparaissent : les gradients d’aimantation s’amortissent

simplement en un temps T,,. En régime stationnaire, on a donc

|
(]

nim
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Pour résoudre les équations restantes. on pose

ot S . oY g _ =X %
xnlm xnlm 1 anm' Jneim Inem 1 Jnim
P - _ X .Y
Baem = Brnam ¥ ' fhem
qui sont donc liés par les équations
[ d gt -7 it M -5t
dt nfgm nim o Jnim
i S
X
- . _ nim
Jneim (1 % le”’Mo) I
L ng
qui se réduisent a
da Sz - ~+ xilm
3t Xnam TV T Bogn Mo T T (1 t 1eaM ) (36)

Le passage dans le référentiel tournant a pour résuitat que les
composantes desinhomogénéités duchamp. statiquesdansieréférentiel fixe,
dépendentdu temps dans e nouveau référentiel. Pour résoudre (36) . nous
avons donc besoin de |'expression de Ein am () enfonction des coefficients

indépendants du temps. Bz'tngm- que l'on obtient aprés Iinversion de (35)

(cos 6+1) e_lwot + + (cos 6-1) 1(‘)ot' -

~+
Bnlm 2

. z
Bnﬁm‘— sin 6 anm + 2

(37)

La solution de (36) s’écrit donc
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.2z . .
= +
. +if 0 Mo sin 6 (1 1€uMo) The

A —

. + i
) 1Mo Tha (cos @6 1) Bt . 1w0t
1 e 1(wo+6wn2) Tnl 2 (38)
. A :
B 1Mo Tha (cos 6 1) B+ :tlwot
+ . -~ A ngm
1 = l(wo—awnl)Tnl 2

En utllisant (35) etle faitque X%,y ,, =0, on obtienties composantes

des inhomogénéités de |‘orientation dans le référentiel fixe

S+
, X + c.c
XZ = —-s8in 6 [ ntm ]
ntm 2
(39)
w X+ _ (cos 6 + 1) i+ elwot + (cos 68 - 1) i— elwot
L neim 2 nim 2 nim
il ne reste qu’'a injecter les équations (39) dans (24-b) et (31)
pour obtenir |'évolution de <f%z et J%+. En négligeant les termes non
séculaires. on trouve ainsi (*55)
d -
dt S z
i Pl
§ + 2 l+cos 6 2 The
= “Mo |Bnlm' 2 A 242 B
nim l+[w°+6wn2] Tnﬁ
l-cos 6 2 T
N [ J ng .
2 ~ 2 ~2 =
l+(wo awnl) The
(40)

(*55) Les termes séculaires sont pourJV\.z les termes constants de X%, om

Hwgt

et pour J“\,+ les termes oscillants en @ de Xz,,lm et X+ngm-
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Pour I"évolution de J"h. un calcul semblable ou I'on ne retient

que les termes séculaires donne

S ' 52 2 lo,t
= - nuni'ﬁnlm | sin @6 Tn2 MO e [l+1euMo cos 6]
Pas
iw t l-cosé T
+ 28" 1?M e ° sinoe nt
2 T nim ° 2 1+i(w_-bw_,)7
o nt’ nt
l+cosé ?nl
+ [ J L J } (41-a)
2 l+1(wo+6wnl)rn2
_ ! z 2 .
= JWJ+(t) X: { anlm' Tnl (1 + ieu Molcos 6}
nim
. A A
. i 'B+ 2 [ l-coseé ] A l—1(wo—5wn2) The
2 ngm P nt 1+ (w ~60_ )2 T2
o nt ng
1 ) 1-i(w_+6w_,) 7
+cos -i(w_+6w T
N [ J A~ o nt ng (41-b)
2 Nt i (w +60 )2 F 2
o ng nt
On vérifie facilement a |'aide de ces deux formules que:
—> 7
S R VA T S O (A E I S A
dt z dt 2 + at 2 - dt

esttoujours négatif. Cecin‘'empéche pas que. dans certaines circonstantes

A
(par exemple 6 = 7/2 6t 6w, de méme signe que wy) . d Myp/dt peut étre

positif (au début de la relaxation).
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11.2.2. Discussion physique

(i) Relaxation de lorientation longitudinale

La formule (40) géneéralise (30-b) au cas ou l'angle 6 est
quelconque. Lorsque 6 = 0 ou 8 = 7. on peut remplacer dans le second

membre My par + J\,: on trouve ainsi que

d_ M - - M .
dt z z T (%)
ou T,(+) est donneé par (30-b). T,(-) étant obtenu en changeant le
P
signe des bwp p dans ie second membre de cette égalité. Un tel resultat était
d'ailleurs prévisible sans caicul. soit a partir de (30-b). soit par un

raisonnement général de symétrie.

Dans le cas général ou g prend des valeurs intermédiaires. on peut
remplacer My cos g par J"Lz dans le second membre de (40) (approximation

du second ordre) et il vient

d o 1 1 1
at ‘M’z = JV\’Z ) [ T, (V) * T (5 ] (42)
w 6/(:) {r\ 3
-M_(l+cos?e) 2_ 187 12 o nf n¢
° nem nim [l+(w r60_ ) 272 ] [1+(w —6w_ )% 72
(o] nt ng o nt ne

Le premierterme du second membre correspond a une "relaxation moyenne”,
pondérée entre les deux valeurs qu'elle prend lorsque 6 = 0 ou 8 =1m. Le
second terme correspond a un coupiage entre (/"\»z et l'orientation
transversale: Il donne une évolution de JY z Méme lorsque cos 6
(et donc JVLZ) est nul. Le coefficient de coupiage est proportionnel &«
Glc:)nz c'est-a-dire a euMg lorsque My << 1! ilintroduitdonc un effetdu premier

ordre en Mg,.

Insistons sur le faitque ce couplage anisotrope. non—linéaire. est
distinct des effets linéaires d'anisotropie de la relaxation décrits dans la
reférence [26]. Ici. nous oblenons un couplage séculaire induit par I'effet

de rotation des spins identiques et ne faisantintervenir que les composantes
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transverses de l'inhomogénéité statique. Par contre. dans les résultats de
{26] (OoUl'Onfaitw=0 pourque l'inhomogénéitéd soit également statique) . les
termes anisotropes sont non—-séculaires etdépendentd’effets croisés entre
composantes transversale etiongitudinale [ ¢f. é6quations (13.7) de cette
référance ]: cen‘estqu’encombinantinhomogénéités statique etoscillante
que I'on introduit des couplages séculaires. donnantlieu & des distorsions

des courbes de résonance ( cf. figure 2 de [26] ).

(ii) Relaxation de [lorientation transversale

D 'aprés (41) ., I'effetduchampinhomogéne surcM» peut 8tre décrit

par un temps de relaxation transversale T, donné par

1 _ 'z 2 l+cosé6 ] 1 l-cos®@ 1
T~ - { L 'Bhem! Tne t [ ) T T [ Z ] () }
2 ngm 1 1

(43-a)

ainsi que par un déplacement de fréquence Awr de précession dont

I‘'expression est

R nim nt z
ngm
l+cosé w_ + bw
+ 2 A 2 o) ']
+ 'Bnlm (Tnl) [ ] A A2
4 l+(u0+6wn2) Tn2
l-cos® wo - bwnl
+ [ ] ~—D (43-b)
4 l+(wo_6wn£) Tnl

Contrairement a |'évolution de J'bz, celle de J"L+ reste toujours
nutte si  JU + est nulle (toujours en négligeant les effets non-séculaires) .

Le temps de relaxation transversale 1/T, et le déplacement de
fréquence AwR sont tous deux la somme de deux contributions qul

correspondent aux deux schémas de couplage séculaire suivants
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ey,

$Bs,

M+ // |
h
4 oM,

La premiere voie M, - M, - M, est analogue a l'une de celles qui
produisentla relaxation longitudinale. Elle conduitdonc. comme on peutie
voir sur (43-a) & une contribution a 1/T, voisine de 1/T,. |l apparaft
égalementundéplacementde fréquence (deuxiémeterme du 2éeme membrede (43—
b)). [ Celui-ci. en revanche, ne se manifeste pas sur |'évolution de ,
parce qu’ilestcompensé exactement parle 2eme chemin de couplage (voir §

i.1.2) ]. Dans la pratique, on opdre souvant dans une situation ou

woTp>>1 et ces contributions a 1/T, et Awr sont négligeables (*56).

La seconde possibllité de couplage (M, >6M4 —>6M,) estia
plus intéressante a exploiter expérimentalement. lorsqu’on provoque la rela-
xation par des inhomogénéités statiques. Sa contribution &a 1/T, n'est pas
affectée par les effets d’'indiscernabilité puisque seuls y apparaissent les
temps de diffusion Thg Non modifiés par le blocage de la diffusion
transversale. Les offets d'indiscernabilité se portent entiérement sur un
déplacementde fréquence proportionnel aJ‘LZ (lerterme du second membre

de (43-b)) . Sion néglige la contribution des inhomogénéités transversales.

on a
1 _ 'z 2 _ ! z 2

T - 'Bnlml The A("R B Z an!lml nt e”"M’z
2 nem nim

c'est~a-dire

(*56) Elles deviennent dominantes, au contreire, si on utilise des

inhomogénéités de radiofréquence résonnantes.
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Cettederniére expression montre bien que ce déplacementde fréquence ne
peut 8tre obsearvé expérimentalementque si | g MI n'estpas trop petit devant
1. Il disparait. en particulier. sil’aimantation est pSrement transversale auquel
cas d"\:z = 0. On peut souligner aussi que ce déplacement de fréquence
de précession change de signe si JV\Z change de sens par rapport a go
(ce quise prodult, parexemple. sl on bascule I’almantation de 180° par une
Impuilsion de radiofréquence bien ajustée) . C'estune signature de |'aeffetde
rotation des spins identiques qui peut étre utile d'un point de vue

expérimentat.
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CHAPITRE I

RELAXATION EN CHAMP MAGNETIQUE ELEVE
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Les calculs du chapitre précédent sont fondés sur une approximation
que nous allons maintenant lever. Cette approximation consistaita négliger
I’action du champ magnétique sur les courants d'aimantation ou. de fagon
équivalente. a considérer que le temps de réponse de ces courants a un
terme d’excitation étaitinfinimentcourt. Orcetempsderéponsen’estautre que
letemps intercollision T:c 1 iln‘estpas difficile d’atteindre expérimentaiement
« 1, ce qQui invalide I'approximation effectuée au

un régime ol w, T:c

chapitre |l.

Nous verrons que la prise en compte du temps de réponse fini des
courants d'aimantation n‘apporte rien de nouveau en ce qui concerne les
effets d’indiscernabilité des atomes du gaz. Les effets intéressants sontdéja

apparus dans le cadre de (‘approximation utilisée au chapitre Il.

Par contre. iles calculs que nous alions exposer plus bas présentent
I'intérétde concilier deux types de théories "classiques”. toutes fondées sur
un pointde vue ou on suitun atome du gaz dans son mouvemaent aiéatoire
dans le gaz: dans le ler type de modéie (3] [25] [s0]. le temps de
corrélation pris en compte estle teamps intercollision 7., et les parois du
récipientsont négligées. Ce modéle a permisd’interpréter avec succés des
expériences de relaxation pour en tirer des sections efficaces de collision
He-He. Enrevanche, danslesréférences [26] [ 53]. le mouvementdes atomes
est 6tudié dans le cadre de i'équation de diffusion., ce qui revient &
prendre la limite 7., - 0 du raisonnement précédent. Mais. cette fois.
I‘existence des parois du récipient est explicitement prise en compte. On
aboutitalors dune théorieou les temps de corréiation qui interviennent sont
les temps Tn.e AasSsociés aux différents modes de diffusion. Comme ies
précédentes. caes théories ont fait I'objet de vérifications expérimentales

détaillées.

Ces deux types de théorie ayant des domaines de validité différents

T << 1 pour les secondes)

>> 1 pour les premiéres, w, te

(W Ty
ne conduisaient pas aux mémes prédictions concernantles variationsdu temps

de relaxation soit en fonction de la densité du gaz. soiten fonction de w,.

ne s’'accordant ni 4 la limite W, - o, ni 4 la limite Wy - 0.

Les calculs que nous alions présenter maintenant montrent clairement

comment raccorder ces deux types de théories,
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Les équations de départ que nous utiliserons ici sontles équations
(17-a) et (17~-b). (au lieu de (17-a) et (17-c)). que nous rappelons

ici:

oM (F) = -y [ B(D)« BTy 1, - 9.3
@ g (M) = ~y B(T) x J (M) -
Y 3T Yk Kk
1 €N DO Jd
- 9 () - —— W) x I () - 22— WM(E)
ic ic ic k

Hi. 1. Etude de la relaxation de |'aimantation totale

Comme au chapitre précédent. nous nous restreindrons a des
situations ot I'inhomogénéité magnétique est suffisamment faible pour que
I"aimantation reste presque uniforme dans le gaz (conditions (20)) de sorte

qu‘'on peut se contenter d'un calcul & l‘ordre le plus bas en 6B.

— -
Al'ordre 0 en B, i"aimantation M estuniforme etvaut M,. vecteur qui
- - :
précesse autour de B, parailele a Oz. Les courants J(M;) sont alors nulis

en régime permanent.

_)
A l'ordre 1 en 6B. M n’est plus uniforme et peut 8tre calculée 4
- -
partirde (17-a) ou intervient la divergence des courants v.J{(M;). A cet

- -
ordre. on peutobtenir a partirde (17-b) I'équation d’'évolutionde v. J(M})

- - -, —
en remplagant M(r.t) par Mg(t) et B(r) par Bg. Il vient alors
a3 - = o~ eﬂ.ﬁ ] - = - 1 - = - Do )
3F [ V.I(M) ] = o T T [ v.dM) ] - — v.J(M) - - AM
ic ic ic
(44) .

En utitisant les dévaeloppements (19) et (22) sur les modes de

diffusion. on a donc les équations couplées suivantes entre les inho~
—

mogéeneéités d’'aimantation X,y m (1) eties divergences des courants d’aimantation

-
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-
d — - ey — -
3t Xnem(®) = Bham * Mo(t) twox Xoem T Jnim
ﬁ g X . (&)
Tio @E Jnam(t) T et - 3 )+ [ Sor - el e) x T act
ic dt n{m Tnl n{m o ic o nf{m

(45)

Nous suivrons maintenant pas & pas les caiculs dévelioppés au

~

chapitre praecédent. En utilisantie méme référentiel tournant d'aer’z paraliéie

_)
a4 Mg. on obtient & partir de (45) le systéme d'équations

d gz _ _-z
dt "nim jnﬂm
d =+ - T4 T+
at Xnﬁm =+ 1‘enllm(t) Mo Jnem
< a . 4 3 (46)
- 4 - ném _ Tz
ic @t Inim T Inem
ng
4+
r d Tt _xnlm_'.':t (1t ieuM )
ic @t Jntm ~ T Jnem ~¥
\

~
ou B*,,m est donné par (37).
> >
Enrégime permanent. les projections sur I'axe u, paralléle a My des
inhomogénéités etdes courants d’'aimantation sont nulles. comme plus haut.

D’autre part. un calcui simpie donne
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~

+ . . . z
ntm - i sin @ Mo Tni { 1 + 1€uMO 1 Bnﬁm
_ 4 ~(-)
1 -iw_t T
o + ng
- - l+cos @ ] M e B — —
2 [ © n{m l—i[w +6w( ) } ?( )
(o] ng ng
i iw t 5(+)
+ - [ 1-cos 6 ] M e ° g~ nt
A A
5 o nim l+i[w e () ] a(+)
o ng ng
(47)
avec
E (£) _ ; [ 1 + (epM_ = w 7T )2 ] (48-a)
ng nt o “o ic :
euM  + w_ T,
() _ o o 1ic _
bwny = NED) (48-b)
T
ne

: . A
qui se réduisent a ?nz et bwny lorsque wgTic tend vers 0.

L’apparition de caette modification de ?n g ot Oﬁ)ng traduiti‘action du
champ magnétique sur les courantsd’aimantation quiaun effetdouble (comme les
effets de rotation de spins identiques) . bloquer ia diffusion transversale en
amortissanties courants d'aimantation etintroduire un déplacementde ta
fréquence de résonance wy. Ces effels peuvent s'ajouter ou., au contraire.
se retrancher des effets de rotation de spins identiques suivant la

composante du champ inhomogéne a laguelle ils sont associés.

L‘'équation (47) remplace (38). L'évolution de (/V\) z et JVL.,
s'obtientensuite comme au chapitre précédentenremplagantdansies équations

(40) ot (41-a) ';\nl ot bwny par Tl;\‘i)et au,(,‘z dans les termes associés au

facteur (wg * 6wny) Tny,et par ?g)l at aw,:z dans les termes associés au
facteur (wqy — Ot)n Q) T/F,l. De la sorte, les déplacements de fréquence an
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(woTie) / ?,gigdusal’action duchamp magnétique surles courantsd’aimantation
se retranchenttoujours de wg. tendantainsi systéematiquement a abaisseria
fréquence de résonance. au contraire des effaets d’'indiscernabilité qui

peuvent soit I'augmenter. soit la diminuer.

On obtlent ainsi. toujours & i'ordre le plus bas en 8B et en ne

retenant que les termes séculaires

d -—
dat N z
+ 2 2 A(-) _132 2(+)
I BLim (cosb+1)" 7 _, ) (cose-1)" 7,
(=) ) 2a(-)2 _a () 22 (+)2
nim 4 l+[wo+6wn2 ] Tnl 1+ [wo dwnl ] Tnz
(49-a)
d
[ at =~ 'Y J M +
= - M, ey 2 { g%, 1P T (14 e M)
nim
- i _an () A(+) | »~(+)
. 1 'B+ ‘2 (l-cose@) [; 1[wo bwnl J Tn2 Tn2 .
n nim X (F) 12 ~(+)2
4 1+ [ wo awnl Tnz
I (=) ) a(m) | a(o)
(1+cosB) l-ilw +6w T T
+ _ L [’?(_)nlz l(_?f ni
1l + L_wo - Gwn2 Tnl
(49-b)

i, 2. Discussion physique

Comme nous |’avions annoncé au débutde ce chapitre. les formules
(49-2a) et (49-b) montrent bien que {"6tude de ia relaxation en champ étevé
(weTic > 1) n'apporte rien de nouveau sur les effets de rotation de spins
identiques par rapport & ceux que nous avons déja discutés au chapitre

précédent.
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Nous allons donc discutaer les résultats obtenus enremplagantdans

A A (Y) . L .
-r,(, g ot C’wﬁ\b eppar 0. Pour simplifier encore. nous supposerons aussi qu’'un

seui mode (n. g) intervientetnoterons T letempsde diffusion correspondant

at
z,x 2 _ § ! z,x 2
1 B ! = L 'Bnlm'
m

tes inhomogénditds quadratiques moyennes. | vient alors
4a
dt N z

|B+|2 T ['1+w271.’ J

~-M 4 cos 6 D o _1°¢
o 4 2 2 2
1+ w T {1l+tw_ T - W_ T.
o D o ic o ic

soit
2 2
T 1 + w” 7°
d _ + 2 D [ o ic ]
dat Mz - \M)z g1 2_2 2
1 + W T 1tw 77 - w_ T, ]
o D o 1ic o ic
(50-a)
et
[g-—lw ] M = -JdN (¢ 18%1% 7+
at o J + + D
. .22 2 2
+ i |B+I2D l[("Jo-rD(l'H‘)oTic) onic]] TD (l+onic)
2 l+[u‘r (l+w2-r?)—w T, ]2
oD o 1cC o ic
(50-b)
ar
Comme au chapitre précédent. onvoitdisparaitre. lorsque £=0. comme
c'estle casici. I'anisotropie qu’introduisenties effets d’indiscernabilité. qui

font, entre autres. que d M, 7/ dt # 0 lorsque J%,, = 0.

Lapremidreremarque qui s'impose estque leterme adiabatique VT ,=

1212 Tp n'estpas modifié lorsqu’oniéve l'approximation wgrjc = 0. Cecivient
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du fait que. dans le référentiei tournant, ie champ magnétique homogéne
effectif est nul et que les inhomogénéités du champ magnétique le long de Oz

(axe de rotation de ce réfédrentiel) restent statiques.

Pour les autres termes. on voit que

2 2

1 (L + w- 77 )
- = |,49+|2 s 02 ;c 5 (51-a)
Tl 1+ E"oTD (l+onic) - onic]
1 - 11
T 2 T

2 1
Aw_ = 1 { w_T (l+w2T2 ) -~ w_ T } (51-b)

R 2T oD o 1ic o ic

La modification de AwRr est en général négligeable car 7,c / 7p est
de I'ordre de (2/R) 200 2 estle libre parcours moyen des atomes dans la
gaz. supposé ici petitdevant la taiille Rdu récipient. Dans ces conditions.
AwRp n‘est pas moditié al'ordre le plus bas en wgTjc €t n"estde toute fagon

notable que lorsque wqo7p =~ 1. c'est-a-dire lorsque wg Tic << 1.

L'action du champ magnétique extérieur sur les courants d’aimantation se

faitdonc surtout sentir sur T, (etsur la contribution non-adiabatique a T,

2T,). Ceci n'est pas étonnant puisque la relaxation longitudinale se
produit par la création. au ler ordre. d'inhomogénéités d'aimantation
transverses et., par voie de conséguence. de courants d'aimantation
transversale qui subissentia précession de Larmor autour de g}o- Lorsque
WgTic > 1. ils peuventtourner d'un angle appréciable pendantieurtemps de
réponse 1jc et cette rotation modifie laréponse du gaz auxinhomogénéités du

champ magnétique.

Nous avons représenté sur la figure 24 en traits pleins les variations
de T, en fonction de wg lorsque 1/T, est décrit par la formule (51-a) (1
seul mode de diffusion. effets d’indiscernabilité négligeables) . Pour montrer
I'amélioration que représente notre théorie par rapport a celles utilisées dans
le passé. nous avons égalementtracé les prédictions de laréférence [256]
(- —.) (oulemouvementdes atomes estlissé al'é6chellede 7i.) etceliesdes

théories des références [2s5] et [s50] (— — ).



Figure 24 :

Comparaison des variations de 1/T, en fonction

wg pour différentes théories (dans le cas ou u =

notre théorie
«—e théorie ou 7, = 0 (réf. [26])

- - - théorie o0 7p - = (réf. [25][so])

de
9]

Les écarts entre ces théories sont ici artificiellement

augmentés par le fait que. sur cette figure. 7p eost

seulement 5 fois plus long que T .
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Les résultats de la référence {26] ne différent des ndtres que pour

We T > 1. On peut comprendre que les prédictions de cette référence

cc
conduisent & une probabilité de relaxation trop forte dans cette région.

[s]

dans le point de vue ou on suit un atome donné. En effet. le lissage du
mouvement des atomes que produit I’équation de diffusionignore que pour des
échelles de temps inférieures oudel’ordrede 7. .. lo mouvemeantdes atomes
n'ast pas sensible a I'effet aléatoire des collisions. ce qui entraine. loin
de la résonance w, = 0. une réduction de la probablilité de relaxation.
Dans le point de vue hydrodynamique que nous avons adopté ici. on peut
dire que le temps de réponse fini Tic des courants d’aimantation provoque
un blocage de la diffusion transversale (?D = Ty (1+w;“-cg;_) >t1z')
ce qui diminue la largeur de la résonance et entraine une réduction

de 1/T,. en champ éleve.

On voit aussi sur la figure 24 que nos résultats concordent bien en
champ élevé (w,Tjc > 1) avec ceuxdes références [25] et [s0] maisquela
divergence basse fréquence de ces modéles est bien évitée lorsqu’on tient

compte de la présence des parois de la celiule contenant le gaz.

Remarque sur la dépendance de T, en champ trés élevé woTic_>> 1

On peutremarquer sur la formule (51-a) que pour wgTic >> 1. T,
devient proportionnel 8 wg?. alors qu'au chapitre II. on obtenait une
dépendance en wg?. Or. dans ce chapitre. nous avions développé une
théorie a une seule fonction vectorielle indépendante KA-)(?) . En effet., ies
courantsj’(’Mi) suivaientsans aucunretard ( Tic = 0) les variations temporelies
des gradients de —AZ(?) (équation 17—-c). En revanche. au chapitre (Il. il
s‘agitd'une théorie & 2 fonctions vectorielles indépendantes M(D) ot V. 7(Mi) :
lorsque Tjc n‘est pas nul. les effets de retard qui apparaissent dans

- b d
Iévolution de J en font une fonction indépendante (quoique couplée a M).

Cependant, aucunedes théories précédentes n'estréellement exacte.
puisqu’elles résuitent de certaines approximations pour la résolution de
I’équation de Boltzmann et. en particulier., d’un certain choix limité pour la
famtilie des opérateurs d'essai Hpg. écart a la matrice densité de spin
d‘équilibre [44]. Il estclair qu'on pourrait élargir cette famille d'essai. ce
qui ferait apparaitre de nouvelles grandeurs physiques. On peutse demander

si la dé.pendance en wg de Tl seralt alors changée. En effet, puisqu’une
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théorie &4 1 fonction vectorieile conduita une dépendance en champ fortde
1/T1 en wqy~ 2. faut-il attendre une décroissance encore plus rapide de la

probabilité de relaxation avec une théorie plus générale ?

Laréponse estnon, comme ie montre un calcul simple exposé dans la
référence [e9]. Laraison physique pour laquelle la dépendance de T, en
Uo‘ en champ éievé est maintenue. lorsqu’on élargitia familie d'opérateurs
d’'essai. tient au fait suivant : les nouvelles grandeurs physiques que {'on
peutintroduire (corrélations entre vitesse et orientation de spin par exemple)
ne sontpascoupléesdirectemental’aimantation r:/T(_rS . maisseulementaj(Mi) (en
champ suffisamment élevé. pour que ies affets d'indiscernabilité soient
négligeables) . Il en rédsulite que leur action sur I'évolution de K/T(T:) est au
moins wgTic fois plus petite que celie des courants T(Mi) . c'est—a-dire
négligeable en champ élevé (leur contribution est de toute fagon petite en
champ faible). En conséquence. la théorie développée plus haut est une
bonne approximation enchamp fortetiadépendancede 1/T, en wo 4iorsque

WoTic >> 1 n‘est pas remise en question, dans le cadre de ceftte théorie.

D’ailieurs. comme mentionnédans laréférence [32]. cettedépendance
enchamp fort peut étre comprise de fagon générale dans le pointde vue ou
I'on individualise un atome car I'intégrale sur wo de 1/T,(wy) est
proportionnelie. dans ce point de vue. A la fonction d’autocorréiation
temporelle de Ila position d'un atome. prise pour un retard 7=0. celle de
wo2/T, (wy) alafonction d’autocorrélation temporelie de sa vitesse pour 7=
0 et enfin celle de wy?/T,(wy) a la fonction d’autocorrélation de son
accélération pour r=0. Or, une théorie développée. comme la ndtre. a
partirde I’équation de Boltzmann, estfondée sur I'approximation 7o = 00U 7
estladurée d’'une collision. Les colilisions sont, en effet. considérées comme
des percussions de durée infiniment courte. lienrésulte des accéigrations
infinies lors d'une collision, ce qui explique la divergence de |'intégrale de

Wo /T (wy) -

Biensidr. sil’ondéveloppaitune théorie valide & i'6chelle des temps
de collision 1T, (dans un gaz dilué 7o << Tjc) . toutes les fonctions de
corrélation seraient finies et 1/T,(wgy) décroitrait plus vite que toute
puissance de wg lOorsqQue wg »~ «. Une telle théorie ne differeraitsensiblement
de celle que nous avons développée que pour des champs Bo taels que wd’rc

> 1. c'est-a-dire extrd&mement élevés (de I'‘ordre de 5000 T).
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CONCLUSION

a2
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La théorie que nous avons exposée permetde prévoir les effets de
I'indiscernabilité des atomes de 3Hel (ou de H!) sur la relaxation de son
orientation dans des inhomogénéités de champ magnétique. Ce sontles effets
de "rotation de spins identiques” qui sont & I'origine des modifications de |a
diffusion de spin par rapportaux théories ciassiques. |l s'agitdonclad’un
phénoméne trés différent des variations de viscosité et de conduction de la
chaleur décritesdans [44] 0t [ 45 ] quisontdues aune augmentation dulibre

parcours moyen associé a ces processus pour 3Het.

Les résultats prévus dans ce mémoire suggérentd‘ailleurs des méthodes
commodes d'étude des propriétés quantiques de la diffusion de spin dans 3Hef
gazeux. llesten effet bien plus aisé. pour i'expérimentateur. d'appliquer sur
I"échantillon un gradient de champ magneétique gradce a des bobines
extérieures. plutdét que de mettre directementle gaz polarisé étudié en contact
avec les sondes donnant accés a la viscosité et & ia conductivité de la
chaleur: diverses méthodes RMN (comme. parexemplie. celle que nous avons
décritedanslapremiérepartiedece mémoire) permettentde mesurerfaciiementles
temps de relaxation longitudinale T, ettransversale T,. De pius. nous avons
montré que certains effets prévus par lathéorie sontdu premierordre (etnon
du second ordre. comme les changements de viscosité ou de conductionde la
chaleur) en fonction du taux de polarisation nucléaire M. ceci permet
d’attendre des effets notables méme dans un gaz peu polarisé. La mise en
évidence expérimentale de ces effets vient d'ailleurs de se réaliser au

laboratoire.

Sur un autre plan. |'approche hydrodynamique que nous avons
adoptée pour calculer ta relaxation produite par des gradients de champ
magnétique a permis ausside résoudre un probléme iaissé en suspens par les
théories “classiques” utilisées auparavant. Dans ces théories. fondées sur
le point de vue ou on suit un atome donné du gaz. les quantités utilisées
pour le calcul sont des fonctions d’autocorréiation de la position ou de la
vitesse d'un atome. Deux échelles de temps entrent alors en jeu. la premidre
associde au temps intarcollision. la seconde. plus longue. associée auxtemps
de collision 74, . ce qui permetde privilégier I’'une ou I'autre pour avoir une
bonne approximation des temps de relaxation, soitpourwgerp >> 1. soitpour
wgTic << 1. Cependant. I'é6quation de Boltzmann quantique obtenue dans la

référence [44]. Que nous avons utiliséeici. fournitune méthode de caicul
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de la relaxation beaucoup plus puissante . nous avons, en affet. montré
comment obtenir une expression généraie de la probabilité de relaxation qui
redonne bien les résultats antérieurs alaliimite worp >> 10U wTjc << 1. Do
plus., la théorie que nous avons développée est plus précise en ce sens
que les différants parameétres qui interviennent dans la probabilité de
relaxation. temps intercollision 7ic ettemps de diffusion 7,,. aulieud’'etre
introduits phénoménoclogiquement. sontdéfinis clairement par leur expressionen
fonction des sections eafficaces de collision associées au potentiel
d’interaction He-He. La mesure précise des temps de relaxation T, ou T, de
3He gazeux vers 2K dans une carté da champ inhomogéne bien connue
pourraitdailieurs permettre de discriminer des potentiels He—He différents dans
larégion du minimum de potentiel, surtaquelle tes tests expérimentaux ont été

jusqu’a présent peu nombreux.
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