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PRESENTATION DU MEMOIRE

INTRODUCTION GENERALE

Le travail présenté dans ce mémoire s’inscrit dans le cadre de
I’étude des fluld/es quantiques polarisés. Il s‘agit d’une contribution a la
mise en évidence dans !’‘hélium trois d’effets macroscopiques induits par
une modification de variables internes atomiques : la polarisation des spins
nucléaires.

L’'existence de ce type d’effets peut sembler paradoxale : de toutes
les variables internes des atomes, ce sont les spins nucléaires qui sont les
moins couplés aux autres variables (position et vitesse de l‘atome, du
partenaire de collision, etc...). En effet, un spin n‘est sensible qu’‘aux
interactions de nature magnétique. Si, de surcroft, il est d‘origine
nucléaire, son moment magnétique est & peu préds mille fois pius petit que
celui d'un spin électronique. En modifiant I’état d’une variable interne aussi
peu couplée a l'extérieur, on pourrait donc s’attendre & n‘observer aucune
modification importante des propriétés macroscopiques du systéme qui ne

font intervenir que des variables orbitales.

C’est pourtant possible grace aux effets de statistique quantique, qui
introduisent un lien étroit entre spin et variables orbitales des atomes. On
sait en effet que, blen qu’il s'agisse de particules identiques, deux atomes
peuvent en fait étre distingués s’lis sont dans des états orthogonaux de spin
nucléaire : ils sont repérables par ta direction de leur spin I. En
revanche, s’ils sont dans le méme état de spin, ils sont rigoureusement
indiscernables. Ills sont alors soumis & des régles strictes de statistique
quantique, celle de Fermi en l‘occurrence puisque I‘atome d’hélium trois
posséde un spin nucléaire I = 1/2. Nous allons donner, & titre
d’illustration, queiques exemples d’effets quantiques d‘indiscernabllité induits
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par l‘orientation des spins au sein d’une collection d‘atomes.

Considérons le cas d‘un gaz dilué d'hélium trois. Ce sont les effets
4 deux corps qui dominent. Le principe d’exclusion de Pauli, qui impose
une distance minimale d’'approche (ou ‘“trou d‘échange”) pour toute paire
de fermions dans le méme état de spin, est susceptible de modifier |'effet
des interactions entre atomes au cours des collisions binaires. Son
influence est surtout sensible & basse température, lorsque la taille du "trou
d‘échange” créé dépasse la portée du potentiel interatomique : les
propriétés de transport du gaz dépendent alors de [‘orientation nucléaire.
On peut ainsi prévolr ([11) par exemple une augmentation du libre parcours
moyen, de la conductivité thermique et de la viscosité avec le taux de
polarisation du gaz. De tels effets macroscopiques peuvent étre mis en
évidence par des mesures de température, de temps d'amortissement
d’oscillations sonores, etc..., sans que |‘orientation des spins soit
directement détectée au cours de l'expérience. Il n'y a la, bien sOr,
aucune condition nécessaire : Il est également possible d’‘avoir accés a
d'intéressants effets collectifs dis & I'existence d’'une polarisation nuciéaire
non nulle, si I'on s’intéresse directement & |'évolution des spins nucléaires.
Un exemple important en est la modification des modes de diffusion de
{‘aimantation nucléaire, et l|'existence d‘ondes de spin. Nous présentons
dans ce mémoire une étude des ondes de spins nucléaires dans {"hélium

trois gazeux polarisé.

L’étude du liquide polarisé, plus dense, donne accés a des
quantités qui relévent des effets & N corps. On s’attend & ce que les effets
du principe de Pauli soient encore plus marqués dans ce systéme.
L’énergie de liaison des atomes dans le liquide décrolt en valeur absolue
quand le taux d’‘orientation nucléaire augmente ({11}, ceci s’accompagne de
variations d’‘entropie dans les deux phases. Bien s@Or, [linfluence de la
statistique quantique sur le comportement macroscopique du systéme est ici
plus complexe et moins bien connue que dans le cas du gaz dilué. Des
calculs numériques récents sont néanmoins venus apporter de bonnes
estimations des changements d‘énergie de liaison ([36]). De plus, on peut
calculer I‘effet conjugué des variations d’énergie et d’entropie. Il en résulte
une modification du diagramme d‘équilibre liquide—gaz avec la polarisation
nucléaire ([37]) qui s’introduit icl comme une variable thermodynamique



17
supplémentaire. Dans la deuxiéme partie de ce mémoire, nous décrivons
des expériences de liquéfaction d'un gaz de 3He polarisé destinées a
I’é6tude de ce genre d'effets.

Les exemples d’effets quantiques que nous venons de présenter ne
sont pas limitatifs. Il en existe d’‘autres dans I'hélium trois polarisé gazeux
ou liquide. Mais surtout, les effets d’indiscernabilité se rencontrent dans
d‘autres systémes, tels que !‘hydrogéne polarisé ou les solutions diluées
d’hélium trois polarisé dans I'hélium quatre superfiuide. Pour plus de détails
sur tous ces fluides quantiques, on pourra consulter par exemple la
référence générale [1] (actes du colloque SPOQS-I & Aussois) ou les

références que nous avons regroupées a la fin ([3e] & [45]).
PLAN DE L'EXPOSE

La premiére partie de notre travail concerne l|‘observation d’ondes
de spin dans I'hélium trois polarisé gazeux & basse température. Le premier
chapttre (I) est consacré a la description de ce phénoméne physique, et a
la discussion des moyens possibles pour sa mise en évidence expéri—
mentale. La méthode que nous décrivons dans ce mémoire est “indirecte” :
it s’agit de coupler les ondes de spin a I‘aimantation nucléaire transversale
moyenne et d’observer les modifications induites sur I’évolution temporelle
de celle-ci. Ce procédé suppose une bonne compréhension des autres
sortes de couplages susceptibles de provoquer des effets similaires. Ceci
nous conduit & analyser en détail l'interaction entre I'aimantation transverse
et le circuit électrique de détection de Iorientation (chapttre II), qui
constitue une source potentielle d‘erreur systématique pour les mesures
envisagées. Nous décrivons ensuite notre dispositif expérimental (chapttre
III), avant de présenter et de discuter les résultats obtenus (chapttre IV).

La seconde partie de notre travail est essentiellement expérimentale:
il s‘agit de la préparation d’'un échantilion liquide d’'hélium trois fortement
polarisé. La technique employée consiste A orienter nucléairement le gaz
puis a le condenser rapidement. Cette expérience s’‘apparente & celle

réalisée par Mc. Adams ([3s]), qui comme nous utilisait le pompage
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optique du gaz pour polariser un petit échantillon liquide : I‘orientation
nucléaire créée dans la vapeur était transférée dans I‘échantillon liquide par
I’é6change incessant des atomes entre les deux phases en présence. Mais
elle s’en distingue par plusieurs caractéristiques : la liquéfaction rapide du
gaz polarisé, I'utilisation d‘'un laser et d’enduits cryogéniques, décrits plus
en détall dans ce mémoire. Les contraintes de notre procédé sont discutées
de fagon générale au chapfttre I. Le réfrigérateur est décrit au chapttre II,
avec l'ensemble du dispositif expérimental mis en oeuvre. Enfin, parmi ies
tout premiers résuitats obtenus, nous présentons ceux qui concernent

I’é6tude RMN du systdme diphasé polarisé (chapttre III).
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Premiére partie

OBSERVATION EXPERIMENTALE D'ONDES DE SPIN DANS 3*Het GAZEUX

I - DE E_SPIN DANS 3Het

La diffusion d’aimantation dans un gaz non polarisé est un
phénoméne bien connu. Compte tenu des conditions aux limites imposées
par la géométrie du systdme, ce processus purement dissipatif donne lieu a
une série de modes amortis. Dans un gaz polarisé (tel que H{, ou bien
*Het auquel nous nous Iintéressons icl) a basse température, les effets
d’‘échange deviennent importants et la situation est différente : les modes
de diffusion deviennent oscillants et peuvent étre décrits comme des ondes
de spin possédant une fréquence et un taux d’'amortissement bien défini. Il
s’agit 14 d'un nouveau mode de propagation, puisque dans les gaz dilués
on ne rencontre habituellement que celui qui correspond aux ondes
sonores. Ce phénoméne est une conséquence directe de Il’'indiscernabilité
des particules, et trouve son origine dans I'effet de “rotation de spins

identiques”.

Dans le premier paragraphe (I-A), nous présentons cet effet : a
partir d’un schéma simple, nous montrons comment les collisions binaires
entre atomes identiques modifient I‘évolution des observables de spin,
lorsqu‘on tient compte de I'indiscernabilité des atomes. Cette analyse
qualitative au niveau microscopique est destinée & faire apparattre plus
clairement le contenu physique des équations hydrodynamiques introduites
au second paragraphe (I-B). Celles—ci permettent d’'obtenir la relation de
dispersion des ondes de spin. Nous discutons alors les conditions de leur
mise en évidence et présentons les diverses méthodes employées. Nous
nous intéresserons plus particulidrement & un moyen “indirect” de créer et
de détecter les ondes de spin dans un gaz de >Het contenu dans une
cellule, a l'alde de gradients de champ magnétique. Nous serons conduits
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pour cela & étudier en détail dans un troisidme paragraphe (I-C) le
couplage entre [‘aimantation transverse et les ondes de spin qu’introduit un

champ magnétique inhomogéne.

I-A. L'EFFET DE ROTATION DE SPINS IDENTIQUES

Nous considérons dans ce paragraphe une collision entre deux
atomes d’hélium 3. Nous supposons que les énergies cinétiques des
particules sont assez falbles pour que les atomes de 3He, particules
composites, apparaissent comme indissoclables et douées d‘un spin total I
d’‘origine nucléaire et égal & 1/2 (ceci est trés largement assuré dans les
situations expérimentales envisagées ici, ot les énergies cinétiques sont
thermiques). Nous supposons également qu‘aucun hamiltonien n’agit direc—
tement sur les spins nucléaires :@ le couplage avec un champ magnétique
extérieur homogéne peut étre éliminé par passage dans le référentiel de
Larmor: de plus, nous ignorons le couplage dipodle—dipdle entre les spins
des atomes entrant en collision, dont |‘effet est totalement négligeable aux

01® atomes/cm?3). Les

densités gazeuses qui nous Intéressent ict (environ 1
atomes Interagissent essentiellement par l'intermédiaire du potentiel inter—
atomique d’‘origine électrostatique, dont |‘aliure est représentée sur la figure

I-1.

V(r)A
(K)

10

v (A)

-10-

15

fig.I-1 Potentlel Interatomique de I'héllum trols
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I-A-1) Collision entre deux atomes de *He de spins paralldles ou
anti—-paralléles:

Nous avons vu que les atomes d’hélium trols considérés possédent
un spin I = 1/2. Ce sont des fermions. Une paire d’atomes doit par
consequent étre décrite par une fonction d‘onde globalement antisymétrique
dans la permutation des deux particules. Cette contrainte fondamentale
explique pourquol le résultat de {‘interaction de deux atomes est différent

selon que ceux-ci ont des spins paralléles ou antiparaligles.
I-A-1-a) Spins parailéles

L’é6tat de spin total de la paire est symétrique dans la permutation
des deux atomes (état triplet). Ceci implique que la fonction d’onde orbitale
soit antisymétrique dans ceite méme permutation. Cette contrainte n‘a
aucune consequence physique lorsque I|‘'on considére deux atomes bien
séparés. On peut les décrire par deux paquets d‘ondes sans recouvrement
(fig 1-2a). Il n‘en n‘est plus de méme lorsque, durant une collision, les
deux paquets d‘ondes se recouvrent : |‘antisymétrisation nécessaire de la
fonction d’onde des deux projectiles conduit alors & une modulation de la
probabilité de présence de la particule relative dans le repére du centre de
masse (fig I-2b). La figure d’interférence ainsi obtenue a une périodicité
spatiale de I'ordre de Apg (longueur d‘onde de De Broglie) . cette
interférence est destructive pour une distance relative des deux particules

égale a zéro (principe de Pauli).

I-A-1-b) Spins antiparalléles:.

Les deux atomes sont dans des états de spin orthogonaux : dans ia
mesure ol linteraction est indépendante du spin, tous les effets d’inter-
férence disparaissent (figure I-2¢). Ce résuitat était prévisible : [I'inte—
raction ne pouvant retourner les spins, les deux particules interagissantes
peuvent en fait étre distinguées par leur état de spin.
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b)

0 X>

Fig.I-2 : Paguets _d'ondes pour deux atomes de’He entrant en collision

La figure décrit le cas simple d'un probléme a une dimension ou l'effet
du potentiel interatomique est ignoré. Les courbes représentent la densité
de probabilité associée a la "particule relative",de position X.

a) Paquets d'ondes avant collision
b et ¢) Paquets d'ondes au moment de la collision:
b) Cas de 2 atomes de spins paralléles

c) Cas de 2 atomes de spins antiparalléles
( F&Best la iongueur d'onde de De Broglie des atomes)
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I-A-2) Collision entre deux atomes de 3He dont les spins font un
angle queiconque : effet de rotation de spins identiques

Considérons a présent une collision entre deux atomes d‘hélium
trois dont les spins nucléaires font un angle quelconque entre eux. Il est
alors impossible de trouver un référentiel dans lequel les deux atomes soient
dans un état pur de spin.

Choisissons pour commencer |‘axe de quantification selon la direc-
tion d’un des spins avant la collision, par exemple celui de I'atome 1 . les

spins des deux atomes sont alors décrits par les kets :

11>
1 2>

| + >

al +>+p | ->

Ces états de spin peuvent servir & la construction d'un ket total (variables
orbitales et de spin) antisymétrique par échange des deux atomes, qui
constitue |’état initial de collision. Cependant, le potentiel d’interaction entre
atomes étant supposé purement électrostatique, les variables de spin restent
strictement constantes dans la collision : de ce point de vue, il n‘'y a
aucune évolution. Mais, si au lieu de s’intéresser aux spins seuls, on
s‘intéresse aux spins des atomes diffusés dans une direction donnée, c’‘est—
a-dire aux corrélations entre vitesses et directions des spins aprés collision,
alors apparaissent des effets nouveaux. Pour une certaine direcﬂon de
diffusion, et du fait des contraintes de symétrie d'échange imposées aux
fermions pour le ket total, les composantes triplet ( « sur |1,1> et g/ N 2
sur 11,0») et singulet (g/ 2 sur 10,0*) subissent des déphasages

différents (™) au cours de la collision. Dans I'espace des spins,

(*) Ces deux composantes ne font pas. le méme échantillonnage du
potentiel Interatomique, daprés létude du § I-A-1 : cet effet ne devient
important que lorsque la Ilongueur donde de De Broglle Apg devient
inférieure ou égale a la portée a du potentiel interatomique. Pour fthélium
3, a = 3A tandis que Apg = h/(2nmkT)*/% vaut 3A & T = 10K, 10A & 1K
et 30A & 0, 1K.
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la différence de phase qui en résulte se traduit par une rotation du spin de
l‘atome 2. C’est pourquoi ce phénoméne a été appelé “effet de rotation de

spins identiques”.

Bien s0r, la présentation du phénoméne qui vient d‘étre faite a
introduit une dissymétrie artificielle entre les roles joués par les particules 1
et 2. En falt, |‘orientation du spin de chacune des particules est modifiée
au cours de I'interaction. Le spin total étant une quantité conservée pendant
la collision, la rotation qui se produit a lieu autour de la résultante des
deux spins. La figure I-3 illustre ce phénoméne. Nous avons choisi un axe
Oz dirigé selon la résultante des aimantations Initiales M, et M, (D du
couple d’atomes en interaction (figure I-3a). Le spin de chaque atome est
décrit par ses composantes longitudinale M, (paralléle & Oz) et transversale
M, (perpendiculaire & Oz). Au cours de la collision, les spins atomiques
tournent autour de leur résultante (figure I-3b). Aprés la collision, les
composantes longitudinales M,, et M,, sont donc inchangées, tandis que
les composantes transversales ont évolué : les aimantations finales M, (P et
M, (D gdifférent des aimantations initiales M, (P et M,(D (figure 1-3¢).

On peut dire également que, lors des collisions binaires, les spins
des atomes concernds tournent comme ils le feraient sous l'effet d’un
champ magnétique : la direction de ce champ magnétique “fictif* est celle
de la résultante des aimantations.

I-B. DIFFUSION DE L'AIMANTATION TRANSVERSE

Considérons & présent une collection d‘atomes d’hélium trois
enfermés dans une cellule. Si I'orientation y est uniforme, |'effet de rotation
de spins identiques ne peut étre mis en évidence : le champ magnétique
fictif qui lui est associé est paralléle a la direction commune d‘orientation :
il n‘agit donc pas sur celle-ci (ceci est une conséquence directe de la
conservation du spin total lors des collisions). En revanche, ['effet
microscopique étudié peut se manifester lorsque la direction de la

polarisation varie au sein du milileu : on peut alors trouver, arrivant en un



M, A My
1
|
a) '
z | :
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b)
M(2F)
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MJ_‘\\ | |
\Ml

figl-3

Hlustration de I‘effet de rotation de spins Identiques lors

d’une coliision.
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point r donné, des atomes issus de points ry et r, possédant alors des
orientations moyennes de spin différentes. Soit M le vecteur polarisation en
un point de la cellute (IMiI < 1) (*), et supposons qu‘il soit la somme
d‘une composante M,, sensiblement constante, et d’une petite composante
transversale inhomogeéne M, = M, + IMy, nulle en moyenne sur i(‘échan-
tilon. A chaque collision binaire, les spins tournent autour de leur
résultante d'une quantité qui ne dépend que de la vitesse relative des deux
atomes et de la nature des interactions. De collision en collision, l'effet de
rotation est cumulatif autour de la direction moyenne M, : il entratne une
rotation, autour de M,, de la composante transversale du courant
d‘aimantation associé a la diffusion des atomes dans la cellule. Cecli est a
I‘origine du phénoméne macroscopique d‘ondes de spin, dont une descrip—
tion précise peut étre faite & l'ailde des équations hydrodynamiques pour la

diffusion de spin que nous introduisons ci—aprés.
I-B-1) Equations hydrodynamiques de diffusion:

Nous allons supposer dans tout ce paragraphe que le champ
magnétique statique extérieur est nul sur I'échantilion, ou bien qu‘il est
homogéne, colinéaire & I‘aimantation moyenne M, et que nous nous

sommes placés dans le référentiel tournant & la fréquence de Larmor.

Dans un gaz classique, le mouvement aléatoire des atomes tend a
niveler les inhomogénéités spatiales de I|‘aimantation M. A chaque compo-
sante scalaire My. du vecteur M est associé un courant d’aimantation

i
3 (My), tel que (loi de Fick)

(*) La notation utilisée icl est celle de la référence [2]1, o4 M est un
vecteur paralléle a ? (moment cinétique de spin nucléaire), de module

compris entre QO et 1.
M=ccm1t.
—_
Le moment magnétique Mt 1ui est directement proportionnel et opposé

puisque /_‘E = y7 sl y est le facteur gyromagnétique nucléaire de 3He
(y < 0).
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—’ 3 —1 — —
3(Mx.) =-Dp, v M (%) i=1,2,3 (I-1-a)
1 h §
ol Do est le coefficient de diffusion des atomes
{x1=x, X2 =y et xg = 2,

En utilisant les notations de la référence [21, les

équations (I-1-a) peuvent aussi s’écrire :

— a 2 — — =]
Jk(ﬂ)— D, oy ¥ (¥) pour k =1,2,3 (I-1-b)

Dans le cas d‘une collection d'atomes indiscernables, I|'effet de
rotation de spins identiques est & i‘origine d‘un terme supplémentaire, et
i‘équation (I-1-b) devient :

a
%

Jk(i&') =-Dp, M(T) + p M(T) x I, (M) (I-2)

lci, Do est le coefficient de diffusion classique, et p une quantité sans
dimension qui mesure I'importance des effets d’échange. Do et u sont
calculables ab initio a partir de la donnée du potentiel interatomique [2]. La
figure I-4 présente les résultats de leur caicul pour I'hélium 3 gazeux. Le
terme p.ﬁ(?) X J’k(ﬁ) traduit la précession des courants autour de
i‘aimantation : on montre dans la référence [3] que son effet sur I’'évolution
temporelle de Jik (M) est analogue a l‘action d‘un champ magnétique

3eff = - p.ﬁ(_r’)/yfic, ol Tjc est un temps de l|‘ordre de grandeur du

temps intercollision et y le facteur gyromagnétique du noyau de 3He.

D’autre part, l‘aimantation M(T) évolue sous l'effet des courants
d’aimantation :

a

-
—— M, (D =-7. F ) (I-3)

i i
(1I-3) est une équation de continuité qui traduit I’hypothése fondamentale
que les collisions ne modifient pas directement les composantes de
I‘orientation locale M(T).



a: Dépendance en température de Qi? ol Dgest le coefficient de
diffusion pour 3He. Q#’est exprime en millionitmes de kg m s,

b: Dépendance en température du coefficient sans dimension
caractéristique de 1’effet de rotation de spins identiques.
En pointillé: calcul avec un potentiel Lennard-Jones
Courbe pleine: emploi d’un potentiel Azi:z

Toutes ces courbes sont tirées de la référence [2].
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I-B-2) Ondes de spin

Nous pouvons maintenant décrire I‘évolution temporelle de I’'aiman—
tation transverse M+(—r’) = My +1i My. Pour cela, il suffit d’'éliminer les
courants Jk(ﬁ) entre les équations (1-2) et (I-3)

D
9 (] .2
M = — AM (avec i = -1) (I-4)

at + L -t

Il est commode d’introduire & ce niveau les modes ¥n{m de diffusion

dans la cellule contenant le gaz. Ce sont les solutions de [‘équation

laplacienne :
- 2 -
AfnemT) =~ ) Py (F) (1-5)

qui satisfont aux conditions aux limites de nullité de la dérivée normale sur
les parois de la cellule (™). Nous n‘envisageons ici que le cas des cellules
sphériques, pour lesquelles I‘invariance par rotation fait disparafitre la
dépendance en m.

Nous pouvons alors décomposer l‘aimantation transverse sur les

modes de diffusion selon :

M Zoy=Nv ¢ x (v

-
(r) (I-6)
n,t,m n, e,m

‘Pn, €, m

Le volume V de l|‘échantillon a été introduit icl pour des raisons de pure

commodité.

L'évolution temporelle de chaque composante se déduit aisément de
I’é6quation (1-4):

D k

a + ‘ onf +
—_ X == — X (1-7)
dat nlm 1 - igM nlm

(*) On néglige icl les effets de relaxation sur la paroi; cest une excellente
approximation dans le cadre des expériences sur 3Het gazeux décrites dans
cette partle du mémoire (voir § 111-B).
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Chaque mode évolue par conséquent avec une °“fréquence” complexe
on, ), définie par la relation de dispersion sulvante :

2 2
- D k M D k

o o
w = - nt +i———lt;— (I-8)
ne 2 2 2 2

1+u M 1+ u M

L’'évolution du mode fondamental, uniforme et non amorti (kyo = 0)
n‘est pas modifiée : on retrouve ici que lI'effet de rotation de spins
identiques ne peut pas se manisfester dans le cas d’une aimantation
spatialement homogéne. Tous les autres modes, habituellement purement
amortis, deviennent oscillants. lis sont appelés ondes de spins . leur taux

A A
d’amortissement 1/7 ¢ et leur fréquence Aw ,f sont donnés par :

Dok;e . Dok:
. = et Awgp=- —2B M (I-9)
Tnl 1+ u°M® n! 14+ p°M

La figure (I-5) représente I'évolution temporelle, dans le référentiel
tournant, de l'aimantation transverse M, pour :
uM = 0 (diffusion de spin “classique®, c’est-a—-dire Ilimite haute
température (u -» 0) ou ailmantation nulle).
0,5 (3He polarisé a 50% a T = 1,3K)
5 (3Het a plus basse température ou hydrogéne doublement
polarisé & 0,5K [2]).

uM
uM

Remaraque Avec les conditions aux limites imposées, les ondes de spin
obtenues ici sont des ondes stationnaires amorties. Bien évidemment dans
une configuration géométrique différente, on pourrait rencontrer des ondes

progressives (modes propagatifs).

(*) Dans le référentiel du laboratoire, en présence d'qn champ magnétique
Statique unlforme Bo colinéailre & IV’. la relation de dispersion (1-8)
devient évidemment:

2 2
A Do ko ¥ Doknl .
=% " T Yl ——= (1-8 bis)
1L+ uM 14+ uM
Dans cette expression, wo = -yBo est la fréquence de Larmor dans le

champ Bg.
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i
'?M*
um=0,5
- t
ﬁM‘L
HUM=5
/\ P t

Fig.I-5 Evolution temporelle de 1l'aimantation transverse M, (dans le

~

le référentiel tournant a la fréquence de Larmor) pour diverses valeur
de la surtension uM de 1'onde de spin.
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I-B-3) Génération et détection des ondes de spin

Une premiére méthode de mise en évidence des ondes de spin et
de mesure du coefficient u consiste & exciter et détecter directement un
mode spatialement inhomogéne d‘aimantation transverse. Elle a 6té utilisée,
par notre groupe [4] dans *Het gazeux : le mode choisi a é6té le mode
amorti le plus lent. Nous ne la décrivons pas ici, puisque cela a 6té fait en
détall dans la référence [s]. Rappelons simplement que la surtension des
oscillations observées, définie comme le rapport de leur fréquence a leur

amortissement, est égale pour un mode nt donné a :

-~ -~

. = I-10
Amn . 'rn L UM ( )

Une deuxidme méthode (dite "indirecte"), décrite dans ce mémoire,
consiste a utiliser un champ magnétique statique inhomogéné Bo(?) pour
créer des inhomogénéités spatiales de I‘aimantation transverse au sein de
i‘6chantillon. Elle a été utilisée ici pour *Het gazeux [e], mals également
pour I'étude de I'hydrogéne doublement polarisé & Cornell University [71. Le
principe de la méthode est le suivant : & partir d'une aimantation transverse
homogéne créée & un instant donné, la précession de I'aimantation & une
fréquence de Larmor mo(?), qui dévpend du point considéré, fait apparaltre
aux instants ultérieurs une variation spatiale de ila composante transverse.
Le mode fondamental libre X;oo est donc coupié aux autres modes par
I‘action du champ statique inhomogéne: plus généralement, chaque mode
est affecté et modifié. Le paragraphe suivant (I-C) est consacré a |'étude

de ce couplage entre modes.

I-C. COUPLAGE DE L°'AIMANTATION TRANSVERSE MOYENNE AUX
ONDES DE SPIN PAR UN CHAMP MAGNETIQUE STATIQUE INHO-
MOGENE

En présence d'un champ magnétique statique Iinhomogéne, Ii
apparatt un couplage entre les modes libres de diffusion de I|’aimantation

transverse. Pour analyser ce phénoméne, nous allons distinguer deux cas :
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e ceolui des faibles inhomogénéités du champ (I-C-1), oG un
développement perturbatif permet de calculer le nouveau mode fondamental
(quasi-homogéne et amorti), et de calculer son temps de relaxation T,
long devant les temps caractéristiques T,f des autres modes Xpfm
amortis.

e celui des fortes inhomogénénités du champ magnétique statique
(I-C-2), ol le couplage entre les divers modes libres est tel que les
modes de diffusion sont profondément modifiés. L‘amortissement de I‘aiman-
tation moyenne peut devenir non exponentiel, et le spectre de fréquences
associé a sa précession comporte d’autres composantes qu‘un simple

déplacement de fréquence.

Le cas des faibles inhomogénéités correspond aux expériences
décrites dans ce mémoire, et les calculs présentés au 8§I1-C-1 conduisent a
une analyse quantitative des résuitats correspondants. Le second cas (fortes
inhomogénéités) correspond plutbt aux situations expérimentales de Cornell
University, pour I'é6tude de I'hydrogéne doublement polarisé. Des calculs
numériques [7] ont été effectués par leur groupe, qui permettent de
reproduire l‘allure des spectres RMN enregistrés. L'étude développée au §
I-C-2 présente un modéie analytique simple pour décrire qualitativement la

situation, fort différente du cas perturbatif.
I-C-1) Cas des faibles inhomogénéités

Considérons un champ magnétique statique _B'(_r'), dont la partie
homogéne _B’o est prise paralidle a iI‘axe Oz. La partie inhomogéne du
champ est notée 63(?), de sorte que le champ magnétique s‘écrit en un
point T quelconque :

B (%) = Ia’o + 8B (T) (I-11)

avec par définition :

-5

IB(}’) a=vE et J sB(Z) a2 =08 (1-12)
v v

(V désigne ici encore le volume de |‘échantilion considéré).
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Nous rappelons ici les principaux résultats obtenus dans la réfé-
rence [8]1, en conservant les notations qul y sont utilisées. La partie
inhomogéne du champ sB(D peut se développer, en tout point de
I'espace Intérieur a la cellule, sur les modes de diffusion ¥, (déja

introduits au 1-B-2)

\] v b4 -
v T Bn m ’Pn fm( r) (I-13)

nim

SBZ(}:') = -

\I v £
L' B
Y oim nlm

- - R -» -
SBt(r) = SBx(r) + 1SBy(r) = - ‘Pntm(r) (I-14)

ol £’ représente la somme sur tous les modes, sauf celui qui correspond a
n=1 ot £ = m = O dont la contribution est nulle (I-12). La résolution des
équations générales d’‘évolution couplée (1-2) et (I-3) de I|'aimantation et
des courants associés peut s’effectuer a laide d'une méthode de pertur—
bation : nous supposerons pour cela que les inhomogénéités du champ

magnétique sont suffisamment faibles pour que I'on ait : (™)

+,2 - 2 —
| Bn[m Tnf << 1 , avec Tne l/Do Kne (I-15)

Les calculs sont alors limités au second ordre dans le développement
effectué par rapport aux parameétres :
! Bt Tal !

Le traitement perturbatif développé dans la référence [e]l montre que
les inhomogénéités du champ magnétique interviennent au second ordre
dans la modification du mode fondamental. En effet, dans le cas d‘un
champ homogéne, la partie homogéne M, de |’'aimantation transverse évolue
a4 la pulsation de Larmor wg = -yBo. En présence d’inhomogénéités,

w = —ya(_r') varie d'un point & l‘autre de la cellule, et Il apparait une

(*) La condition (I-16) est équivalente, dans les cas simples, a
|ysBer-,<< 1 o0 Tp = T4, st le temps de diffusion le plus long dans une

cellule sphérique [®].
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variation spatiale d’aimantation sM (la décomposition de sM sur les
modes propres de diffusion ¥,{y permet d‘en déterminer la variation
temporelle) . Les courants d’aimantation engendrés par cette variation
spatiale sM provoquent alors, par l'intermédiaire des Iinhomogénéités de
champ, une modification &M, de I‘aimantation transverse M. Ainsi,
sB(T) intervient deux fois de suite dans le schéma de couplage que nous
venons de décrire.

Les calculs de [8&] montrent que, dans le cas o0 weTp > 1, on
peut négliger la contribution des inhomogénéités transversales du champ
(8B et sBy). Pour la précession de la partie homogéne de |‘aimantation
transverse, le couplage avec les ondes de spins se traduit alors par un

déplacement de fréquence :

[ Z 2 -
bop = L 1Bptm ' nt * M (1-16)
nfm

tandis que le taux de relaxation de M+ s'écrit :

1 , z 2
T o ’Q: 'anm | Tne (1-17)
2 nim
Par rapport & la précession de Larmor usuelle, il apparait une osciilation

supplémentaire dont la surtension vaut par conséquent :

La caractéristique principale du déplacement de fréquence est que AwR varie
linéairement avec M, (composante longitudinale de [‘aimantation). AwR
s’annule donc dans le cas d’une aimantation purement transversale (Mz=0):
il change de signe si M, change de sens par rapport a ‘a’o : c’est 14 une

signature de I‘effet quantique trés utile expérimentalement (voir § V).

Pour mesurer le coefficient u, il faut donc mesurer le déplacement
de fréquence Awpg, |‘orientation M, et le temps de relaxation transversale
T2: tout ceci se fait aisément par détection RMN (voir IV) . La détermination
de T, permet aussi une mesure des inhomogénéités du champ magnétique
8 . Tous les résuitats présentés dans ce paragraphe ne sont valables,
rappelons—le, que pour de faibles variations spatiales de B sur I‘échantilion
(18B1Tp << 1): l'égalité (I-17) montre que cette contrainte équivaut a
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T, > Tp (condition de “rétrécissement par le mouvement’). Il importe de
réaliser cette condition expérimentalement si on veut pouvoir utiliser la
relation (1-18).

I-C-2) Cas des fortes inhomogénéités

Lorsque les inhomogénéités du champ magnétique ne satisfont plus
a4 la condition (1-15), il faut renoncer & |‘approche perturbative décrite au
I-C-1. ll est hors de notre propos d‘essayer de résoudre rigoureusement
les é6quations couplées de départ (I-2) et (I-3) dans le cas général. Nous
étudions ici le cas particulier oo I'on peut négliger I'influence des variations
spatiales de Bx et By (effet non séculaire sl weTp > 1) seules sont prises
en compte les inhomogéﬁéités de la composante longitudinale B, du champ
magnétique : nous supposons également ici que la composante transverse
de l'aimantation est petite devant la composante longitudinale M, (*), Nous

écrivons donc

M(Z) =M + 6(F) avec M // Oz, |Mx('r’)| et my(?)l <M (I-19)

B (¥) =B_+ 8B (T 1-20
L(T) =B, + 8B (T) (1-20)
ce qui nous permet de définir :

w (’i") = -~ 'sz(_r') =0, + Smo(;:’) avec IV mo(?) ar = W, (I-21)

Les calculs sont développés au premler ordre en sMx'y , mais ils

traitent exactement les termes en 5uwg.

L'équation d’‘évolution & résoudre pour I'aimantation est :

9

- - -
= M(H =t B(T) x iZ) 1 - ?.3(141) (I-22)

Dans ces conditions, seule la composante transverse posséde une partie
inhomogéne créée par Swo(?). Comme précédemment, nous préférons

(*) Comme précédemment, laxe Oz choisi est dirigé selon —B’o
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travailler sur &M (1) = sMx(?) + 1 sMy(-r'): I’équation (1-22) donne

pour la partie transverse :

D
a - . - - o -
<5t 8M+(r) = 1(m°+ 8uo(r)) 8M+(r) + T A[8M+(r)] (1I-23)

Nous pouvons développer 5M+(?) sur les modes de diffusion non perturbés
b J
(comme au paragraphe I-C-1) ¥ pm (r) selon :

- I__ + -
8M+(r) = v n):m xnfm ‘Pnem(r) (I-24)

La base choisie étant orthonormée, les coefficients X* ¢y, sont donnés par:

+ 1 3 ¥ - 2
xnfm= Neee .[Vd ¥ \Pnfm (x) SM+ () (1-28)

Jv

Ainsi, par exemple, |‘aimantation transversale moyenne M, est donnée par:

1 3 - - +
M o= —5 J.Vd r &M (r)= X (1-26)
L'évolution temporelle des coefficients Xt 1, se déduit immédiatement des

équations précédentes :

2
. D k
d + . + . Pl ot onl _+
at *nlm = % Xnfm * 1n'13:'m' < nlm |6w,In Lme> X tm” T *nlm
(I-27)
ol on a posé :
Doy — 1 3 * - - -
< nfm lsmoln Pm) ~ J’Vd r ‘Pnzm (r) Swo(r) ‘Pn'e,m,(r)
Finalement :
2 2
D k D k
a _+ . o nl on + +
X)) =i(w - — 2 M4+ i—""yxy +i £ <almse_in'lm>x g, ,
at “nim o 1_mzuz 1+[.LZMZ nlm n'Lome o n lm

(I-28)
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Le premier terme du membre de droite est identique & celul trouvé dans le
cas d'un champ magnétique uniforme (8 I-B-2) . on y reconnatlt le

déplacement de fréquence :

2
D k

A o

&g =~ —_zn—ﬁ_"m
1+ M

ot I'amortissement :

2
D k
on

1

7%

Tnt 1+ oM

caractéristique des ondes de spin. Le second terme traduit |‘effet des
inhomogénéités du champ : elles introduisent un couplage entre le mode
concerné et tous les autres modes de diffusion d’aimantation transverse
dans la cellule.

Pour mener a terme le calcul, nous ferons Iles hypothéses
supplémentaires suivantes

Swo(?) est une fonction impaire. En conséquence, les coef-
ficients < nlmiswoin'l'm’> sont nuis a chaque fois que { + U est pair.

On peut limiter la sommation aux triplets (n, E,m) tels que n=1 et
£ = 0 ou 1. Les autres modes sont peu excités si les inhomogénéités du
champ correspondent essentiellement a des variations linéaires de 8 sur le
volume de I'échantillon, et leur temps de variation caractéristique est plus

court que T

Dans ces conditions, nous calculons seulement les variations

temporelles de X*,,,, ot X'y, avec m = 1,0,-1.

Posons :
1 J‘ 3 5 - -
A = da r sw(r) ¥ (r) (I-29)
nem \j';— v o nem
D x>
= +4i —r (I-30)
w.u. Y 1 - iuM
On a alors :
d 4+ +

(I-31)



—at x’_‘_m = 1m11 x.um + i Au.m xxoo (I-32)

Nous avons déja indiqué que X*100 = < 8M+(—r') > = M4. Nous définissons

a présent :
A.i..tm + 2
X+= Z_____ N e x.um , avec A = £ 'A.um' (I-33)
m=-1,0,1 m

Le probléme est donc ramené A la résolution de deux équations lindaires

couplées :
d M =iw M + iAX
dat + o + +
(I-34)
d X =1iAM + iw X
at + + 1174
Si nous posons : wyy = Wo + 8y Ot Yy, = 1/Ty, = Do kg Z , il vient :
A i ~ uM + i
81_w11+ ~ —711( T 2.z ) (1-35)
Tj..t 1 +u M

L‘équation aux valeurs propres (A) associée au systéme (I-34) est :

2 2
A - (w40 N0 +A =0 (I-36)
o 11 o 11

En définissant I'inconnue & par A = I(wo + 8) , (I-36) équivaut A :

2 2
] —SLS—A =0 (I-37)

Il est satisfaisant de vérifier que, dans le cas d‘un champ homogéne
(A=0), les solutions de (I-37) sont 86 = 0 et § = &, : on retrouve
exactement les résultats du (I-B-2). Nous pouvons remarquer aussi que
pour A << y,,, une solution approchée de (I-37) est

2 2
f=- 2 _ =2 ;4 (1-38)
y.l.l. yl..l

si |uM] << 1.

Ceci correspond au résultat obtenu au (I-C-1) dans le cas des faibles
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inhomogénéités : la condition A << y,, est en outre blen analogue a la

condition | ¥6B | T4, << 1 du dit paragraphe.

Pour discuter le cas général, nous réécrivons |'équation (I-37)

sous la forme :

2
61 2 2 8.!.
(8 -5—) =Aa"+

4

Si nous posons a présent u = & — 5,/2 = ug + lug et u®? = v = vg + vy,

nous obtenons :

2 2
1 - p°M + 2igM

2 11
v=2a - -2 . 2 2 3 (1-39)
(1L + uM)
ce qui nous conduit a
[ 2 1 - ZMZ 2
2 _ uZ _ AZ yll u ~ AZ _ y’.i ’ gi I I << 1
YR "YU T T4y = a 1M
< . 5 (I-40)
u = o m oMM ei i 1
YrY1 T sy 2

Le produit ug uy est indépendant de A : pour une valeur de uM donnée et
non nulle, les points représentatifs des solutions se déplacent dans le plan
(ur, uyp) sur les branches d‘une hyperbole ugR uy = constante lorsque A
varie de 0 &4 + ». La figure I-6 illustre les variations des coupies

(vR, vy) et (ur, uy) avec A, dans les cas uM = 0 et uM = 0. Dans le
cas particulier o0l A = ¥,,/2 (couplage critique), le systéme (I-40) montre
pour |uM| <« 1, que :

IuRl=luIl=‘)"_L\lll-'Ml/2

Puisque §,/2 = vy,4 (I-uM)/2, le terme dominant qu‘on obtient
pour le déplacement de fréquence par rapport & wo varle alors en \ |uMI.
Ce cas critique semble donc mieux adapté a la détection des effets
quantiques que celui des faibles homogénéités (A << y,,), qui ne varie
qu'en |uM| (en effet, 1uM] < N\ 1uM] quand IuMi << 1). La variation
observable est plus grande, et de plus elle concerne & la fois Iq
déplacement de fréquence et le taux d‘amortissement.
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(A= 0) O ) | (A—-> oo)
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\_zmzo
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fig.I-6

Evolution du déplacement de fréquence complexe (u=5—6:_/2) en fonction
de 1'importance du couplage (A), seion que uM=0 ou uM£O.
7 7

On a représenté le cas ol pM«(l: le déplacement de fréquence est maxi-

mal pour A=¥/2 ("couplage critique”).

[ 8
RTTR T ‘ éq.I1-40
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En présence d’inhomogénéités du champ magnétique statique, les
deux modes couplés M,y et Xy ne sont plus des modes propres. Si nous
appelons (1) ot 8(2) |es deux solutions de I‘équation (I-37), U(%) et
U¢® Jes modes correspondants, nous pouvons écrire par exemple, en

résolvant le systéme (I-34)

o(1)
A

o)

= (M) + (X,)

(I-41)
(2)
(2) _ &
14} = (M) + — (X))
M, est dans ces conditions une combinaison linéaire de U(®) et U(2); son
évolution ne peut plus 6tre décrite & l'aide d’une seule fréquence et d'un

seul taux d’‘amortissement.

Le modéle simple présenté dans ce paragraphe a permis de montrer
{‘effet des variations spatiales du champ magnétique statique lorsqu‘on sort
de I'approximation des faibles inhomogénéités : le spectre en fréquences de
I’évolution de la partie homogéne de i{‘aimantation est sensiblement modifié
et enrichi.
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II - PLAGE ENTRE L°'AIMANTATION TRANSVERSALE ET LE CIRCUIT DE
DETECTION

Pour fa mise en évidence expérimentale des ondes de spin, nous
avons décrit au chapitre I une méthode qui repose sur I'étude de I'évolution
temporelle de I‘aimantation transversale créée dans I'échantilion de 3He
gazeux. Concrétement, nous utllisons une technique usuelle de résonance
magnétique nucléaire pulsée (RMN) : le signal étudié est la différence de
potentie! induite aux bornes du circuit électrique de détection par la
précession de I'aimantation transversale dans un champ magnétique stati-
que. Il est connu que le couplage inductif entre les spins et le circuit, qui
est & lorigine du signal observé, s‘accompagne d‘'une modification de la
précession de l|‘aimantation transversale. Ceci constitue une source possibte
d’‘erreur systématique pour les expériences envisagées. Dans ce chapitre,
nous analysons donc quantitativement ce phénoméne. Nous examinons
d‘abord le cas du couplage faible, ot il se produit a la fois un déplacement
de fréquence et une modification de |‘amortissement dans I'évolution de
I’almantation transverse: nous donnons une expression de ces modifications
en fonction des différents paramétres caractéristiques du systeme. Nous
étudions ensuite le cas d’un couplage quelconque: une résolution appro-
chée des équations couplées qui décrivent I'évolution du systéme permet de
déterminer I|'évoiution de |'‘aimantation. Pour un couplage suffisamment fort,
il apparait I'effet maser, dont nous pouvons obtenir les principales
caractéristiques (seuil d’accrochage, niveaux stationnaires d’oscillation et
stabilité) .

II-A. ORIGINE PHYSIQUE DU COUPLAGE

Pour étudier I’évolution temporelle de la composante transversale de
I‘aimantation dans un champ magnétique statique 30, on place la cellule
qui contient les atomes de *He & l'intérieur d’une bobine d‘induction, d‘'axe
perpendiculaire a 30. Cette bobine est reliée & un condensateur : sa
capacité est choisie pour que le circuit oscillant formé résonne & une
fréquence volisine de la fréquence de Larmor. La précession des spins

autour de Bo induit une force électromotrice dans le circuit, et le signal
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détecté est la différence de potentiel qui en résulte aux bornes de la bobine
réceptrice.

Le courant électrique qui circule alors dans le circuit produit, a son
passage dans l’'inductance, un champ magnétique dirigé selon son axe. Ce
champ aiternatif agit sur la composante longitudinale de I‘aimantation
nuciéaire et provoque ['‘apparition d’une petite composante transversale
supplémentaire.

Les différentes é6tapes de ce processus sont représentés ci—dessous

a4 l'aide d’un schéma de réaction avec bouclage.

e
force électromotrice

L 2

H‘b+=NLX+ im,y

moment tournant

| l

By ‘ it

~

champ oscillant courant électrique

Les paragraphes qui suivent sont consacrés a 1'é6tude de ce
couplage, et en particulier & ses effets sur la précession de H ..

II-B. DESCRIPTION THEORIQUE DU PHENOMENE

II-B-1) Equations d’évolution du circuit électrique

La figure I-7-a indique schématiquement la géométrie du systéme
ainsi que le choix d‘axes adopté. Dans notre modéle, le circuit de détection
est représenté par une inductance pure L, une capacité d'accord C et une
résistance R adjointes en paralldle. La résistance R modélise les pertes du
circuit réel.



L 1 R C
)
I‘g th ;:
L4
B

llllllllllllllllllllllllllllllllllllllllll
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Considérons d’abord le circuit électrique en I‘absence de la
cellule. Avec les notations et les orientations indiquées sur la figure I-7b,
I’évolution temporelle du circuit est décrite par les deux équations suivantes:

= - - ar _ 9
VE=Va "% ="L 3= <
av (I-i') 1 v
= = - —_— I-42
dat C C (1 R ) ( )
Nous pouvons donc écrire :
dx
— - I
gt o 1/L I (%;
= —3 —43
av L . Y (k) . (1-43)
dt C RC

Les valeurs propres A de la matrice ((‘7{; ) sont solutions de :

2 A 1
+ + = I-44
A RC Ic 0 ( )

Si nous posons:

2 1 1 Q
' = T= e et 9=-1 = = [+,

(1I-45) peut se mettre sous la forme suivante :

(A+D2+02-1r2=0 (1-45)
Dans ces conditions, deux cas sont & distinguer :

e circuit peu amorti (Q > 1)
A= - ¢t in \11__—17:7, ce qui correspond & un régime oscillant
amorti

¢ circuit trés amorti (Q < 1)
A=-T zQq \J 1 - Q3 ces valeurs propres de partie imaginaire nulle
décrivent un régime purement amorti, c’‘est-a—dire sans oscillation.

En présence de la cellule, il faut ajouter la contribution du systéme
de spins : il existe une force électromotrice Induite par la variation
temporelle du flux magnétique capté par la bobine. Son effet est
directement proportionnel a la variation df_ﬂ,y/dt de la projection du moment
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magnétique des spins sur l'axe de l'inductance. Le systdme (I-42) doit

étre remplacé par :

atf,
Yy

d1
v_—LT+B_E€_—
(1I-46)
av 1 v
—EF“T(I‘T)

Le coefficlent de couplage B introduit ici est proportionnel au nombre de

tours de la bobine et dépend de ses caractéristiques géométriques.
I1-B-2) Equations d‘évolution des spins nucléaires

Nous supposons ici que I‘orientation nucléaire est homogéne sur
toute ('étendue de la cellule sphérique qui contient les atomes de 3He.
L'ensemble des sp_iﬂ)s nucléaires peut alors 6tre décrit par le vecteur
aimantation totale H‘(,, uniforme et placé au centre de la celiule, dont

’évolution au cours du temps résulte de la composition de 3 contributions :

+ la relaxation de I'aimantation : elle s’‘effectue avec un temps
caractéristique :
T2, = 1/y> pour la composante transversale

T, = 1/yy pour la composante longitudinale

« Le maintien en permanence du pompage, au cours de |‘expé-
rience, qui introduit un terme source constant.

+« L’action du champ magnétique total B. comprend une partie
statique Bo, supposée uniforme et qui définit I'axe Oz (fig I-7a), et une
partie variable _B’y, produite par le courant I qui circule dans I’'inductance
L. A |'alde de y, facteur gyromagnétique nucléaire d‘un atome d’'hélium 3,
nous définissons :

wo = —¥Bo et wy = - yBy (I-47)
Puisque By est directement proportionnel & I, nous pouvons écrire :

W (D = = yBy(h = o (D (1-48)

Le second cdefﬂclent de couplage « Introduit Ici est, comme B, propor-
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tionnel au nombre de tours de la bobine réceptrice.
Dans ces conditions, |‘équation qui régit I'évolution temporellie de Mt

est

E|

d
dt

- - - -
=y (RGx B) - v, dfed +Ho ) + v (ML -1t )2 (1-49)
Elle équivaut aux 3 équations scalaires ci—dessous :
[ e g - MO - W+ v N
dat z Yy z ©, x Yy o

4y

dat x

/.

o W6 -y, M0 - Mt (1-50)

Y

Ea

dat b4

T~

3

Remarque:
En rabsence de couplage avec le circult (x = 0 = wi).H‘{; z Se

découple et le systéme des deux eéquations en ”Zx et I‘ny est lineéaire. Les

valeurs propres associées sont solutions de léquation caractéristique:

(A + y2)2 + w2 =0 ©(I-51)
Elles sécrivent Ay = -y * fwg et sont associées aux vecteurs propres
Hit = HZ x ¥ Iff[y. On retrouve ici la simple précession de rlalmantation

transversale a la fréquence de Larmor we autour du champ magnétique

Statique, amortie en 1/T, par la relaxation nucléaire.
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II-B-3) Evolution du systéme total

On déduit immédiatement des paragraphes (II-B-1) et (II-B8-2)
que I'évolution temporeile du systéme total peut en définitive étre décrite par
un systéme de cinq équations différentielles du premier ordre, non-linéaires
et couplées :

[ g—tm g = —'ylmz B W[x +y, mo (I-52a)

% x = —yzmx - woﬁ'(,y + alI I‘{Zz (I-52b)

J S g =70+ u T, (1-52¢)

%.x=- BZZ my+ B:° l‘fzﬁx—% (1-52d)

gt vV = (I: - Xc (I-52e)
—

Nous ne nous intéressons qu’a I’évolution de h‘t . Nous commen-
gons par déterminer une so_lu;ion approchée des équations (I-52) dans le
cas ou le couplage entre Nt et le circuit électrique est faible (§ 1I-C),
nous étudions ensuite le cas plus général d'un couplage de force
queiconque (§ 1II-D).

II-C. CAS DU COUPLAGE FAIBLE

II-C-1) Linéarisation des équations

Dans cette partie, nous allons étudier le cas o0 I‘aimantation
transversale est trés petite par rapport a I‘aimantation longitudinale, et
faiblement couplée au circuit de détection.

Pour cela, nous effectuons un développement linéaire au voisinage

de rétat I, ={ft,, W7, = Wy =0, I=06etV =0. Au premier ordre en
L M{y, I etV, le systtme (I-52) se réduit a :
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| fﬁ'"tEE = T mz t oy, fﬂo (I-53a)
thflx ~-y, H‘(,x— @, f‘f’ﬂy+aHZo I (I-53b)
yy" v, G O i (4 (I-53c)
gtI: = B:O ”'Zx - f‘yz WCY - —{— (I-53d)
g: = cI: - RZ (I-S3c)

Nous constatons immédiatement que HZZ se découple des autres variables.
Les quatre autres équations forment un systdme linéaire. La matrice 4x4 qui
lui est associée s’écrit

M x “Zy I v

( —YZ —mo [« ¢ o 0 \
(CAI) h)o ’-‘)’2 0 0
Bwo Eyz
L L ° ke
1
\ (o] 0 ¥/C -~ R )

’
L‘équation aux valeurs propres pour la matrice (Ut )} s’‘en déduit
aisément. Elle peut se mettre sous la forme suivante :
aB

COy® v ey #0207 -r% ) - 22 4 HU A v2ry =0 (1-s9)

Nous avons fait apparattre le produit de deux facteurs ou |‘on
reconnatlt les déterminants caractéristiques de chacun des deux sous—
systémes. En |‘absence de couplage (i.e. pour o = 0 = pB), nous
retrouvons bien leurs valeurs propres respectives (solutions de (I-51) et
(1I-45) comme solutions de 1‘équation (I-54).
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II-C-2) Effets du couplage sur |‘évolution de ITZ+

L‘évolution de la petite composante transversale ‘TC+ représentée
par HCX et fny (avec HC+ = TTZX +1 I?Zy) est, dans I'approximation d‘un
couplage faible, associée & une valeur propre :

A=—yz +lug + €

ol e décrit I’écart du ler ordre a la valeur propre en |‘absence de toute

réaction du circuit. L'équation (I-54) s’écrit au premier ordre en < et oB:

as |16,

0=ce. 2i {(r - y+i0)* +0° - } - (d6~ ¥, )2C =y, + iw )

(I-55)

Nous en déduisons I'expression suivante pour |‘écart € :

aﬁmo (2F-y2+1wo) (1w°—y
2L

)

2
€ ~

—20 (T = ¥,) + i{nz -r® +(r - yz)Z —wz }
(1-56)

Le couplage avec le circuit électrique produit donc deux effets simultanés

sur I'évolution de la composante transversale HL :

e un déplacement en fréquence (“frequency-pulling®)
- (w2+ r+ (r-y,)*~ a°/2)" + a(r- yz)z(n%/z—rz)—nf/4
6w = Im(e) = - 2L H‘Go

(0= r~(r-y,)*- W)+ a(r - y)* (2~ %)
(1I-57)

e une variation du taux d'amortissement (“radiation-damping®)

2
2(r - yz)n w,

I = 9B _
= = Re(e) =2 ﬂ%o (1-58)

(0°- r*~(r-y,)*)* + a(r-y)* (a°-r%)
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Ces expressions se simplifient un peu lorsque la fréquence de résonance

propre du circuit est égale a la fréquence de Larmor :

2 2 2 2 2
W, (r + 3(I‘—y2) “([(r - (I‘—yz) ]

oB H‘Z
1) =—- —
(0=w°) 2L o [I‘z + (F_Yz)z]z + 4(I‘—yz)z(w: _ I_z)
(I-59)
2Ar - 3
S 2y 7%
T (n=wo) 2L ]

tr® +(r - ¥)1" + &«r - y)* (o] -T°)

Si, de plus, le circuit électrique a un temps de réponse caractéristique

At = 1/T court devant T, (soit ' » ¥3), nous obtenons simplement :

- 2B . 1 _ <8 Q
Sw = = mo et = L H'Co (I-60)

Nous pouvons remarquer dans ce cas limite, si le circuit est peu amorti
(Q » 1), que la variation du taux d‘amortissement est plus importante que

le déplacement de fréquence, puisqu’ils sont dans un rapport Q/2.

II-C-3) Interprétation des résultats obtenus

Dans les calculs développés ci-dessus, nous avons traité la réaction
du circuit électrique sur les spins a l‘ordre un. H est donc naturel d’obtenir

a la fin un effet proprotionnel aux coefficients de coupiage.

La propriété la plus remarquable des résultats finals est la présence
de |‘aimantation longitudinale (mz = mo) en facteur, pour les corrections
a wo ot y, : l'effet du couplage est impalr en Wo, c‘est-a-dire qu’il
dépend de I'orientation de |‘aimantation longltudinale par rapport au champ
magnétique statique —B'o. On peut facilement comprendre l‘origine de cette
dépendance a I‘alde des deux schémas tracés sur la figure I-8. Nous y
avons représenté la variation élémentaire d’aimantation transversale, dﬂz+
qtil_l;ésulte de I‘a_c':_tlon du champ induit By(t) sur ‘TI,’O: on a:

d

dilt, = -yBy x ML, dt = 1y By NC, Rdt.Le sens de By par rapport a H[y



Retard de phase (dw<() et augmentation du module -1/Z7>0)

fig.I-8

" lllustration de I‘effet du couplage avec le circult de détection

sur I‘évolution temporelle de l'almantation transverse.
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dépend de la relation de phase entre d"‘fay/dt ot By qui est introduite par
le circuit. Pour un sens donné, il est bien clair que dﬁ..; change de
signe si "Zo change de signe. Pour une des deux orientations de Wo, il se
produit une avance de phase (6w > 0) et une diminution de |H&,.| (c’est-a-
dire -1/7 < 0). Pour l‘autre, il y a un retard de phase (sw < 0) et une
augmentation du module de |‘aimantation transverse (-1/7 > 0). A cause du
couplage il se crée, au cours de la précession de fTZ+, de [’aimantation
transverse & partir de la composante longitudinale: cet apport peut étre

destructif ou constructif selon I'orientation de mz.

Lorsque {‘apport est constructif, et que ce processus de réalimen—
tation a partir de [f(, (*) est assez efficace pour compenser la relaxation
transversale des spins, il s‘établit un régime d’osciliation permanente: c‘est
I'effet maser. Le seuil correspond & 1/7 = -1/T, ot 1/T est donné par (I-
58) si la condition de couplage faible est réalisée. Pour décrire I'osciliation
au-deld de son accrochage, il faut conserver les termes non linéaires.

C’est précisément ce qui est fait au paragraphe stivant.

II-D CAS D’UN COUPLAGE QUELCONQUE : APPROXIMATION ADIABATIQUE

II-D-1) Séparation des variables lentes et rapides

Dans ce chapitre, nous étudions I'évolution du systéme dans le cas
ol le couplage entre les spins et le circuit électrique est trop fort pour
qu’'un traitement au premier ordre soit justifiable. Une approche différente
de celle qui a é6té présentée au (II-C) est suggérée par la comparaison
des temps de réponse des deux sous—systdmes. Pour le circuit électrique,
la constante de temps caractéristique d'évolution est donnée par 't = Q/n
ol 0 représente la fréquence propre de résonance du circuit (R,L,C) et Q

son facteur de qualité. Pour les spins nucléaires, le temps de relaxation est

(*) ARappelons icl que nous avons supposé [existence dune productloh

extérieure constante daimantation longitudinale.
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essentiellement déterminé par les inhomogénéités du champ statique au
niveau de la cellule (son expression est alors celle indiquée au § 1-C-1,
relation (I-17)). Dans nos conditions expérimentales (présentées au
chapitre III), plusieurs ordres de grandeur séparent ces deux constantes

de temps, et nous pouvons écrire :
r» y, et yy (1-61)

Nous pouvons donc nous attendre a ce que le circuit électrique "suive® de
maniére quasi—-instantanée et adiabatique I’évolution temporeille de |‘aiman-
tation transversale nucléaire: le probldme se raméne ainsi a la résolution
d‘équations ne faisant intervenir que les composantes de [I‘aimantation
nucléaire.

Pour ce faire, nous commengons par éliminer V entre les équations
(I-46). Nous obtenons une équation de couplage du second ordre en le
courant I, ou encore By puisque ce champ oscillant lui est directement

proportionnel (By = - o I/y). Elle s’écrit :
a* a 2 a2 Me a7
dtz BY + 2r ——aTt- BY + Q BY = Al _;:—2- v + AZ —a—é—- v (I"‘GZ)

A; et A, sont deux constantes liées aux coefficients de couplage et aux

parameétres du systéme. Dans le cadre de notre modéle, nous avons :
Ay = — ap/yL et A = Ay/RC = 2rA, (1-63)

Il est plus commode & ce niveau de travailler avec des quantités complexes.
Pour cela, nous écrivons :

Ty = 1m (g0 avec WG v = M, (v + 1My (1-64)

De méme, nous posons By(t) = Im(B(1)). En désignant par B, (respecti-
vement |7} ,) la composante de Fourier de B(t) (resp Mz (b)) a ia
pulsation w, I‘é6quation (I-62) conduit a :

z . .
—-—w+2ilflw (I-65)

B = K(w) [T{ avec K(w) = A
W (1) E 8 2 2 .
Q°- '+ 2iur
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ol nous avons pris par définition :

B, = —1 r‘” B(t) e % a¢
\l 27 ]
(1-66)
1 J‘-Hn W —-iwt
I (t) e % at
@ \l 2w -0 +
Le coefficilent K(w) s’écrit encore, de maniére équivalente :
QZ
K(w) = A {1— —— } (1-67)
Q0 - w + 2iwr

Pour un circuit amorti (Q > 1), on peut définir
Q= N a2-r2 = a(1- 17Q3) /2, ce qui permet de réécrire (I-67) sous la
forme suivante:

2
1 1

Q
( ~ - -
— - - +
ZQL A ir Q L w ir Q L

K(w) =2, [ 1+ )1  (1I-68)
Cette expression falt apparattre les quantités fi(w) = (w = il £ Q) ~1, dont
le module au carré est une lorentzienne centrée en 20;, de largeur a mi-
hauteur 2r. Dans la mesure ol le spectre de f%+(t) s‘é6tend sur une
plage de fréquences de largeur trés petite devant I, nous pouvons vy
approximer K(w) par K, valeur prise a la fréquence centraie du spectre de
l‘f(+(t). Alors (I-65) devient :

By, = K [T, , (1-69)
ou K ne dépend plus explicitement de la puisation w. Ceci conduit a :

B = K NCev (1-70)

Nous obtenons effectivement une réponse du circuit qui reproduit fidélement

les variations temporelles de |‘aimantation transverse.
I1-D-2) Evolution de l'aimantation nucléaire

Les équations d‘évolution de "Zz et lTL. s‘obtiennent directement
& partir de (I-52) '
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g_trf(?z =Y1(mo —n%z )+YBY nzx

a

—at rzz+ =, + i“’o)WZ+ - 7B ﬂZz

(I-71)

k 4
Nous rappelons que BY = Im(B) = (B - B )21

x*
W= wrelt,) =Wy, +17 )2
En introduisant les parties réelle (Kg) et imaglinaire (Kp du coefficient K,

(I-71) peut se réécrire sous la forme :

4a _ _ Y 2 2
T, = » (0, -t ) + L= (x MG 1° + 1ok g D))

(I-72)
d

TW+ = (= yz + imo)w+ . Y”zz Im(X HZ+)

S maintenant H{;, désigne le module de I'aimantation transverse, et ¥ sa
phase, nous écrivons :

_ iv(t)
T ) =M_(tye
¢ * 4 d ., dy
(m«r) at rré+_{d<l: HLér"-l(at—:)rfzr}hzr
ce qui conduit (pour g, # 0 (*)) aux deux équations réelles :

a K 114
1 ro_ _ I _ Y zZ 2
(. dat =77, 2 n‘é z 2 ”Z;z (K [{G + )

T v I
L 2

Re (K I} )

(*) Une solution triviale des équations dévolution est WZ;+ = 0 et

74

z = 0, ce qui correspond & une aimantation longitudinale pure (équilibre
de pompage maximal) .
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En négligeant les termes “non séculaires” qui oscillent rapidement (c’est-a—
dire ici au double de la fréquence moyenne des spins), I'évolution de
I'aimantation est finalement décrite par les trois équations différentieties non

linéaires couplées ci—dessous :

¥K

da Wz W "C I 2

ac W0, =7, (e, —1k,) + =3 “Zr

¥K

1 a 3 I _
T G, =, - 51, (1-73)

d R
( ae * T * 2 z

Ce systéme d’'équations permet de décrire quantitativement les effets de la
réaction du circuit lorsque les constantes de temps de ce dernier sont

courtes devant celles du systéme de spins.

Remarque:
’
Dans le cas du couplage faible (ou "Zz(t) == HZO, et w = ¥ = cste
avec w — wg << wg, W), nous pouvons vérifier que les équations (I-73)
conduisent & un déplacement de fréquence et a un taux d’amortissement
identiques & ceux obtenus au paragraphe II-C (en effectuant le passage a
la limite ' > y, dans les expressions I-57 et §8).

I1-D-3) Cas du coupiage fort. Effet maser

II-D-3a) Condition de seuil

©
A partir de la condition initiale I(,(t=0) =g, et (T =0y = TTC
quelconque, Il y a "accrochage” sl d\‘fé,./dt 2 0, c’est—a-dire si:

-y K Mo > 2y, (1-74)

Dans le cas d‘un circult (R,L,C) résonnant au voisinage de la fréquence

moyenne de précession des spins, on a :
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~_ 9B g 9
XK = v (1 +3i—2-)

et la condition de seuil devient simplement :

afs

o1 1o T, 221 (I-75)

Physiquement, la condition de seuil traduit le fait que la réaction du circuit
compense la relaxation spontanée de l‘aimantation transverse (™). I est

naturel d’y voir figurer explicitement les grandeurs et parameétres mis en jeu

par le mécanisme de couplage, comme I'illustre le schéma ci—-dessous:
dimensions
géométriques R L C
H. 7 T - et nombre de tours M
o 2 ou ou
L, Q
x, B : 2, Q
atomes couplage inductif circuit oscillant

II-D-3b) Niveaux stationnaires doscillation

Le systéme d'équations (I-73) admet une solution stationnaire non
triviale déterminée par d mz/dt = d th/dt = 0 & tout instant. Elle
correspond 3 :

2y 2y 2y
2 2 1 2
[ L TR | ARy ) (1-76)
I I I
La fréquence d’oscillation est alors donnée par :
w = dv/dt = we = vz, KR/K| (1-77)

(*) On peut dallleurs aussi obtenir la condition de seuil & frlalde dun
raisonnement énergeétique, en écrivant que la puissance délivrée par les
spins est supérieure ou égale a la puissance dissipée dans le circuit (cest
la démarche adoptée dans la référence [10], ou est étudié le cas du
couplage faible) .
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qul devient, dans le cas d‘un circuit accordé . w = we — 2y/Q.

Le niveau et la fréguence d’oscillation dépendent étroitement des
caractéristiques géométriques du circuit de détection utilisé et de sa

surtension.

Supposons a présent que le systdme soit initialement dans |['état
d’'équilibre mz = mo et mr = 0. Si la condition de seuil est réalisée,
l‘oscillation maser peut étre amorcée par la création d‘une petite aiman-
tation transversale: démarrage “spontané™ a la suite d‘une fluctuation du
champ magnétique statique, ou "provoqué" par application d‘une impulsion
de champ radiofréquence résonnant. Une intégration numérique des équa-
tions montre que le régime stationnaire est atteint aprés une période
transitoire d‘autant plus courte qu‘on s’est placé loin au—-dessus du seuil.
Pour étudier la stabilité du régime d‘oscillation stationnaire, nous pouvons
effectuer un développement linéaire autour de la solution considérée. La
variation temporelle de la phase v(1) se déduisant aisément A& partir de
szm, nous nous attachons seulement a |'é6tude des deux premiéres
équations du systéme (I-73). En utilisant des variables sans dimension

définies par :

mz=rn”z/wzoset,lil f mr=wr/w et T=7,t

o seuil 2

nous obtenons aprés avoir posé mg =m:°/ hzo seull

f d_m y
Z 2
= (m_—m )—m
ar Y, o z r
ﬁ am (1I-78)
—Z=—-m + m m
{ ar r z2 r
La solution stationnaire correspond & :
ce qui conduit & définir de nouvelles variables :
= 1 t =m i ( 1) = >
uz—mz e "‘z—r Yz mo )—-mr mr

solutions des équations :
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A
dMz _ )'1 2 (4] _ 2
ar B 7, ke Ty He T By
\ (I-79)
e _ (m> + )
L ar "Lz r B r

Si nous nous limitons au premier ordre en u, et u,, il vient :

au, Y, _,

dar Y, By e Hr
au, . @
ar T Mg

Nous en déduisons que u, vérifie :

o’ + Vs _a + 2 Vs -1 =0 I-80
P y ar K. (m, )uz = ( )
ar 2 2
L‘équation caractéristique correspondante est :
2 }'1 4
p + p+ 2 (m-1)=0 (I-81)
2 2
Son discriminant vaut A = yys/y> (ys/y, — 8 (me — 1)), ce qui nous

conduit a distinguer deux cas :

1) (ys/y2) < B8 (mo—1) : A est alors négatif, et les racines de
I’équation (1-81) sont :

p, = - t 1

dont la partie réelle est toujours négative.
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2) (ys/v2) > 8 (mo — 1) les deux racines sont réelles et négatives:

yJ. 8(mo - 1) 1/2
{1+ (1 - —-—-—/——-— ) ]
y.l yz

+ 2y2

Ainsi, dans tous les cas les solutions de I‘équation (I-80) sont de
la forme g = u° eP! avec Re(p) < 0: cela signifie qu‘une déviation faible
par rapport a la solution stationnaire m, = 1 et m,-2 = (m,,°")Z est
exponentiellement amortie avec une constante de temps caractéristique égale
a 1/Re(p). Nous pouvons en conclure que la solution stationnaire des
équations (I-78) considérée est stable dans le cadre de cette approche

linéaire.
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III - MONTAGE EXPERIMENTAL

Nous décrivons dans ce chapitre le montage expérimental qui nous
a permis de mettre en évidence lexistence d‘ondes de spin dans 2Het
gazeux. Au moment oll nous avons débuté cette é6tude, I'é6tape décisive que
constituait la mise au point d‘une technique efficace de préparation
d‘échantilion gazeux de 3>He fortement polarisé & basse température venait
d‘étre franchie. Ceci correspond en grande partie au travail de thése de
P.J. Nacher [s] : étude détaillée du processus d‘orientation par pompage
optique laser (cinétique de pompage, influence des conditions expéri-
mentales), et développement de la technique des doubies cellules scellées
permettant le transfert de poiarisd;io,n nucléaire 3 basse température. Aussi,
nous renvoyons a la référence [s] pour une discussion du principe et de la
mise en oeuvre de cette méthode de préparation. Et nous nous limitons
dans le premier paragraphe a une description rapide de la technique
employée, qui permet d’aborder plus aisément l|a représentation des
diverses parties du montage expérimental (cellules, cryostat et bobines de

champ magnétique statique).

III - A. PREPARATION D'UN GAZ DE *HE POLARISE A BASSE
TEMPERATURE

III-A-1) Pompage optique de *He

Dans I'ensehble de nos expériences, la polarisation nucléaire des
atomes de 3He est obtenue par pompage optique “indirect” via le niveau
métastable 23S, selon la méthode mise au point par F.D. Colegrove,
L. D. Schearer et G. K. Walters [11]. Les principales étapes de cette méthode
sont les sulvantes. Dans la celluie qui contient les atomes de 3He, on
entretient une décharge faible qui peuple divers états excités, dont le niveau
métastable 23S,. La cellule est éclairée par la raie & 1,08u qui correspond
a4 la transition entre le niveau 23S; et le niveau 23P. Le faisceau de
pompage est dirigé parallélement au champ magnétique de quelques Gauss
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dans lequel est placée la cellule, et la lumiére est polarisée circulairement.
On crée ainsi une orientation électronique dans les niveaux 23S et 23P. Par
couplage hyperfin, il en résulte une orientation nuciéaire, qui est transférée
au niveau fondamental (11S,) lors des collisions d‘échange de métasta—
bilité.

III-A-2) Dispositif laser — Performances

Le faisceau & 1,08u est produit par un laser & centres colorés

(F2+* gans NaF) ([1za] mis au point & I’'ENS (12b]. Il est accordable entre

1,00 et 1,2u , et fournit une puissance de quelques centaines de

milliwatts. Il est pompé par un laser & colorant (HITC), qui délivre
couramment 1 Watt &4 A = 890nm, Iui-méme excité par un laser de
puissance a krypton ionisé (4.5 & 6W sur les rales rouges). |li permet

d‘atteindre jusqu’a 60 a 70% de polarisation nucléaire de 3He a température
amblante pour une puissance laser de 400mW A 1,08u. Par contre, il est
difficile de dépasser quelques pour cent autour de 1K. En effet, I‘efficacité
du cycle de pompage est fortement réduite & basse température, ol les
sections efficaces d'échange de métastabilité sont beaucoup plus faibles
(13]. La technique des doubles cellules présentée au paragraphe suivant
permet d‘obtenir néanmoins des taux de polarisation élevés aux températures

cryogéniques.
III-A-3) Les doubles cellules

La méthode mise au point pour préparer un gaz de 3He fortement
polarisé a basse température utilise une cellule scellée a deux volumes.
Dans le premier (noté Vy), qui reste & température ambiante, les atomes
de *He sont soumis au pompage optique. lls diffusent a travers un tube de
verre vers le second volume (noté V;) qui est maintenu & la température

souhaitée et ol s‘effectuent les mesures.
Les performances de ce procédé sont fondamentalement limitées par
la relaxation de I‘orientation nucléaire dans la cellule. Les phénoménes

dominants & ce niveau [s] sont :

1) La relaxation en volume causée par l'inhomogénéité du champ
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Vue d‘ensemble d‘une double cellule

utitisée pour le pompage

optique de >He.

fig.I-9
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magnétique statique ([s], [1s5]). Elle doit étre réduite par lI‘'emploi d’un
champ magnétique suffisamment homogéne sur toute I'é6tendue de la cellule,
y compris le long du tube d‘échange entre V; et V,. Le paragraphe III-C
est consacré & la description du dispositif congu pour satisfaire cette

condition.

2) La relaxation sur la paroi dans la région froide de la cellule.
L‘'emploi d’un enduit d’hydrogéne moléculaire solidifié sur les parois internes
(141 permet de réduire considérablement I'effet de la paroi froide, a
condition de controler solgneusement la carte des températures sur la

cellule, comme nous le verrons au paragraphe III-B.

L‘évolution de I'aimantation dans V; et V, résulte de I‘effet conjugué
des contraintes imposées localement (pompage ou relaxation) :@ a I1‘équi-
libre, la fraction du taux d‘orientation (obtenu dans V,) transférée dans V,
est d’‘autant plus faible que le temps de relaxation dans V. est court [16],
D’autre part, le temps nécessaire a la construction de l|‘orientation dans
V., dépend aussi, en I'absence de toute relaxation, de la rapidité avec
laquelle s’effectue I'échange d’atomes entre V; et V,. On peut montrer [s]
que le temps caractéristique To pour qu’un atome issu de V. arrive par

diffusion dans V, est donné a 4.2K par :

v !
2 2

T =~=0.83p (P en torr, longueurs en cm)

o 2

4a
ou Pz est la longueur de la partie froide du tuyau (impédance dominante) et
d son diameétre intérieur. Ainsi, & une pression de 1 torr, si V, = 10cm?3,
BZ = 10cm et d = 0,3cm, T, est de l'ordre de 15 minutes. |l nous faut
donc une heure (plusieurs fois Tgy) pour atteindre un taux d’orientation
stationnaire dans V,. Celui-ci est égal au taux d‘orientation dans V. si la

condition To < T, est remplie, ce qui est expérimentalement le cas a
T 2 3K.
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L’efficacité du transfert de polarisation peut étre directement me-
surée : la polarisation obtenue dans V, est déterminée optiquement (™)
tandis que celle atteinte dans V. est mesurée radioélectrlquement'(disposmf
RMN deécrit au § I¥). Lorsque I‘enduit d’hydrogéne est "réussi®, le taux

d‘orientation dans V, est trés proche de celui de V;,.

Nous pouvons ainsi disposer de polarisation de 50% au plus, avec
des densités de Il‘'ordre de 10*® atomes/cm3®. Ceci constitue un autre
avantage des doubles cellules. En effet, la pression dans la celiule est
conditionnée par l'efficacité du pompage optique (optimale vers 0.3 torr &
300K). La densité du gaz froild polarisé est bien plus élevée dans une
double cellule que dans une cellule pompée directement a basse tempé-—

rature.

III-B. CELLULES ET CRYOSTAT
III-B-1) Cellules

La figure I-9a présente une vue d’'ensemble d‘une double cellule
utilisée pour le pompage optique de >He. Le volume V,; est un cylindre
vertical de Scm de diamétre et 11cm de hauteur. Le volume V est une
bouie de 1,5 & 2cm de diamétre. Cette dimension correspond & un bon
compromis entre la réduction du diamétre, nécessaire pour réduire Ila
relaxation en volume (plus le volume exploré par les atomes est grand, plus
les inhomogénéités du champ subies sont a priorl Importantes), et son
augmentation afin de limiter I‘importance des effets de la paroi relaxante a

basse température (le rapport surface/volume varie en 1/R si R

(*)De maniére maintenant classique ([17](1e], cette mesure s‘effectue par
détection de la polarisation circulaire de la raie 31D-2*D & A=6678;\. L'état
3D, peuplé par la décharge & partir du fondamental, posséde en effet une
orlientation nucléaire. Celle-ci fait apparaitre par couplage hyperfin de
forientation électronique dans ce méme état. Le dispositif expérimental a
déja fait lobjet de plusieurs descriptions détalllées (s, s1s]. Cette méthode
de détection conduit & des mesures blen calibrées & toute pression.
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Le volume V, ,si¢ge du pompage, est a température ordinaire, et les atomes
arientés diffusent jusqu'’au volume %_,placé a4 basse température.

£n b, on a schématisé le dispositif fixant la variation de température
le 1long du tube joignant V, & V, :un tuyau de cuivre (Cu) interrompu sur
quelques mm et isolé par de la mousse (M) force la plus grande partie
du tube & €tre plus chaud que 100 K ,cu plus froid que 10 K.
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désigne le rayon de la cellule). Le tube de verre qul les relie a un
diameétre intérieur de 3mm et une longueur d‘environ 80cm. L’ensemble de
la cellule est constituée de Pyrex, matériau choisli pour son faible
magnétisme et son bon état de surface, et de nombreuses précautions sont
prises au moment du soufflage, nettoyage et remplissage de la cellule
{s,3].

La quantité de 3He introduite dans la cellule est choisie de maniére
que la pression du gaz soit voisine de 0.3 torr lorsque le volume V> est
placé a quelques degrés Kelvin. On y ajoute |I’hydrogéne moléculaire destiné

a former l'enduit cryogénique, puis la cellule est sceliée.

A l'équilibre thermodynamique, |'essentiel de I’'hydrogéne est con-
densé sous forme solide au point le plus froid . I‘attraction de Van der
Waals par la paroi permet néanmoins la formation d‘une ou plusieurs
monocouches moléculaires dans les régions & moins basse température [2].
Ainsi, si V, est a 4.2K toute la partie situde en dessous de 10K est
recouverte d’au moins une couche de H,. Tout le probléme consiste donc a
restreindre i'é6tendue des zones de température intermédiaire (entre 10 et
20K), ou ta parol est assez frolde pour que le verre soit trés relaxant mais
trop chaude pour que l|'enduit y soit présent. Pour cela, nous utilisons les
protections thermiques représentées sur ia figure I-9b : un premier tube de
cuivre entoure le tuyau de verre qui relie V3 & V., sur 6/7 de sa longueur.
Son extrémité supérieure est en contact thermique avec le flasque supérieur
du cryostat (300K). Un deuxiéme tube de cuivre, placé a4 7mm environ de
la fin du premier, couvre le reste du tuyau jusqu‘au ras du volume V, : il
est ainsi toujours partiellement immergé dans le bain de *He liquide, qui
recouvre entiérement V.. Le point le plus haut atteint par le bain se situe &
un centimétre environ de I‘extrémité inférieure du premier tube de cuivre.
Une mousse plastique fournit une isolation thermique sommaire de |I‘'ensem-—
ble, suffisante pour permettre & la section froide d’étre partout en dessous
de 5 & 6K et & la section chaude au dessus de 100K. De plus, les
varlations du niveau de *He dans le cryostat n‘ont dans ces conditions
guére d’influence sur la carte des températures dans la cellule : la
pression n‘y est pas modifiée, et I’enduit est en quelque sorte définitivement
figé (sa mobilité est trés falble en dessous de 5K).
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La procédure de refroidissement joue un rble déterminant dans la
formation de I'enduit cryogénique. Une méthode fiable pour obtenir un bon
enduit consiste A& interrompre la descente en température vers 8 ou 10K,
pendant une dizaines de minutes. A cette température, I'hydrogéne a alors
diffusé en quantité suffisante de V; a la partie inférieure de la cellule. On
refroidit ensuite celle—ci rapidement et de fagon homogeéne: Il faut en effet
éviter de créer des parties froides ou le verre est nu (donc tres relaxant),
car en dessous de 5K elles ne sont ensuite recouvertes que trés lentement
par I'hydrogéne. La figure I-9c représente la variation de T, dans V; en

fonction de la température pour une cellule donnée.

Signalons enfin que la présence de H, est destructive pour les
atomes métastables (collisions lonisantes pour les molécules) : le pompage
optique n’‘est possible que si la pression partielle en hydrogéne est
inférieure a queiques 1075 torr, c‘est-a-dire que la température du point ie
plus froid de la cellule ne peut guére dépasser 5K. Cependant, il est
toujours possible d’‘orienter les atomes dans Vg en maintenant V; en
dessous de 5K, d’interrompre la décharge puis d‘élever la température
dans V, : le temps de relaxation des atomes fondamentaux reste assez long
pour permettre des mesures. Mais |l faut ensuite refaire un enduit

‘ d‘hydrogéne.

Pour la plupart des cellules utilisées, le tube de verre qui relie V; a
V. s‘achéve par une courte section de capillaire (longueur 2cm, diamétre
1mm) suivie d'une constriction (figure 1-9d). La constriction réduit sensi-
blement la probabilité pour un atome contenu dans Vy de pénétrer dans le
tuyau situé au-—-dessus: les atomes sont ainsi bien confinés dans V3, et les
modes de diffusion dans la sphére V., sont peu pertubés par rapport & ceux
d‘une cellule véritablement fermée. La nécessité d’introduire la section de
capillaire apparattra au paragraphe IV-B. Son Iinconvénient majeur est
qu’elle allonge le temps caractéristique de diffusion des atomes entre V; et
V.. Cecl ralentit & ta fois la diffusion de |I'hydrogéne lors de la formation de
I’'enduit, et la construction de I|‘aimantation dans V.. Avec ce type de

cellule, si V, est maintenu & moins de 5K, nous pouvons procéder & des
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sérles d'expériences consécutives. La polarisation M est totalement détruite
en fin de mesure. Au bout d‘une heure environ, |'orientation nucléaire
reconstruite atteint 40%. Nous pouvons alors faire une nouvelle expérience

sur cet échantitllon polarisé.

III-B-2) Cryostat

Pour préserver I'homogénéité du champ magnétique, les matériaux
devant se trouver au voisinage de la cellule ont 6té choisis pour leur
amagnétisme (plastiques, laiton, cuivre ou durald. La structure générale du
cryostat est représentée sur la figure I-10. Afin de pouvoir commodément
varier la température de la cellule, celle-ci est placée dans un bain
d'hélium 4 indépendant, qu‘une microvanne a pointeau permet d‘alimenter
en liquide par siphonnage du bain d'hélium 4 extérieur servant de réserve
(figure I-11). L’isolation thermique est assurée par le vide qui régne entre
la double paroi de verre. Les pertes thermiques sur le bain central sont
trés faibles, et son niveau peut rester sensiblement constant pendant
plusieurs heures, temps suffisant pour procéder & une expérience. Par
pompage sur le bain intérieur, la température peut étre maintenue a toute
température comprise entre 4, 2K et 1, 25K environ. La température minimale
accessible est limitée avec ce dispositif par la fuite, en pratique inévitable,
de la microvanne a pointeau. D’autre part, l’isolation thermique entre les
deux parties du cryostat est suffisante pour que, vanne fermée, le maintien
d'un chauffage dans la partie centrale ne provoque pas de pertes
importantes sur le bain principal. Nous pouvons ainsi stabiliser & volonté la
température entre 4,2K et 10K si nécessaire, notamment lors de la
procédure de formation de I'enduit d’hydrogéne moléculaire & l'intérieur de

la cellule.

La température est mesurée dans la partie centrale & l‘aide de
résistances au carbone Allen-Bradley, disposées en divers points autour de
la cellule. Dans chaque partie, le niveau de *He liquide est mesuré en
permanence grace Aa une capacité constituée de deux minces tubes de
cuivre concentriques [19], telle qu‘une variation de niveau de 1cm entratne
une varlation de O,1pF (a4 cause de la différence entre les constantes
disdlectriques de |'hélium 4 liquide et gazeux). Cette mesure est particu-

lidrement importante dans le bain central, pour s’‘assurer que celui-ci ne
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sont obtenus aves de la savonette “Ivary” (U.S.A.,réputée "pure* & 93.449%),

A raison de 6Q pour 30g. Du savan chimiquement pur donne en fait de mauvais
récultats.
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recouvre pas la partie de tuyau censée demeurer a 100K. Dans le bain
extérieur, elle sert & controler I|'‘abaissement du bain provoqué par les
pertes thermiques ou la quantité siphonnée via la microvanne. Si le volume
du cryostat est suffisant pour permettre plusieurs remplissages du contre—
cryostat, il est nécessaire de compléter son niveau toutes les deux ou trois
heures pour maintenir a [‘état supraconducteur le cylindre de plomb,
stabilisant le champ expérimental (voir § suivant). L‘ensemble du montage

expérimental peut donc en principe demeurer indéfiniment opérationnel.
IIX-C. CHAMP MAGNETIQUE STATIQUE

III-C-1) Production d’un champ adapté aux doubles cellules:

Les doubles celiules discutées au paragraphe IiI—B ont des volumes
V, et V. distants de 80cm. Outre I’homogénéité de B, sur l‘axe défini par
le tuyau de jonction, ce type de cellules impose de fortes contraintes sur
I'importance des variations spatiales du champ dans les régions occupées
par V, et V.. Dans V,; (cylindre de 1lcm de hauteur et 5cm de diamétre),
la relaxation nucléaire du niveau fondamental qu’elles induisent doit rester
faible devant celle due & la décharge pour permettre un pompage optique
efficace. Dans V, (sphére de diamétre 1 & 3cm), Il s‘agit a la fois de
minimiser la relaxation longitudinale et de permettre une détection RMN
commode grace & des temps de relaxation transversale assez longs.
L’environnement magnétique du laboratoire provoque des inhomogénéités
inférileures ou égales au milligauss par centimétre. On peut montrer [20]
que la relaxation longitudinale due aux gradients de champ s’‘effectue sur un
temps caractéristique donné par:

2

1+[yB°Td]

im

y'(sB )" T,
o0 T4 est le temps de diffusion d’un atome dans le volume considéré, B, le
champ magnétique moyen et 6B, la mesure de ses variations sur ia cellule.
Dans V,, le temps de diffusion & température ambiante est de |‘ordre de la
milliseconde avec nos conditions expérimentales: T,,, ne dépasseralt pas
quelques secondes en champ nul, alors qu’il atteint quelques heures s‘|
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I'inhomogénéité relative est de l'ordre de 10™¢. C’est pourquol nous avons
choisi de travailler dans un champ B, d‘au moins quelques Gauss. Pour
produire te champ magnétique statique, nous utilisons un ensemble de trois
bobines circulaires. Leur grand diamétre permet d‘obtenir une faible
variation radiale du champ au voisinage de |’axe. il préserve également la
nécessaire accessibilité des parties importantes du montage expérimental.
La disposition et les courants ont été déterminés numériquement (voir
I’appendice III de la référence [s1) pour obtenir I'inhomogénéité relative
suffisante. La configuration retenue pour les trois bobines de 67cm dont
nous disposions (comportant un nombre de tours identique) correspond a
un écartement de 62cm entre celles—-ci, et un courant réduit d'un facteur
0.6 dans le bobine centrale (sa régulation est assurée par un shunt actif
autoalimenté) . La figure I-12 représente |'ensemble utilisé et la carte de

champ calculéeau niveau de I‘axe du systéme.

III-C-2) Stabilisation temporelle a I'‘aide d‘'un cylindre supra—

conducteur

Comme nous le verrons au paragraphe suivant, la méthode
employée pour détecter les ondes de spin impose de mesurer la fréquence
de précession de I'aimantation transverse avec une précision meilleure que
un radian par seconde. Le champ magnétique statique doit dans ces
conditions étre stable & moins du dizidme de milligauss prés pendant les
quelques dizaines de secondes que dure une mesure. Si cette condition
peut étre remplie pour le champ créé par les bobines décrites ci—dessus,
le champ créé par |‘environnement du laboratoire (masses magnétiques,
etc...) fluctue au niveau de I'échantillon: cela est d0 & la contribution
supplémentaire des courants électriques du voisinage, et du champ terrestre
perturbé par les masses magnétiques déplacées & proximité de I'expérience.
En des temps caractéristiques de I'ordre de la seconde, les fluctuations que
nous avons pu enregistrer correspondent a quelques milligauss pendant la

journée, et quelques dizidmes de milligauss pendant la nuit.

Pour maintenir sur V, un champ magnétique bien plus stable que le
champ extérieur, un cylindre supraconducteur en plomb est placé autour de
la partie froilde de la cellule (fig I-10). Le cylindre a la propriété de
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garder un flux constant a travers chaque section de son volume égal au flux
du champ extérieur appliqué lors de son refroidissement en-dessous de la
température de transition, sltuée vers 7K. Ul est possible de calculer
numériquement la carte du champ magnétique a I'intérieur du cylindre
supraconducteur [21], et de déterminer en particulier I'effet d’une modifi—
cation du champ appliqué sur la valeur du champ magnétique au centre:
pour un cylindre de longueur 2{ et de diametre 2a, le facteur de réduction
R (rapport entre les varlations au centre et a I'extérieur du cylindre) est
donné d‘aprés [22] par :

R=1,13 exp (-3,84 {ra)
Nous avons réalisé (™) et essayé des cylindres de diamétre intérieur

2a = 9,4cm et de longueurs diverses: les facteurs de réduction R ont é6té

expérimentalement trouvés de l‘ordre de :

longueur R expérimental R théorique

—_—4 —_4
2f =21 cm R =~ 3.10 R, = 2,14.10

-5 —S
20 = 27 em R =~ 3.10 R.. = 1.84.10

th

—5 -8

20 = 34cm R < 10 R, = 1,06.10

Deux circonstances nous ont sans doute permis d’‘obtenir des facteurs de
réduction R proches du facteur théorique (qui est calculé en supposant que
fe flux reste constant tout au long du cylindre, c’‘est-a-dire qu’‘aucune ligne
de champ ne peut traverser sa surface)

- la qualité de sa réalisation : il faut éviter les défauts macros—
copiques que des lignes de champ magnétique pourraient traverser
(“pinning®) .

- un refroidissement uniforme dans un champ dirigé selon son axe:

peu de lignes de champ pénétrent alors dans le plomb initialement, qui

(*) Nous ne décrivons pas ici le procédé de fabrication adopté. Toutes les
étapes de la réalisation sont décrites dans lappendice Ill de la référence
[s].
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sont & exclure lors de la transition supraconductrice (effet Meissner). Nous
avons constaté expérimentalement qu’‘il suffit pour cela de compenser
grossiérement les composantes horizontales du champ magnétique terrestre
au niveau du cylindre pendant son refroidissement. Pour chaque compo-
sante horizontale, nous avons utilisé une paire de bobines carrées (de
95cm de coté) comprenant 20 tours de fil chacune: elles sont parcourues

en sens opposés par un courant électrique de I‘ordre de 0,3 Ampére.

Pour toutes les expériences décrites dans cette partie du mémoire,
nous avons utilisé un cylindre (™) de longueur 2f = 34cm. La stabilité
temporelle du champ régnant sur la partie froide de la cellule était
couramment de |‘ordre de la dizaine de uG au plus (du uG pendant la
nuit) pendant le temps d‘une mesure. Sachant qu’un uG correspond a une
pulsation de 3mrd/s pour la précession de |‘aimantation transverse, e but

recherché (stabilisation & mieux que le rd/s) est effectivement atteint.

III-C-3) Homogénéité du champ statique dans le cylindre supra-—
conducteur

Plus le temps de relaxation T, de I'aimantation transverse est iong
dans le volume V, de la celluie, meilleure est la précision atteinte a priori
dans la mesure de la fréquence de précession, puisque la durée du signal
regu est accrue (voir § I1IVv-A). D’un autre coté, les déplacements de
fréquence attendus dus aux ondes de spin sont d'autant plus importants que
T2 est court. Il est donc commode dans nos expériences de pouvoir
contrbler la valeur de T,. Or le temps de relaxation transversale est
déterminé ici par les variations spatiales du champ sur le volume V, avec,
comme nous l‘avons déja vu (8§ 1-C-1),

2
(1/'1‘2) = (y . SBZ) Tia

(*) Signalons que deux cylindres coaxiaux mis bout a bout, mais sans
continuité électrique du plomb, donnent des résultats presque auss! bons

que ceux obtenus avec un seul cylindre de méme longueur totale.
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ol T,, est le temps de diffusion du mode le plus lent, et 6B, mesure
i'inhomogénéité de la composante longitudinale du champ sur V,. Avec le
cylindre supraconducteur décrit au paragraphe précédent, I’homogénéité de
Bo sur V, est limitée pour deux raisons : a cause de sa taille finie, le
champ n’est pas rigoureusement homogéne a Iintérieur. D‘autre part,
méme en supposant le cylindre réel géométriquement parfait, son centrage
sur le volume V, de la cellule est délicat. Les variations de B, observées
sont de |‘'ordre de 0,5mG/cm. Nous avons donc réalisé un ensemble de
bobines situées au voisinage de la cellule (a l'intérieur du bain central, et
donc aussi du cylindre d’aprés la fig I-10), destinées & créer de purs
gradients (valeur moyenne du champ nulle sur V,) de champ longitudinal
par rapport aux trois directions d‘espace. L’ajustement des courants
électriques qui y circulent permet de compenser, au moins au premier
ordre, les inhomogénéités existantes du champ statique B, (voir figure I-
13). Nous pouvons ainsi réduire d’'un facteur de l'ordre de 10 l'inhomogé-
néité relative du champ magnétique. Les temps de relaxation transversale

T> obtenus dépassent couramment la dizaine de secondes a 3 ou 4K.

III-D. DISPOSITIF RMN

Pour créer et détecter une aimantation transversale dans le volume
V., de la cellule, nous utilisons une technique de résonance magnétique
nucléaire (RMN) pulsée. Le dispositif & bobines croisées utilisé est
classique (fig.I-14): pour répondre aux impératifs propres a nos expé—
riences, nous avons apporté un soin particulier a la réalisation du circuit de
détection, en particulier dans le but de controler les effets du coupiage
entre l'aimantation transverse et le circuit électrique que nous avons analysé

au chapitre II.

III-D-1) Bobines inductrices

Le dispositif inducteur comporte deux bobines de 10 tours chacune,

connectées en série, dont la géométrie résuite d'un compromis entre deux

exigences. Tout d‘abord le champ radiofréquence (RF) créé au niveau du
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Ensemble de boblnes utilisées pour compenser au premier
ordre les inhomogénélités du champ magnétique a I’'Intérieur
du cylindre supraconducteur.

Chaque groupe de bobines, pacouru par un courant Ix, Iy, ou Iz
crée un champ nul au centre de la cellule, et dont la composante
verticale ne dépend (lindairement au premier ordre) que de x, y-
oz respectivement., Chaque caurant permet donc de compenser
indépendamment une composante de graa(Bz), grandeur, qui détermine
le temps de relaxation transverse T, de 1'aimentation.
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volume V, doit étre le plus homogéne possible, afin que I‘angle « de
basculement des spins provoqué par ['impulsion RF soit uniforme. Ceci
permet de préparer une aimantation transversale homogéne (a < w/2), ou
de retourner |‘aimantation totale par rapport au champ By (x = w) sans
perte d’aimantation. D’autre part, les bobines doivent 6tre logées a
I“intérieur du cylindre supraconducteur de 9,4cm de diamétre, assez loin de
celui-ci pour que sa présence ne perturbe pas trop la carte de champ RF
dans V,. Nous avons employé des bobines carrées de 4cm de coHté et
distantes de 3cm; le champ créé n’‘est en pratique suffisamment homogéne
que sur une sphére de 1 & 2cm de diameétre @ cecl a déterminé la taille
choisie pour le volume V. Pour une sphére de 1,5cm de diamétre, la
perte par retournement de I'aimantation lors d‘une Impulsion RF telle que

« = 7w n'‘est que de quelques pour cent.

II1I-D-2) Circuit de détection

Les bobines détectrices sont placées & angle droit des enroulements
inducteurs (figure I-14). Leur orthogonalité peut étre ajustée finement une
fois en position, de fagon & minimiser le signal parasite capté par les
bobines de détection lors d‘'une impulsion RF. Enfin, un dispositif
électronique simple permet d’injecter dans le circuit de détection un signal
électrique de compensation égal et opposé au signal parasite résiduel, qui
se trouve ainsi pratiquement annulé pendant toute la durée de I'impulsion
RF.

Les bobines de détection sont connectées en série. Elles ont un
diametre d‘environ 22mm, et sont disposées le plus prés possible de la
cellule afin de capter un signal de précession des spins d’amplitude
maximale. Un moyen commode de disposer de signaux électroniques assez
grands pour que le bruit de |'étage d‘entrée du préamplificateur qui les
regoit ne soit pas trop génant, consiste a utiliser un circuit de détection
résonnant : un condensateur placé en paralléle avec les bobines de
détection permet l‘accord & la fréquence wo des spins. si e désigne la
f.e.m. induite par la précession des spins, et Q la surtension du circuit
(L,C) résonnant, la tension aux bornes du circuit accordé est alors égale a

S = Q e. Nous décrivons ci—-dessous, au 8 2a, les résultats obtenus avec
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Bobines utilisées pour la détection RMN de |‘aimantation.

Une paire de bobines carrées (I) crée sur la cellule un champ transitoire
a la fréquence de résonance des spins nucléaires et fait basculer '
17aimantatian.

Le champ rayorné par la précession de la composante transverse de
1Taimantation induit dans les bobines de détection (D) un signal

proportionnel & l1'aimantation initiale, décroissant avec une constante
de temps T2
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ce type de circuit de détection. Cela nous permettra de fixer des ordres de
grandeur pour les quantités introduites au chapitre précédent, lors de
I’6tude du couplage entre I‘aimantation transverse et le circuit électrique.
Nous exposons ensuite, au § 2b, les solutions adoptées pour réduire
considérablement les effets du couplage qui sont génants pour la détection

des ondes de spin.

ITI-D-2-a. Circuit (L,C) classique
Pour la détection RMN, nous utilisons deux bobines connectées en

série et disposées de part et d’'autre du volume V,. Soit n le nombre de
tours de chaque bobine, r son rayon et 2P 1a distance qui sépare les deux
enroulements. nous pouvons déterminer les ordres de grandeur des
coefficients de couplage introduits au chapitre II (en valeur absolue, les

signes dépendant de [‘orientation par rapport a i'axe 0Oz).

(1) Coefficient de couplage o
Ce coefficient relie le champ magnétique By, induit seion I’axe des

bobines, au courant I qui y circule :

ou y désigne toujours le facteur gyromagnétique nucléaire de l'atome de
3He. Pour deux bobines en position de Helmholtz, I'ordre de grandeur du

champ magnétique au centre est :

I(a)

BY (Gauss) = n m

Nous en dédulsons que le coefficient o« est donné par :

-—n-YX
n F(om)

(2) Coefficiont de couplage B
La force électromotrice introduite par la précession de spins

nucléaires autour du champ B, s’écrit :

do d
°= - 5 =P e,
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ou ¢ désigne le flux magnétique capté par les bobines réceptrices. Pour le
calculer, nous pouvons supposer |‘aimantation parfaitement uniforme dans le
volume V,: il suffit alors de déterminer, en tout point de la surface d‘une
spire, le champ magnétique induit par le moment magnétique total des
atomes placé au centre de la sphére, puis d’intégrer pour avoir |‘expression

du flux capté par la spire. On aboutit ainsi & la formule suivante .

2
r

(rz+ QZ )s/z

|B|=n#°

Le tableau ci—dessous indique les valeurs numériques obtenues pour des
bobines comportant n = 20 tours chacune, avec des dimensions caracté-
ristiques r,? de l'ordre du centimétre: le circuit électrique est accordé sur
la fréquence des spins (12kHz pour un champ de 4 Gauss) a l‘aide d‘une

capacité C.

{ « | (SI) | B | (SI ) C inductance L surtension Q |x3/4L|

s -3 6
~4,10 ~ 2.10 2uF 90uH 30 2.10

En ce qui concerne les atomes de 3He contenus dans V., leur moment

magnétique total est égal a :
MG = (g w2y N

ol un est le magnéton nucléaire et g, le facteur de Landé pour le noyau
d’hélium trois (le facteur 1/2 vient de la valeur du spin nucléaire 1=1/2) :
N désigne le nombre total d’atomes contenus dans V, et M le taux de
polarisation nucléaire (-1 s M < +1). En exprimant la densité atomique ng
en fonction de la pression équivalente en torr & 300K (1 torr & 300K

016

correspond a 3,25 1 at/cm?®), on a pour la valeur de ”Zo en MKS :

—_ 3
mo =-3,48 10 °, V,(em') . n (torr a 300K) . M

Dans nos conditiong expérimentales, V. = 0,8cm?3 et
no = 1,3 10*® at/ecm® a 4,2K, soit 37 torr &4 300K, on a :



n

-8
z M te a = 4,2K
|H6° '(MKS) 10 | | a la température T R
Si nous utilisons I'ensemble de ces valeurs expérimentales pour estimer les
effets de réaction du circuit sur les spins, nous obtenons pour le

déplacement en fréquence et la variation du taux d’amortissement :

. N

== o 4 b=
sw T, X 2 ° M x 40 mxd/:
l — o ~ _1
- = TXQWO—kM ~ M x 0,68

La figure I-15 présente un exemple de résultats obtenus a 4,2K pour le
temps de relaxation transversale. On voit que la constante de temps

effective T', mesurée varie selon une loi du type :

= w— * kM

2 2
T2 tend, pour |[M| trés petit, vers le temps de relaxation propre T,, fixé
par l'inhomogénéité du champ. T, est ici de I'ordre de 2,9 secondes et le

coefficient k de proportionnalité & M est en accord avec le résultat du
calcul précédent (k = 0,657 1),

L‘accord théorie/expérience est également satisfaisant en ce qui
concerne le seuil maser, puisque celui—-ci est franchi pour T, = 10s (éq.
I-75) lorsque la polarisation nucléaire atteint 10%. A notre connaissance,
Il s’agit 1& de la premisre observation d‘un fonctionnement a basse
température du maser a 3He en phase gazeuse (™). Lorsque le régime
maser est établi, on recueilie aux bornes du circuit de détection un signal
permanent, d‘amplitude stationnaire au cours du temps. Ceci permet de

‘déterminer avec précision la fréquence de précession de |‘aimantation

(*) Le premier maser Zeeman nucléaire & 3He en phase gazeuse a été
réalisé dans les années 60 [10]1; il fonctionnalt & température amblante,
avec des densités atomiques plus faibles, mails avec un circult électrique de
surtension plus élevée (Q = 200) et mieux couplé géométriquement.
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transversale, puisqu’il est possible d‘enregistrer le signal des spins aussi
longtemps que souhaité. Des applications peuvent alors étre envisagées, en
magnétométrie par exemple. En effet, nous avons vu que la fréquence de

précession peut s’écrire

w = - yBy + ¥ KR/K|

La présence du déplacement de fréquence vy, KRr/K; constitue a priori un
obstacle a I‘utilisation du maser pour effectuer une mesure absolue de
champ magnétique. Ce déplacement dépend des caractéristiques du circuit
et des coefficients de couplage: il peut étre délicat de les connaltre avec
précision. En revanche, ce déplacement de fréquence n’intervient pas
lorsqu‘on veut mesurer des variations du champ Bg, pour lesquelles le
maser & 3He constitue alors un moyen d‘étude de grande sensibilité. Par
exemple, en déplagant la sonde, il est possible de déceler des variations
spatiales du champ et de reconstituer point par point la carte de champ
magnétique dans une région donnée de l‘espace. On peut également utiliser
le maser & 3He pour suivre les variations temporelles du champ. C‘est un
outil commode pour mesurer par exemple |'efficacité des blindages supra-
conducteurs, couramment utilisés dans les expériences qui requiérent une
bonne stabilité du champ magnétique. On peut ainsi tester la validité des
modéles théoriques développés pour leur description et leur étude. Une
autre application pratique consiste & utiliser le signal de dérive en phase de
I'oscillation maser, par rapport & une référence de fréquence arbitrairement
choisie, pour commander un dispositif électronique d’'asservissement du

champ magnétique Bg.

ITT-D-2-b. Circuit (L,C. L")

Nous avons vu que le couplage entre le circuit électrique de
détection et I'aimantation transversale produit des entratnements de fré—
quence, méme en dessous du seull maser. Ces déplacements, proportion—
nels a la composante longitudinale ﬁzz, constituent des effets parasites
susceptibles d’entacher d’erreur la mesure du coefficient quantique u. Nous
nous sommes efforcés de les rendre nettement inférieurs a la variation de
fréquence induite par le couplage avec les ondes de spin auquel nous nous
intéressons.
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Pour un circuit (L,C) classique, I‘étude du chapttre II montre
qu’‘a géométrie fixée (l.e. o et B donnés), les effets du couplage sont
réduits si le facteur de qualité Q du circuit diminue. Pour ce faire, nous
pouvons simplement mettre une résistance en paralléle sur la capacité
d’accord C, ce qui augmente I'amortissement du circuit, dans la pratique,
quelques kilo—ohms en paralléle sur une capacité de 2uF réduisent la
surtension Q de 30 a 4 (fig.I-15b). L’inconvénient d‘un tel procédé est
qu‘en contre—partie, le rapport signal/bruit est dégradé puisque la tension
détectée aux bornes du circuit est proportionnelle &8 Q. Toutefois, cette
tension est également directement proportionnelle au nombre de spires n,
puisqu‘elle vaut :

S=Qeax Qn M w

Nous pouvons donc choisir d’utiliser un circuit trés amorti avec un nombre
de tours n assez élevé pour compenser la diminution de Q, et maintenir le
signal a4 un niveau satisfaisant. A priori, la réaction du circuit ne fait pas
directement intervenir n: dans la mesure ol I'inductance L varie en nZ, le
préfacteur (xB/L), commun aux expressions (I-59), est indépendant du
nombre de tours. Expérimentalement, nous avons constaté que la réaction
du circuit ne reste indépendante du nombre de tours des bobines que pour
n < 100. Au dela, elle crott rapidement avec n. Cecl s'explique par le fait
que la capacité répartie dans les bobines de détection (capacité entre
spires) devient alors importante. Son existence est a l'origine de courants
supplémentaires circulant dans les enroulements, dont l'effet (difficilement
calculable) est d‘induire un champ alternatif By, agissant sur les spins,
supérieur a celui calculé au chapitre II. La modélisation en éléments

discrets (L,C,r) n’est plus valable.

Pour réduire la capacité répartie, nous avons utilisé des bobines
réceptrices a faible nombre de tours (n=40), bobinées a spires et couches
non jointives. Pour accorder le circuit, nous avons mis en série une
capacité de faible valeur (C) et une inductance (L°) de forte valeur (fig.I-
16). Cette derniére n‘est pas couplée aux spins: pour obtenir une bonne
surtension, nous |‘avons placée a basse température, loin de la cellule,
mais a lintérieur du cylindre supraconducteur, pour éviter le bruit de
rayonnement. Cette configuration (L,C,L’) présente I'avantage que le
courant qui circule dans le circuit réagit peu sur les spins, & cause de la
faible valeur de n. D’autre part, la tension détectée est prélevée aux bornes
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Branchement le plus simple du circuit de détection: les bobines
receptrices, connectées en série, sont accardées par une capacité

annexe. A cause des capacités réparties, un trl muntage n'est pas
equivalent au schéma electrique représentéd '

(5 | ¥
M (L+)Ca2 =

ofc L z"

— N

Le circuit a est modifié par 1Tadjonction en série d'une inductance
de forte valeur (la capacité annexe est donc choisie plus faible).
Les capacités réparties sont rendues plus faibles par la réalisation
de bobinages 4 spires et couches non jointives. Les caractéristiques
&lectriques du montage sont alors voisines de celles du schéma
représenté.
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d’une capacité de faible valeur, ce qui réalise & la fois une élévation
d’'impédance et une augmentation du signal regu. Le tableau suivant indique
les caractéristiques du circuit (L,C,L’) retenu, que nous pouvons comparer

& celles du circuit (L,C) décrit au § 2a et rappelés ci—dessous.

_ . oB
n aB(SI) c L=1m1' 9 ZY
2 4
circuit (L,C,L') 40 32 10 8nF  22mH 40 3,6 10
2 6
circuit (L,C) 20 8 10 2uF  90uH 30 2 10

La réaction du circuit (proportionnelle & op/L) est réduite de deux ordres
de grandeur. Expérimentalement, nous n‘avons pas pu déceler de variation
du temps de relaxation transversale avec le taux de polarisation nucléaire.
Compte tenu de la précision de dépouillement sur T, (quelques pour cent),
nous pouvons affirmer que pour M = 30%, I‘amortissement supplémentaire
est nécessairement inférieur & 1073s™*; le déplacement de pulsation
correspondant, qui est Q fois plus petit, ne dépasse pas 2,5 mrd/s. Cette
valeur est satisfaisante, puisque nous savons que les déplacements de
_pulsation dus au couplage avec les ondes de spin sont de Il'‘ordre de la
centaine de mrd/s a 2K, avec T = 1 sec et M = 0,30 (voir § I-C-1).

III1-D-3) Dispositif électronique

La procédure expérimentale employée pour exciter et détecter une
aimantation transversale est la suivante : nous envoyons sur les bobines
inductrices une Iimpulsion de radiofréquence a une fréquence voisine de
12kHz, correspondant a la résonance magnétique nucléaire de 3He dans le
champ B, de l'ordre de 4 Gauss. La durée de cette impuision est trés
bréve devant le terﬁps de diffusion rp des atomes dans V., et son Intensité
est choisie pour que I'angle de basculement a soit assez falble (typiquement
By = 0,15mG et At = S5ms pour o = w/20). Le signal de précession
recueilli aux bornes des bobines de détection est de I|'ordre de 1uV
initialement. il décrott exponentiellement avec une constante de temps T,
de l‘ordre de quelques secondes dans nos expériences. Il est envoyé dans
un amplificateur & détection synchrone ou il est comparé & un signal de
référence, réglé a une fréquence w’' trés proche de la fréquence de Larmor
wo. L'amplitude en phase et en quadrature sont stockées de fagon digitale,.
et un traitement numérique ultérieur permet d’'en extraire la dépendance
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temporelle du module de I'aimantation transverse, ainsi que de .son
déphasage par rapport au signal de référence (fig.1-17). Si la relaxation
correspond & une décroissance exponentielle avec une constante de temps
unique, il est alors aisé d‘en tirer I'amplitude initlale du signal et le temps
de relaxation transversale T, (avec une précision relative de l|‘ordre de
3%), ainsi que I'écart entre la fréquence w des spins et celle w' de la
référence . la résolution atteinte pour la détermination de la Pulsation de

précession est de l‘ordre de la centaine de microradians par seconde.

IV — RESULTATS EXPERIMENTAUX - DISCUSSION
Iv-1) Méthode de mesure

Les expériences décrites ici correspondent & la méthode indirecte
de mise en évidence des ondes de spin décrite au chapitre I, qui utilise un
champ statique faiblement inhomogéne. Nous avons vu que cela impose que
les variations spatiales de B, soient réduites de maniére & ce que le temps
de relaxation transversaie T, soit long devant le temps de diffusion vp dans
le volume d'étude V,. Dans nos conditions expérimentales, Tp est de l‘ordre
de la centaine de millisecondes. Les inhomogénéités de By sont contrdlées
au niveau de V., & l'alde du dispositif décrit au paragraphe III-C-3, de
maniére 3 ce que T, dépasse la seconde. En pratique, il peut étre ajusté
continiment jusqu’a 10 secondes environ: au-—deld nous sommes génés par
I’approche au seuil d‘oscillation maser (voir chap. III).

Pour une carte de champ donnée, nous observons le signal de
précession d‘une aimantation transversale, créée & partir de {‘orientation
longitudinale. Nous mesurons la varlation de phase AY accumulée pendant
la durée T,: cette variation vaut :

AY = (0w - W) Tz

o0 ' désigne la fréquence de référence et w celle du signal des spins
nucléaires.

S| w’ est cholsie égale a la fréquence de Larmor w,, en I’‘absence
de toute erreur systématique, nous pouvons écrire :
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AY = 8w, T, = uM

puisque sw = w — we est alors exactement égal au déplacement de fréquence

dad au couplage avec les ondes de spins (paragraphe I-C-1, équ. (I-18)).

Cependant le réglage de w' n‘est, en pratique, qu’approximatif. I
est beaucoup plus précis de fixer w’ & une valeur arbitraire, voisine de wo,
et de mesurer w — w' en faisant varler M. Une séquence compléte de
mesures consiste alors en une alternance d’impulsions n/20, (pour mesurer
(w - w) et T) et d'impulsions m (pour retourner l‘aimantation, c’est-a-dire
changer le signe de M). Au cours de ces opérations, M est progressi-
vement réduite: son amplitude décrott sous I'effet conjugué de la relaxation
nucléaire et des pertes provoquées par chaque Impuision de radiofréquence.
Chaque renversement provoque la destruction de quelques pour cent de
I'aimantation (voir § III-D-1). Les mesﬁres sont, elles, assez peu
destructives: I'angle de basculement o« a été choisi égal a n/20 de maniere
a obtenir un bon rapport signal/bruit tout en créant une composante
transverse M, faible par rapport & la composante longitudinale M. Ainsi, si
MO est la valeur de I'aimantation avant V'impulsion, on a aprés celle—ci :

M M® sin (m/20) = 0,16 M°

l

M, = M® cos (n/20) = 0,99 M°

Habituellement, aprés dix alternances, M est environ divisé par 5. Nous
obtenons alors une mesure de AY en fonction de M pour une vingtaine de
valeurs, positives et négatives. Un exemple des résultats obtenus est
présenté sur la figure I-18. Pour chaque séquence, on trace la droite
passant au mieux par I‘ensemble des points expérimentaux: sa pente donne

a priori directement le coefficient pn.

L'ordre de grandeur des déplacements de fréquence enregistrés est
assez falble. Par exemple, 4 T = 2K ou le coefficient p vaut 0,5, la
variation de phase escomptée est égale a 0,2 radian pour une polarisation
é6gale 4 40%: si T, vaut 5 secondes, ceci correspond & un déplacement de
fréquence
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sv = sw/2m = 6 mHz

Les fluctuations du champ magnétique sur l'échantilion, bien que réduites
par le cylindre supraconducteur, entratnent une dispersion sensible des
points expérimentaux. L’alignement imparfait des points sur la figure I-18
est caractéristique des variations de champ statique pendant la nuit, ou la
stabilité est nettement meilleure. Ces variations sont dix fois plus grandes
au cours de la journée et génent considérablement les mesures (fig.I-19).
Il est néanmoins possible d’'éliminer en partie l'effet de ces variations pour
les séquences de courte durée : on peut en effet dépouiller les résultats en
supposant la dérive constante au cours de l'expérience. La soustraction du
déplacement de fréquence parasite entre deux mesures successives permet
de rétablir un alignement convenable (fig.I-20) des points expérimentaux,
et la précision atteinte sur la pente de la droite A* = f(M) s’en trouve
accrue. Les quelques résultats obtenus par ce procédé sont en bon accord
avec ceux qui sont obtenus directement pendant les périodes nocturnes les
plus calmes (lorsque toute activité est suspendue dans le laboratoire, et en

gare RER du Luxembourg).

Pour déterminer T, on peut utiliser I'ensemble des données
fournies par les mesures d'une méme séquence et en faire la moyenne.
Mais la précision est bien meilleure si nous basculons en fin de séquence
toute l'aimantation longitudinale restante, & l‘aide d'une Impulsion n/2 : le
rapport signal/bruit est considérablement augmenté par rapport aux mesures
effectuées avec a = w/20. De plus, cela permet de supprimer tout effet
systématique dépendant de M, et susceptible d’'affecter la mesure de T,,
puisque toute l‘aimantation est alors transverse. Nous obtenons en méme
temps la valeur du déphasage résiduel A? a aimantation longitudinale nulle,
qui fournit un point expérimental de la courbe A?* = f(M) bien plus précis

que les derniers points de la séquence, ou le signal/bruit est moins bon.
IV-A-~2) Calibration de I'amplitude du signal détecté
La méthode de mesure décrite au paragraphe précédent permet de

déterminer la valeur du coefficient u, & condition de connattre la valeur de

I’aimantation longitudinale juste aprés chaque impulsion de radiofréquence



<X ®
] I

o

——

un

b
Un autre exemple de résuitats, dans le cas d‘une dérive
&g[—19 du champ magnétique au cours de la séquence de
mesure.
deérive
A
10 -
9,7+
¥
, ‘,a+,,
LA
6,
e AP
S,
t’+
4 -
& 5 k
3 “f + +' g
¥ +
e : e
Is‘. 7 +
10,1 i N i ‘ c
b (’: d e f g (em’ps : +
i a
i+ L/EB/
h+
f4
! ! [l 1 L5
d-j- M
b T

Ll_gl"‘20 Exploitation des résultats pour s‘affranchir de cette dérive temporelle.



78
appliquée. Pour cela, il faut étre capable de relier I'amplitude du signal
électrique détecté a la valeur absolue de |‘aimantation M. La calibration des
signaux RMN n‘est pas un probléme trivial, et maigré le soin que nous Yy
avons apporté, l‘imprécision sur la valeur de M reste la source d’erreur

principale pour la détermination de pu.

Une méthode directe de calibration du signal BRMN consiste a
calculer le signal induit par la précession de |‘aimantation transversale aux
bornes du circuit de détection, dont les caractéristiques géométriques, le
nombre de tours (n) et la surtension (Q) sont supposés connus. Pour une
cellule sphérique (de rayon R), située a égale distance (0) de deux
bobines (de rayon r), |‘expression du signal S détecté a iaquelle on aboutit

est :

S=nwQp n (gh £p/2) N My

ol g, est le facteur de Landé de 3He, Un le magnéton nucléaire, N le
nombre total d'atomes présents dans le volume V, et M; = M, tan n/20
avec IM,l < 1. Le facteur géométrique de remplissage n introduit ici est
égal a B/nug, B étant le coefficient de couplage introduit au paragraphe
III-D0-2. On a donc :

2
r 1 1
n= 2 2 3/2 = :
(r +Q)

r (1 + 2%y

Pour les bobines utilisées, qui sont telles que r = 1,3cm et t = 0,9¢cm, on
trouve : n = 0,43cm™!. Cette méthode de calibration présente I'inconvé-
nient de nécessiter une mesure précise du coefficient de surtension Q du
circuit. Or celui-ci peut varier en cours d‘expérience: las caractéritiques
électriques du circuit dépendent légérement de la température, et plus

sensiblement du nombre de cycles thermiques subis depuis sa réalisation.

C’est pourquoi nous avons préféré, en régle générale, employer
une méthode de calibration moins directe mais plus précise. Elle consiste a

comparer le signal S des spins au signal S’ induit dans le méme circuit par
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une petite spire indépendante, placée au centre d'une des bobines de
détection (fig. I-21) et parcourue par queiques pA. Solent n’ le nombre de
tours de la petite bobine, r’ son rayon et i le courant qul y circule:

I'expression du signal S est :

S =nowQn g M (o = 4w 1077 SD
avec :
1 1
n = (1 + )
2r @+ at® 2y
M' = n'(frr'z)i

Avec la géomeétrie précédente, le facteur de remplissage n’ associé a cette
petite bobine vaut 0,60cm™'. La calibration peut &tre effectuée a toute

température, et vérifibe & chaque instant.

Les résultats des deux méthodes sont en bon accord, la seconde
est & la fois plus précise et plus fiable : elle permet de s‘affranchir de la
mesure de Q, et de la calibration absoilue de la sensibilité de chaque
appareil de la chatne de détection.

Tout le probldme se raméne alors & la détermination du nombre
d‘atomes contenu dans le volume V,. Ce nombre dépend du volume interne
de la cellule, difficile & mesurer précisément, et de la densité atomique,
qui varie avec la carte des températures sur toute |‘étendue de la double
cellule. En effet, c’est la pression, et donc le nombre total d’atomes
contenus dans I‘ensemble de la cellule, qui sont fixés lors de son
remplissage. Dans ces conditions, on peut estimer a x5% I’'incertitude
relative sur la valeur de !'aimantation nucléaire du gaz, alors que la

résolution de la mesure radioélectrique est évidemment bien meilleure.

IV-A-3) Précision globale des mesures

En fin de compte, l'incertitude sur la détermination de pu a
plusieurs origines: nous les résumons Ici dans le but d‘en comparer
I'importance.
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Détail de la bobine utilisée pour la

Fig.I1-21 :
calibration des signaux RMN.

La petite bobine de calibration (C) est placée dans le plan d‘'une

des bobines de détection (D), au centre de celle-ci.
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o Llincertitude aug,, correspondant aux fluctuations temporelles
du champ By, peut étre estimée, dans les meilleurs cas (la nuit en
particulier) , de |‘ordre de

g, = 0,01

Cette incertitude, résultant directement de l’instabilité de wg, sera
a priori proportionneile & T,/M.

e Méme en I'absence de fluctuations du champ magnétique, la
précision de la détermination de w — w’ est limitée par le rapport signal/bruit
de chaque mesure de la fréquence de précession. L’'incertitude Aug/g qui
en résulte est, dans le cas de la mesure présentée sur la figure I-18, au

pire de l'ordre de:

Mug/g = 0,01

L'origine essentielle du bruit provient du systéme de détection:
Uincertitude Aug/g est donc d’‘autant plus faible que le taux d‘orientation
initial est élevé, ot que la densité d’atomes de *He est grande (c’est-a-
dire & basse température).

e Enfin, la détermination de u suppose la connaissance absoiue de
M. Comme nous l‘avons vu au paragraphe précédent (Iv-A-2), malgré la
précision de la mesure relative des diverses aimantations, la valeur absolue
de M n’‘est pas déterminée & mieux que £5%. L’incertitude relative Aup/p
qui en résulte est égale??’%’qui conduit a:

Ay = +0,05u
C’est cette derniére cause qui limite la précision de nos déterminations du
coefficient u (sauf aux plus hautes températures ol celui-ci est faible).
Avant de présenter les résultats obtenus et les barres d‘erreurs corres-—
pondantes, nous discuterons la nature des erreurs systématiques possibles
dans nos expériences au paragraphe IV-2.

Iv-A-4) Détermination expérimentale du signe de u

It est possible, dans nos expériences, de déterminer le signe du
coefficient p sans ambiguité. L’effet quantique mesuré est en effet impair
en M, puisque I‘'on a &wT, = puM: il suffit donc de déterminer a la fois le
signe du déplacement de fréquence aw = w-w’ et celui de I‘aimantation M.
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Pour connattre le signe de Aw, nous avons simplement relevé le
signe de la variation de phase enregistrée pour un signal oscillant & une
fréquence " connue, légérement Inférieure puis supérieure a la fréquence
w’ de référence. Ceci se fait ailsément a l'alde d'un synthétiseur et de la

petite bobine de calibration.

La détermination du signe de M est un peu plus délicate. Rappelons
d’'abord que la définitlon employée ici (identique a celle de la référence
[31) est :

M = 2T/n
M est ainsi un vecteur parallédle a T (moment cinétique de spin
nucléaire), de module compris entre O et 1. Le signe de la projection de
M sur l'axe Oz (orienté selon le champ magnétique B’o) dépend de
I‘orientation de M par rapport a 30. Une premiére méthode consiste a
repérer les axes lent et rapide de la lame quart d‘onde utilisée pour le
pompage optique afin de savoir si la lumiére envoyée sur les atomes est
polarisée circulairement o ou o—. Nous avons préféré mettre a profit la
possibilité d‘observation de I'effet maser que nous offre notre dispositif
expérimental. En effet, I'orientation qui permet le déclenchement de
I'oscillation maser est telle que l|'énergie du systéme E = 'Fi-—éo soit
positive. Dans cette expression, -H? désigne le moment magnétique des
atomes: il est opposé a T (et donc aussi a M) puisque ﬁf= yf et que
le facteur gyromagnétique y de 3He est négatif. En tournant la lame A/4 de
maniére a observer I'effet maser, nous savons que le pompage optique des
atomes les oriente de maniére & ce que HZZ soit négatif, c’est-a-dire que
I'on ait M, > 0: dans la cellule, I‘orientation nucléaire aprés pompage est
alors M = +|M|: elie devient M = —|M| & la suite d'un nombre impair

d’‘impulsions 7 de retournement.

IV-B. ERREURS SYSTEMATIQUES POSSIBLES

Plusieurs effets systématiques sont susceptibles d‘entacher d‘erreur
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les résultats obtenus grace a la méthode de mesure décrite au paragraphe
précédent. Plutdt que de présenter |‘'ensemble des calculs détalllés, nous
nous proposons ici de discuter l‘origine physique des différents phénomeénes
et d’évaluer leur Iimportance relative. Pour cela, nous utiliserons des
modéles simples qui permettent de déterminer I'ordre de grandeur caracté-—

ristique de chaque effet.

Les phénoménes parasites génants pour nos expériences sont,
d’une maniére générale, tous ceux qui sont susceptibles de perturber le
signal de précession libre des spins nucléaires. Néanmoins ,compte tenu
de la nature trés particulidre de la méthode de mesure employée, il ne
reste a priori qu‘a prendre en compte, parmi eux, ceux qui induisent des
déplacements de fréquence proportionnels a ‘aimantation du gaz. Nous les
présentons ci—aprés, regroupés par origine matériele : bobines de

détection, forme géométrique de la cellule et cylindre supraconducteur.

IV-8-1) Influence du circuit de détection

L'effet du couplage entre |'aimantation transversale et le circuit
électrique de détection a fait |'objet d’une étude détaillée, au chapitre II.
Nous avons également déja indiqué (§ III-D) comment le dispositif
expérimental a é6t6 modifié pour réduire la perturbation induite sur le signal
de précession des spins. Les éventuels déplacements de fréquence
résiduels sont nettement inférieurs a [I’incertitude expérimentale sur la
mesure de la fréquence de précession.

Iv-B-2) Influence de la géométrie de la cellule

La géomeétrie des cellules que nous utilisons peut intervenir de deux
maniéres : par l‘existence du tube de verre qui permet le transfert de
polarisation entre V, et V,, et par la forme méme du volume V,.

Le tube de verre comporte une partie froide, située au—dessus du
volume V.. Supposons que le temps d'échange entre le tuyau et V, soit
plus court que la durée d’une mesure (queiques fois le temps de relaxation

tranversale T,) : au cours d‘une expérience, les atomes Iinitialement
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contenus dans V, peuvent explorer une partie du tuyau situé juste au—dessus
de ce volume. Dans cette région, ot les atomes sont polarisés et ou la
température est sensiblement la méme que dans V,, l|'effet de rotation de
spins Iidentiques se manifeste aussi. Pendant leur séjour dans le tuyau, les
atomes peuvent accumuler un déphasage supplémentaire &v’ avant de
revenir dans V.. &v’ est a priori trés différent du déphasage qu’ils auraient
subi dans V., puisque dans cette partie du tube les modes de diffusion et
la carte de champ ne sont pas les mémes. Cet effet est particulidérement
Iimportant lorsque T, est long: c’est pour I'éliminer que la forte constriction
du tube s’est révélée nécessaire au ras de V, (fig.1-22a) : grace a elie,
les atomes sont efficacement confinés dans V, et les modes de diffusion

correspondent & une géométrie bien définie.

La présence du tuyau présente un autre inconvénient : il renferme,
dans la partie froide située au-dessus de la constriction, une forte densité
d’atomes polarisés. Ceux-ci induisent au niveau de V, un champ magné-
tique supplémentaire 8B qui agit sur la précession de I'aimantation
tranversale. L‘amplitude de ce champ varie linéairement avec M, et sa
direction est paralléle & I'axe Oz en premiére approximation. Pour obtenir
un ordre de grandeur du dépilacement de fréquence associé, nous pouvons
calculer la contribution du petit nombre d‘atomes contenus dans un petit
volume v (supposé sphérique) situé & une hauteur h du centre de la cellule
(fig. 1-22a). Etant donné que le champ &B est harmonique (ses sources
sont situées hors de V;), sa valeur moyenne sur la sphére V, est égale &

sa valeur au centre, qui vaut:

Ko 2W—Cv
3

4w h

&§B =

avec mv= d v M:-(g, un/2) : d désigne ici la densité d’'atomes dans le
tuyau. Pour une sphére de 3mm de diamétre et une densité équivalant a 45
torr & 300K, on a:

Hﬁvz 2 1071 x M (SD

A une distance h = 10mm, on a :
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8B = M x 0,4 uG

Le déplacement de fréquence associé, linéaire en I'orientation M, corres—
pond pour T, = 10s & une modification A de la pente de la droite
s§v = f(M) de I'ordre de:

| ¥6B | Tz
A= i = 0,08
Sachant qu‘a la température considérée (T = 2K), le coefficient p a

mesurer vaut environ 0,7 en valeur absolue, on voit que I'écart relatif
introduit par l‘effet du tuyau excéde 10%. La solution adoptée pour s’‘en
affranchir consiste & remplacer a ce niveau le tube de 3mm de diamétre
par une section de capillaire (sur une longueur t = 2cm) , de diamétre 1Tmm
étiré a son extrémité pour former la constriction (fig.I-22b). Le nombre
d’atomes orientés au voisinage de V, est ainsi considérablement réduit, et

I'effet génant diminué de plus d’un ordre de grandeur.

Enfin, les imperfections géométriques du volume V, Ilui-méme
peuvent induire un déplacement de fréquence parasite proportionnel a M.
Dans le cas d‘'une sphére parfaite, le champ magnétique créé par les
moments magnétiques des atomes contenus dans V, n’‘intervient pas dans
I‘évolution temporelle de M Cvoir I’analyse du III-B-2a dans la deuxiéme
partie). En revanche, si V., est un volume asphérique, 1e champ des
atomes sur eux mémes peut n’'étre ni nul ni paralléle a M. Le déplacement
de fréquence, proportionnel a M, qui en résulte est difficile a calculer: il
dépend de la forme exacte de V,, qui varie a priori d’une cellule & I'autre.
Mais on voit mal comment cet effet serait plus important que celui du tuyau
estimé précédemment, dans la mesure olu on peut vérifier que les
dimensions extrémes de V, s’écartent au plus de quelques pour cent de son

diameétre moyen.

IV-B-3) Iinfluence du cylindre supraconducteur

Le cylindre supraconducteur, utilisé pour stabiliser le champ statique
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Bo, constitue une autre source d’‘effet parasite. En effet, la création d‘une
orientation nucléaire dans V, s’accompagne de |’‘apparition d‘un champ B’,,
produit par les atomes eux—-mémes a I'extérieur de V,. Pour compenser la
variation correspondante de flux au travers de la section droite du cylindre,
des courants électriques appraissent a sa surface: ils créent un champ
magnétique égal et opposé a B’,. Lorsqu‘une partie de I|‘aimantation est
basculée, le champ créé par le cylindre peut agir sur la composante
transversale de I‘aimantation. Le calcul du déplacement de fréquence
(proportionnel & M) qui en résulte peut é&tre mené a l‘aide de I'"image
magnétique” de la cellule dans le cylindre supraconducteur, mais le résultat
n‘est pas aussi immédiat que dans le cas d‘un plan infinl supraconducteur.
Pour obtenir un ordre de grandeur de l‘effet, on peut aussi simplement
raisonner comme suit. Soit ¢ le flux du champ B’, des atomes & travers
une section droite du cylindre passant par le centre de V,. Le flux de B
étant conservatif, ¢® est aussi égal (en valeur absolue) au flux a travers le

reste du plan, qui s’‘étend du cylindre & I'infini. Nous obtenons donc:

o0 po ZHC y.ohl‘&,
3 . 2mr dr = ——

R 4 r R

si R est le rayon du cylindre et CTG le moment magnétique des atomes. Le

champ moyen ramené au centre de la cellule est de |‘ordre de :

R

e 174

AB

2 3
R R

Avec R = 4,7cm et ﬁ(,

associé vaut environ :

R

1,2 1078M (S, le déplacement de fréquence

A = M x 1,4 mrd/s
Pour T, = 5 secondes, la correction & u est de l'ordre de 7. 1073,
soit 1% de valeur relative & T = 2K. Un calcul numérique de l'effet, qui
tient compte de la modification des lignes de champ par le cylindre et de
sa taille finie conduilt & une valeur légérement différente, mais du méme
ordre de grandeur.

Finalement, les diverses sources d’erreurs systématiques envisagées
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sont a l‘origine d’effets d'importance variable. Ceux qui dominaient ont é6té
réduits (réaction du circuit, effets du tuyau). les autres sont difficiles a
éliminer (asphéricité, influence du supraconducteur). En régle générale,
leur effet s’accrott & basse tempdérature, ou la densité est plus élevée. I
devient alors presque égal a la précision globale des mesures effectuées,
de l‘ordre de +5%. Nous verrons au paragraphe suivant comment nous
pouvons utiliser les résultats expérimentaux pour obtenir des valeurs de u
avec une barre d'erreur qui est peu sensible a I'accumulation des erreurs

systématiques précédemment citées.

IV-C. MESURES DU COEFFICIENT un

L'analyse du paragraphe précédent a permis de recenser un certain
nombre de sources d’‘erreurs systématiques, qui n‘ont pas toutes pu étre
éliminées. Il est important de noter qu‘aucun de ces effets ne dépend
directement de la carte de champ magnétique au niveau de la cellule,
autrement dit du temps de relaxation transversale T,. |l nous paraftt difficile
de concevoir un processus susceptible d’induire des déplacements de
fréquence & la fois proportionnels &8 M et inversement proportionnels a T,,
simulant ainsi exactement |'effet quantique recherché. Nous pouvons par
conséquent éliminer tous les effets parasites résiduels en effectuant des
mesures pour différentes valeurs de T,. Si nous notons a le facteur de
proportionnalité entre la variation totale de pulsation due aux effets parasites
et |'aimantation longitudinale M,, la variation de pulsation effectivement

mesurée s’‘écrit :

z
== —_— M
Ak T a

Dans ces conditions, la quantité &Y = Aw T,/M, vaut :

8'9=;.L+a'1‘z

Si nous rassemblons les résultats des mesures faites & une méme
température pour porter &f en fonction de T,, nous devons obtenir une
droite. Par extrapolation & T, = 0, celle—ci donnera la valeur exacte du

coefficient u & cette température.
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La figure I-23 donne un exemple de résultats obtenus & T = 2, 5K.
Elte montre que &Y est effectivement une fonction affine de T,. Pour une
précision de mesure donnée, la valeur de p est d'autant mieux déterminée
que le nombre de points utilisés est grand, et que la gamme de variation
de T, est importante. Nous avons couramment fait varier T, entre queiques
fractions de secondes et la dizaine de secondes. Au-—-dela, les variations de
pulsation & détecter sont trop faibles par rapport & celles engendrées par
les fluctuations de Bg.

Pour une cellule donnée, Ila reproductibilité de chaque courbe
89(T2) & température fixée s’est révélée excellente au cours du temps. En
revanche, des cellules différentes conduisent & des droites distinctes pour
une méme température. Si les pentes obtenues sont d’un ordre de grandeur
comparable en valeur absolue, leur signe et leur valeur exacte sont
différents. Nous attribuons ceci a l'influence de la forme géométrique des
cellule employées, qui malgré les efforts déployés est trés difficilement
reproductible et contrblable au moment de la fabrication. Néanmoins, & une
température donnée, la valeur de I’'extrapolation & T, = 0 est la méme pour
toutes les cellules étudiées. L’écart entre les diverses valeurs obtenues pour
le coefficient p est en effet inférieur a la barre d’‘erreur expérimentale
absolue (qui est lide, rappelons—ie, a ta difficulté de calibration précise de
I’aimantation) .

L'ensemble des résultats finals a é6t6 rassemblé sur la figure 1-24
qui représente la variation de p avec la température T. L’accord entre les
points expérimentaux et la courbe théorique est trés satisfaisant. Chacun
d’eux s’‘est révélé étre d’'une bonne reproductibilité, méme lorsque les

mesures ont 6té refaites & plusieurs mois d’intervalle.

La figure I-24 ne présente les résultats obtenus que pour des
températures T supérieures a 2K, alors que notre dispositif expérimental
permet d‘effectuer des mesures jusqu’a 1,25K environ. Nous avons en effet
observé qu‘en-dessous de 2K les pentes des droites &9 = f(T,) augmentent
sensiblement et deviennent relativement irreproductibles d‘un cycle thermique
a4 l'‘autre: de plus l'importance des pentes des droites obtenues conduit a
une barre d’erreur trés grande pour I‘extrapolation & T, = 0. La figure
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I-25a |lllustre ceci : il s’agit des résultats d‘une série d’expériences
effectuées avec une méme celiule a des températures variées. Dans
d‘autres expériences, les pentes des droites &Y = f(T,) atteignent -550s™1.
a T = 1,5K et en dessous de 1,4K les points expérimentaux forment des

courbes d’allure parabolique.

Nous n’avons pas de modéle simple et convaincant susceptible
d’‘expliquer ce comportement anormal & basse température. |l est toutefois
remarquable qu’il se manifeste dans la méme zone de température que celui
qui affecte les résultats des mesures de p obtenus par une méthode de
détection directe des ondes de spin ([s]). Dans les deux cas, il s’agit de
déplacements de frequence, proportionnels & |‘aimantation nucléaire, dont
IYamplitude varie fortement avec la température. Or cette variation ne peut
s‘expliquer par la seule au.'gmentation de la densité de *He dans le volume
Vg (figure I-25b). En revanche, on sait qu‘'a basse température le temps
de séjour des atomes sur la paroi de la cellule devient important, et qu’il
se forme alors & la surface de l'enduit d'hydrogéne moléculaire une phase
adsorbée (({3])) dont la densité augmente rapidement (fig.I-26a). Nous
avons reporté sur la figure I-26b les résultats correspondant & la figure I-
25a, en tragant cette fois—ci le logarithme de la pente des droites en
fonction de 1/T. La similitude avec les courbes de I-26a est nette. Nos
points expérimentaux correspondraient & une énergie d’adsorption de 3He
sur Hy 6gale a4 10K, en accord acceptable avec les résultats de la
réféerence (3] qui donne AW = 12+3K. Dans ces conditions, I‘explication du
phénoméne serait la formation d‘une monocouche de 3He quasi compléte
vers 1, 3K.

On peut imaginer divers mécanismes permettant a une telle
monocouche polarisée de modifier la fréquence de précession des spins
dans leur ensemble, soit par un champ créé en volume au voisinage de la
surface, soit par des effets importants a /Iintérieur méme de la phase

adsorbée (dont les atomes s‘échangent constamment avec ceux du gaz).

L'explication des phénoménes observés n‘est néanmoins pas triviale
si on suppose la monocouche compléte. En effet, une assemblée de spins
uniformément répartis sur une surface sphérique, et de méme polarisation

que le gaz, crée un champ magnétique nul sur tout le volume de
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I’échantilion (& I'exception du voisinage immédiat de la parol): il n'y a
donc pas d’‘effet direct sur la fréquence de précession en volume. Au
voisinage de la paroi ou sur la paroi elle-méme, la situation est différente.
Ainsi, le champ créé sur un spin adsorbé par le reste des atomes présents
sur la paroi n‘est pas nécessairement paralléle & i‘aimantation. il peut donc
agir directement sur celle—ci. Mais la valeur moyenne sur I’ensemble de la
surface sphérique du déplacement de fréquence induit est nuile. Or, dans
nos expériences, les atomes heurtent suffisamment les parois pour que
s‘effectue une moyenne spatiale de I(‘effet local de la parol. En effet, la
comparaison du temps de relaxation T, (jusqu’a 20 secondes) au temps de
diffusion dans la cellule (rp ~ 100ms) montre que chaque atome contribuant
au signal observé a le temps d‘explorer une grande partie de la celiule

avant de perdre son orientation.

Il est cependant possible, aussi, que la phase adsorbée ne soit pas
uniforme: le raisonnement précédent ne serait alors plus valable. Malis il
est en tout état de cause difficile de prédire quantitativement |‘effet de la
présence d’'une phase adsorbée en l'absence d’‘informations précises sur la
structure de celle—ci et sur son couplage avec les atomes du gaz. Nous
pensons que l'importance des processus de type "paroi® est a priori d’autant
plus grande que la phase adsorbée est plus dense, ce qui leur donnerait
cette signature en température caractéristique, bien différente de toué les
offets volumiques non quantiques étudiés au paragraphe IV-B. Nous tenons
a souligner qu’il s’agit la de spéculations, puisque nous sommes incapables
d‘expliquer les divergences observées a T < 1,3K et I'apparition de courbes
§¢ = f(T,) paraboliques.

IV-D. CONCLUSION

En définitive, la méthode de détection indirecte que nous avons
utilisée a permis de mettre clairement en évidence l‘existence d‘ondes de
spin dans 3Het gazeux, et de mesurer le coefficlent p au—dessus de 2K.
Les valeurs obtenues pour p sont en bon accord avec les valeurs
théoriques, et avec celles trouvées par la méthode directe ([s]). Des

améliorations peuvent sans doute étre apportées en ce qui concerne la
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mesure de I'aimantation : mellleure détermination du rayon interne de la
cellule, mesure précise de la pression et de la carte des températures sur
la double cellule. Mais le probiéme majeur est I‘extension des mesures de
p a des températures plus basses. Il serait Intéressant en particuller
d’obtenir des résultats précis vers 0,9K ou la théorie prévoit que la valeur
de p dépend de maniére importante de la forme du potentiel interatomique
choisie pour les calculs numériques. Avec la technique employée, une
meilleure connaissance des propriétés de la phase adsorbée sur la paroi
semble nécessaire pour progresser dans cette direction. Une autre solution
consisterait a ajouter dans la cellule de I’'hélium 4. Les atomes de *He,
plus liés a I'enduit d’hydrogéne, tendent a s’adsorber préférentiellement a
2He, qui se trouve en quelque sorte expuisé de la paroi. Des résultats
encourageants ont é6té obtenus au-dessus de 1,2K (Is1). Un montage
cryogénique plus performant ouvrirait la possibilité de poursuivre |'étude en
dessous de 1K, o0 il se forme un film superfluide de *He sur la paroi,
sans que la pression de vapeur saturante du gaz ne perturbe notablement le
transport d’aimantation dans *He gazeux. Toutefois, les atomes de 3He sont
susceptibles d‘entrer en solution dans un tel film, ou de s‘adsorber & sa
surface ([23]): le probldme est donc ouvert de savoir dans quelle mesure
une telle dissolution ou adsorption serait susceptible de perturber une

mesure d‘ondes de spin.
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DEUXIEME PARTIE

Liquéfaction d'un gaz de 3He polarisé par pompage optique
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INTRODUCTION

La seconde partie de notre travail concerne I'é6tude de I'hélium 3
polarisé a des températures Iinférieures & 1K. Elle utilise un dispositif
expérimental différent, notamment en ce qui concerne la partie cryogé-
nique. En effet, le pompage au-dessus d’'un bain de *He liquide ne permet
pas de dépasser 0,9K: au—dela, il faut utiliser I’hélium trois comme fluide
cryogénique : A cause de sa différence de tension de vapeur saturante avec
‘He (tig. II-1), il permet d’atteindre O, 3K environ.

Le réfrigérateur &8 2He que nous avons employé nous a permis
d‘étendre la technique du pompage optique laser dans des doubles celiules
pour produire des échantillons polarisés jusqu’ad 0,4K. Cela donne accés a
un vaste domaine de recherches expérimentales sur 3Het, celui des
systémes denses hors et a I'équilibre. Nous décrivons ici les premiéres
expériences effectuées, qui montrent qu’il nous est possible par exemple

d’‘étudier le systéme biphasé liquide/vapeur de I'hélium trois polarisé.

I - METHODE DE PREPARATION DE L’'ECHANTILLON LIQUIDE

I-A. PRINCIPE

Pour préparer de I'hélium trois liquide polarisé, on peut songer a
procéder au pompage optique laser de la vapeur en équilibre juste au-
dessus du liquide : I‘orientation nucléaire serait transférée a {‘échantilion
liquide par I‘6change incessant des atomes entre les phases condensée et
gazeuse. Mais la tension de vapeur saturante de *He ne correspond a des
densités convenables pour le pompage optique (10*® a 10*® at/cm?3)
qu‘entre 0,37K et 0,25K. Outre les probidmes cryogéniques que pose la
dissipation d‘énergie par fa décharge HF qui crée les métastables [1e,
Lefévre—Seguin et al (1985) 1, ce procédé se heurte dans cette gamme de
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température 4 deux obstaclies majeurs qui limitent le taux de polarisation

accessible en régime permanent :

- la faible efficacité du cycle de pompage optique de I'hélium trois
[13].

- la relaxation nucléaire rapide, tant dans le gaz (relaxation paroi :
T, = 103 a 0,5 K sur les enduits de H, solide ou films de *He), que
dans le liquide (relaxation sur la paroi, et aussi en volume par couplage
dipble/dipodle : T‘dd = 350s a 0,5K [241).

On peut également envisager de polariser le liquide par échange
diffusif avec du gaz orienté optiquement a température ambiante dans une
double cellule [38]. L'efficacité du pompage optique est alors accrue ; elle
est maximale si la pression dans la double cellule est voisine de 0,3 torr,
c’'est-a-dire si au point le plus froid le gaz est en équilibre avec le liquide
autour de 0,55K. Cette fois—ci, les limites sont les pertes de polarisation
lors de la diffusion dans le tuyau de communication (transfert inefficace si
le temps dc relaxation dans la partie froide est court devant le temps
d'échange entre les deux parties extrémes de la cellule, voir premiére
partie), et le fort déséquilibre entre les nombres d’atomes concernés. En
effet, le gaz soumis au pompage a 300K et 0,3 torr a une densité égale a
101® at/cm?, alors que dans la partie & 0, 55K, la densité de la vapeur est
voisine de 5,2 10*® at/cm?® et celle du liquide 1,7 1022 at/cm?. De toutes
fagons, quelle que soit I'efficacité des transferts entre les différentes parties
de la cellule et entre liquide et gaz, comme les sources laser actuellement
disponibles fournissent environ 2 10*® photons/s pour la transition a 1,08
um de 3He, il est impossible de polariser plus de queiques fractions de

mm? de liquide en régime permanent, compte tenu de son T,.

On cholsira donc plutdt de polariser *He sous forme gazeuse avec
une double cellule, dans des conditions optimales de transfert d’orientation
par diffusion des atomes entre les parties chaude et froide, puis de le
refroidir rapidement pour obtenir la condensation du liquide.
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I-B. Contraintes

Pour un nombre total d’atomes d’hélium trois donné, la quantité de
liquide condensée dans la celiule est d’autant plus importante que le
nombre d'atomes restant en phase gazeuse est faible : on a a priori intérét
a travailler a la température la plus basse possible. Le temps mis pour
atteindre la température finale choisie doit étre court & la fois :

- devant le temps de relaxation du gaz, au cours du refroidissement

qui précéde l’'instant de liquéfaction.

- devant le temps de relaxation nucléaire dans le liquide ensuite.
{l s’agit donc d’atteindre des températures de l‘ordre de 0,3 a O,5K en
quelques dizaines de secondes, ce qui est d’autant plus aisé que la
température initiale du bain cryogénique est basse. La contrainte essentielle
imposée par [‘utilisation du réfrigérateur a 3He réside dans la préparation
du bain d’hélium trois, qui impose sa température a la partie la plus froide

de la celiule.

Avec les doubles cellules utilisées jusque—la (fig.II-2a), nous
pouvons trouver un compromis en préparant le liquide cryogénique entre 2
et 1,5K. Nous sommes alors a la limite ol To = Ty pour la construction de
I‘aimantation, et le dispositif utilisé (voir § II-A) permet d’atteindre 0, 45K

en un peu moins d'une minute.

Pour améliorer les performances de notre technique de préparation
de liquide polarisé, nous avons congu des cellules de forme différente.
Elles comportent deux boules successives a la partie inférieure (voir figure
II-2b). Seul le second volume, V,, trempe dans le bain cryogénique.
L'autre, V‘y;, est a une température proche de 4,2K. Enfin le volume V; ou
s'effectue le pompage optique des atomes reste constamment & température
ambiante (= 300K). Le tube qui relie V'y & V; est maintenu & une
température d‘environ 200K: il est long de 50cm et permet & un atome issu
de V’, de diffuser vers V; en quelques minutes seulement. V’; est une
boule de 3cm de rayon, dans laquelle le temps de relaxation longitudinale
T, do a la paroi vaut plusieurs heures. D’autre part, le thbe qui relie V'y a
Va eét long de 25c¢m et sa température est maintenue entre 1,5 et 2K. Le
temps de relaxation dans le tube Iui-méme, et les temps d‘échange
d‘atomes de V‘y & V,, puis de V, & V'y (plus d'1/2 heure), sont dans ces
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conditions suffisamment longs pour que la construction de |'orientation

nucléaire dans V'; ne soit pas génée par la présence de V,.

On peut ainsi préparer le liquide cryogénique & T < 1,5K autour de
V2, tout en constituant une “réserve” de gaz dense fortement polarisé dans
V’y. Il suffit ensuite de pomper sur le bain de *He pour refroidir rapidement
V2. Aprés les mesures, on réchauffe V, pour évaporer le liquide condensé

dans la cellule et on prépare un nouvel échantilion.

Le tableau ci—dessous permet de fixer les ordres de grandeur des
nombres d‘atomes contenus dans les différents volumes durant la construc—
tion de Vl'orientation nucléaire, et de comparer les quantités condensées

pour les deux types de cellules employés.

Nombre total | Volumes Nombre d'atomes Fraction
d'atomes {(cm3) | en phase gazeuse dans condensée

chaque gros volume

2K | 0.6k [0,45K
1
Celiuvie de| 1,7 1C" v, :200 | 1.5 10%) 0.3 10%] 10" 130
4 o
type a V0 4 16”1 1.5 16° |4 10"
Cellule de v, :200 | 2.3 300} 2 10%|4,4 10"
tvpe b 1,4 10" vi: 11 | 9 10%| 8.2 10®1,3 16%] 902
v,: 0,4 6.6 1d7| 2 10% 6 10"
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Remarque:

Les nombres d’atomes sont calculés en tenant compte du volume du
tuyau de communication, et de la carte de températures sur toute I'étendue
de celui-ci.

Si nous comparons les résultats obtenus pour les deux types de
cellule, nous voyons qu‘elles contiennent sensiblement le méme nombre
total d‘atomes. Mais la proportion d‘atomes condensés est différente : 1/3
pour la celluie de type a, 9/10 pour la cellule de type b. La densité de
*He liquide étant égale a 1,7 10'° atomes/mm® a T = 0,45K, nous

'pouvons estimer le volume de la goutte macroscopique formée :
0,33 mm® pour la cellule de type a

0,75 mm>  pour la celiule de type b.

I-C. INCIDENCES SUR LA CONCEPTION DU REFRIGERATEUR A 3He

I-C-1) Raplidité de réfrigération

Nous avons vu au paragraphe I-B que les temps de relaxation de
‘orientation nucléaire & basse température exigent de pouvoir passer de
1,5 a 0,4K en quelques dizaines de secondes. Il faut donc une forte
puissance, mais aussi une faible inertie thermique du bain: en consé-
quence, le volume de liquide cryogénique employé sera réduit & la quantité
juste nécessaire pour recouvrir V, (quelques cm?3 environ).
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I-C-2) Choix des matériaux

L‘utilisation de doubles cellules impose de travailler en présence
d’'un champ magnétique blen homogéne sur toute |'étendue de celles-ci,
afin de limiter la relaxation nucléaire (voir § III de la premiére partie). Le
cryostat doit étre aussi amagnétique que possible : tout matériau magné-

tique est & exclure a proximité immédiate des spins.

D’autre part, |‘utilisation de cellules de verre scellées demande que
I'ensemble du dispositif soit démontable. La technique de collage
verre/verre étanche a basse température ayant déja 6té empioyée avec
succds sur le précédent montage, le réfrigérateur a *He comportera donc
une partie en verre, et nécessalrement un raccord verre/métal ensuite.
L’accessibilité au cablage électrique interne (RMN, mesures de tempé-—
rature) sera assurée par une soudure a I'étain métal/métal, aisément

défaite en cas de besoin.

I-C-3) Dimensions géométriques

La partie en verre du réfrigérateur & *He (appelée "éprouvette” dans
la suite du texte) est réalisée aussi petite que possible. Ceci permet tout 3
la fois :

1) de faire entrer I‘'ensemble dans le cryostat & “He déja existant.

2) de réduire la quantité de fluide cryogénique nécessaire.

3) de minimiser les pertes par conduction a travers les parois de

verre (voir II-A-4).

Le diamétre intérieur minimal de I'éprouvette est déterminé quant a
lui par la taille de la cellule (volume V) et de I'équipage qui l'entoure,
destiné a I'étude RMN de I'échantillon polarisé.
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I-C-4) Principe de fonctionnement

La condensation du liquide cryogénique ne se fait pas par
circulation du gaz dans un bain a *He pompé. En effet, nous avons
renoncé & cette méthode usuelle pour plusieurs raisons :

- pour refroidir de I'hélium 4 de 4,2K a 1,5K, il faut abaisser la

pression par pompage: or cette opération utilise environ 50% de la

quantité initiale de *He. Cela réduit considérablement |‘autonomie
du dispositif.

- en dessous de 2,17K I'hélium 4 devient superfiuide, accroissant

ainsi les risques de fuites: en particulier, le collage verre/verre

est rendu particuliérement vulnérable par les contraintes qui résul-
tent des dilatations thermiques différentes des divers matériaux
utilisés.

- enfin, cela nous permet de pouvoir disposer d’un volume

intermédiaire V'y a la température T = 4. 2K.

Le réfrigérateur a 3He utilisé, décrit au paragraphe suivant, utilise
un bain de *He a 4,2K et une "bofte a 1,2K", qui constitue le point froid

ol se produit la condensation du liquide cryogénique ([2s],[261]).

II - MONTAGE EXPERIMENTAL
II-A. LE SYSTEME CRYOGENIQUE
II-A-1) La partie azote—hélium 4

Les cryostats a azote et hélium 4 ressemblent beaucoup a ceux
décrits dans la premiére partie de ce mémoire au III-B. La figure II-3 en
représente l'allure générale et les dimensions caractéristiques. Les pertes
thermiques de l‘ensemble du mor{tage sont de Il‘ordre de 100mW. A
I’intérieur du cryostat a hélium 4, le niveau du liquide cryogénique est
mesuré & l'aide d‘une capacité, constituée de plusieurs tubes concentriques
[19] en inox. La différence entre les constantes diélectriques de *He liquide
et gazeux est telle que la capacité varie de 1,155 & 1,210nF pour une
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variation de niveau d‘environ 35cm a 4, 2K.

II-A-2). Le réfrigérateur & hélium-3

Le réfrigérateur & hélium-3 a été construit en tenant compte de
toutes les exigences, spécifiques aux expériences envisagées, décrites au §
I-C. Nous avons aussi souhaité pouvoir le faire fonctionner aussi bien de
fagon cyclique que continue, le cas échéant. La figure II-4 représente, a
I’échelle, la partie basse température du réfrigérateur. Le principe de
fonctionnement est simple : I’'hélium trois gazeux introduit dans le systéme
par la ligne de pompage se condense au niveau d'un point froid (bolte &
1,2K, paragraphe 2-b ci-dessous) et s‘accumule par ruissellement au fond
de |'‘éprouvette en verre (§82-a). Lorsque le niveau de liquide est jugé
suffisant, un pompage sur le bain d’*He permet d‘atteindre la température
souhaitée. Le circuit de réinjection (§ 2-¢c) de 3He rend possible un
fonctionnement continu a toute température Iintermédiaire entre la tempé—
rature de liquéfaction et la température limite du réfrigérateur.

II-A-2a) L'éprouvette en verre

L’éprouvette est représentée sur la figure II-4. Elle est approxi-
mativement en forme de Y. Une branche est destinée & recevoir la cellule.
Un rodage conique permet Ila fixation de la cellule par un collage
rodage/rodage avec un mélange glycérine-savon ([27]) parfaitement étan—
che a froild. La cellule d'étude se situe au fond de I'éprouvette, qui
recueille le liquide cryogénique (fig.II-3). Hormis le rodage, |‘ensemble
de I‘éprouvette est constitué d’une double paroi en pyrex, dans laquelle
quelques grains de zéolithe ont 6té introduits au moment du scellement
définitif. Ceci assure l'isolation thermique nécessaire de la partie la plus
froide du réfrigérateur par rapport au bain extérieur a 4,2K. Pour pouvoir
se raccorder au systéme de pompage de 3He, |‘éprouvette se termine par
un joint verre/inox sur la seconde branche du Y. Cet inox est brasé sur un
tube de cuivre, qui est soudé a (‘étain sur une piéce de cuivre. La piéce
de culvre porte I‘ensemble des tuyaux de pompage et de circulation des
gaz, ainsi que les passages de fils. Chaque passage de fils est réalisé en
coulant un peu d’‘époxy (Stycast 2850 FT) dans un petit cylindre de cuivre,
autour des tils de culvre (fig.II-5). '
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II-A-2b) La bofte a 1.2K

La botte & 1, 2K est placée & mi-hauteur de la deuxidme branche, a
I'opposé de la cellule. C’est un cylindre de cuivre (diameétre extérieur
~8mm, intérieur ~6mm, hauteur ~15mm). | se remplit par pompage
(pompe 25 m3/h Alcatel) : I'hélium 4 liquide est aspiré dans le bain
extérieur par un tuyau en cuivre; un fritté de cuivre est fixé a I‘extrémité de
ce plongeur pour filtrer d’'éventuelies impuretés. L'hélilum pompé & partir du
bain & 4, 2K est introduit dans la botte grace a un tube capillaire en Arcap
AP1 (alliage en cupronickel) coaxial au tuyau de pompage (fig.II-4).
L'extrémité du capillaire est écrasée pour obtenir une impédance de détente
optimale. Un compromis doit &tre choisi : un fort débit donne une grande
puissance frigorifique, mais aussi une pression limite élevée, donc une
température limite pius haute. Le débit d'hélium 4 est maximal lorsque
I'nélium 4 qui circule est superfluide au niveau du point de détente. La
température de la botte est mesurée grice a une résistance Allen/Bradiey
en bon contact thermique avec celle-ci. Un chauffage y est également fixé:
il permet de mesurer la puissance maximale que la botte peut absorber.
Au-dela de cette valeur, la détente ne se fait plus en superfluide . le débit
est considérablement réduit, et la bolte se réchauffe brutalement (T = 3, 5K
4 4K). Nous utilisons un capillaire écrasé dont le débit mesuré a
température ambiante vaut 1,2cm? d‘air par minute pour une différence de
pression ap = 500mb. A froid, la puissance frigorifique correspondante est
égale & 45mW (la puissance frigorifique est proportionnelle au débit).

Les pertes thermiques au niveau de la botte sont essentiellement
dues aux mouvements de convection qui apparaissent dans le gaz de >He,
4 cause du gradient horizontal de température entre les parois de
i"é6prouvette et la bolte froide. Pour nous en affranchir, nous avons glissé
autour de la botte (fig.II-6) un cylindre en inox ('), 4 double paroi, dont
I'intérieur contient des grains de zéolithe pour réduire la pression résiduelle
4 basse température. L'extrémité supérieure du cylindre est fermée par un
couvercle en nylon. L'ensemble permet de réduire sensiblement la convec—
tion, sans trop accrottre I'impédance de la colonne vis-a-vis du pompage de
®He.

(*) Un cylindre de nylon de plusieurs millimétres dépaisseur a été
également essayé, mals les résultats ont été un peu moins bons.
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Ainsi, nous avons pu atteindre une température limite de fonction—-
nement égale & 1.45K en régime stationnaire, avec une pression de 45 torr

de 3He dans la colonne de pompage, contre 1,2K sous vide.

La seule contrainte majeure imposée par ce systdme est le maintien
du tuyau extérieur d’aspiration de *He a la température de I'hélium liquide.
En effet, si la partie supérieure se réchauffe, I’hélium y devient gazeux et
le débit chute brutalement au niveau du capillaire de détente. Pour cela,
nous avons accroché a I‘écran thermique inférieur (fig.X1-3) plusieurs
plaques de cuivre, qui descendent jusqu’a I'extrémité du tuyau d‘aspiration.
Dans ces conditions, la botte fonctionne jusqu'a ce que le niveau de

“He atteigne le raccord verre-métal.

ITI-A-2¢) Le circuit & hélium 3

Le circuit d'hélium 3 utilisé est un systéme fermé. La partie
extérieure au cryostat comporte essentiellement une pompe Alcatel
63 cm3/h (%), trois réservoirs de gaz (200, 200 ot 300) ot un systeme de
vannes et de tuyaux représentés sur la figure II-7. A Vintérieur du
cryostat, le pompage s’effectue au travers d'un tube de 60mm de diamétre
en arcap AP4 (ailiage cupronickel) (**) jusqu‘au premier écran thermique.

Ce matériau devient ferromagnétique vers 15K (u, = 10).

(*) Pompe primaire Alcatel, 63m3/h & deux étages (modéle 2063), qui a
eté rendue en usine étanche & rhélium 3 en trois opérations élémentaires :
mise en place dun double joint au niveau du passage darbre, rempla—
cement du joint en liége par un joint en caoutchouc sur le corps de

pompe, et obturation du lest dair.

(**) La différence de dilatation entre IArcap AP4 (pompage de 3He) et de
tinox (pompage de *He dans la boite & 1,2K) a nécessité finsertion dun
petit tube souple, de type “BOA”, en bronze-beryllium pour réduire les
contraintes au niveau de la traversée du support de I'éprouvette( fig-l['3),
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Nous avons donc fixé a I‘écran de cuivre une résistance de
chauffage (R = 200): elle permet de maintenir celui-ci & une température
supérieure a 20K. L’arcap est ainsi toujours au-dessus de sa température
de Curie, ou il posséde un trés bon amagnétisme. Tout le reste du circuit
est fait d’acier inox (réf. 10/18 ou NS22S) et de cuivre.

Le circuit de réinjection est constitué par un long tube de cuivre:
ses points d’‘ancrage thermique successifs sont dans l|‘ordre : le premier
écran de cuivre, le second écran, le bain a 4. 2K et enfin la bolte a 1.2K.
Il se termine par un trou de détente de 5,2u de diamétre. La taille de ce
dernier résuite d’un compromis empirique entre le débit nécessaire pour
compenser |‘évaporation du bain de 3He, et la température limite atteinte

en régime continu.

II-A-3) Les mesures de température

e La température du bain de *He est déterminée a partir de la
mesure de la tension de vapeur saturante. Un tube, dont Il'extrémité est
placée au—-dessus du bain, remonte a température ambiante: la, la pression
est mesurée & l'aide d’un manométre Barocel (MKS, qui fonctionne entre O
et 100 torr avec une précision égale a 0,5% de la lecture effectuée). Le
tube comprend successivement:

- une section de tube PVC (diamétre intérieur &, = 1,4mm) entre

le bain et la botte a 1.2K.

— une section en inox (®jny = 1,6mm) de longueur 28cm, entre la

bofte & 1.2K et le milieu des deux écrans thermiques (T = 30K)

~ une section en Arcap (AP1, ¢jnt = 4mm) qui va jusqu’a la région

a température ambiante.

Dans ces conditions, toutes les indications données par le mano-
métre doivent &tre corrigées en tenant compte de l‘effet thermomoléculaire
([28)).
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e Une résitance Allen—-Bradley (R = 22Q) a été placée au fond de
I‘éprouvette a >He. Elle donne des Iindications flables de température
jusqu‘a 1K environ, et permet de réchauffer un peu la cellule si nécessaire

(en envoyant quelques mW de puissance)

e Au—-dessous de 2K, la température du bain de >He est mesurée a
I'aide d‘une résitance germanium a 4 fils (Lake Shore Cryotronics GR-
200A). Elle est située au voisinage immédiat de la cellule d‘étude. Son
étalonnage a 6té réalisé a partir de la courbe P = f(T) de liquéfaction de
I‘hétium 3 sur toute I'étendue du domaine de températures accessible avec

ce montage, selon une formule du type :
-B
R =2A.(T) . exp (C/T)

s Enfin, des résistances Allen—Bradley (R = 100Q) sont disposées &
différentes hauteurs dans le bain de *He: elles permettent de contrbler a
chaque instant la température aux différents points “stratégiques” du
cryostat: tube arcap, partie supérieure du tuyau d‘aspiration de la bofte a
1,2K, etc...

II-A-4) Performances du systéme

Pertes thermiques
Les pertes perceptibles au niveau du bain de 3He sont séparabales
en deux catégories:

(1) Les pertes “intrinséques”™ au montage, qui sont de l‘ordre du
milliwatt sur un bain a 0.5K. Plusieurs phénoménes y contribuent :

¥ les pertes par rayonnement (limitées par la présence du bain de

‘He) .

¥ les pertes par conduction, depuis la simple paroi & 4,2K de la

cellule, & travers le gaz 3He résidue!l (100mtorr & 0,47K).

¥ les pertes ramenées par tous les fills électriques nécessaires aux

mesures de température et a la détection RMN. Nous avons essayé

de les réduire au maximum : les fils d’arrivée sont en cuivre de

0,2mm de diamétre depuis le bain de *He dans lequel ils



104
trempent, jusqu‘a la bofte a 1,2K o0 ils sont ancrés thermi-
quement. Pour chacun d’eux, une portion de 10cm de fil
supraconducteur (niobium-titane dans une matrice en cupronickel,
diamétre 5/100mm) assure la jonction avec le reste du fil qui
plonge dans le bain de 3He (fili de cuivre de 0,1mm de
diamétre) . Ainsi, la majeure partie de I'impédance thermique se
situe dans la zone de température intermédiaire, entre la botte a

1,2K et le coude qui surplombe le fond de I|‘éprouvette.

Aucun de ces trois processus n’induit de pertes thermiques au
niveau du bain de *He dont l‘ordre de grandeur dépasse les dizaines de
microwatts. Ce n‘est pas le cas, en revanche, pour :

¥ les pertes par conduction le long des parois de |'éprouvette,

surtout a partir de la partie simple paroi (a 4,2K) de I'éprouvette.

Compte tenu des dimensions géométriques (diamétre = 30mm,

hauteur h = 80mm, épaisseur e = 2x1mm) de la conductivité

thermique du pyrex et de la différence de température (pour un
bain a 0,5K par exemple), I‘ordre de grandeur de cet effet

correspond bien & la valeur trouvée expérimentalement (1mWwW).

(2) Les pertes "extrinséques”, telles que la puissance dissipée par
le faisceau laser qui permet le pompage optique des atomes dans la cellule
du haut. Le tube de communication entre les volumes V, et V, de la cellule
joue le role d'un guide de lumiédre. Si cet effet n‘est guédre perceptible avec
un faisceau de 30mwW a 1,08u, il est trés net pour un faisceau de 300mWw:

il double les pertes observées.

Inertie thermique
Avec notre botte a 1,2K, il faut a peu prés quinze minutes pour

liquéfier la quantité de liquide cryogénique nécessaire au remplissage du
fond de I‘éprouvette de verre. La température du bain se situe alors aux
environs de 1,5K. elle peut étre maintenue & ce niveau aussi longtemps
que la botte & *He fonctionne. En pompant sur ce bain a l‘aide de la
pompe 60m>/h, toutes les températures comprises entre 1,5K et la
température limite du réfrigérateur sont atteintes en quelques dizaines de
secondes tout au plus. '
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Jempérature limite

La température minimale accessible avec ce réfrigérateur a 3He est
égale a 0,42K (pression limite en 3He : 45mtorr). Elle est atteinte en
*single shot", c’‘est-a—dire sans mettre en route ie circuit de réinjection de
3He. Celui~ci permet un fonctionnement en continu a des températures
supérieures a la tempéfature limite: le point stationnaire de fonctionnement
est ajusté par controle du débit de I’injection (réglage de la pression du
gaz dans le circuit d‘injection) et/ou du débit de la pompe 3He (laminage

par la vanne de commande) .

IXI - B. CELLULES

Les cellules utilisées pour I'6tude de >Het liquide sont celles
représentées sur la figure II-2. Elles sont en pyrex, et ont subi les
procédures usuelles de fabrication, nettoyage et remplissage (III-B de ia
premiére partie) . La quantité d’hydrogéne moléculaire introduit dans chaque
cellule est calculée pour assurer un bon enduit cryogénique (au moins 10
couches [3,5]) sur toute la partie frolde de la celluie, qui comporte ici la
(les) sphére(s) et la portion froide du tuyau de communication. La quantité
de 3He est choisie pour que la pression dans la cellule soit de |‘ordre de
0,3 torr (valeur optimale pour le pompage optique) lorsque la celluie

d‘étude est a 1.5K, et que la liquéfaction s’y produise vers 0. 6K.

Comme cela a 6té dit dans la premiére partie (paragraphe III-B),
un soin particulier doit étre apporté au controle de la carte des tempé—
ratures, sur toute I‘étendue de Ila celiule, afin d’‘obtenir un enduit
d’hydrogéne efficace. Le tuyau qui permet la diffusion des atomes entre le
volume V; (& 300K) et V'y (4 4.2K) est entouré d'un tube de cuivre dont
la partie supérieure est ancrée thermiquement au couvercle du cryostat
(température ambiante) et d'une mousse isolante. La température de cette
partie de la cellule est ainsi comprise entre 300K et 150K) et le transfert de
polarisation s'y effectue sans perte appréciable. La premiére sphére est a
4.2K environ, a cause de la proximité de la simple paroli immergée dans
‘hélium 4 liquide. Le tuyau qui la relie & V. est recouvert d‘une couche de
laque~argent qui s’interrompt & quelques centimétres de la surface libre du
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bain de 3He. A I‘équilibre, au-dessus d‘un bain & 1,5K, la température du
tube se stabilise autour de 2K. Cette séparation nette entre partie chaude
(au-dessus du bain de*He) et partie froide (A& Iintérieur du cryostat a
hélium 3) permet une utilisation souple et indépendante du réfrigérateur a
3He. En effet, tant que la partie inférieure de la cellule reste en-—-dessous
de 4.2K, la mobilité de H, est trés faible: I‘enduit est en quelque sorte
“figé" une fois pour toutes, aprés sa formation. Un nombre apparemment
iHimité de cycles (préparation du gaz polarisé, V, étant a T € 1,5K -
descente en dessous de 0,5K pour les mesures - ré—évaporation pour
préparer un nouvel échantillon) peut étre effectué sans dommage pour

I’'enduit cryogénique.

II - C. DISPOSITIFS OPTIQUE ET ELECTRONIQUE
II-C-1) Sources laser

Pour toutes les expériences concernant |'étude de 3Het liquide,
nous avons utilisé des sources laser différentes de celles employées pour
I‘'observation des ondes de spin, et décrites dans la premiére partie de ce
mémoire (8§ III-A-2). |l s’agit de cristaux de LNA au néodyme, pompés
par un laser continu de puissance a gaz lionisé (krypton Kr* ou Argon
Art). La référence [29] décrit en détail ces lasers accordables et leurs

performances. nous n‘en donnons ici qu‘une description succincte.

La cavité laser est représentée schématiquement sur la figure II-8
dans le cas du pompage par laser Art. La courbe de fluorescence du LNA
comporte un pic principal &8 1054nm, et une bande secondaire & 1084nm.
Pour le pompage optique de I‘hélium, la longueur d’onde requise est égale
& A = '«1083nm. Un filtre de Lyot (lame de quartz de 7mm d’épalsseun)F
permet d‘accorder grossiérement le laser autour de Ay: un réglage fin
s'effectue ensuite & I'ailde d'un étalon Pérot-Fabry & air E. E est constitué
de deux prismes en verre traités (R = 50%), séparés par 2 ou 3mm, et
placés & angle de Brewster par rapport au faisceau laser. Un des deux
prismes est monté sur une cale en céramique piezo—-éiectrique: Ila
fréquence du laser peut ainsi étre balayée en faisant varier la haute tension
appliquée a la cale piezo. Pour V'asservir sur une des composantes fines et
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hyperfines de la transition atomique 23S - 23P ([13], on utilise le signal de
fluorescence induit par une fraction du faisceau dans une cellule remplie de
3He, et une modulation dé la haute tension & quelques kllohertz. La figure
II-9 indique la structure de la boucle d’'asservissement employée. Une fois
asservie sur une composante atomique donnée, la fréquence du laser reste

stable pendant des heures: sa puissance est également constante.

Un cryostat de LNA pompé par un faisceau de 6W sur la raie 541nm
de I[‘argon peut délivrer plus de 300mW a 1083u. La figure II-10 montre
les taux de polarisation obtenus avec ce laser dans une cellule cylindrique
de 100cm® remplie & 0, 3torr de 3He, pour des pulssances laser variant de

0 & 300mW: la polarisation peut y atteindre 60% environ.

Nous avons également utilisé comme source a 1, 083u un cristal de
LNA pompé par un laser continu Kr* fournissant 1,3W sur la rale & 752nm.
La cavité correspondante a une structure analogue a celle représentée sur
la figure II-8. Le filtre de Lyot est cette fois une lame de 1mm
d‘épaisseur: les prismes de {‘étalon PF a air sont traités & R=60% pour
I'un, et R=80% pour l‘autre. La puissance disponibie a 1,083um est de
I'ordre de 70mW, ce qui permet de créer des taux de polarisation d‘environ
40% a 0,3 torr et & 300K dans la partie supérieure d‘une double celiule.

II-C-2) Mesures optiques a température ambiante

II-C-2a) Détection optique de rlorientation nucléalre

Dans V,, la polarisation nucléaire est mesurée optiquement. Le
principe de cette mesure a déja été décrit dans la premiére partie de ce
mémoire. Le dispositif expérimental est représenté sur la figure II-11, ou
on reconnatt tous les éléments précédemment utilisés. La seule différence
est que la détection ne se fait pas selon l‘axe du faisceau de pompage.
Pour des raisons pratiques de commodité d‘accés au montage et d'encom-
brement, nous détectons la Ilumiére de fluroescence émise dans une
direction Inclinée de © = 30° par rapport au champ magnétique statique.
Cela introduit seulement le facteur cos © dans la calibration du taux de
polarisation nucléaire en fonction de I'amplitude du signal détecté.



-107bis -

F)rv1 g E S > —
Ref.
T:=10s
Y
< Synthétiseur >
ValkHz
S
<< . |. Modf—es—— Ampli. <

Flg. D:'gz Circult électronique d‘asservissement du laser sur la
transition 23S - 23P de I'hélium trois.

P.M.: photomultiplicateur M : mélangeur
D.S.: détection synchrone H.T.: haute tension
j . intégrateur C.P.: cale piezo-électrique

Le photomultiplicateur détecte le signal de fluorescence d'atomes de ’He
contenus dans une cellule annexe. La fréquence du laser est contrdlée
par l'étalon 4 air dont 1'un des deux prismes est monté sur la cale piezo-

électrique (voir texte).
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II-C-2b) Mesure de pression
Pour mesurer la pression de 3He dans le volume V,, nous utilisons
une technique de fluorescence post-décharge qui permet de déterminer le
temps de vie des métastables. Celui—ci est directement relié & la pression

du gaz, comme nous allons le voir.

A l‘aide d‘un photomultiplicateur, nous détectons la fluorescence
induite a 1,08y par le faisceau laser de pompage (figure II-11).
L'intensité de la lumiére émise donne accés a la population de I'état
métastable 23S. Celle—c! commence & décrottre dés que la décharge
radiofréquence qui sert a peupler I'état 23S est éteinte. La durée de vie
des atomes métastables est alors déterminée (dans le domaine de pression
exploré) par le phénoméne de diffusion vers la paroi, ou il produit une
désexcitation immédiate de |‘atome. Dans ces conditions, le comportement
aux temps longs du signal de fluorescence détecté correspond a une
décroissance exponentielie “pure”, dont la constante de temps est celle du

mode de diffusion dans la cellule le plus lent.

Les modes de diffusion considérés ici sont les solutions de
I’équation de diffusion usuelle qui satisfont & la condition aux limites de
densité nulle de métastables sur les bords de la cellule (désexcitation des
atomes au contact de la paroi). Pour une celliule cylindrique de rayon R et

de longueur 2L, le temps de diffusion le plus long Tp est donné par :

—1 2 2 2 2 2
T, = D((IV2L)" + (X /R )) = D(X/R ) (1 + (I R/2IX )")

ou X; désigne le premier zéro de la fonction de Bessel cylindrique d‘ordre
z6ro, et D le coefficient de diffusion de I‘atome métastable. Numéri-

quement, cela s'écrit :

—1-—=S,'78.D—2 {1+(o,ss LR )z}

TD R L
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Le coefficient D de diffusion a fait I’'objet de nombreuses études théoriques
et expérimentales. D’aprés les résultats expérimentaux présentés dans la
référence [30], nous savons que D = 554 : 30cm?/s pour une densité
correspondant & une pression de 1 torr & 300K. Pour une cellule de 5cm
de diamétre et 11cm de hauteur, le temps de diffusion pour 1 torr a 300K
est de 1‘ordre de 1,6ms.

Le temps de diffusion Tp varie en 1/D. A température constante, |l
est donc proportionnel & la pression du gaz. Cette méthode de mesure de
la pression est simple & mettre en oeuvre avec notre dispositif expérimental.
Pour obtenir des résultats avec un bon rapport signal/bruit, nous procédons
& chaque fois a plusieurs enregistrements successifs du signal. La décharge
est interrompue périodiquement, a une fréquence de quelques hertz. Nous
accumuions les données correspondant & 20 ou 50 coups et la valeur de Tp

est extraite de la valeur moyenne obtenue.

La précision atteinte avec cette méthode optique de mesure de
pression est d‘abord limitée par l'incertitude expérimentale sur les dimen-—
sions géométriques internes de la cellule (qui ne sont pas connues a mieux
que 5% environ). Elle dépend également de la qualité du dépouillement
numérique des données effectudes. |l faut en particulier tenir compte de
I'existence des autres modes de diffusion excités et détectés dans le volume
Vi. Leur amortissement est certes plus rapide, mais le rapport des
constantes de temps n’est pas vraiment négligeable pour les deux modes
suilvants (il s’agit d'un rapport égal & 0,6 et 0,1 respectivement). Nous
estimons la précision globale des résultats a quelques pour cent pour les
mesures de variations relatives de pression.
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II-C-3) Détection radioélectrique a basse température

II-C-3a) Champ magnétique statique

Toutes les expériences se déroulent en présence d‘un champ
magnétique statique, dans lequel s’effectuent a la fois le pompage optique,
le transfert de polarisation a basse température et la détection par RMN.
Pour satisfaire aux contraintes d’homogénéité du champ sur I’étendue de la
double celule (voir § III-C de la premidre partie) et d’encombremnt
minimal, nous avons utilisé un ensemble de bobines dont la géométrie et
les courants ont é6té calculés et optimisés numériquement ([s)). Nous avons
réalisé 5 bobines octogonales, représentées sur la figure II-12a (avec du
fii de cuivre émaillé de 1,3mm? de section). La résistance totale est de
I‘'ordre de 300, et une alimentation en série par 96 volts sous 3 ampéres
fournit un champ de 13 Gauss, sans refroidissement nécessaire. La carte
de champ a également 6té calcuiée, et I'homogénéité obtenue est
satisfaisante : la figure II-12b représente la varlation relative du champ
statique le long de I'axe des bobines, au long duquel est placée la cellule:

elle est de I'ordre de quelques 1074,

Un second circuit, enroulé sur le précédent en respectant les
mémes rapports de nombres de tours, permet de varier la valeur du champ
statique d’‘environ 1G autour de la valeur choisie sans modifier I’'homo-—

généité ou la stabilité du champ principal.

II-C-3b) Dispositift RMN

Les bobines réceptrices sont des enroulements de fil de cuivre
émaillé analogues & ceux décrits dans ia premiére partie, disposés de part
et d’'autre de la cellule d’étude. Selon le type de cellule étudiée (figure II-
2a et b), elles ont été placées A l'intérieur ou a I'extérieur du cryostat a
3He.

En revanche, pour des raisons d’encombrement, nous avons choisi
un circuit d’induction différent de celui utllisé pour |‘autre montage
expérimental. |l s’agit d’'une bobine en "selle de cheval" (voir figure II-

13), qui crée un champ magnétique homogéne sur la cellule et perpendi-
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Fig. I3

Circuilt de déetection RMIN

bobine d'induction créant une impulsion de champ radiofréquence
4 la fréquence de résonance des spins nucléaires

paire de bobines de détection du signal de précession de !l'aiman-
tation transverse. connectées en série

bobine de compensation
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culalre au champ statique Bo. Avec les dimensions géométriques indiquées
sur la figure, la carte de champ calculée est telle que la variation de
I'amplitude du champ entre le centre et le bord de la cellule d’'étude est de
I'ordre de quelques pour cent au plus, pour une sphére de 2cm de
diamaéetre.

L’orientation du circuit inducteur est choisie pour que le champ de
radiofréquence produit soit perpendiculaire a I'ordre des bobines réceptives.
Dans la patique, le flux capté n’est pas strictement nul, et il produit
pendant l'impulsion RF un signal parasite que la chatne de détection ne
peut supporter. Pour y remédier, nous avons placé une petite bobine de
compensation dans le plan d‘une des bobines réceptrices. L'amplitude et la
phase du courant qui y clrcule (produit par le méme générateur RF que
Vimpulsion inductrice) sont réglés pour annuler exactement le flux capté.
Nous utilisons, a cette fin, le circuit déphaseur actif & amplis opérationnels
représenté sur la figure II-14. La compensation est ainsi exacte, puisqu’on
opére une addition de flux induits dans les bobines réceptrices, et non plus
de signaux électriques en un point quelconque de la chatne de détection
(voir § ITI-D-2 de la premiére partie). Ici, nous ne sommes pius génés
par le tempsAde réponse non nul des bobines réceptrices, comme le
montre la figure II-15.

La figure II-16a indique les divers éléments de la chatne électro—
nique de détection utilisée. La bande passante de I‘ensemble est fondamen-
talement déterminée par le temps de réponse de la détection synchrone
employée. Son allure est représentée sur la figure II-16b, ou l'on voit que

la largeur maximale obtenue est de I‘ordre de 500Hz.

Enfin, les signaux électriques regus sont convertis en données
numériques, enregistrées et traitées par un microordinateur, qui sert aussi
a gérer le fonctionnement des parties électrique et électronique du montage
expérimental.
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Figa.II-15%: Représentation schématique du signal de compensation:

a: impulsion délivrée en sortie du déphaseur,cet appliquée aux
bornes de la bobine de compensation.

b: f.e.m. induitedans le circuilt de détection résonnant,dont le

facteur de qualité a une valeur finie. S
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IIXI - EXPERIENCES

III-A. PROCEDURE EXPERIMENTALE

La procédure expérimentale mise au point pour la préparation de

®Het liquide peut se décomposer en 3 étapes distinctes :

1) le refroldissement jusqu'da 4.2K : au cours de ce refroidis—
sement du montage, !‘enduit cryogénique d’'hydrogéne moléculaire se forme
sur les paroils. Pour obtenir de bons résultats, il faut que la répartition de
H, soit uniforme sur toute la partie “froide” (voir § II-B) de la cellule. Une
méthode assez fiable consiste & maintenir, pendant 15minutes environ, la
partie inférieure autour de 8K, puis a la refroidir trés rapidement a 4,2K
pour figer ‘enduit. Toutes les opérations suivantes s’‘effectuent en dessous
de 4,2K, jusqu‘au réchauffement final au terme de |‘expérience. Cependant
méme avec ces précautions, il arrive que l‘enduit ne soit pas de qualité
suffisante (cf § ITI-B-2b) et doive étre refait.

2) la descente & 1,5K : elle correspond & la phase de liquéfaction
de 3He cryogénique, et a la construction simultanée de I‘orientation
nucléaire dans la partie froide par échange avec la celiule du haut, ol les

atomes sont pompés optiquement de maniére permanente.

3) le refroidissement jusqu’a la "température de travaill” (T < 0,5K),
atteinte en quelques dizaines de secondes par pompage sur le bain
cryogénique.

Aprés que les mesures aient été effectudées et que I‘orientation
nucléaire ait é6té totalement détruite, nous réchauffons I'intérieur du cryostat
a *He jusqu’a 2K environ. Nous reprenons alors I‘étape numéro 2 pour

préparer un nouvel échantillon gazeux polarisé.

Nous avons pris le parti de présenter au paragraphe suivant les
expériences et leurs résultats dans Il‘'ordre chronologique. Nous avons
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successivement utilisé les deux celiules, de type a et b, que nous avons
décrites en 1-B (volr figure 11-2).

La premidre (cellule & deux volumes, V, et Vz) nous a servl a
mettre en évidence la présence de |'‘échantillon liquide polarisé. Pour plus
de clarté, nous distinguons dans notre exposé deux étapes :

— I‘6tude de la liquéfaction du gaz 3He a lintérieur de la celiule
(§ ITI-B-1a)

- I"étude RMN de l’'évolution de l‘orientation nucléaire du gaz avant
et aprés la condensation (§ III-B-1b).

La seconde cellule (& trois volumesV; , V‘; et V) permet d’obtenir
un meilleur taux d‘orientation nucléaire et surtout une fraction de |‘échan-
tillon d’hélium trois condensée plus importante. Nous avons ainsi pu mener
& bien une étude préliminaire RMN du liquide polarisé lui-méme (§ III-B-
2).

ITI-B. OBSERVATIONS

III-B-1) Mise en évidence de la présence de *Het liquide dans la
cellule

IIT-B-1a) Liquéfaction du gaz

Nous avons 6tudié en premier lieu la variation de pression a
Fintérieur de la cellule lorsque la température du volume V, varie entre
1,5K et 0,45K. Considérons, par exemple, le cas d’un refroidissement. On
s‘attend a priori & ce que la diminution de la température se traduise au
début par une variation lente de la pression du gaz, liée a la modification
de la carte des températures dans la double cellule. Au moment ol I‘on
rencontre la courbe d‘équilibre liquide gaz, le gaz commence a se Ilquéflef
dans V, : la pression est alors égale A la pression de vapeur saturante du
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gaz, qui varie trés vite avec la température dans cette région. La figure.
II-17 représente les courbes pression/température correspondantes. La
courbe 1 est obtenue par le calcul & partir de la pression de remplissage,
de la taille de la celiule et de la carte présumée des températures. La
courbe 2 (Pg(T)) représente les variations de la tension de vapeur
saturante de >He dans la méme zone de température [31]. Le début de la
liquéfaction du gaz se traduit donc par une brusque accélération de la chute
de pression a lintérieur de la cellule. De la méme fagon au cours d‘un
réchauffement, la pression dans la cellule cesse de suivre la variation
rapide Pg(T) deés que tout le liquide est évaporé: elle augmente ensuite

plus lentement avec la température.

Expérimentalement, nous avons mesuré optiquement (§ II-C-2b) la
pression dans le volume V.(®), a 300K. Simultanément, nous avons
enregistré la pression et la température du bain de *He cryogénique dans
lequel trempe le volume V,. La figure II-18 présente les résultats obtenus
pour un refroidissement (18a) et un réchauffement (18b), entre 0,75!( et
0,43K. Nous voyons que la variation de pression dans la cellule a bien
I‘allure prévue. La température de liquéfaction est égale a 0, 54K pour cette
cellule. La condensation se produit 4 une pression voisine de 270mtorr:
cette valeur expérimentale est en accord avec celle calculée a partir de nos

données. La densité du gaz est alors de l'‘ordre de 5.10*® atomes/cm?>.

Toutefois, il apparalt clairement sur la figure II-18 que la
pression dans le volume V,; suit avec un peu de retard (1/2 &4 1 minute
environ) les variations induites par les changements de température dans
V.. Ce décalage temporel peut étre imputé a l'impédance que constitue le

tuyau vis— a-vis de I‘écoulement des atomes. En effet, lorsque

(*) L'effet thermomoléculaire dans le tuyau de communication [2e] entratne
de légéres différences de pression entre V4 et V, a |‘équilibre. Vers 0, 54K,
I'écart relatif de pression correspondant est de l‘ordre de 10%. Il est &
noter que le méme écart, traduit en termes de tension de vapeur saturante,
correspond & une correction en température de 2% seulement pour le
liquide. ‘
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la température (et donc la pression) varie dans V., le retour a I'équilibre
entre le haut et le bas de la cellule est ralenti par les effets de viscosité
dans le tuyau de communication. Nous pouvons estimer le décalage
temporel introduit par le tuyau en calculant le débit d’écoulement des
atomes, qul est essentieliement limité par la partie chaude du tube: sa
longueur est trois fois supérieure a celle de la partie froide, la viscosité y
est plus importante (17 fois plus importante a 200K qu’a 1K), et surtout la
densité y est 200 fois plus faible, ce qui réduit considérablement le débit
d‘atomes & travers le tube. La conductance de la portion & 200K du tube
s‘écrit en régime visqueux (4 270mtorr, le libre parcours moyen est égal a
0,4mm, donc bien inférieur au diamétre D du tuyau) [2e]:
-s p'p
c (Lsecy™ 3.3 10 -

n = viscosité du gaz en poise (1p = 0,INs/m?): D = diamétre du tuyau en
cm ; b= longueur du tuyau en cm: P = pression du gaz en millitorr.

Avec D = 0,3cm, f = 60cm et n = 12.5 10™% poise, nous avons
C(cm?3/s) = 3,5 x 1072 x P(mtorr), soit environ 10cm3/s lorsque
P = 270 mtorr. En tenant compte du rapport des densités, le temps
caractéristique mis pour répercuter dans V,; = 200cm?® une variation de
pression égale & 1%  de la pression initiale (soit a 2, 7mtorr) est donc égal
A At = 35 secondes. Cecl est en accord avec le retard observe expéri-
mentalement.

En définitive, les résultats présentés montrent que nous parvenons a
condenser notre échantillon gazeux : il y a, dans cette cellule, de I'hélium
trois liquide lorsque la température est inférieure ou égale a 0,53K. |l reste
a montrer qu’il est effectivement polarisé.

III-B-1b) Etude RMN de I‘évolution de I‘orientation nucléaire dans
la phase gazeuse

Pour |’6tude RMN de cette cellule, nous avons utilisé le dispositif
électrique décrit au paragraphe II-C-3b. La technique employée est
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identique a celle que nous avons décrite dans la premliére partie de ce
mémoire. nous détectons la f.e. m. iInduite dans les bobines réceptrices par
la précession d’une petite composante transversale, produite a partir de
I‘aimantation longitudinale par une impulsion radiofréquence résonnante, a
la fréquence de Larmor. L’amplitude du signal est directement proportion—
nelle au module de I|‘aimantation transversale, ce qui permet d‘en déduire
la valeur de I‘aimantation longitudinale initiale (™). La figure II-19a donne
un exemple de signaux RMN obtenus pour le gaz polarisé :@ Ils corres—
pondent aux composantes du signal électrique en phase et en quadrature
par rapport a une fréquence de référence fixe, choisie proche de la

fréquence de précession des spins dans le champ extérieur B,.

Ces signaux sont analysés numériquement. Nous pouvons, comme
cela a 6té6 discuté dans la premiere partie, en extraire |'évolution temporelle
du module du signal qui permet de déterminer & la fols I‘amplitude initiale
et le temps de relaxation T, (de l'ordre de quelques secondes, valeur fixée
par les inhomogénéités du champ statique sur le volume V). Nous pouvons
également calculer numériquement le spectre en fréquence du signal
enregistré. Il se compose d‘un pic & la fréquence de Larmor dont la largeur
est déterminée par le temps de relaxation T, . la figure II-19b représente

le spectre correspondant aux signaux de la figure II-19a.

Nous avons étudié l’'évolution de I'aimantation nuciéaire au cours du
changement d’‘état. La figure II-20 présente les résuitats obtenus au cours
d’un refroidissement, suivi d‘un réchauffement, de I!’échantillon polarisé.
Nous y avons dessiné la courbe décrite par I'amplitude du signal RMN en

fonction du temps. Plusieurs commentaires s‘imposent :

(*) Nous renvoyons le lecteur au chapitre IV de la premiére partie pour

une description de la calibration des signaux RMN et de leur analyse.
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Fig.I-19:: Signal RMN enregistré avant liquéfaction de 1'échantillon
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@ évolution temporelle des composantes en phase et en quadrature
du signal de précession de 1'aimantation transverse (T,=0.3 s)

@ spectre en fréquence du signal précédent
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1) le signal RMN détecté dans cette expérience est uniquement
celul du gaz. Comme nous le verrons au paragraphe suivant, le signal du
liquide présente des caractéristiques trés différentes. Nous attribuons ici son
absence a la faiblesse de son amplitude; elle résulte a la fois de
Vinsuffisance de la proportion d‘atomes condensés (& 1/10) et du mauvais
facteur de remplissage géométrique. En effet, le couplage entre la goutte
formée sur la paroi interne de V. et les bobines de détection placées a
I’extérieur du cryostat a hélium trois est faible (*) (écartement de 4,5cm

pour un rayon de 1,15cm).

2) La liquéfaction se traduit par une nette diminution du signal RMN
du gaz. Nous constatons qu’il est réduit d‘un facteur sensiblement égal au
rapport entre le nombre d’atomes présents dans le volume V, avant et
aprés liquéfaction. Nous pouvons en conclure que le taux d’‘orientation du
gaz n’‘est pas modifié au cours du processus de liquéfaction. De la méme
maniere, la variation d’amplitude du signal RMN refldte la variation du
nombres d‘atomes dans V, au cours de la réévaporation : I|'‘évaporation ne

change pas de fagon significative le taux d‘orientation du gaz.

3) Nous voyons également sur la figure II-20 qu’aprés rééva-
poration du liquide formé, le signal RMN revient & un niveau comparable a
son niveau initial. Cecl est d0 au fait que ta durée de I'expérience
présentée est assez bréve. En régle générale, nous avons constaté que la
différence entre les amplitudes du signal RMN avant liquéfaction et aprés
réévaporation est sensiblement égale a la seule perte par relaxation
nucléaire qui correspond a la durée de vie Ty, visible sur la figure, a
iI’équilibre diphasé.En~ fin de compte, la polarisation totale varie peu au
cours des deux changements de phase.

(*) Nous pouvons calculer par exemple que sl so est le signal induit par un
moment magnétique placé au centre de la celiule, le méme moment placé
2cm plus bas induit un signal & 0,24s, seulement.
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4) Entin, la figure II-20 montre que la liquétfaction d‘une partie de
I’é6chantillon s‘accompagne d‘une variation sensible du taux de relaxation
nucléaire en phase gazeuse : le temps de relaxation longitudinale T, , qui
vaut 25mm a 0, 6K, devient de l'ordre de 3 ou 4 minutes dés que le liquide
est formé. Nous Iinterprétons cette modification par {‘échange perpétuel
d'atomes entre le liquide et le gaz & I'équilibre biphasé, qui couple
étroitement |‘évolution du taux de polarisation dans le gaz a celle de la
phase liquide, dont |'évolution propre est beaucoup plus rapide (voir § III-
B8-2b).

En résumé, les expériences qui viennent d’étre décrites montrent
sans ambiguité que nous sommes capables de liquéfier une partie de
I’échantillon contenu dans la cellule. Lorsque Iinititalement le gaz est
nucléairement orientd, le liquide obtenu est également polarisé. L‘aiman-
tation est globalement conservée au cours des changements de phase

“liquide—»gaz® et “"gaz-liquide”.

Dans le paragraphe suivant, nous abordons |‘étude RMN du liquide
polarisé lui-méme. Nous verrons qu’‘elle permet d’obtenir de nombreuses

informations sur la phase condensée formée dans la cellule.
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ITI-B-2) Etude RMN du liquide polarisé (2éme celiule)

Pour pouvoir observer directement le signal RMN du liquide
polarisé, nous avons légérement modifié le dispositif expérimental précé-
dent. D‘une part, nous avons utilisé un circuit de détection placé a
I'intérieur du cryostat & 2He: les bobines réceptrices, disposées a proximité
immédiate de la cellule, sont ainsi mieux couplées a I['aimantation de
I’échantilion : le signal RMN capté est plus grand. D’autre part, nous
avons adopté le systdéme de cellules a 3 bulbes (cellules de type b) décrit
au paragraphe I-B. Il permet a la fois d’‘obtenir de mellleurs taux de
polarisation, une proportion d‘atomes condensés plus grande et un volume

total de liquide plus important.

Pour clarifier la présentation des résultats expérimentaux obtenus,
nous commengons par expliquer les particularités du signal RMN que I‘on
peut s’attendre & observer avec notre échantilion liquide (§ ITI-B-2a). A la
lumiére de cette analyse, les spectres décrits au paragraphe sulvant (III-
B-2b) s’interprétent simplement. |l est alors possible d‘en extraire d‘inté-
ressantes informations relatives a la localisation de la phase condensée, et

a I"évolution des spins nucléaires en son sein.

ITII-B-2a) Un modéle pour I‘évolution temporelle de I‘aimantation
nucléaire dans la phase liquide

Considérons un atome appartenant & lI’échantilion d’hélium trois que
nous supposerons uniformément polarisé dans tout ce paragraphe. |l est
soumis a un champ magnétique Bgf local difféerent du champ extérieur
appliqué Bo. En effet, il faut ajouter & By le champ magnétique B’ induit
sur |‘atome considéré par tous les autres atomes présents.

Cette contribution peut étre ignorée lorsque le volume de I'échan-
tillon posséde la symétrie sphérique. Elle est alors rigoureusement nulle.
C’est le cas, par exemple, du gaz polarisé qui est contenu dans la boule
V2 . la fréquence de précession des spins est exactement égale a la
frequence de Larmor correspondant au champ statique B,.



120

Dans nos expériences, la goutte liquide formée sur la paroi a, a
priori, une forme aplatie : la fraction de mm?® condensée s’'étale sur la
surface de la celiule. On s’attend par conséquent & ce que le champ B’ ne
soit ni nul nl méme paralldle & la direction de I'aimantation, et participe a
I’évolution temporelle de celle-cl. Dans le liquide, dense et assez fortement
polarisé, ce phénoméne doit se traduire par une modification sensible du
spectre RMN du signal de précession. Pour la déterminer, nous allons
d’abord calculer le champ magnétique B’ qui existe a [Iintérieur de
I’échantillon liquide en |‘absence du champ appliqué By: nous étudierons
ensuite |'évolution temporelle de I|‘aimantation quand on ajoute le champ

statique Bg.
hamp magnéti I’'intérieur t’échantillon

En I'absence de champ appliqué By, un atome donné est soumis au
champ magnétique B’ induit par tous les autres atomes de [‘échantillon
(dont nous supposons toujours I‘aimantation uniforme). Bien s@r, le champ
réel qui agit sur chaque atome fluctue & I‘'échelle microscopique: ceci
donne lieu au phénoméne de relaxation dipolaire dans le liquide, qui
interviendra un peu plus tard. Pour le moment, nous ignorons ces

fluctuations et calculons la valeur moyenne du champ magnétique local.

Pour calculer le champ subi par un atome placé en un point P de
I’échantilion, nous divisons celui-ci en deux parties séparées par une
sphere E’, centrée en P, de rayon a (a est choisi grand devant les
dimensions atomiques mais petit devant les dimensions caractéristiques de
I“‘échantillon (fig 1I-2%1a)). A l'intérieur de L‘, les atomes proches de P
sont nombreux et occupent des positions quelconques aléatoires : le champ
induit par leur moment magnétique est nul en moyenne. II ne reste plus
qu‘a calculer le champ induit en P par les atomes situés & I‘extérieur de la
sphére [, c’‘est-a-dire dans le volume V délimité par £’ et la surface
externe de !’‘échantillon notéer. Dans ce volume V, tous les atomes sont
séparés de P par une distance supérieure ou égale au rayon a : nous
pouvons décrire le systéme a |‘aide d‘une distribution continue de densité
d’aimantation macroscopiqueﬁ.
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A ce stade, nous devons prendre en compte la forme géométrique
de I’échantilion liquide : le champ vu par |I'atome considéré dépend a priori
de |‘aimantation de tous les atomes contenus dans le volume V, y compris
ceux quli sont trés éloignés. Ceci vient du fait que la contribution d’un
élément de volume d37 situé au voisinage d‘une position moyenne repérée,
par rapport a l'‘origine P, par le vecteur T varle en p.om (Hd3F/r3. En
coordonnées sphériques, d3F = r2dr.dn ot dn est un angle solide
élémentaire. Dans le calcul du champ total, la contribution des parties
éloignées ne décrolt donc pas avec la distance r & laquelle elles se situent.
Le champ magnétique induit en un point P dépend ainsi de sa position
exacte a Vlintérieur de I'échantillon. Cette inhomogénéité se traduit en
général par un élargissement de la raie RMN.

Mais dans nos expériences, nous bénéficions de circonstances trés
particuliéres : l'échantililon est & peu prés bidimensionnel. En effet, compte
tenu du volume condensé (~ 0,3mm3) et du diamétre de la cellule (2 Rz
lcm)_, I'épaisseur du film de 3He est de l‘ordre du micron s‘il recouvre
toute la celiule de maniére uniforme : méme si une partie seulement de la
cellule est recouverte, I'épaisseur e du film est trés faible par rapport au
rayon de courbure de la paroi. Soit L une distance caractéristique trés
grande devant e. Pour les atomes situés & une distance r supérieure a L,
la somme peut étre approchée par une intégrale bidimensionnelle. L‘'é6lé—
ment d’intégration a alors une dépendance radiale en r.dr, ce qui conduit
a une intégrale convergente a l'infini : la contribution des atomes trés
éloignés (au deld de L) est donc négligeable. Dans le cas particulier de
notre échantilion presque bidimensionnel, le champ vu par un atome prend
ainsi un caractére “local® : il ne dépend que de la contribution des atomes

situés a une distance pas trop supérieure & e.

Dans notre configuration, Il est possible de choisir pour L une
valeur intermédiaire telle que R > L >» e : on se raméne ainsi & I'étude
d‘un échantilon qui aurait la forme d‘une galette cylindrique plane, de
diameétre L trés grand devant son épaisseur e. A cette échelle, il est
d‘allleurs possibie (et plus commode) de remplacer cette galette par une
plaque Infinie d’'épaisseur e(fig.I1[-21b) |
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Finalement, le calcul du champ locali B’ en P se raméne & celui du
champ magnétique créé a l'intérieur d‘une cavité sphérique creusée dans
une plaque infinie d’'épaisseur e uniformément aimantée. il s‘agit 1a d’'un
probléme classique de magnétostatique, que I'on peut résoudre au choix
soit par l'intermédiaire des densités de charges équivalentes (par analogie
avec l'électrostatique), soit par les densités de courants équivalents (voir la
référence [33] par exempie).

e par analogie électrostatique (figure II-21¢)

L’almantation ~ étant uniforme, Il n'y a pas de densité volumique
de charges (p = —-\7._'T_Tf = 0). Sur chaque surface, Il existe en revanche
une densité surfacique g = W.B’o ot B’o désigne la normale extérieure

a l'échantilion au point considéré. La contribution By de la surface externe
£ est donc le champ créé entre deux plans infinis portant des charges
surfaciques uniformes et opposées (avec la correspondance 1/eo «— uo).

Elte est uniforme entre les plaques, et vaut :
- AT .
BE=—1.L°(’Yn, .n) n

n est par définition la normale extérieure & la surface libre de |‘échantillon
(voir figure)

La contribution de la sphére L’ est indépendante de son rayon a, et

elle vaut :
-
—) .
B, = u, TN/A3
Nous en déduisons immédiatement |'expression du champ local 8
résuitant :
—>
B'= - p (LAY B + p.oiﬁi /3 (II-1)
e par les courants équivalents (figure II-21d)
La densité volumique de courants équivalents est nulle :
— 7 —
T=% xTN, =38. it n'y a que la contribution des discontinuités de Y]],

en L et f',a qul est associée & la densité surfacique de courants

>
équivalents: TS = M, x Ro (avec les mémes notations que précédem-
ment) .
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Modéles simples pour le calcul du champ démagnétisant
dans le liquide polarisé : charges ou courants (G"Ou Js)

surfaclques équivalents.
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La contribution de E, toujours uniforme, est cette fois—ci égale a:

3 xn

o

2 -
r = Ho o

—_—
ou —]'o =TT, x n (voir figure) et celie de la sphére L’ (indépendante du
rayon a choisi) vaut :

—
B, =(-23) s, M
Le champ local g'qui en résulte s’'écrit

_—

—
B =, Mxd ) xd-(23) 1M, (11-2)

Remarque:

Nous pouvons Iimmédiatement vérifier que les deux expressions
obtenues (II-1) et (II-2) sont équivalentes :

1'3"=-u°( xB’)xB’—(Z/a)uOTY'Y_f

- > —_2 ),
= - 2 (YRR - ) - (2/3) o, M)

Cette équivalence est lilustrée sur la figure 11-22.

En définitive, le champ local 8 auquel est soumis un atome placé
au point P considéré s’écrit :

_—.—.>_’ ___%

(M. B +p M3

Il ne dépend pas de la position exacte de |’atome dans la portion

B =-p

[o]

d’échantillon considérée : nous pouvons espérer observer, dans nos expé-
riences, des raies RMN sans élargissement notable d0 a l'effet du champ
démagnétisant local. Ici, le seul paramétre géométrique qui intervient est
I‘angle que fait I’aimantation WL avec la normale & la paroi de la cellule.

]
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Evolution_de Y71 _en présence du champ extérieur_appliqué B,

Considérons a présent I'évolution de ’——m’ en présence du champ
magnétique extérieur Bo. Le champ & I'intérieur de I‘échantillon est alors
égal a :

Begr =B *+ B,

B’ étant le champ que nous venons de calculer. Nous pouvons nous
attendre a ce que ['évolution de W dépende de l‘orientation locale de la
paroi par rapport & la direction du champ statique appliqué —B'o. Pour
mener le calcul, nous choisissons le repére (0O,X,Y,2) représenté sur la
figure II-23 : I'origine O correspond au centre de la boule V, et I‘axe OZ
* est défini par Bo, avec :

= 2
B =B 2 et Bo >0

L'orientation de la paroi en un point P quelconque de celle—ci est repérée
par le triédre local (x,y,2z) associé (voir figure). Avec la convention
choisie, le vecteur normal N introduit précédemment vaut n=-Z

—
L'équation d’'évolution de I‘aimantation "YU s‘écrit :

a — —_— >, = -
—(F-,YYL=7/YYZ,X (t)=y/mx§°—yuo(q/n-n)(/rn X n)

Beff
(II-3)

La partie de 8 qul est paralléie a )” ne contribue évidemment pas a
I‘évolution temporelie de I'aimantation.

Nous allons résoudre I|‘équation (II-3) de maniére approchée.
Dans nos expériences, le champ appliqué B, est de i{‘ordre de 13 Gauss,
alors que l‘'ordre de grandeur de la contribution du champ démagnétisant
est donné par uo’m , qui vaut 22 mG pour un taux de polarisation de 1%
(voir plus loin): nous avons donc :

Wo > | o ¥ M,| (II-4a)
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>N

Fig. I-23

Axes de coordonnées adoptés pour repérer l‘orientation
focale de la parol par rapport au champ extérieur

statique.
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Considérons le référentiel (0,X’,Y’,2) tournant autour de l'axe OZ & la
fréquence de Larmor wo = —-yBo et, compte tenu de (II-4a), résolvons
(II-3) dans l'approximation séculaire. S| e désigne l'angle entre les axes

0Oz et OZ (voir figure 11-23), le vecteur n s'écrit dans le nouveau repére:
Nn(t) = - (cos © 2 + sin 6 U (t)) (II-4b)

avec :  u(t) = cos(P-wh) ' + sin(¥-w})¥"

et I'équation (II-3) devient :

_— p— E
LM ey, (M LR ) (M X T ()
1] x (cos® in o (T
=-yu X{cose"W)_z'z’+sm o ( —/YY}Z—Z')/Z}
+ termes non séculaires (II-5)
—_— —_—>
D'on : gt M =y Y% (s8 2)
avec 88 = —u YN}, (3 cos’e-1) / 2 (II-6)

e
Dans le référentiel de Larmor, |'aimantation ’YTL évolue sous l‘action d'un
champ magnétique fictif G_B’, paralléle a OZ. En revenant dans le repére
—_—
fixe (O,X,Y,2), nous pouvons en déduire que I‘évolution temporelle de 11

correspond & une précession autour de |'axe OZ & une fréquence :

2
w=—y(B°+SB)=w°+p.oymz (3 cos“e -~ 1) /2 (1I-7)

Le déplacement de fréquence bw = w — we est proportionnel a la composante
longitudinale de I‘aimantation, et ne dépend que de l'angle d’inclinaison ©
par rapport au champ statique appliqué. Dans nos expériences, le champ
I_B’o est vertical, et le déplacement de fréquence vaut :

8w = o ¥ M2 sur les parois horizontales (6 = 0 ouT)

LR

et

swy = - po ¥y Wb, 72 sur les parois verticales (e = n/2)
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Nous voyons que swy = -swy/2 : le déplacement de fréquence par
rapport a la fréquence de Larmor est de signe opposé selon que la flaque
est verticale (ie. paralléle & Bo) ou horizontaie (le perpendiculaire & By) et
que son module varie du simple au double. Le déplacement de fréquence
maximal sera donc observé lorsque la flaque est au fond de la cellule et
que l‘aimantation est essentiellement paraildle au champ statique:; Il vaut
alors en module :

8w = poly| (no p M) (I -8)
ol no désigne la densité volumique d‘atomes du liquide, M le taux de
polarisation nucléalre, et p le moment magnétique du noyau d’hélium trois.

Les données numériques dont nous avons besoin pour calculer sw sont :

densité atomique : no = 1,64 1022 atomes/cm® a 0, 5K
(volume molaire = 36,7 cm> [341)

moment magnétique : p = 1,08 1072% J/Tesla

facteur gyromagnétique lyi= 3,24 kHz/Gauss

Lo = 4w 1077 dans le systdme d’unités international

Elles conduisent & :

8w = 72,1 Hz par pour cent de polarisation nuciéaire.

III-B-2b) Résultats expérimentaux

o) Signaux BMN

La liquéfaction des atomes de *He dans la celiule de type b utilisée
se produit aux environs de 0,5K et se traduit (comme précédemment avec
la cellule de type a du III-B-1) par une nette augmentation de la variation
de pression en fonction de la température. L’‘évolution de I‘orientation
nucléaire est étud'iée par la méme technique de RMN pulsée qu‘auparavant.

Les figures II-24a,a d, présentent des exemples de signaux RMN
induits par la précession de |‘aimantation transverse, enregistrés en temps
réel. '
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Fig. lI-24a: Exemple de signal RMN pour le systéme diphasé liquide-gaz

(:)enrcgistremenc effectué juste apreés la ltiquéfaction:on distingue
la contribution du gaz de celle du liquide,qui oscille et dispa-
rait plus rapidement.

(:)détall des 100 premiéres ms de |l'enregistrement.
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<E)signal obtenu juste aprés
liquéfaction

<:>et(a)signaux déteclés
respectivement 23 et 42

secondes plus tard.

.

Fig.11-24b : FEvolution temporelle de la contribution de la phase condensée

Les cuurbese‘l présent‘.ent les composantes en phase et en quadrature du

signal de précession de 1l'aimantation nuciéaire transverse.
J
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La figure II-24a correspond a un signal obtenu juste aprés la
ilquéfaction. On y distingue nettement la contribution du gaz de celle du
liquide. Celle—ci oscille & une fréquence différente, et disparatt en un

temps caractéristique beaucoup plus court.

Les figures II-24b, c,d présentent des enregistrements effectués
respectivement a -t=Os, t=23s et t=42gs. On constate que le signal
du liquide se modifie sensiblement & mesure que le temps passe : la durée
de vie du signal s’‘allonge et la structure de I’‘oscillation s’enrichit. 1l est
plus commode alors de travailler sur les spectres de Fourier des slgnéux

plutdt que sur leur enregistrement en temps réel.
B S tr n_fréquen es_signaux RMN

Les signaux électriques que nous détectons sont mémorisés sous
forme digitale a l'aide d'un micro-ordinateur. Le spectre en fréquence de
chaque enregistrement peut ensuite étre calculé numériquement a partir de
ces données. Pour dépouiller nos résultats expérimentaux, nous avons
utilisé un algorithme, FFT (pour Fast Fourier Transform) classique [32] qui
permet d'effectuer rapidement une transformée de Fourier discréte du signal
enregistré.

La figure II-25 reproduit différents spectres obtenus de cette
maniére. |l s’agit de signaux successivement enregistrés au cours d‘une
méme expérience. La courbe t=0 représente le signal RMN du gaz avant
liquéfaction. C’est un pic fin, sensiblement centré en &ng = Ot&og désigne
ici la différence entre la fréquence de précession des spins du gaz et la
fréquence de référence de la détection synchrone, que nous avons choisie
trés proche de la premiére afin de nous placer au centre de la bande
passante de la détection). La largeur du pic est déterminée par le temps
de relaxation transversale T,9 en phase gazeuse. Dans |‘expérience consi-
dérée, T,9 est de l‘'ordre de 0,55 &4 T = 0, 6K.

La courbe suivante correspond a un signal enregistré 30 secondes
plus tard. La liquéfaction de I’‘échantilion a débuté dans Iintervalle qui
sépare les deux premlers enregistrements. Le spectre se compose &
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Fig.I1I-25a : Spectre de Fourier du signal RMN enregistré a t=0, juste
avant la liquéfaction. .

Compte tenu de la hauteur du pic central, ce spectre n’a pas été repré—

senté sur la figure II-25b de la page suivante. Il est tracé ici avec

la méme échelle horizontale, et une échelle verticale réduite par un

facteur 0/5'
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A

étemps(s)

F‘ig.II-ZSb: Exemple d'évolution temporelle du spectre Rm
du systéme diphasé polarisé.
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présent de trois pics blen distincts.

e Le pic central correspond a la contribution du gaz, dont I’amplitude
a diminué. Sa position n‘a pas changé, mais il s‘est élargi. En reéegle
générale, nous avons pu observer que I'apparition de la phase liquide
s‘accompagne d‘un net racourcissement de la durée de vie de |‘aimantation
transverse du gaz (signal nul au bout de 200 a 300ms) : la décroissance
de son amplitude devient non—exponentielle dés que le taux d’orientation du
liquide dépasse quelques pour cent : on n’‘est plus dans les conditions de
rétrécissement par le mouvement. Plusieurs phénoménes peuvent expliquer
cela, comme par exemple les inhomogénéités magnétiques supplémentaires
introduites par la présence de la goutte polarisée, ou bien I|‘échange

d‘atomes entre le gaz et le liquide ol les champs locaux sont différents.

o Les deux autres pics correspondent au liquide polarisé. lis sont
un peu plus larges que celul du gaz et situés de part et d'autre de celui-
ci. Les déplacements de fréquences associés sont donc de signes opposés
et ils sont visiblement dans un rapport voisin de 2. lls diminuent au cours
du temps, a mesure que le taux d’orientation décrolt. Simultanément, la
durée de vie de l'aimantation transverse s’allonge (elle passe de quelques
dizalhes de ms pour M = 5% a quelques centaines de ms lorsque la
polarisation M tend vers 2éro). Enfin, I'‘importance relative des deux pics
évolue en fonction du temps : en quelques minutes, le pic le moins
déplacé en fréquence disparatt tandis que l'autre grandit. Au bout de 10mn
environ, le signal de précession des spins nucléaires est devenu si faible

qu’ll se noie totalement dans le bruit.

v) _lInterprétation

1) localisation de la phase condensée:

Au moment du refroidissement, I'échantillon gazeux se condense au
point le plus froid de la cellule, qui est déterminé par le niveau auquel
arrive le liquide cryogénique qui baigne la cellule. En effet, lorsque 1'on
pompe sur le bain de >He I’‘évaporation se prodult & sa surface libre : la
conductivité thermique de *He étant faible a 0,5K, la température du bain
n‘est pas uniforme et le liquide cryogénique reste plus froid en surface.
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Dans |‘expérience décrite au paragraphe B, la quasi totalité de la
sphere V. était immergée et le liquide s’est essentiellement formé sur les
parois verticales de la cellule. A mesure que le temps passe, le liquide
s‘écoule et finit par former une flaque qui repose au fond de la cellule. Le
signal détecté au cours de ce processus résulte alors de la contribution de
I’ensemble de la phase liquide étalée sur les parois de la cellule, mais les
résultats expérimentaux montrent que seules comptent en fait les parois
verticales et horizontales. Le signal RMN subit un déplacement de fréquence
qui varie avec I|‘orientation locale de la paroi par rapport au champ
statistique B, appliqué, a cause de la dépendance en (3 cos?e ~1) de la
formule (II-7) : il est naturel de trouver que les contributions dominantes
correspondent aux positions ol cette modulation est stationnaire ici ; @ = 0
ou m,et ©® = w/2. Au bout de 2 ou 3 mn, le signal observé correspond bien
a la contribution dont le déplacement de fréquence est le plus grand en

valeur absolue, qui est associé & la position © = w.

Le signe du déplacement de fréquence &w calculé est celui du
produit ymz. Pour I’hélium trois, vy est négatif,__oi"Sm est opposé A la
valeur algébrique de la projection de I|'aimantation -’)’Y) sur le champ 30.
Expérimentalement, le signe du déplacement de fréquence observé peut étre
repéré en envoyant dans les bobines réceptrices un signal RF de fréquence
connue, inférieure puis supérieure a la fréquence de référence choisie. Le
signe de ’m,z dépend de |‘orientation de la lame A/4 par rapport & l‘axe de
polarisation électrique du faisceau laser de pompage. En pratique, nous
pouvons déterminer sans ambiguité le signe demz en comparant par
exemple la phase du signal des spins nucléaires de I‘échantillon avec celle
du signal induit par la faible polarisation du liquide cryogénique lui-méme
(dans Bo = 13 Gauss, elle atteint queiques 107 a T = 0,5K). Cette
derniere correspond A une orientation nucléaire qui minimise {'énergie

—y
potentielle magnétique, soit E = - YYL. B < 0 et donc 1M, > 0. Si le
pompage optique oriente les atomes en sens opposé (resp. dans le méme

sens), ‘almantation créée correspond a ’YTZZ < 0 (resp. /sz > 0). Dans
I‘'expérience présentée, |‘orientation de la lame quart d’onde a été choisie
de maniére a4 ce que I‘orientation créée corresponde a une aimantation
antiparalléle a 30, c’‘est-a-dire mz < 0. D’aprés la formule (II-8) cela
doit induire un déplacement de fréquence positif pour le liquide reposant sur
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les parois horizontales. Ceci est effectivement vérifié sur la figure 11-25 ;
le pic le plus décalé en fréquence, deux fois plus que I‘autre, qui
corespond au fond de la cellule (18wl = 2 (6wyl), a subi un déplacement
de fréquence positif.

Expérimentalement, la quantité de liquide cryogénique est aisément
contrélable. Nous avons pu vérifier qu’en introduisant la quantité juste
nécessaire pour obtenir un bain qui atteigne a peine le fond de la celiule,
on ne pouvait observer qu‘un seuil pic dans le signal du liquide polarisé
celui-ci se forme au fond de la sphére et y reste. D’autre part, la
localisation de la phase condensée peut s‘analyser par cartographie RMN.
On peut par exemple appliquer sur le volume V., un champ statique
supplémentaire qui varie. linédairement, de manidre calibrée, avec la cote
verticale. La position de la source du signal RMN capté est alors repérée
en comparant les fréquences de précession avec et sans ce champ
supplémentaire. Les résultats obtenus sont en accord avec les conclusions
précédemment énoncées. En particulier, ils confirment que la condensation
ne correspond pas a la formation d‘une buée répartie sur I'ensemble de la
sphére V,, mais bien d'une flaque macroscopique localisée au point le plus
froid.

2)Temps de relaxation longitudinale en phase liquide

Nous pouvons utiliser la Proportionnanté entre le déplacement de
fréquence de précession et la composante longitudinale de I‘aimantation
pour avoir accés au temps de relaxation longitudinale T, dans I'échantilion
liquide polarisé.

La figure II-26a montre un exemple de résultats obtenus dans une
expérience ou le niveau de liquide cryogénique a été choisi de maniére a
pouvoir observer les deux pics sur le signal RMN de la goutte polarisée.
Pour comparaison, la figure II-26b présente les résultats d’une expérience
ol le point de liquéfaction se situe au fond de la cellule. Nous voyons
d‘abord que pour chaque contribution, le logarithme du déplacement de
fréquence mesuré est une fonction linéalrement décroissante du temps. Le
temps de relaxation est Ici de I|‘ordre de 5 minutes, dans les deuk
expériences. De maniére générale, nous avons relevé une nette corrélation
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fig.I-26b

I.e déeplacement de fréquence Sw par rapport a la fréquence de Larmor,
directement proportionnel au taux de polarisation du liquide, donne

accés au temps de relaxation longitudinale dans la phase condenséén.

La figure a correspond aux spectres présentés sur la fiqure 11-25.
La figure b correspond & une autre expérience, ol le point de conden-

sation se situe au fond de la cellule.
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entre la qualité de I‘enduit cryogénique d’hydrogéne solide et la valeur du
temps de relaxation longitudinale T;. T3 est systématiquement plus court
lorsque [‘enduit est mauvais, c’‘est-a-dire qu’il joue mal son role de
protection vis-a-vis de la parol relaxante. Un bon test de la qualité de
I‘enduit est l‘efficacité du transfert de polarisation de V, & V, pour le gaz,
puisque le taux d’‘orientation maximal pouvant étre atteint dans V, est limité
avec notre dispositif par la relaxation sur les parois froldes de la cellule.
C’est ainsi qu‘un enduit "raté", qui limite la polarisation Iinitiale du gaz a
quelques pour cent, réduit ensuite pour I|'échantilion condensé le temps de
relaxation T, & 1 minute seulement. La légére différence entre les temps de
relaxation observés en deux endroits distincts de la sphéere V, (figure II-
26a) peut étre imputé a des variations locales de la qualité de |'enduit
d’hydrogéne.

L‘enduit cryogénique, qui réduit I'influence de la paroi relaxante du
verre vis a vis de Il‘orientation nucléaire de la phase gazeuse, est donc
également efficace en ce qui concerne le liquide polarisé. Avec un “bon®
enduit, T, est compris entre 5 et 6mn. Dans ce cas, la relaxation paroi
n‘est plus le phénoméne dominant et la durée de vie de l'aimantation atteint
la limite fixée par le couplage dipodle—dipdle. Les temps de Il‘ordre de 350
secondes que nous avons mesurés sont en accord avec les estimations
théoriques et les résultats expérimentaux publiés [3s] pour la relaxation en

volume dans 3He liquide & la pression de vapeur saturante autour de 0, 5K.
3) Taux de polarisation du liguide

Avec le dispositif expérimental utilisé pour I'6étude RMN du liquide
polarisé, la calibration absolue directe du signal électrique détecté est
difficile. Il faut d’abord séparer les contributions des deux phases. Ensuite,
nous avons vu que seuls participent au signal les atomes situés sur les
parois horizontales ou verticales de la cellule : la proportion d’atomes
concernés dépend trop des conditons initiales de refroidissement pour
pouvoir étre connue avec une précision raisonnable. Enfin, |‘amplitude du
signal induit varie avec la position des atomeé par rapport au circuit de
détection : le coefficient géométrique de couplage est en effet différent
selon que ta goutte est a égale distance des deux bobines réceptrices, od
bien juste devant I‘'une d’elles.
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Mais nous pouvons utiliser, comme mesure de la polarisation
nucléaire M, le déplacement de fréquence &w observé. Celui-ci est
directement proportionnel a M puisqu’il ne dépend que de la densité
volumique d‘aimantation (équation II-8). Nous avons ainsi calculé que pour
le pic assoclé aux parols horizontales, un déplacement de fréquence de
72,5Hz correspond 4 M = 1%. Ainsi, les résultats de la figure II-25 ont
616 obtenus avec une polarisation M = 5% ceux des figures II-26 a et II-
26b avec M = 4%. Les déplacements de fréquence extrémes correspondants
sont de l‘ordre de 300Hz, ce qui est encore dans ia bande passante de
notre détection (voir fig II-16b). En revanche, I‘observation directe
d’échantillons liquides polarisés a plus de 10% est difficile puisque le

déplacement correspondant vaut 725 Hz.

La solution que nous avons adoptée consiste & appliquer un champ
statique homogéne 8B, supplémentaire. A {'alde d’un courant continu 1
des bobines annexes décrites au § II, nous déplagons la fréquence de
Larmor des spins de maniére a ramener le pic du liquide & l'interieur de
notre fenétre de détection. Le courant I est préalablement calibré a partir
du déplacement de fréquence observé sur le gaz polarisé : nous

connaissons alors exactement le rapport (Hz/mA) de notre dispositif.

Nous avons ainsi observé des signaux dont le déplacement de
fréquence atteint 1,3 kHz, qui correspondent par conséquent & un taux de
polarisation nucléaire de 18%. Ces résuitats peuvent sans doute étre
améliorés : le laser LNA pompé par laser Art de 9W, qui permet
d‘atteindre 60% de polarisation a 300K et qui était utilisé sur un autre
montage expérimental, est a présent disponible pour I‘6tude de 3Het
liquide. Il suffit de réussir & transférer efficacement cette orientation de
300K a 0, 5K.
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CONCLUSION

Nous avons décrit dans ce mémoire un certain nombre d‘expé-—
riences relatives a I'‘observation d‘effets collectifs liés & la polarisation
nucléaire. Leur existence montre bien que, comme discuté dans |’'intro—
duction, cette derniére joue un roOle assimilable & celui d’une grandeur
thermodynamique suppliémentaire du systéme. Dans toutes nos expériences,
la durée de vie de I'aimantation nucléaire est trés nettement supérieure a
toutes les autres constantes de iemps caractéristiques. L'étude d‘un
systéme polarisé est donc en quelque sorte celle d'un systéme physique
métastable dont les propriétés difféerent, par l'intermédiaire d’effets purs de
statistique quantique, de celles du véritable systéme a I‘équllibre. Il est
clair que |"adjonction d’une variable thermodynamique supplémentaire peut
considérablement enrichir la variété et I'intérét des diagrammes de phases

du systeme.

C’est effectivement dans cette voie que nous semblent se situer les
prolongements les plus importants de notre travail. Maintenant qu’‘est établie
I'efficacité de la méthode de liquéfaction rapide pour produire des
échantillons liquides fortement polarisés, il reste a l‘utiliser pour I’é6tude des
équilibres diphasés liquide gaz. En particulier, il faut mettre au point des
mesures de pression & basse température qui ne détruisent pas l|‘orientation
nucléaire de I'6chantillon. Ce travail est actuellement en cours au

laboratoire.

Une autre voie prometteuse nous semble étre I'étude des propriétés
dynamiques du liquide polarisé, et en particulier de son taux de relaxation
nucléaire. Ce liquide, fortement hors d’équilibre, est décrit dans le cadre
de la théofie de Landau par deux sphéres de Fermi de diamétres différents,
ce qui peut changer considérablement les propriétés des quasi particules
(modification radicale des conditions d‘encombrement d’espace des
phases). A cet égard, le fait que des observations expérimentales trés
préliminaires semblent indiquer que le temps de relaxation longitudinale T, -
du liquide formé dépend de |’‘orientation nucléaire nous paratt un 6lément

trés encourageant.
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