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"In physics, you don’t have to go around making trouble
for yourself... Nature does it for you”
Frank Wilczek

"All science is either physics or stamp collecting”
Ernest Rutherford






Avant Propos

En écrivant ces lignes mon voyage au sein de I'Institut Néel en tant qu’étudiant en these s’acheve. 11
a été riche et mouvementé. Au cours de ce voyage, j’ai connu trois phases : réve, réalité et cauchemar.

Le réve commence lorsque vous signez votre contrat de these... Un nouveau monde s’ouvre a vous.
Vous révez déja étre au laboratoire en train de faire vos expériences, vous étes plein de motivation, vous
voulez accomplir beaucoup de projets... Finalement trois ans n’est-ce pas une période assez longue pour
atteindre tous vos objectifs 7!

Mais ce n’est qu’en devenant citoyen du monde de la recherche au sein de I'Institut Néel que commence
la confrontation avec la réalité. Dans un monde ou seulement une poignée de techniciens sont au service
de quelques centaines de chercheurs, il faut savoir ”se retrousser les manches”. Quitte a apprendre a faire
de la mécanique, de la soudure ou de la brasure. On finit ainsi par faire soi-méme les pieces de sa machine,
le tableau de vannes ou méme le circuit d’air comprimé... C’est ainsi qu'une course avec le temps s’en-
gage, et méme si ’aide technique vous fait défaut, vous avez au moins le soutien des membres de 1’équipe.

Mais le voyage que vous imaginiez long arrive tres vite a son terme. Vous étes en troisieme année de
these. C’est a ce moment précisément que vous subissez la plus brutale des transitions de phases. Vous
étes alors amené a revoir a la baisse vos objectifs... Il ne reste que quelques mois pour sortir les résultats,
finir tous les projets que vous avez commencés et écrire la these... Le cauchemar commence!!! Mais c’est
souvent a ce moment la qu’une lueur d’espoir nait dans ce monde d’obscurité... les premiers résultats
apparaissent... vous vous acharnez, et les choses commencent a se débloquer. Et méme si vous n’avez
pas tenu tous vos objectifs vous arrivez néanmoins a obtenir des résultats satisfaisants qui valorisent le
travail effectué.

Et c’est alors que vous vous rendez compte que si cette these ne fait pas aujourd’hui 0 pages, c’est
surtout grace a toutes ces personnes qui ont été la pour vous aider a aller de ’avant. Et c’est pour cette
raison que je tiens ici a les remercier.
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Introduction Générale

Il est d’usage de commencer une theése par une introduction. Pourtant c’est souvent la derniére
partie qu’on rédige. Il est aussi d’usage que dans une introduction, il faut savoir ”vendre” son projet
de these. Je m’efforcerai alors ici de répondre en premier temps a la question : pourquoi étudier les
fluides quantiques ? Peut-étre que la réponse qui m’attire le plus est celle de Laurent Schwartz, célebre
mathématicien francais et créateur de la théorie des distributions, lorsqu’il répondit & la question :
Pourquoi faire des mathématiques ?

Il disait : Il faut certainement faire des mathématiques. Les mathématiques, ca sert a la physique. La
physique, ca sert a fabriquer des réfrigérateurs. Les réfrigérateurs, ¢a sert a y mettre des langoustes. Et
les langoustes, ca sert aux mathématiciens qui les mangent et sont alors dans de bonnes dispositions pour
faire des mathématiques, qui servent a la physique, qui sert a fabriquer des réfrigérateurs, qui servent a
y mettre des langoustes...

Bien que les fluides quantiques ne servent pas a fabriquer des réfrigérateurs ménagers pour y mettre
des langoustes, il existe néanmoins de multiples raisons pour lesquels il est important de les étudier. En
voici quelques-unes :

— I y a d’abord l’interét que représente leur compréhension pour la physique fondamentale. En
effet, ’"*He appartient a la famille des bosons et 1’ He, est quant & lui un fermion. Plusieurs travaux
expérimentaux et théoriques ont permis de révolutionner notre compréhension de ces deux systemes.
Cela a eu un impact considérable sur différents domaines de la physique. L’exemple le plus frappant
de cette influence est la théorie de Landau des liquides de Fermi qui a été essentiellement développée
pour 1’*He et qui voit aujourd’hui son application partout en physique.

— Il y a aussi 'apercu que peut nous offrir ’'Helium sur les phénomenes cosmiques. En effet, apres le
Big Bang, 'univers s’est refroidi en subissant des transitions de phases. Les modeles qui sont propo-
sés actuellement pour décrire ces transitions ont été inventés en physique de la matiere condensée
pour expliquer la transition liquide-superfluide ou conducteur-supraconducteur. Tout comme 1’uni-
vers en se refroidissant, 1’*He, en devenant superfluide subit une transition et un certain nombre
de symétries sont alors spontanément brisées. Plus étonnant encore, 1’*He possede dans sa phase
superfluide, une combinaison de symétries mathématiques tres proches de celles envisagées pour
décrire I'univers. Pour toute ces raisons, certaines équipes de recherche 1'ont choisi pour effectuer
des expériences qu’on pourrait qualifier de "cosmologie expérimentale”.

— Enfin, il y a le grand nombre d’applications qui existent grace aux fluides quantiques. Nous pouvons
évoquer a titre d’exemple, leur utilisation comme fluides cryogéniques pour 'obtention de basses
températures, ou aussi leur contribution en physique des particules ou 'introduction des détecteurs
bolométriques d’3He a permis de rechercher les particules cosmiques. Enfin il y a aussi la bonne
connaissance de la courbe de fusion de 1’ He qui a permis de définir une échelle de température
dans le domaine sub-kelvin.
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Les excitations dans 1’>He-liquide de Fermi bidimensionnel

L’?He liquide a été étudié "en long et en large” depuis que les laboratoires ont pu s’en procurer en
quantités suffisantes. La simplicité de son hamiltonien et sa surface de Fermi parfaitement sphérique
ont toujours fait de lui le candidat parfait pour des expériences permettant d’explorer le comportement
des liquides de Fermi. Plusieurs tentatives fructueuses pour expliquer ces expériences ont abouti au
développement de travaux théoriques dont 1'élégante théorie de Landau des liquides de Fermi qui a
permi de mieux comprendre ces systemes. Seule ombre au tableau, cette théorie ne s’applique qu’aux
basses températures et pour des petits vecteurs d’ondes.

Le but principal de cette these est d’étudier les excitations du liquide de Fermi bidimensionnel &
des grands vecteurs d’onde, puis de trouver une théorie capable d’expliquer les résultats expérimentaux.
Une telle expérience nécessite 'existence de deux ingrédients : les basses températures et la diffusion
neutronique. La présence d’'un environnement favorable a I'ILL ou tous ces ingrédients étaient disponibles
ont permis de mener a terme ce projet.

Cette these est composée de trois parties. Dans la premiere partie nous exposons le travail de déve-
loppement d’un réfrigérateur & dilution pré-refroidi par un tube & gaz pulsé, effectué durant cette these.
Une telle machine a été construite en vue d’une possible commercialisation. L’absence de boite a 1K, et
la facilité de sa mise en marche, rendent ce type de dilution parfaitement adapté pour les expériences de
diffusion inélastique de neutrons.

La deuxieme partie de cette these traite du formalisme de la diffusion neutronique et de la technique
de mesure "temps de vol” qui a rendu possible I’étude de notre systeme.

Enfin la troisiéme partie est dédiée a 1’*He bidimensionnel. Nous présenterons les motivations de
ce projet ainsi que les résultats expérimentaux obtenus grace a notre analyse des données. Enfin nous
comparerons nos résultats a une théorie qui s’applique au dela de la théorie de Landau des liquides de
Fermi, développée par nos collaborateurs de I'Institut Kepler, a Linz.



. Techniques des basses températures






Introduction

Les basses températures constituent un ingrédient essentiel pour I’étude des fluides quantiques. Dans le
cadre de nos expériences réalisées a I'ILL, il était indispensable de refroidir I’échantillon & des températures
inférieures a 100mK, ce qui permettait d’avoir kg7 inférieure aux énergies des excitations recherchées.
De plus, la pression de vapeur de 1’He est presque nulle & ces températures; de ce fait tout 1’3He présent
dans la cellule est entierement adsorbé sur le substrat.

Les réfrigérateurs a dilution sont les seules machines qui permettent d’obtenir en continu des tempé-
ratures aussi basses. C’est pour cette raison que I'un des objectifs de cette these était, mis a part le sujet
principal mentionné dans le titre de ce manuscrit, le développement d’un cryostat a dilution pré-refroidi
par un tube a gaz pulsé en vue d’une commercialisation possible dans I’avenir.

Ce type de machine présente plusieurs avantages. Elle ne nécessite pas de transfert d’*He, contraire-
ment a une dilution classique, ce qui peut étre trés avantageux pour des expériences d’astrophysique qui
souvent ont lieu loin du laboratoire. De plus, ces cryostats sont adaptés pour des expériences de diffusion
inélastique de neutrons. En effet, pour ces expériences utilisant un faisceau de neutrons le temps est
précieux, 'utilisation de ces machines pourrait éviter de perturber régulierement les mesures, le temps
d’effectuer un transfert d’helium.

L’équipe UBT, sous la direction d’Henri Godfrin, et en collaboration avec Air liquide s’est interessée
a ce type de machine depuis la fin des années 90. Elle a pu ainsi fabriquer le premier prototype PTDR1
(Pulse-tube Dilution Refrigerator), et le commercialiser en 2001. PTDR1 permettait d’atteindre des
températures inférieures a 10mK et d’obtenir une puissance de 'ordre de 200u4W a 100mK. Mais il fallait,
néanmoins 24h pour refroidir la machine jusqu’a 4K et 8h pour condenser le mélange. Le travail s’est
poursuivi avec la these de Thomas Prouvé [Prouvé 2007b]. Un autre Prototype PTDR2 fut fabriqué. Des
tests sur le tube a gaz pulsé ont été réalisés et ont prouvé qu’il était possible d’extraire de la puissance
“gratuite” de ce dernier. Des intercepts ont été alors installé sur le tube a gaz pulsé permettant ainsi
d’extraire de la puissance ailleurs que sur les deux étages de la machine. Ce travail, qui a permis de
déposer un brevet, a montré qu’il était possible de rajouter des échangeurs dans la partie injection et
réduire ainsi le temps de condensation.

Un des objectifs de cette these était d’améliorer le circuit d’injection de PTDR1 pour pouvoir réduire
le temps de condensation du mélange, et de construire une nouvelle machine PTDR3 avec des échangeurs
optimisés en vue d’une commerialisation. Une réduction de la masse totale du réfrigérateur et un systéeme
d’injection performant ont permis d’optimiser la machine. Son temps de pré-refroidissement a été réduit
a 17h ainsi que son temps de condensation qui est aujourd’hui de 2h. PTDR3 est aujourd’hui parfaite-
ment opérationnel, il atteint une température minimale de 20 mK et nous estimons qu’en ajoutant des
échangeurs discrets sa température descendra a 5mK. De plus, des lignes de courant ont été installées et
testées dans le vide, dans le but d’avoir dans ’avenir un étage a désaimantation nucléaire qui permettera
d’effectuer des expériences a des températures de 1'ordre de 500 uK.

Dans le premier chapitre de cette partie nous présenterons brievement le principe de fonctionnement
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d’un réfrigérateur a dilution ainsi que la différence entre une dilution classique et une dilution pré-refroidie
avec un tube a gaz pulsé.

Le tube a gaz pulsé ainsi que les échangeurs de la partie injection feront I’objet du deuxieéme chapitre.
Nous nous intéresserons au tube a gaz pulsé et aux puissances qu’on pourrait extraire a chaque étage.
Nous décrirons le circuit d’injection et les différents échangeurs de chaleur de cette partie du réfrigérateur.

Dans le troisieme chapitre nous présenterons les principales caractéristiques de PTDR1 et PTDRS3
ainsi que leurs performances.

Finalement, le quatriéme chapitre sera dédié a la thermométrie. Nous présenterons les différents types
de thermometres que nous avons calibré et utilisé pour pouvoir avoir une lecture précise de la température
de chaque partie de la machine.
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1.1 Introduction

Nous commencerons ce chapitre par un rappel de quelques notions de thermodynamique. Nous pré-
senterons ensuite, de maniére résumée le principe de fonctionnement d’un réfrigérateur a dilution. Dans
la derniere partie, nous discuterons de la différence entre un réfrigérateur classique et un réfrigérateur
pré-refroidi par un tube a gaz pulsé. Nous montrerons que cette différence réside principalement dans la
partie injection.

1.2 Quelques notions de thermodynamique

1.2.1 Premier principe de la thermodynamique

FIGURE 1.1 — Représentation d’un systéeme formé d’un ensemble de sous-systemes. Les fleches représentent
les échanges d’énergies sous forme de travail (introduction de matiere ou déplacement des parois) ou de
chaleur [de Waele 2011]

Pour écrire le premier principe de la thermodynamique de maniere générale, nous considérons le sys-
téeme ouvert de la figure 1.1. Il est formé d’un ensemble de sous-systémes pouvant échanger de I’énergie
entre eux et avec 'extérieur. Les différents modes de transfert d’énergie sont :

1. La variation de ’enthalpie en ajoutant ou en supprimant des particules. Le débit d’enthalpie dans le
systeme s’exprime comme le produit de I’enthalpie molaire H,, i par le débit n exprimé en moles/s :

* *
H, =ni.H,.
2. Le travail du a l’existence de parois amovibles : —Pkddlt’“

3. Enfin, chaque systéme peut échanger avec Pextérieur de I'énergie sous forme de flux de chaleur Q

Le premier principe de la thermodynamique s’écrit :

dUu . * dV;
Cﬁzzk:Q+§k:Hk—§ijkdtk+P (1.1)
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ou P est une puissance appliquée au systéme par son environnement. Cette formulation n’est pas la plus
générale, mais elle est suffisante pour traiter des problemes liés a la thermodynamique d’un réfrigérateur
a dilution.

1.2.2 Second principe de la thermodynamique

Durant un processus de transformation irréversible ’entropie d’un systeme isolé croit [de Waele 2011] :
ds Q * .
E:ZT—FZSJC—FZSM (1.2)
k k k
avec S'l-k >0et S, = ﬁkkSmk le flux d’entropie.

1.3 Le réfrigérateur a dilution classique : Principe de fonctionnement

1.3.1 Solutions diluées d’3He dans I'*He

i : TP
' A
____________ fopem b 2750 mK
| A
DaNE
_ 7=500 mK
.\ @%%
RN 22%
X
i 1 =0 mK

0.0

1SS S S S 100%
0 20 40 60 80 100@:6.6%
x [%]

FIGURE 1.2 — Diagramme de phases de 1’3He dans I"*He. En abscisse : le pourcentage d’>He dans le
mélange et en ordonnée : la température en K

Pour comprendre le principe de fonctionnement d'un réfrigérateur a dilution (voir figure 1.3), il
convient de commencer par le diagramme de phases de la figure 1.2. La ligne représentée en bleu clair
sur la figure est la ligne de transition liquide superfluide pour 1’*He. Pour une proportion d’3He de 0 %
dans I"*He, ce dernier devient superfluide a 2.17 K.

La ligne en bleu foncé indique la température a laquelle I'*He devient liquide de Fermi dégénéré. Ce
diagramme montre qu’a basse température, une séparation de phases se produit : on obtient une phase
riche en 3He qu’on appelle la phase concentrée, et une phase riche en *He appelée phase diluée.

L’enthalpie de I’3He dans la phase diluée est supérieure & celle dans la phase concentrée. En pompant

I’He de la phase diluée, on rompt ’équilibre osmotique. On induit ainsi un débit d’*He entre les deux
phases. La puissance frigorifique se calcule comme le produit du débit T;,kg par la différence d’enthalpie.

Q=n3-AH =n3(94.5- T3 —12.5-T2) ~ 82 -n3 - T? (1.3)
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Echangeur J
JT Baite a 1K

Evaporateur

Echangeur
continu

Echangeurs
discrets

Boite & mélange

B Phase diluée Phase concentrée *He liquide

FI1GURE 1.3 — A droite : schéma d’un réfrigérateur & dilution classique, a gauche : schéma d’un réfrigérateur
a dilution pré-refroidi par un tube a gaz pulsé

‘ Phase concentrée en 3He |

| Séparation des phases |

Phase diluée en 3He

FIGURE 1.4 — Schéma d’une boite & mélange. Les fleches indiquent le sens de circulation de 1’*He

1.3.2 La boite a mélange

La boite a mélange est la partie la plus froide d’un réfrigérateur a dilution. C’est & ce niveau que se
produit la séparation de phases. Ce refroidissement peut aussi s’interpréter comme une détente de 1’3He
de la phase concentrée dans la phase diluée. En effet, & basses températures, le volume molaire de 1’3He
dans la phase concentrée est de 36 cm?® et devient égal & 426 cm® dans la phase diluée.

L’équation 1.3 nous permet d’obtenir la puissance frigorifique dans cette partie du réfrigérateur.
Néanmoins, nous avons considéré dans la derniere partie de cette expression que 17, = Ty. En pratique,
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T, est supérieure a Ty. La température de la boite & mélange est définie par la température de la phase
diluée, car c’est a ce niveau que nous installons un fritté de poudre d’argent pour augmenter la surface
d’échange de chaleur. En négligeant les entrées de chaleur, et en remplacant T; dans I’expression 1.3 par
T, nous obtenons :

Teym = 0.367, (1.4)

Nous déduisons que pour abaisser la température de la boite a mélange, il faut abaisser la température
de ’*He introduit dans cette derniere. Ce qui peut étre fait au moyen d’échangeurs de chaleur.

1.3.3 L’évaporateur

L’évaporateur est la partie du réfrigérateur qui permet d’extraire I'3He de la phase diluée. Cela donne
lieu & un gradient de pression osmotique au sein du mélange et permet d’obtenir un flux d’*He. Le role
premier de I’évaporateur est d’assurer un débit important d’*He afin d’avoir une grande puissance frigo-
rifique, et en méme temps d’assurer un débit d’#He le plus faible possible.

La formule de Langmuir permet d’estimer la vitesse d’évaporation d’un liquide a sa surface :

= Ay /WZRT(P(T) ~ Ry (1.5)

ou A est la surface du liquide, P(T') la tension de vapeur a la température T, Py la pression au dessus
du liquide, M3 la masse molaire de 1’*He et ns le débit d’3He.

On en déduit qu’une surface de l'ordre de quelques cm? suffit pour obtenir des débits de I'ordre de
quelques centaines de pmoles/s. Pour controler ce dernier il faut appliquer une puissance au niveau de
I’évaporateur. Pour cela revenons au premier principe de la thermodynamique et considérons le systeme
réfrigérateur a dilution. L’>He pénetre dans le systeme considéré avec une pression de 0.5bar et une
température de 1.2K (grace a la thermalisation a la boite a 1K). Il ressort avec une pression de Obar et
une température de 0.7K, le bilan d’enthalpie devient alors :

P = n3(H(0.7,0bar) — H(1.2K,0.5bar)) = n3.29.J /mol (1.6)

On constate qu’il est nécessaire d’appliquer une puissance de quelques mW pour assurer un débit de
l'ordre de la centaine de pumoles/s. Ce qui peut étre fait grace & une résistance chauffante installée sur
I’évaporateur.

Enfin il reste la réduction du débit d’*He. En effet, nous risquons d’avoir un débit important de ce
dernier & cause du film d*He superfluide qui remonte les parois du tube de 1’évaporateur. Pour limiter
cet effet certains réfrigérateurs sont équipés de bruleurs de films qui permettent d’évaporer le superfluide
et de le recondenser dans I’évaporateur. Nous avons opté pour une autre solution qui est la réduction du
diametre du tube de pompage sur une petite longueur (diaphragme) de maniere a ne pas créer un gradient
de pression important. Le débit d’*He dans le film étant proportionnel au périmeétre mouillé du tube,

Lem™!. Gréace & un débimetre que nous avons développé

on l'estime a quelques dizaines de pmoles.s™
nous pouvons déterminer le débit total d’3He +*He. Le débit d’*He pouvant étre déduit en mesurant la

puissance frigorifique, nous estimons a 10% le pourcentage d’*He qui circule dans le réfrigérateur.

1.3.4 Les échangeurs a basses températures

Nous avons vu précédemment que pour abaisser la température de la dilution, il faut amener 1’3He le
plus froid possible dans la boite a mélange. Pour satisfaire cette condition, nous utilisons un échangeur
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FIGURE 1.5 — a : photo de la partie dilution du réfrigérateur PTDR3, b : schéma d’un échangeur continu
constitué d’un tube externe en cupro-nickel et d’un tube interne en laiton. Le tube interne est écrasé et
enroulé en forme de ressort dans le but d’augmenter la surface d’échange de chaleur.

continu formé d’un tube interne en laiton de dimensions 1.5/2mm, écrasé et enroulé dans un tube en
Cupro-Nickel de diametre externe 4.5mm et 4mm de diametre interne.

Ces dimensions permettent d’avoir un échangeur tres peu impédant évitant ainsi un gradient de
pression a ce niveau du réfrigérateur. Néanmoins, ’échangeur continu ne permet pas a lui seul d’avoir
les températures minimales au niveau de la boite & mélange. En effet, a basses températures, 1’échange
de chaleur se fait par 'intermédiaire des phonons suivant une loi semblable a la loi de Stefan :

4
Nous avons considéré que Ty = T + AT avec AT << Ty et R = 40‘% étant la résistance de Kapitza.

A basses températures il faut donc augmenter considérablement la surface d’échange. Pour cela nous
utilisons des échangeurs d’argent. Ils contiennent de la poudre d’argent compactée. Quelques valeurs de
résistance de Kapitza entre ’argent et 1’3 He sont données dans le tableau 1.1.

1.3.5 La boite a 1K

L’3He injecté dans un réfrigérateur a dilution classique est d’abord refroidi & 4K grace & une thermali-
sation avec le bain. Si nous laissons 1’*He pénétrer a cette température dans la dilution nous constaterons
qu’a cause du premier principe de la thermodynamique, un tel réfrigérateur ne pourra jamais fonctionner.

P = n3(H(0.7,0bar) — H(4K,0, 5bar)) = ns.(—64.J /mol) (1.8)
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Ri (m?K/W) | T(mK)
40 100
80 80
500 40
2.10% 10
8.10% 4
2.10° 2

TABLE 1.1 — D’apres [Andres 1975]

enthalpy diagram of 3He

120 ; ; , ,
[J/mol] r i2 3 4 i0 05 il1ba
100 f--==-=--- He At

75

FIGURE 1.6 — Diagramme d’enthalpie de 1’3He

Il faut donc extraire de la chaleur d’une telle machine pour mettre en route la dilution. L’élément
qui nous permet d’équilibrer ce bilan d’enthalpie est la boite & 1K. Cette boite est remplie d*He li-
quide provenant du bain. Une pompe primaire connectée a la boite fait abaisser sa pression et donc sa
température. En s’évaporant, I'*‘He absorbe de I’énergie :

naL +nsAH =0 (1.9)

O11 ny est le débit d’*He dans la boite, L, la chaleur latente d’évaporation de 1"*He, le débit d’*He est
n*g et AH la différence d’enthalpie d’un atome d’*He entre son état avant I’échangeur et celui d’apres.

* *
Nous déduisons de la figure 1.6 que pour refroidir 1’*He & 1.2K, il faut une puissance @ = 93.n3. La
chaleur latente d"#He a 1K étant de 80 J/mol, il faut donc un débit de 120 pmoles/s d*He pour refroidir
100 pmoles/s d’3He.

1.4 Le réfrigérateur a dilution pré-refroidi avec un tube a gaz pulsé

La conception d’un réfrigérateur a dilution pré-refroidi par un tube a gaz pulsé ne nécessite pas de
modifications au niveau de la partie dilution. La seule différence réside dans la partie haute du réfrigé-
rateur ou l'utilisation du tube a gaz pulsé permet de pré-refroidir le mélange jusqu’a de 4K, permettant
ainsi de se passer du bain d’*He. Néanmoins, cela pose certaines difficultés :

1. Le tube & gaz pulsé a une faible puissance frigorifique comparée a celle délivrée par un bain d’*He.
Pour résoudre ce probleme il est alors nécessaire d’optimiser les échanges thermiques dans cette
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partie du réfrigérateur.

2. Le deuxieme probleme posé est 'absence de boite a 1K. En effet, I’équation 1.8 démontre que la
boite a 1K est une partie indispensable dans un réfrigérateur a dilution. Dans la mesure ou on veut
développer un cryostat qui fonctionne sans helium liquide, il faut trouver une autre alternative
pour pré-refroidir 'injection a des températures inférieures a 4K. La solution serait d’utiliser un
échangeur Joule-Thomson. Bien qu’il soit moins efficace qu’une boite a 1K, ce systéeme a le net
avantage d’étre facile & mettre en place. Nous verrons dans le chapitre suivant qu’il permet de
refroidir suffisamment le mélange pour ne pas altérer le fonctionnement de la dilution.

Dans la figure 1.3 est représenté le schéma d’une dilution classique avec une boite a 1K, ainsi que celui
d’une dilution fonctionnant avec un échangeur Joule-Thomson. Deux conceptions de systemes d’injection
pour nos réfrigérateurs ont été retenues. Elles seront discutées dans le chapitre suivant.
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2.1 Introduction

Nous aborderons d’abord dans ce chapitre la partie “haute température” (T > 4K). Nous présenterons
le principe de fonctionnement du tube a gaz pulsé, ainsi que ses caractéristiques. Nous décrirons les
différentes parties du circuit d’injection et les différents échangeurs permettant d’utiliser le maximum
de puissance fournie par le tube a gaz pulsé dans le but de refroidir le mélange. La derniere partie sera
dédiée a I’échangeur JT. C’est une partie essentielle du réfrigérateur, elle permet de remplacer la boite a
1K dont I'utilisation est courante pour des réfrigérateurs a dilution classiques.

2.2 Le tube a gaz pulsé

Les tubes & gaz pulsé sont des machines robustes et géneérent tres peu de vibrations (essentiellement a
basses fréquences, 1 a 2Hz). Ils permettent d’obtenir des températures cryogéniques en continu pouvant
atteindre pour certaines machines commercialisées de nos jours 2.8K. Le tube a gaz pulsé utilisé pour pré-
refroidir les réfrigérateurs a dilution discutés dans ce manuscrit est le PT405 commercialisé par Cryomech.

Cette machine est composée de deux étages. Le premier fournit une puissance de 25W a 55K, tandis
que le deuxieme fournit 500mW a 4K.

2.2.1 Principe de fonctionnement

;%
H
;%

s
=
T

<

regenerator. tube
1 2 3

piston

o
<
<

FIGURE 2.1 — Schéma d’un tube & gaz pulsé classique [de Waele 2011]

Le tube a gaz pulsé opere selon un cycle de Stirling composé de compressions et détentes isothermes
et de deux transformations isochores. Il contient de I’Helium toujours sous pression (entre 5 et 25 bars
pour le PT405). Cette pression élevée permet d’opérer dans une région du diagramme de phases loin du
point critique, 'helium reste alors a 1’état gazeux durant tout le cycle.

Pour comprendre le fonctionnement du tube a gaz pulsé, nous considérons le schéma de la figure 2.1 :

1. A gauche nous avons un piston qui permet de comprimer le gaz. En réalité, cette compression est
assurée par un compresseur consommant une puissance de quelques kW (voir annexe D). Grace
a ce piston ’helium est comprimé jusqu’a 25 bars. La chaleur dégagée lors de la compression est
évacuée par de I’huile qui est refroidie, a son tour, par de 'eau industrielle. L’échange de chaleur
se fait au niveau de ’échangeur X; qui est a la température T .

2. Ensuite, nous avons un regénérateur qui est composé de matériaux poreux ayant une grande ca-
pacité calorifique (comparée a celle de I'helium). La porosité du matériau est réalisée de sorte a
ne pas le rendre tres impédant dans le but d’éviter tout gradient de pression dans le regénérateur.
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Néanmoins elle permet d’augmenter la surface d’échange de chaleur de fagon a avoir une résistance
thermique de contact négligeable. De plus, dans un regénérateur idéal, la conduction thermique
axiale est faible. Le choix du matériau est donc un critere tres important. Les regénérateurs consti-
tuent un facteur limitant lorsqu’on souhaite atteindre des basses températures. Un des problemes
est que la plupart des matériaux ont des capacités calorifiques qui diminuent de maniére consé-
quente avec la température tandis que ’helium conserve une capacité calorifique importante.

3. Juste apres le regénérateur se trouve ’échangeur thermique X5. C’est ’échangeur froid qui est a la
température 17,.

4. Ensuite se trouve le tube appelé aussi "tube a pulsation”. Cette partie est la partie froide de la
machine cryogénique, elle se trouve dans un vide d’isolation. Quand le gaz atteint cette partie du
réfrigérateur cryogénique, il n’échange pas de chaleur avec l'extérieur. Il subit une série de com-
pressions et de détentes adiabatiques.

5. A Pextrémité du tube se trouve un échangeur X3 a la température Tp.

6. Le systeme est relié par un capillaire & un volume tampon. Ce dernier est choisit de maniere a avoir
une variation de pression négligeable durant le cycle (Py = Cste). Une vanne permet en position
fermée d’empécher le mouvement des atomes entre le volume et le tube lors des compressions et des
détentes succesives qui ont lieu dans ce dernier. Elle laisse échapper le gaz vers le volume tampon
(tube) quand elle est ouverte, lors d’une compression (détente).

Le principe de fonctionnement de cette machine cryogénique est le suivant :

Au début, la vanne est fermée. Le piston se déplace vers la droite pour comprimer le gaz. Ce dernier,
se trouvant dans le regénérateur voit sa pression augmenter mais conserve une température constante
grace a la thermalisation avec le matériau poreux.

Dans un second temps, le piston continue son mouvement vers la droite mais avec la vanne ouverte.
Le gaz se trouvant dans le regénérateur entre dans le tube, en passant par Xs, sa température est Tp.
Une fois dans le tube il ne peut plus évacuer sa chaleur, tout changement de sa pression entraine une
modification de sa température.

L’étape suivante est la détente du gaz. La vanne est maintenant fermée et le piston se déplace vers la
gauche. Etant toujours dans le tube, le gaz n’échange pas de chaleur avec I’extérieur, sa pression diminue
ainsi que sa température.

La vanne s’ouvre ensuite, entrainant un déplacement du gaz vers le regénérateur. Il repasse ainsi par
I’échangeur Xs avec une température inférieure a Ty . Il enléve ainsi de la chaleur a I’échangeur, c’est de
cette maniere qu’on obtient du froid dans cette partie du réfrigérateur. Le cycle se termine quand le gaz
revient dans le regénérateur, sa température est alors a nouveau 1.

2.2.2 Thermodynamique de la machine

Pour comprendre le fonctionnement du tube & gaz pulsé nous allons considérer le probléme du point
de vue de la thermodynamique mais d’abord nous allons faire les considérations suivantes :
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) et de ce fait nous pouvons déduire son entropie

1. Nous considérons le gaz comme parfait (V,,, = %
molaire (Sy,) ainsi que son enthalpie molaire (H,,)).

Cp Vm
dSm = —dT — | dP 2.1
° (%), -
T P
= 1 _— = l — .

Sm(p, T) Cpln T Rln 2 (2.2)
dH,y = TdSp + VidP (2.3)

Hy, = Cp-T (2.4)

2. Nous considérons aussi que le regénérateur est idéal i.e la surface au niveau delaquelle s’effectue
I’échange de chaleur est tres grande ce qui permet de négliger la résistance thermique.

3. Dans le regénérateur ainsi que dans les échangeurs, ’état initial et I’état final sont les mémes, les
transformations sont donc isentropiques. Ce n’est qu’au niveau de la vanne que le gaz subit un
changement de pression ce qui implique une création d’entropie (Sp).

So —R-n- ln]]j(t) (2.5)

Dans I’échageur X3 Le gaz se déplace vers la droite avec une température Ty puis vers la gauche avec
une température supérieure a cette derniere a cause de la compression (cf. 2.2). En appliquant le second
principe de la thermodynamique sur I’échangeur X3 nous déduisons la puissance cédée au niveau de cet

échangeur.

Sy = —-Sy=-R-n-ln— (2.6)
P
Sy = C:Jr’f (2.7)
ce qui implique que : Qy = Ty - So (2.8)

*
Le flux d’enthalpie molaire (H3) durant un cycle entier de durée totale ¢, se déduit du premier

principe.

* 1 tc —

Hy = — nH,,(T) - dt (2.9)
cJO

= n-Cp-T (2.10)

= Qu (2.11)

Nous pouvons faire le méme raisonnement sur ’échangeur Xs, le gaz se déplace a droite a la tempéra-
ture 17, et refait le trajet dans le sens inverse, apres avoir subit une détente, a une température inférieure

. * *
a Ty, arrachant ainsi une quantité de chaleur Qr /T, = —T1S, ou S, est le débit d’entropie arrivant du
regénérateur.

Le calcul thermodynamique pour chacune des parties du tube & gaz pulsé est détaillé dans ’article
[de Waele 2011], il permet de déduire ’expression du rendement de la machine.
== (2.12)

Pour le PT405 Ty est de 300K et 17, est de 3.5K, ce qui nous permet de déduire que le COP est de
1.34% .
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FIGURE 2.2 — A droite du tube, le gaz rentre avec une température Ty et ressort & une température
supérieure a Ty, a gauche il rentre avec une température 17, et ressort a une température inférieure a 17,

2.2.3 Caractéristiques de la machine

En réalité le PT405 n’a pas la géométrie représentée sur la figure 2.1. En effet, cette géométrie en
ligne avec la partie froide au milieu est peu pratique, elle rend la source froide difficile d’acces. Le PT405
possede une géométrie en U, la partie source froide se trouvant a 'extrémité. De plus le PT405 est un
réfrigérateur bi-étagé utilisant deux cycles déphasés I'un par rapport a 'autre. Il est donc possible d’ex-
traire de la puissance frigorifique au niveau de chacun de ses deux étages.

Avant de se servir de cette machine pour pré-refroidir le réfrigérateur a dilution, il fallait d’abord
connaitre ses caractéristiques et détérminer exactement les puissances frigorifiques qu’on pourrait ex-
traire. Les sources froides du PT405 ne sont pas indépendantes, une charge thermique sur un des étages
entrainera automatiquement un changement de la température de 1’étage en question ainsi que celle de
l'autre étage. Pour connaitre la puissance disponible a chaque étage en fonction de la température nous
avons placé sur chacun de ces derniers un chauffage et un thermometre. Ce travail a été effectué pour la
premiére fois durant la thése de Thomas Prouvé ([Prouvé 2007b]) et nous avons pu vérifier au cours de
cette these la reproductibilité des résultats. Les courbes sont représentées sur la figure 2.3.

La premiere information, qu’on peut extraire de ces courbes est la puissance délivrée par chacun des
étages en fonction de la température. Cette information est trés précieuse dans la mesure ou toute partie
reliant différents étages du réfrigérateur (tube de pompages, amenées de courants ...) doit prendre en
compte les charges thermiques supportées par chacun des éléments. De plus ces courbes ont permis de se
rendre compte d’'une caractéristique treés surprenante. En effet, les meilleures performances de la machine
sont obtenues lorsqu’on charge le premier étage avec une puissance de 'ordre de 22W, une carctéristique
trés utile pour la conception de la dilution.

2.2.4 Pré-refroidissement

Le temps de refroidissement de la machine & vide d’apres la notice du concepteur est d’1h. Mais en
pratique, le tube a gaz pulsé est connecté a4 une masse importante (dilution + écrans), ce qui augmente
considérablement le temps nécessaire pour atteindre la température de base. Un optimum doit étre alors
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FIGURE 2.3 — A gauche : courbe de puissance du premier étage avec différentes charges sur le deuxieéme,
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FIGURE 2.4 — Evolution de la température des étages du tube a gaz puls et des plaques de la partie haute
du réfrigérateur en fonction du temps lors du pré-refroidissement

trouvé. En effet, réduire considérablement la masse des écrans et des tubes connectants les différentes
parties du refrigérateur peut altérer la tenue mécaniques du réfrigérateur. De plus les tresses de ther-
malisation utilisées pour relier le tube a gaz pulsé aux différents écrans doivent étre bien dimensionnées
pour éviter les écarts de température importants :

AT = Ry,.Q (2.13)
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Ou Ry, = % est la résistance thermique du matériau, avec [ : longueur du matériau, S : sa section

et A la conductivité thermique et Q est la puissance en W. Plus sa valeur est élevée, plus le diametre des
tresses de thermalisation doit étre conséquent.

Etage 50K (tube &
gaz pulsé)

Plaque a 80K
— Interceptes

Tresse de |
thermalisation 50K

Etage 4K (tube 3 gaz
pulsé)

Tresse de

thermalisation 4K .
Plaque a 4K

FIGURE 2.5 — Photo de la partie supérieure de PTDR3

Les tresses de thermalisation sont représentées sur la figure 2.5. A 50K, le tube & gaz pulsé a une
grande puissance frigorifique, ¢’est pour cette raison que le diametre les tresses a cette température ont
un diametre plus important que celles se trouvant & 4K. La figure 2.4 montre que la plaque et ’étage
4K sont bien connectés thermiquement, ils atteignent la méme température de base. A 50K le tube a
gaz pulsé fournit une puissance de 'ordre de 15W, ce qui explique I’écart température entre la plaque et
I’étage dans cette partie du réfrigérateur. Le temps de pré-refroidissement de PTDR3 est de 17h tandis
que celui de PTDRI1 était de 24h. En effet, lors de la construction de PTDR3 sa masse globale a été
réduite par rapport a PTDRI1.

2.3 Le circuit d’injection

2.3.1 Pression d’injection

Le diagramme de la figure 2.7 montre que l’enthalpie de I’*He devient plus faible & des pressions de
lordre de 4bars. Il en est de méme pour "*He. Pour profiter de cet effet, nous utilisons un compresseur
au moment de la condensation dans le but de circuler de gros débits (~1mmole/s) de mélange tout en
chargeant au minimun le tube a gaz pulsé.

Une fois le mélange condensé, nous nous passons du compresseur réduisant la pression de condensation
jusqu’a des valeurs inférieures a 1bar. Les réfrigérateurs a dilution doivent fonctionner de préférence en
sous-pression, ce qui permet au cas ou une fuite se déclare d’éviter I’éventuelle perte d’une partie du
mélange. Un piege azote permet de nettoyer une éventuelle infiltration d’air dans le circuit évitant ainsi
un bouchage du réfrigérateur. Néanmoins, les pompes de circulation d’helium laissent souvent échapper
de I'hydrogene. La température du piege azote n’étant pas suffisante pour adsorber ’hydrogene, les
réfrigérateurs sont souvent équipés d’un second piege & la température de I’helium liquide. Dans la
mesure ou nous voulions nous passer totalement de I'utilisation d’helium liquide, nous avons opté pour
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FIGURE 2.6 — schéma du réfrigérateur PTDR1 avec un doube systeme d’injection

un purificateur de gaz commercialisé 'entreprise ”Aeronex”. Il piege par chimisorption les traces de
dioxygene, d’eau, de monoxyde de carbone et surtout de dihydrogene.

2.3.2 L’ancien systeme d’injection

L’ancien systéme d’injection consistait & faire refroidir ’*He injecté dans le réfrigérateur par les va-
peurs sortant de I’évaporateur grace & un échangeur a contre-flux installé dans le tube de pompage d’3He
(voir figure 2.6). Ensuite la température de I'injection est abaissée grace a un échangeur installé a 4K.
Cet échangeur était initialement vissé sur la plaque située & 4K de PTDRI1. Mais cela représentait un
inconvénient. En effet lors de la condensation, la charge thermique sur la plaque était importante ce
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FIGURE 2.7 — Diagramme d’enthalpie de 1’3He. La courbe isotherme 4K représentée sur la figure montre
que ’enthalpie devient minimale pour une pression de 4 bars

qui avait pour effet de découpler thermiquement la plaque de 1’étage, rendant ainsi la thermalisation du
mélange moins efficace. Afin de résoudre ce probleme, nous avons décidé de déplacer 1’échangeur et le
visser directement sur le tube a gaz pulsé.

Pour étudier lefficacité de I’ancien systeme d’injection, il suffit de se livrer a un petit calcul de
thermodynamique afin de déterminer la température de I’*He apres chaque échangeur, ces derniers étant
considérés comme parfaits. Quand 1’*He pénetre dans le premier échangeur il est & 300K, c¢’est donc un
gaz parfait. Le premier principe de la thermodynamique se réduit a ’expression suivante :

AI{pompage = AHmjection (214)

5

R -28) = gR(SOO—T) (2.15)
T = 150K (2.16)

L’enthalpie d’un gaz parfait étant H = %RT.

AHpompage est le bilan d’enthalpie de 1'3He coté pompage, qui est di a la chaleur absorbée par ce
dernier lors de son réchauffement de 2.8K & T. Nous considérons que la température des vapeurs a la
sortie de ’échangeur Joule-Thomson est de 2.8K. A la fin de ce chapitre nous démontrons que cette
considération est exacte si un échange parfait a lieu dans la partie Joule-Thomson.

AHipjection €st le bilan d’enthalpie de I’*He coté injection. Cette différence d’enthalpie est die & la chaleur
cédée lors de son refroidissement dans le tube de pompage.

L’?He injecté poursuit son trajet dans I’échangeur 4K ou il va perdre de son enthalpie grace a la
puissance frigorifique du tube & gaz pulsé. Connaissant la température de I'injection avant ’échangeur,
nous pouvons facilement déduire la charge thermique a 4K.

Q = n3[H (150K, 0.5bars) — H(4K, 0.5bars)] (2.17)

Pour un débit de 100 pmoles/s, la chaleur cédée est de 300 mW, bien inférieure a la puissance que
peut supporter ’étage du tube a gaz pulsé a 4K et qui est de I'ordre de 500mW.
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Les calculs effectués montrent que ce circuit d’injection est parfaitement adapté a ce type de réfri-
gérateur. Il a d’ailleurs été expérimenté et validé. Seule ombre au tableau, la condensation du mélange
nécessite un temps trés long de 'ordre de 8 heures. En effet, lors de la condensation, I’évaporateur est vide
et la thermalisation de I'injection dans le tube de pompage est inefficace. Pour remédier a ce probleme,
nous avons concu et réalisé un nouveau systeme d’injection.

2.3.3 Le nouveau systéeme d’injection

Pour améliorer les performences de la machine surtout au moment de la condensation nous avons
décidé d’utiliser le maximum de puissance frigorifique que peut délivrer le tube a gaz pulsé, en particulier
au niveau de l'étage 50K. Les dizaines de Watts disponibles a ce niveau sont largement suffisantes
pour abaisser la température du mélange injecté de 300K a 50K. Un calcul similaire a 2.17 montre que
le refroidissement du mélange au moment de la condensation (1mmole d*He et d#He) de 50K a 4K
nécessite une puissance frigorifique supérieure & 700mW. Cette puissance doit étre disponible au niveau
du deuxieme étage du réfrigérateur ce qui risquerait d’augmenter sa température. Afin de diminuer cette
charge thermique, il fallait chercher d’autres sources de ”froid”. La solution consiste a extraire de la
puissance ailleurs que sur les deux étages du tube a gaz pulsé. C’est ainsi en placant des ”intercepts”
au niveau du régénérateur (cf. figure 2.8) nous pouvons obtenir de la puissance frigorifique "gratuite”.
Cela est du au fait que le régénérateur n’est pas parfait. Sa conduction axiale non négligeable favorise
Iexistence d’'un flux de chaleur entre le premier et le second étage du tube a gaz pulsé. Cela a pour
effet de diminuer les performances de la machine cryogénique. Plusieurs étude théoriques, la premiére
réalisée Shaowei Zhu et son équipe en 2002 ([Zhu 001]) et une seconde par A.T.A.M De Waele en 2011 (cf.
[de Waele 2011]) prévoient qu’il est possible d’intercepter ce flux sans dégrader les performences du tube
a gaz pulsé. La premiere vérification expérimentale de ces théories a été effectuée pour durant la these
de Thomas Prouvé ([Prouvé 2007b]). Les mesures ont démontré qu’il était possible d’extraire quelques
centaines de mW de puissance au niveau de chacun des deux intercepts placés a 12K et 8K.

2.3.4 Les échangeurs sur le tube a gaz pulsé : conception

Echangeur-
intercept

Echangeur-
étagePT

FIGURE 2.8 — Schéma des échangeurs sur le tube a gaz pulsé

Pour dimensionner des échangeurs de chaleur efficaces, il faut tenir compte de plusieurs facteurs :
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1. D’abord ils doivent avoir une faible résistance de contact avec la source froide afin d’évacuer une
puissance thermique importante sans se découpler thermiquement. C’est par ailleurs pour cette
raison que la surface de contact échangeur-tube & gaz pulsé fait de 'ordre de 10 em?. De plus, ces
surfaces ont été dorées afin d’éviter la formation d’une couche d’oxyde pouvant altérer la conduc-
tion thermique.

2. Ensuite, il faut que le gradient thermique de température dans I’échangeur soit le plus faible possible.
En effet, ’échangeur est constitué d’un tube en cuivre afin d’améliorer la conduction thermique.
Le capillaire d’injection est enroulé et soudé sur ce dernier. Les dimensions du tube sont choisies
de sorte a avoir un gradient de température négligeable sur la longueur.

3. Le dernier critere permet de choisir la longueur ainsi que la section du capillaire. En effet, il faut
que 1’*He ait suffisamment de temps pour se thermaliser avant de sortir de I’échangeur : le temps
de diffusion dans le capillaire (7p) doit étre largement inférieur au temps de parcours du gaz dans
le capillaire (Tparcours)-

™D << Tparcours (218)

2 2

% << 2emLory (2.19)
n3. Vi (T')

Ou r; est le rayon interne du capillaire, L sa longueur et V;,,(7T'), le volume molaire de I’*He a la
température T.

La relation 2.19 permet de déduire la longueur de capillaire nécessaire pour refroidir un débit donné
a une température T.

2.4 Echangeur Joule-Thomson

FIGURE 2.9 — A gauche : schéma de I’échangeur JT de PTDR3. A droite : photo de I’échangeur JT de
PTDRI1. Au milieu la boite en inox qui contient 1’échangeur

Grace aux échangeurs de chaleurs du tube a gaz pulsé, ’He pénétre dans I’échangeur Joule-Thomson
avec une température de 4K. En toute rigueur, on devrait se limiter a 'appeler échangeur car il ne se
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produit pas a ce niveau de détente Joule-Thomson, mais un usage malheureux auquel nous nous plions
veut que cet échangeur soit appelé échangeur Joule-Thomson.

Une fois dans I’échangeur Joule Thomson le gaz injecté se refroidit grace aux vapeurs froides de 1’éva-
porateur. L’échangeur du réfrigérateur PTDR2 utilisait des disques en cuivre perforé afin de thermaliser
au mieux le capillaire (cf. 2.9). Cet échangeur avait I’avantage d’étre tres efficace mais il était trés massif
et tres difficile a fabriquer. Nous avons décidé de changer la conception de ce dernier afin de le rendre
beaucoup plus léger et facile & mettre en oeuvre. Pour cela nous avons utilisé un capillaire enroulé en
spirale dans le tube de pompage comme le montre la figure 2.9, de facon a perturber I’écoulement des
vapeurs d’?He et favoriser I’échange de chaleur.

Apreés son passage dans I'échangeur JT, 1’*He de l'injection doit poursuivre son parcours dans un
échangeur situé au niveau de I’évaporateur. Si I’échange de chaleur dans I’échangeur JT est mauvais, la
charge thermique sur ’évaporateur devient importante. C’est d’ailleurs un excellent moyen pour vérifier
lefficacité de ce dernier. Pour connaitre la température de I’He & la sortie de I’échangeur nous appliquons
une fois encore le premier principe de la thermodynamique.

H(0bar,Tpq) — H(Obar,0.7K) = H(0.5bar,4K) — H(0.5bar, Teq) (2.20)
)

5 R(Teq = 0.7) = H(0.5bar, Tyy) — 99 (2.21)

H(0.5bar, Toy) = —20.785T,, + 84.45 (2.22)

En se servant du diagramme d’enthalpie de 1’3He, nous déduisons que la température de 1’*He a la
sortie de I’échangeur JT est de 2.8K. Nous avons comparé la température de I’évaporateur de PTDR3 avec
celle de PTDR2 qui était équipé de "ancien échangeur JT et nous avons déduit que les deux échangeurs
étaient tout aussi efficaces I'un que 'autre. Néanmoins le nouvel échangeur a ’avantage d’étre peu massif
et beaucoup plus facile a réaliser.
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3.1 Introduction

Les différentes parties du réfrigérateur ont été étudiées séparément dans les chapitres précédents.
Nous avons présenté les solutions choisies pour optimiser chacune de ces parties . Dans ce chapitre, nous
discuterons de l'environnement extérieur de I'appareil et des solutions que nous avons mises en place
afin de réduire les fuites thermiques. Nous présenterons le diagramme d’enthalpie de la dilution et les
caractéristiques de la machine. La derniere partie sera dédiée aux tests en cours de réalisation et dont le
but est d’installer un étage a désaimantation nucléaire sur ce type de machine. Un tel étage permettra
d’obtenir des températures de l'ordre de 500 pK, jamais atteintes pour des réfrigérateurs fonctionnant
sans fluide cryogénique.

3.2 Sources de chaleur

o
_\ i |
Ie— /I Ecran en fibre de verre
.. |
lWatts 1

Centaine
Plaque de I'évaporateur I de mW Plaque 4K

3 0.7k -

22.5 W/m? e
B U R

25 mW/m =y
1 mW/m2|:>

Calorimétre 4K
W W/ mie=>

FIGURE 3.1 — Bilan thermique du cryostat : les fleches en bleu désignent les flux de chaleur par conduction
entre les étages, les fleches rouges schématisent le rayonnement par les calorimetres.

Dans un réfrigérateur a dilution il existe plusieurs sources de chaleur : conduction, convection, rayon-
nement, vibrations. Afin de limiter leur effet, nous avons dressé un bilan thermique du réfrigérateur et
pris les mesures nécessaires.

3.2.1 Conduction thermique

A cause des tubes connectant les différentes parties du réfrigérateur, la conduction constitue une
source importante de chaleur. Le flux de chaleur entre deux parties dont les températures respectives
sont 17 et Ty, tel que To < 17, s’exprime par la loi de Fourier :

. S T

Q=— / XT) -dT (3.1)
L Jp

Pour diminuer ce flux, il faut réduire la section S du tube, augmenter sa longueur L et utiliser un

matériau ayant une tres faible conductivité thermique A. Les parties les plus froides de la machine sont

tenues mécaniquement par des tubes en fibre de verre. Les différents tubes du circuit d’helium ainsi que
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les tubes de pompage sont en inox car ce dernier est un mauvais conducteur thermique. De plus, un tres
bon vide est nécessaire dans le calorimetre car le gaz résiduel peut constituer une source importante de
chaleur. Actuellement nous avons un flux de chaleur par conduction de 4W entre 1’étage a 300K et 1’étage
a b5K, et 80mW entre ce dernier et I’étage a 4K. Le calcul montre qu’avec les solutions adoptées ce flux
devient négligeable entre les parties les plus froides de la dilution.

3.2.2 Rayonnement

La chaleur apportée par rayonement peut étre limitée en plagant des écrans sur les différentes parties
du réfrigérateur. Nous calculons qu’a 300K le calorimetre émet un rayonnement de 22.5W /m?, & 55K il
devient de 25mW /m?. Ces puissances sont bien plus importantes que ce que peut supporter le tube &
gaz pulsé & chacun de ses étages respectivement. Pour remédier a ce probleme une dizaine de couches
de super-isolant a été rajoutée sur les écrans de 55K et 4K. Une plaque supplémentaire a été installée
entre celles de 55K et de 300K. L’écran a 4K rayonne une puissance de 1mW/m? vers l'intérieur du
réfrigérateur. Pour que ce flux de chaleur n’atteigne pas la boite a mélange nous placons un écran sur
I’évaporateur. Enfin, nous avons installé des écrans dans les tubes, surtout le tube de pompage d’3He,
afin d’éviter que le rayonnement émis a 300K n’atteigne 1’évaporateur.

3.2.3 Convection

En fonctionnement normal, les parties froides du réfrigérateur sont en bas, configuration ne permettant
pas la convection. Lors du pré-refroidissement la source froide (tube & gaz pulsé) est en haut, et la
convection du gaz d’échange dans le calorimetre favorise le refroidissement de la dilution jusqu’a environ
4K.

3.2.4 \Vibrations

Bien que les vibrations causées par l'utilisation d’un tube a gaz pulsé ne soient pas un probléeme
pouvant affecter la température du réfrigérateur car ce sont des vibrations de basse fréquence (2Hz),
le réfrigérateur peut capter un spectre large de fréquences provenant de I’environnement. Différentes
solutions existent pour découpler mécaniquement le cryostat de I’environnement, nous avons opté pour
I'utilisation d’amortisseurs & air comprimé.

3.3 Thermodynamique de la machine

Pour concevoir et construire un réfrigérateur a dilution il faut se référer au diagramme d’enthalpie
qui fournit la proportion de liquide et de gaz dans chaque partie de la machine.

Au début, le gaz d®He est introduit dans 1’échangeur JT, son enthalpie diminue et il rentre dans
une région biphasique. Ensuite il continue son parcours a travers I'impédance principale Z1 qui permet
d’abaisser sa pression. Dans certains réfrigérateurs, et c’est le cas de PTDR3, 'impédance est connectée
sur I’évaporateur ce qui permet d’obtenir & sa sortie de I’3He liquide. Néanmoins, ce dernier ne doit pas
avoir une pression nulle, sinon il risque de se ré-évaporer. C’est pour cette raison qu’une autre impédance
Z2 est installée dans I’échangeur continu afin de créer une perte de charge. A basse température, 1’*He
acquiert une pression et une enthalpie faibles et reste dans la phase liquide.

3.4 Puissance frigorifique

PTDRS3 a les mémes caractéristiques que PTDR1 et PTDR2, il atteint une température minimale de
20mK avec un échangeur continu. Sa puissance frigorifique est de 100uW a 100mK. En rajoutant deux
échangeurs d’argent nous pourrons atteindre des températures inférieures a 10mK, cela fut réalisé dans
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FIGURE 3.2 — A gauche : schéma du diagramme d’enthalpie du réfrigérateur a dilution avec I'impédance

principale Z1 non thermalisée sur I’évaporateur, a droite : schéma avec

I’évaporateur.

80000

T2 mK

I'impédance Z1 thermalisée sur

130*x-4000

T T
160 200 250 300 350 400 450 500 650 600

P pwW

T T T 1T 7T

FI1GURE 3.3 — Courbe de puissance du réfrigérateur PTDR3, en abscisse la puissance appliquée a la boite

a mélange et en ordonnée la température d’équilibre élevée au carré.

le passé pour PTDR1 et PTDR2. La courbe de puissance est mesurée avec un débit constant d’*He de
100umoles/s. Cette courbe suit globalement une loi en 72. A basse température la charge thermique sur
la boite est trés importante par rapport a la puissance frigorifique, et le bilan d’enthalpie doit prendre
en compte non seulement les entrées de chaleur externes, mais également la température d’entrée de la
phase concentrée, bien plus élevée que celle de la boite a mélange.



Chapitre 3. PTDR3 : Environnement et caractéristiques générales 39

3.5 Condensation
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FIGURE 3.4 — Schéma du tableau de vanne de PTDR3

Pour limiter la charge thermique sur I’évaporateur au moment de la condensation nous avons effectué
une modification au niveau du tableau de vannes représenté dans la figure 3.4. Avec I'ancien systeme de
circulation représenté en bleu il n’était possible d’injecter le mélange qu’en aval du groupe de pompage,
ce qui avait pour effet d’augmenter la pression dans le tube de I’évaporateur et d’envoyer du gaz chaud
sur ce dernier élevant ainsi sa température. La modification apportée au tableau de vannes est représentée
dans la figure 3.4. Elle permet d’injecter le contenu de la réserve entre les pompes primaire et turbo, afin
de garder ’évaporateur le plus froid possible, améliorant ainsi le temps de condensation.
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3.6 Etage a désaimantation nucléaire

3.6.1 Principe de la désaimantation nucléaire

Un étage a désaimantation nucléaire est constitué de fils et de lames de cuivre connectés a la dilution
par un interupteur thermique, le tout étant placé dans une bobine. L’entropie des spins nucléaires du
cuivre dans le régime paramagnétique est

S =RIn(2I +1) (3.2)

ou 21 + 1 est le nombre d’orientations possibles du spin nucléaire avec I = 1/2. Le refroidissement par

désaimantation nucléaire consiste en deux étapes :

1. D’abord une transformation isotherme. En fermant l'interrupteur thermique nous thermalisons
I’étage a la boite a mélange de la dilution. Un accroissement du champ magnétique de 0 a B;
entraine un dégagement de la chaleur.

Bi 198
Q:nTi/O (<9B>n dB (3.3)

Cette quantité de chaleur est absorbée par la boite a mélange.

2. La deuxieme étape consiste en une transformation adiabatique. L’interrupteur thermique est ouvert
cette fois et 'entropie reste constante durant la transformation. En réduisant le champ magnétique,
nous diminuons la température.

S(Bi/T) = S(By/Tf) = == (34)

3.6.2 choix du matériau

En théorie n’importe quel matériau possédant un moment magnétique peut faire l'affaire, mais en
pratique il faut tenir compte de plusieurs parametres :

1. D’abord la conductivité thermique du matériau doit étre assez importante, ce qui permet d’écarter
bon nombre de composés qui deviennent supraconducteurs a basses températures.

2. Ensuite il faut un matériau ayant un moment magnétique nucléaire raisonnable (pour le 63cu et
65Cu pu/un = 2.3).

3. De plus un bon couplage entre les électrons et les spins nucléaires est indispensable. Cette propriété
est déterminée par constante de Korringa K.

4. De méme une bonne capacité calorifique est recommandée, sinon le temps de I'expérience se réduit
et cette derniere devient alors compromise. Par ailleurs le champ magnétique maximal est choisi
de facon a se placer au niveau de I'anomlie Schottky. Cette anomalie correspond au maximum de
capacité calorifique des spins nucléaires.
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5. Enfin le matériau doit avoir de préférence une structure cubique, car dans le cas contraire des
interactions magnétiques de type quadrupolaires contribuent au champ magnétique effectif.

Le seul matériau qui respecte toutes ces contraintes est le cuivre. C’est bien pour cette raison qu’il
est pratiquement le seul a étre utilisé dans la construction d’étages a désaimantation nucléaire.

3.6.3 Etage a désaimantation nucléaire sur un cryostat sans fluide cryogénique

Laiton ——

Ruban supra HT, ——>

Fil Niobium/Titane
(supraconducteur) @)

FIGURE 3.5 — Schéma des amenées de courant de la température ambiante jusqu’a la bobine de champ
en bas du cryostat

La construction d’un étage a désaimantation nucléaire sur une dilution sans fluide cryogénique n’est
pas une mince affaire. La difficulté réside dans la conception d’une bobine et d’amenées de courant pou-
vant fonctionner dans le vide sans charger le réfrigérateur.

Pour satisfaire cette condition nous avons choisi les solutions suivantes :

1. Entre le tube a gaz pulsé et la bobine un fil supraconducteur en NbTi a été installé. Il est thermalisé
sur ’étage a 4K du tube a gaz pulsé, ensuite sur tout ’écran de I’évaporateur.

2. Entre les deux étages du tube a gaz pulsé : un supraconducteur HT. permet de conduire le courant.
Il est thermalisé sur les "intercepts”.

3. Entre 300K et 55K nous avons opté pour l'utilisation de plaques en laiton car leur résistence
thermique reste pratiquement constante quand la température varie. Les dimensions de ces plaques

ont été choisies en tenant compte de 'effet Joule ainsi que du flux de chaleur par conduction entre
300K et 55K.

PJoule =

P, conduction —
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Nous en déduisons qu’avec une longueur de 15cm, une épaisseur de Imm et une largeur de 3cm,
nous obtenons une charge de quelques Watts sur ’étage a 55K, ce qui est satisfaisant.

. La bobine est constituée de fils de NbTi multifilamentaires. Ce dernier a une matrice en cuivre, ce

qui permet d’assurer sa bonne thermalisation. De plus, si une partie du supraconducteur subit une

transition vers 1’état normal, le courant passera par la matrice de cuivre, évitant ainsi d’avoir une
) )

grande charge thermique sur ’évaporateur.

Le champ magnétique sur I’axe (0z) d’un solénoide épais peut facilement étre calculée. Son expres-
sion est la suivante :

: Je L . -De . Dl
Hy(z) :% (|z + 5\ [arcsmh (22 n L) — arcsinh (22 n L)]

L , D; . D,
+|z — §| [arcsmh <2z+L> — arcsinh (22+L)]>

ol g est la perméabilité du vide, D;, D, et L sont respectivement les diametres intérieur, extérieur

et la longueur de la bobine. Jefp = 7 - é est la densité effective du courant, 7.7 est le taux de

(3.7)

foisonnement de la bobine, S la section du fil et I le courant qui la parcourt.

De cette formule nous déduisons la carte de champ magnétique produit par le solénoide. Nous
avons constaté qu’a une distance de 10cm de ce dernier le champ magnétique reste non négligeable
(~ 100 mT) ce qui risque d’induire des courants de Foucault dans le réfrigérateur. La puissance
générée par ces courants dans un métal de volume V et de résistance R est donnée par I'expression
suivante :

. 2
. GQVB

Q= "7 (3.8)

ol G est un facteur géométrique.

pour un cylindre de rayon r (3.9)

5%l

. 15_% pour un rectangle de largeur w et d’épaisseur d, k = w/d

.

Pour réduire cet effet nous avons rajouté des bobines de compensation aux extrémités du solénoide

réduisant ainsi le champ magnétique a l'extérieur de ce dernier. Nous avons de plus prévu de blinder avec

un supraconducteur (Niobium) les parties métalliques du réfrigérateur qui sont connectées a la boite a

mélange.

3.6.4 Conclusion

L’étage a désaimantation nucléaire n’est pas encore disponible, néanmoins les tests effectués ont per-

mis de montrer qu’il est possible d’avoir des champs magnétiques importants sur ce type de réfrigérateurs

a dilution. La finalisation de ce projet est en cours, elle permettera d’obtenir pour la premiere fois des

températures de 'ordre de 500uK avec un cryostat sans fluides cryogéniques.
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FIGURE 3.6 — Photo du réfrigérateur PTDR1 apres modification du circuit d’injection.
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FIGURE 3.7 — Photo du réfrigérateur PTDR2 développé durant la thése de Thomas Prouvé
[Prouvé 2007b).
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FIGURE 3.8 — Photo du réfrigérateur PTDR3 construit durant cette these.
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4.1 Introduction

Nous avons vu dans les chapitres précédents que disposer d’une machine permettant d’obtenir des
basses températures requiert un travail de dure labeur et une bonne connaissance des multiples phéno-
menes physiques qui peuvent limiter les performences de telles machines. Néanmoins avoir une mesure
précise de telles températures est tout aussi complexe. Nous présenterons dans ce chapitre les différents
types de thermometres que nous avons utilisés et étalonnés dans le but d’avoir une mesure fiable sur
chaque étage du cryostat.

4.2 Généralités

noise gas thermometer
N
Pt NMR
CMN
- | FEE N EE EEBR
supercgnducting fixed points
I e L
3He MC
He vapdr pressure
carbon & Gg resistors
rhodium-|ron resistors
Pt resistors
100 pK 1mK 10 mK 100 mK 1K 10K 100K

F1GURE 4.1 — Différents thermometres utilisés a basses températures

Tout composé ayant une propriété physique mesurable (z) dépendant de la température et régie par
une loi dont on peut s’assurer de la validité peut a priori faire partie de la famille des thermomeétres.

Néanmoins il faut que ce dernier ait une trés bonne sensibilité déterminée par le rapport % . %.

Dans la figure 4.1 nous présentons une liste des thermometres les plus utilisés en laboratoire ainsi que
les gammes de températures pour lesquels ils sont les plus adaptés.

Nous distinguons deux types de thermometres : les thermometres primaires qui possedent une pro-
priété physique variant avec la température et dont la loi physique est bien connue. Ces thermometres
n’ont pas besoin de calibration méme si des corrections sont souvent nécessaires. Leur utilisation sert a
établir les échelles de températures ainsi qu’a calibrer d’autres types de thermometres que nous qualifions
de secondaires.

Il est impossible de trouver un thermometre adapté pour toute la gamme de température allant de
I’ambiante jusqu’aux millikelvins. Pour cette raison nous avons été amenés a calibrer et utiliser différents
types de thermometres.

4.3 Les thermometres résistifs

Les thermometres résistifs sont les plus courants. Contrairement a d’autres types de thermometres leur
utilisation est tres facile. Avec un simple pont de Wheatstone et une mesure en quatre fils, ils permettent
d’avoir acces a la température avec une précision de I'ordre de 1%. Mais il faut tenir compte de certaines
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¢ picce en culvre

i ‘ *‘ s

FIGURE 4.2 — Thermometres de type Allen-Bradley, thermalisés a 1’aide d’une plaque en cuivre a la boite
a mélange

précautions. En effet, au niveau de l'interface entre le thermometre et la partie du réfrigérateur dont on
veut mesurer la température il y a une résistence thermique de contact. La valeur de cette derniere est
difficile & déterminer mais nous trouvons dans la littérature [Guglielmo 2008] qu’elle a une dépendance
en température en 73,

Re ~ 103 - T73[K*m? /W] (4.1)

Si nous voulons mesurer la température avec une précision % ~ 1%, il faut donc limiter le courant

de mesure dans la résistance pour réduire la puissance par effet Joule.

AT

_ —3m4
PT) < 4 =107T (4.2)
P(20mK
bome < 1) ZE) 00na (4.3)
Relec
(4.4)

ol A est la surface de contact de l'ordre du cm?, Isg,k est le courant qu'il faut injecter dans la
résistance pour mesurer une température de 20mK et R.j.. est la résistance électrique du thermometre a
20mK, elle vaut quelques dizaines de k€). Nous déduisons qu’il faut alors injecter un courant de quelques
dizaines de nA.

Un autre type de chauffage peut aussi se produire grice aux lignes de mesure a I’extérieur du cryostat
qui captent un spectre large de radio-fréquence, c¢’est pour cette raison que nous installons des filtres RLC
en haut du cryostat pour éviter tout découplage thermique de la résistance.

4.3.1 Les thermometres métalliques

Sur les étages supérieurs du réfrigérateur nous avons installé des résistances de Platine (Pt 100)
qui ont une dépendance presque linéaire en température au-dessus de 50K. Plusieurs lois empiriques
permettent d’exprimer la dépendance en température de la résistance.

R(T)=Ry[14+A-T+B-T?+C-T3T — 100)] (4.5)
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FIGURE 4.3 — Résistance de Platine (Pt100) en fonction de la température

4.3.2 Les thermomeétres résistifs de carbone

Ils sont composés d’un agglomérat de grains de carbone graphitisé. La conduction dans ces résistances
est due aux porteurs de charge qui peuvent migrer dans le réseau. Entre les grains, la conduction est
limitée par l'effet tunnel. La résistance de ces matériaux augmente quand la température diminue. En
effet, lorsqu’on abaisse la température, kg1 devient faible devant la barriere de potentiel séparant deux
grains de carbone, ce qui a pour effet d’augmenter la valeur de la résistance. La aussi des formules
empiriques permettent d’exprimer cette dépendance.

Pour les résistances Allen Bradley (4.6)
T = a+b-R"4¢- R*®4+d-R1'+e R? (4.7)
+f R34+g-R*+h-RP (4.8)
Pour les résistances de type Speer (4.9)
1 A
T = A+ ) +ChnhR Pour T <4.2K (4.10)
A
InT = _— P T < 100K 4.11
n Z Ry, our < 100 (4.11)

Pour déterminer toute les constantes des équations précédentes, il faut calibrer ces thermometres avec
des thermometres primaires. Sur la figure 4.4 nous présentons le montage que nous avons effectué pour
calibrer différents thermometres de carbone. Le mode de fabrication de ces thermometres est présenté en
annexe.
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FIGURE 4.4 — Dépendance en température de la résistance R64 représentée en échelle log-log.

_ Bobine
" secondaire 1

Bobine

/ primaire

_ Bobine
" secondaire 2

FIGURE 4.5 — schéma du CMN, une bobine principale permet de faire varier le flux magnétique grace a
un courant alternatif, un disposif de deux bobines dites de détection montées en série-opposition, permet
de mesurer la réponse d’'un CMN placé au centre de 'une d’entre elles.

4.4 Le thermometre a sel paramagnétique (CMN)

4.4.1 Principe Physique

Le principe du thermometre paramagnétique est de mesurer la température grace a la mesure de la
susceptibilité magnétique, qui suit la loi de Curie-Weiss. Lorsque le Nitrate de Cérium Magnésium (CMN)
de formule chimique (M g(H20)6)3(Ce(NO3)g)2, est inséré dans un champ magnétique, son aimantation
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s’exprime :

C
M =xXgia. H+ —F+ -H 4.12
Xdia T_A ( )
ol H est I'excitation magnétique induite par une bobine, x4 - H est la partie diamagnétique que nous
négligerons par la suite et & -H est la loi de Curie-Weiss. Vers 2mK le CMN s’ordonne magnétiquement,

ce qui constitue une limite de température inférieure pour 'utilisation de ce type de thermometres.

4.4.2 Principe de la mesure

Nous injectons dans une bobine d’excitation un courant alternatif I(w) = Ipe™?, ce qui permet de
générer un champ magnétique H = n - L - I(w) qui est le produit du nombre de spires par unité de
longueur par la longueur de la bobine et le courant dans cette derniere. A l'intérieur de cette bobine
primaire se trouvent deux bobines secondaires dont les fils sont enroulés en sens opposé afin d’avoir
une mutuelle inductance nulle en absence d’échantillon. En pratique, les bobines se contractent a basse
température, et cette quantité n’est pas exactement nulle. Ainsi en utilisant un pont mutuelle inductance
nous avons acces a M = My + %. La premiere partie de cette expression désigne la réponse du sys-
téme en abscence d’échantillon. Il suffit de quelques points (au moins 3) pour calibrer un tel thermometre.

Les cristaux de CMN sont écrasés en poudre fine et mélangés a une poudre d’argent dans le but de
bien les thermaliser.

4.5 Le thermomeétre a blocage de coulomb (CBT)

cooling fin junction

Aluminium

<

D,

Silicium >\
Oxyde d'aluminium

FIGURE 4.6 — A gauche : photo du thermometre & blocage de coulomb fourni par Nanoway (Finlande).
A droite : schéma d’une jonction tunnel (metal/oxyde/metal)

Le CBT est un nouveau type de thermometre, developpé depuis quelques années. Son utilisation
présente plusieurs avantages : c’est un thermometre primaire, il est relativement précis et n’est pas
sensible au champ magnétique régnant dans ’environnement expérimental. Il consiste en une chaine
d’ilots conducteurs (Al) séparés par par un isolant (Al2O3). Les propriétés de transport dans la chaine
dépendent de la température. Pour comprendre le principe de ce thermometre nous allons considérer le
cas d’une jonction.

4.5.1 Modele théorique pour une jonction de résistance R et de capacité C

Nous considérons n électrons présents sur 'ilot. Le traversée d’un électron dans un sens (+) ou dans
Pautre (-) entraine une modification de I'énergie électrostatique.
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B _ (n+1)?% ne e?
o2
0E- = E(n)—En—-1)=(n-— 1/2)% (4.14)
o2
SE*(n) = (n+ 1/2)55 (4.15)

La variation de 1’énergie libre associée est :

v
SF* = i% +0E%(n) (4.16)
Le premier terme de I’équation 4.16 désigne 1’énergie électrostatique due a 'application d’un potentiel

V. La fraction d’électrons qui traversent la jonction par effet tunnel s’exprime :

I*(n) = =57 (6F%) (4.17)
on ~(X)= leXT (4.18)

Nous supposons que nous sommes dans le régime de blocage de Coulomb i.e Eg = % << kp-T.En
combinant les équations 4.16 et 4.17 nous obtenons :

T#(n) = %[7 <j:€;/> SEE -4 (j:e;/)] (4.19)

Soit o(n) la probabilité que n électrons soient présents sur 1’ilot. Le courant I s’exprime alors :

I=e) o(n) [[T(n) - T (n)] (4.20)

n

b () GOk ()l e

Nous obtenons 4.21 en combinant les deux équations 4.15 et 4.20 et en utilisant ) o(n) = 1 et
> ,no(n) =0, dans la derniere expression nous supposons que la jonction est totalement symmétrique.

4.5.2 Principe du CBT

Pour N jonctions métal-isolant-métal ayant chacune une résistance 2R et une capacité C, la conduc-
tance différentielle est décrite par I’expression :

G dl
— = — 4.22
Gpr dV ( )
ou G est un facteur de normalisation.

G Ec, Ec
— = 1= 4.23
Gr [ kpT ] g (KBT> (4.23)
la fonction g(x) s’exprime : (4.24)

x - sinh(z) — 4 - sinh?(x/2

g(x) = (2) (z/2) (4.25)

8 - sinh?(x/2)

Sur la figure 4.7 nous représentons la courbe de la conductance normalisée pour un échantillon de 40

jonctions (N=40) en fonction de la tension de polarisation V a une température donnée (45K). C’est une

courbe en cloche dont la largeur & mi-hauteur dépend directement de la température Vi o = 5.439%.
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FIGURE 4.7 — Mesure de la conductivité différentielle en fonction de la tension V a 45mK, la largeur a
mi-hauteur de la courbe donne directement la température.

Cette caractéristique fait du CBT un thermometre primaire. L’échantillon que nous avons utilisé dans
le cadre de cette these est fourni par Nanoway sous la dénomination de sensor 0.1. Il est constitué de 4
chaines disposées en parallele, dont chacune est formée de 10 jonctions en série (Al/AlO,/Al).



Conclusion

Nous présenterons dans cette conclusion un résumé du travail d’instrumentation effectué au cours de
cette these :

1. Durant ces 3 années, nous avons congu et réalisé un réfrigérateur pré-refroidi par un tube a gaz pulsé
PTDRA3. Ce dernier a une température minimale de 20mK obtenue sans I'utilisaton d’échangeurs
discrets. Sa puissance frigorifique est de 100uW a 100mK. Lors de la conception des différentes
parties du cryostat nous avons opté pour des pieces moins massives et faciles a fabriquer, nous
disposons donc aujourd’hui d’un cryostat optimisé et commercialisable.

2. Laréduction de la masse totale de la machine nous a permis d’avoir une durée de pré-refroidissement
de 17h, elle est donc bien plus performante que ses ancétres PTDR1 et PTDR2. Néanmoins nous
pensons qu’il est possible de réduire davantage ce temps en installant des brides et des écrans moins
massifs au niveau de chacun des étages.

3. Le tableau de vannes de PTDR3 a subi lui aussi des modifications par rapport a celui de PTDRI1 et
PTDR2. De plus le circuit d’injection de PTDR3 dispose d’échangeurs optimisés sur le tube a gaz
pulsé. Ces modifications ont permis de réduire le temps de condensation jusqu’a 2h. La validation
de ce nouveau systeme nous a amenés a équiper PTDR1 d’un double circuit d’injection. Nous avons
pu comparer les deux circuits sur la méme machine et avons déduit que le nouveau systeme était
bien plus performant : il permet d’avoir une charge thermique plus faible sur I'étage a 4K et réduit
considérablement le temps de condensation du mélange.

4. Les deux cryostats PTDR1 et PTDR3 disposent aujourd’hui d’un purificateur de gaz par chimisorp-
tion (Aeronex) qui remplace le piege helium, permettant ainsi de se passer complétement d’helium
liquide.

5. PTDR3 dispose aujourd’hui d’un débitmetre de "fabrication locale”. En effet, dans le but d’avoir
une lecture fiable et précise du débit d’*He, nous avons développé un débitmetre (cf. Annexe), et
Pavons installé sur la partie injection de la machine. Cela a été essentiel pour la caractérisation de
PTDR3. Nous avons déduit qu’au moment de la condensation le débit maximal de circulation est
d’l mmole/s.

6. La section des tubes de pompage a été modifiée. Il est maintenant possible d’obtenir un tres bon
vide en pompant le calorimetre durant un temps raisonnable de I'ordre de 3h.

7. L’objectif aujourd’hui est de développer un étage a désaimantation nucléaire sur PTDR3 afin d’ob-
tenir des températures de ’ordre de 500K . Nous avons réalisé des tests qui ont permis de prouver
qu’il est possible d’avoir une bobine de champ magnétique de 5T fonctionnant dans le cryostat sans
limiter les performances de la machine.
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8. Nous avons pu enfin vérifier a plusieurs reprises la grande loi de la cryogénie : Quand on prévoit
un temps pour un projet, lors de sa réalisation ce temps se voit automatiquement multiplié par un
facteur 7.
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Introduction

Depuis sa découverte par James Chadwick en 1932, le neutron constitue un outil puissant pour
explorer la matiere condensée. Sa neutralité, ainsi que son énergie apres modération, font de lui une
sonde volumique qui permet de renseigner sur les propriétés structurales et dynamiques de la matiere.

Afin d’étudier les excitations dans I’*He bidimensionnel adsorbé sur le graphite, nous avons opté pour
I'utilisation de neutrons froids. Leur gamme d’énergie comprise entre 0.1 et 10 meV ont permis d’avoir
acces a des évenements dynamiques microscopiques de l'ordre du meV. Ces mesures ont été rendues
possibles grace a l'instrument IN6 qui utilise la technique dite "temps de vol”. Elle consiste a envoyer
un faisceau monochromatique et & mesurer les variations d’énergie et de vecteur d’onde du neutron
apres interaction avec 1’échantillon, permettant ainsi de déduire la relation de dispersion dans la matiere
étudiée.

L’3He est sans doute I'un des systemes les plus difficiles & étudier par diffusion neutronique & cause
de sa grande section efficace d’absorption des neutrons. Afin d’avoir un bon rapport signal sur bruit, le
choix d’un instrument disposant d’un flux important de neutrons incidents s’avere un point essentiel.

Dans cette partie nous revoyons les briques fondamentales de la diffusion inélastique des neutrons non
polarisés et nous discuterons de la méthode "temps de vol”. Dans le chapitre 5 nous établirons 1’équation
maitresse de la diffusion neutronique qui va nous permettre de faire le lien entre la section efficace de
diffusion et les transitions entre les niveaux d’excitations dans le cadre de 'approximation de Born.
Ensuite nous présenterons le lien entre le facteur de structure dynamique et la théorie de la réponse
linéaire. Enfin nous discuterons le cas de 1'*He et de 1’3He.

La méthode "temps de vol” fera 'objet du chapitre 6. Nous présenterons les criteres qui permettent
de montrer que l'instrument IN6 est adapté pour ce type d’expériences. Nous décrirons brievement
les différentes parties de l'instrument ainsi que le calcul de résolution. Une bonne compréhension de
Iinstrument IN6 a été une étape essentielle afin de développer un programme d’analyse des données
expérimentales. Ce dernier nous permet de soustraire le bruit, de corriger ’absorption et d’obtenir le
facteur de structure dynamique de 1’He bidimensionnel.

Pour les abonnés a la diffusion inélastique des neutrons, nous concluons cette partie avec un résumé
partiel de toutes les idées abordées.
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5.1 Introduction

Le but de ce chapitre est de présenter de maniere résumée le formalisme de base de la diffusion
neutronique. Nous établirons 1’équation maitresse de la diffusion neutronique qui nous permettera de
déduire le facteur de structure dynamique. Nous verrons le lien entre ce facteur de structure accessible
expérimentalement et la partie imaginaire de la susceptibilité généralisée calculée dans le cadre de la
théorie de la réponse linéaire. Enfin nous discuterons le cas de I'*He et de ’*He. Le premier possede un
spin zéro ce qui donne lieu & une diffusion totalement cohérente. Dans le cas de 1’>He, 'existence d’un
spin 1/2 ne permet pas de négliger le terme correspondant a la diffusion incohérente dans le facteur
de structure dynamique. Ce chapitre est inspiré d’ouvrages spécialisés : [Schober 2008b], [Squires 1978],
[Glyde 1994], [Marshall 1971]...

5.2 Le neutron

5.2.1 Spectroscopie neutronique

Pour qu’une particule soit utilisée comme sonde pour explorer la matiere condensée elle doit obéir a
plusieurs criteres.

1. Tout d’abord elle doit interagir avec le systeme cible. Le changement de vecteur d’onde de la parti-
cule sonde ainsi que la variation de son énergie (seulement dans le cas d’une diffusion inélastique)
apres interaction avec un échantillon reflete les propriétés structurales ou dynamiques du systéeme
étudié. La probabilité d’une telle interaction doit étre non nulle, mais elle ne doit pas étre non plus
tres importante. Faute de quoi, les diffusions multiples (processus de création de deux excitations
successivement) deviennent tres fréquents, ce qui a pour conséquence de brouiller I'information sur
les excitations créées dans le systeme. Pour remédier a ce probleme le volume de 1’échantillon ne
doit pas étre choisit tres grand afin de réduire la probabilité de ces évenements. Il faut ainsi arriver
a un optimum, en effet un petit volume d’échantillon implique un signal peu intense apres diffusion,
tandis qu’un volume conséquent entrainera une augmentation de la probabilité du phénomene de
diffusion multiple.

2. La particule sonde ne doit pas étre absorbée par le systeme étudié. Une forte absorption réduit
considérablement le nombre de particules diffusées et par conséquent la statistique sur le phénomene
recherché. Dans le cadre de nos expériences, cette condition n’est pas satisfaite, 1’3He absorbe les
neutrons via la réaction :

3He +'n —1 H +3 H + 765KeV

Afin de lutter contre la faiblesse de la statistique que cet effet entraine, des soins particuliers ont été
pris lors de 'analyse des données. Cela fera I’object du chapitre 9 dédié aux résultats expérimentaux.

3. Enfin, il faut que la particule sonde ait une longueur d’onde adaptée. Cette derniere détermine
I’échelle spatiale et 1’énergie des excitations accessibles expérimentalement. Nous verrons dans le
chapitre suivant que le choix d’une longueur d’onde de 5.12 A pour les neutrons incidents nous a
permis d’avoir acces a la région du diagramme de phases que nous souhaitions explorer.

Sauf exception pour le deuxieme critere, le neutron est la sonde la plus adaptée pour étudier la
dynamique dans I’*He bidimensionnel. De plus, il a ’avantage par rapport a d’autres sondes (les rayons
X par exemple) d’interagir directement avec les noyaux via l'interaction forte et de fournir une bien
meilleure résolution pour I’énergie des excitations recherchées.
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Il est important de préciser, méme si cela ne fait pas I'objet de cette these, que le neutron possede
un moment magnétique, il est par ailleurs utilisée pour étudier le magnétisme électronique et nucléaire
de certains échantillons.

5.2.2 Quelques notions utiles

Une fois produit dans un réacteur nucléaire par fission de 1'2°U, les neutrons sont trés énergétiques,
leur énergie est de I'ordre du MeV. Pour pouvoir les utiliser dans des expériences de diffusion neutronique,
il faut déplacer leur spectre d’énergie en les thermalisant avec un milieu thermique de température (7).
En effet, quand un gaz de neutron est en équilibre thermique avec un milieu, la probabilité de le trouver
dans un état |k), est donnée par la distribution de Maxwell-Boltzmann.

1 =k
- 5.1

L’énergie et le moment moyens du neutron sont définis respectivement par Ep = ﬁh%% = kgT
et hkr = /2m - kp-T, m étant la masse du neutron. Ainsi on obtient des neutrons dont 1’énergie
est comprise entre 100 et 500 meV en employant une source chaude. Dans un réacteur comme I'ILL,

p(k) =

elle consiste en une sphere de graphite maintenue a une température de 2600 "C'. Par choc élastique les
neutrons perdent de leur énergie et deviennent des neutrons chauds. Pour obtenir des neutrons thermiques
(100 meV < E < 500 meV') des canaux sont installés dans le modérateur (eau lourde) permettant ainsi
de récupérer des neutrons dont ’énergie a été réduite par une série de chocs élastiques avec 1’élément
deutérieum contenu dans ce dernier. On estime qu’il faut ~ 25 collisions pour qu'un neutron devienne
thermique. Afin de réduire d’avantage leur énergie et obtenir des neutrons froids, 'ILL est équipé de
deux sources froides i.e récipients plongeants dans le modérateur et contenant du deutérieum maintenu
a I'état liquide (~ 20K). Certains instruments a 'ILL utilisent méme des neutrons ultrafroids (neutrons
de trés faible vitesse de l'ordre de 5 m/s) appelés UCN (ultra cold neutrons).

Afin de classifier les neutrons nous rappelons les relations importantes découlant de la dualité onde
corpuscule et liant température (7"), vecteur d’onde (k), longueur d’onde (\), énergie (F) et vitesse (v).

pP=hk ; k=h/x ; E=hk/2m (5.2)

E(meV) = 2.0725 - k(A ') = 81.82 - A2(A) = 5.227 - v2(K'm/s) = 0.08617 - T(K) (5.3)
ou encore

AA) = 21 /k(A") = 9.0451/VE(meV) = 3.956 /v(Km/s) (5.4)

En appliquant ces formules nous obtenons les valeurs des longueurs d’onde, température présentées
dans le tableau 5.1.

neutrons énergie (meV) | longueur d’onde (A) | température (K)
épithermiques > 500 <04 >6000
chauds 100-500 1-0.4 1200-6000
thermiques 10-100 3-1 120-1200
froids 0.1-10 30-3 1-120
ultra-froids <10~* 900 107°

TABLE 5.1 — Classification des neutrons suivant leur énergie
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5.3 La diffusion nucléaire

Direction

/ Y
ds

dQ

—
neutrons /

Ficure 5.1 — Diffusion d’un faisceau de neutron par un échantillon.

Y

5.3.1 La section efficace différentielle

Lors d’une expérience de diffusion neutronique nous avons acces au nombre de particules diffusées
dans un angle solide dQ2 autour d’une direction (6, ).

82
dN = ¢ (898Ek,>> Q- dE g, (5.5)

ou ¢ est le flux de neutrons incidents, ﬁ est la section efficace différentielle qui donne la pro-
k")

babilité qu’'un neutron ayant une énergie comprise entre E‘ ) et E| oy T dE| ) soit diffusé dans un angle
solide d©2 autour de la direction (6, ¢).

dN peut aussi se déduire de la régle d’or de Fermi en introduisant la probabilité qu’un neutron se
trouvant initialement dans un état |k) soit diffusé aprés interaction avec un potentiel V dans un état k).

|k 1)
_ Z By | (E[V )2 p(RT) - 5<hw+E‘E>—E‘k~,>) (5.6)
"

p(k_; ) est la densité des neutrons diffusés confinés dans un volume L3 :

~, L3 Lgka m - dE‘k/>
K = -3k = : :
PK) = Gy P (5.7)
d(hw + E| Ry~ E| /5/)) exprime la condition de conservation de 1’énergie hw = E| B~ E| By = % — g’j:
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5.3.2 La longueur de diffusion

Nous considérons le cas d’'un noyau lié sans spin se trouvant sur un site r;. Le potentiel d’interaction
neutron-noyau est un potentiel central V;(r) écranté et dont le rayon d’écran est ry. Un point fondamental
pour traiter ce type d’interaction est de considérer l'interaction de courte portée et d’étudier 1’état du
neutron loin du point d’impact. La résolution de ’équation de Schrodinger nous conduit a la fonction
d’onde (de classe C%(R)) suivante pour le neutron.

K7

i e
d}(r)|7‘<<7‘0 = €Zk + fl(ea k/)

L’amplitude de diffusion f;(6,k’) se développe en harmoniques sphériques. Elle a la dimension d’une
longueur. En traitant le probleme pour des longueurs d’ondes A >> rg, de ce développement seules les
ondes de type s restent non négligeables et f;(6, k") se réduit a une constante b; appelée longueur de
diffusion.

(5.8)

Le choix d’un potentiel effectif donnant une diffusion de type s isotrope parait évidente, c’est le pseudo
potentiel de Fermi :

27 h?

Vers(r) = “b; - 6(r) (5.9)

Nous avons considéré I'interaction de type spheére dure avec un noyau i dont la position ne varie pas
en fonction du temps. Dans ce cas ¥ (r < b;) = 0 et b; = rg. La section efficace se déduit facilement :

2 2
// 890E“;, deE|k,> = 4nb; = 4nrg. (5.10)

La section efficace que nous avons calculée est 4 fois plus importante que la valeur a laquelle nous nous
attendons dans le cas d’une sphere classique. En général la longueur de diffusion n’est pas toujours égale
a rg. Dans le cas réel, elle est plus petite que le rayon d’écran, elle est positive pour un potentiel répulsif
et son signe dépendra de la portée et la profondeur du potentiel dans le cas d’une interaction attractive.

5.3.3 L’équation maitresse de la diffusion

Le potentiel d’interaction avec N noyaux dont la position dépend du temps s’écrit maintenant :

Vers(r _ 2l Zb 3(7 — Ri(t)) (5.11)

ou R; est la position du noyau i. En considérant que le flux de neutrons incident est ¢ = w??ﬁ’ nous

déduisons des expressions 5.5 et 5.6 I’équation maitresse de la diffusion neutronique.

o K 1 [ Y iGRIY) iGR,10)
T~ % an ) o 2L (e et (5.12)
|k/> —00 i,jzl

Q est le transfert de moment dans I’échantillon : h@ = hk — hk'.

Dans le cas ou la longueur de diffusion ne dépend pas de la position, I’expression 5.12 devient :

Po K o ’“”Z (bib;) (9L ) iGR; )y g4 (5.13)
8(28E‘k~,> k on =1 |

Pour N noyax identiques, b; = b; = b.
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9?0 K

g —
7 - XNZ
900 5, PN @)
1 0o N N .
5 — iwt iQR;(t) ,iQR; (0
avec S(Q,w) = 5N /_ooe 421 (e'QR:(1) (1QR; (0)y g (5.14)
1,j=

La beauté de cette équation réside dans le fait qu’elle contient deux termes : %’N 1= est un terme
qui dépend de l'interaction de la sonde avec I’échantillon, le deuxieme terme S (@,w) ne dépend que de
I’échantillon. C’est le facteur de structure dynamique du systeme.

5.3.4 Le facteur de structure dynamique et la fonction d’autocorrélation de la densité atomique

Le facteur de structure dynamique de l'expression 5.14 est une fonction réelle. Sa dépendance en
Q renseigne sur la position des noyaux dans le systeme. Sa dépendance en w donne des informations
sur la dynamique du systéeme en question. Nous verrons dans le chapitre suivant que cette quantité est
mesurable, néanmoins pour effectuer le voyage de 1’espace des phases (Q, w) au monde réel (7, t) il suffit
d’appliquer la double transformée de Fourier.

1 Y . -
G(Tt) = d e_zQ'T/ dwe™tS(Q,w 5.15
(70 = s [ 409 [ dwe5(Gw) (5.15)

G(7,t) est appelée fonction d’autocorrélation. En introduisant 1'opérateur densité p(7,t) qui donne
la probabilité de trouver un diffuseur dans un élément de volume d®r autour de de 7 et en remarquant

que :

/ BremiQT () = 3 —iGRi(t) (5.16)

i

Nous déduisons que G(7,t) est une fonction d’autocorrélation de la densité atomique :

G(7,t) = / 437 (p(T,0)p(F, 1)) (5.17)

Dans la limite ou kT << hw, cette fonction se définit comme la probabilité de trouver un noyau a
I'instant t, & la position 7 sachant qu'il était initialement (t=0) dans la postion 0.

5.3.5 La diffusion cohérente et incohérente

Nous avons supposé dans ’expression 5.14 que les diffuseurs étaient tous identiques. En pratique, cela
n’est pas toujours le cas. La diffusion nucléaire dépend alors de la composition isotopique et des états de
spin des noyaux. La section efficace s’écrit alors comme la somme de deux termes : un terme résultant
de la diffusion cohérente qui dépend de la longueur de diffusion moyenne des diffuseurs et un terme de
diffusion incohérente qui dépend de I’écart-type caractérisant la dispersion des longueurs de diffusion par
rapport a la moyenne.

(bibj) = (0)%+ i3 ((0*) — (1))
Ocoh Oincoh
= o toT (5.18)

La section efficace différentielle de diffusion s’écrit alors :
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00 K Ocoh = Oincoh =
000E 5 EN< 4 S@w) + = Sself(QM)) (5.20)
1 o N oo
on Suaf Q) = 5 / ety (! IDRRO) gy (5.21)
- i=1

5.3.6 Lien avec la théorie de la réponse linéaire

Dans le cadre de la théorie de la réponse linéaire, la susceptibilité dynamique X(@,w) détermine la
réponse d’un systeme a une petite perturbation. En effet, lorsqu’un systéeme est soumis & un champ
perturbatif h(7,t), cela entraine une fluctuation de densité dp(7,t). Dans 'espace (@, w) nous pouvons
écrire :

5/)(@7(")) = pX(Q’w)hext(Quw) (522)

Une relation permet de relier le facteur de structure dynamique accessible expérimentalement a la
partie imaginaire de la susceptibilité dynamique x(Q,w), calculée dans le cadre de la réponse linéaire.

S(0,w) = —;%ﬂm ()] (5.23)
1 —ekBT

Le facteur de structure dynamique dépend de la température qui détermine la population des exci-
tations présentes dans I’échantillon.

5.4 Diffusion inélastique sur des fluides quantiques

5.4.1 Cas de I’*He

Les atomes d’*He étant des particules bosoniques sans spin, il en résulte une diffusion totalement
cohérente, 'expression de la section efficace est donnée par 'expression 5.14. Néanmoins, dans le cas de
I’helium superfluide, certaines théories ([Miller 1962]) suggerent que la section efficace s’écrit comme la
somme de deux composantes ([Glyde 1994]) : un signal étroit lié & la création d’une excitation élémentaire
dans le systeme et un signal plus large du a une création simultanée de plusieurs excitations. Mais a basse
température la durée de vie du mode devient grande et le facteur de structure de 1’*He se réduit a la
composante étroite :

S(@w) =1+ km;lZ(Q) (5w — wo) — 6(w + wg)] (5.24)

ol wq et Z(Q)) sont respectivement la fréquence et le poids du mode.

5.4.2 Cas de I'He
Dans le cas de 1’ He les choses se compliquent un peu. En effet les atomes d’?He disposent d’un spin
nucléaire, la longueur de diffusion dépend donc de l'orientation du spin nucléaire :
b = (bi) + B& - I (5.25)

B& - I; correspond a l'interaction dipolaire entre le spin nucléaire du noyau d’3He I; et celui du
neutron &. Il en résulte qu’apres interaction, une fraction non négligeable des neutrons est émise vers les
détecteurs par diffusion incohérente.
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6.1 Introduction

Nous présenterons dans ce chapitre le principe de la spectroscopie temps de vol. Parmi le large choix
d’instruments disponibles qui utilisent cette technique, nous avons choisi de réaliser cette expérience
sur 'instrument ING6, et ce pour différentes raisons que nous exposerons ci apres. Nous présenterons les
différentes parties de ce spectrometre, ainsi que ses caractéristiques et sa résolution [Ollivier 2008].

6.2 La spectroscopie temps de vol

La spectroscopie temps de vol consiste a déduire la vitesse d’une particule et donc son énergie, en
mesurant le temps qu’elle met & parcourir une distance donnée. Cette méthode simple & marqué I’histoire
de la physique. Elle fut utilisée la premiere fois par H. Fizeau pour mesurer avec précision le temps de
parcours d’un faisceau lumineux pulsé entre Suresne et Montmartre, lui permettant ainsi de déduire sa
vitesse. En 1935, trois ans apres la découverte du neutron par Chadwick, cette méthode fut intégrée
pour la premiere fois dans le domaine des neutrons. Dunning et ses collaborateurs ont pu grace a cette
technique de mesure confirmer les prédictions de Fermi qui suggérait que I’énergie des neutrons a la sortie
d’un modérateur était bien plus faible que celle des neutrons produits de fission de 1'235U.

6.2.1 Le principe de la mesure

=l

FIGURE 6.1 — Schéma du triangle de diffusion qui illustre la conservation d’énergie et de vecteur d’onde
lors de la diffusion inélastique du neutron

Le but d’une mesure temps de vol est de déduire le facteur S(Q,W) de I’échantillon. Nous considérons
des neutrons incidents monochromatiques dont 1’énergie est F .z = it

k) — 2m

. 2772 . 5

ces neutrons devient E| Py = % Durant ce processus, il y a eu un transfert de vecteur d’onde Q) et un
transfert d’énergie hw.

. Apres interaction 1’énergie de

—

Q =k
hw = FE
Au niveau des détecteurs nous avons acces au nombre de neutrons diffusés par unité de temps dt,

dans un angle solide df2 . Cette information est directement reliée au facteur de structure dynamique
discuté dans le chapitre précédent.

9?0 dEgr 9o

oot dt O0DE,

No m\3/2 L3 -
" 2B (?) @) (6:3)
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FIGURE 6.2 — Illustration de la technique temps de vol : un faisceau incident monochromatique intéragit
avec ’échantillon. Les neutrons diffusés parcourent la distance L séparant 1’échantillon du banc de détec-
teurs. La détermination de leur angle de diffusion grace a la distribution angulaire des détecteurs, ainsi
que leur temps de parcours permet de déduire leur énergie et leur vecteur d’onde.

6.2.2 Les spectrométres a temps de vol

Afin d’avoir une bonne résolution lors de la mesure, les spectrometres a temps de vol doivent avoir
des tailles conséquentes. En effet en utilisant la dualité onde-corpuscule, nous pouvons relier la vitesse
du neutron a la longueur d’onde :

A(A) -V (Km/s) = 3.95603 (6.4)

De la formule 6.4 nous déduisons que pour avoir une résolution sur la vitesse de quelques %, il faut
une distance de quelques meétres séparant 1’échantillon du détecteur si la résolution sur la mesure du
temps de détection du neutron diffusé est de quelques dizaines de us.

) Choppers/”~ CJ:)‘
n-gwdg,.— " Echantillon

== - o

\J lj Detecteur

FIGURE 6.3 — Schéma d’un spectrometre de type temps de vol-temps de vol : un systeme de choppers

permet de sélectionner un faisceau monochromatique. Apres passage dans le deuxieme chopper le temps
est déclenché au niveau des détecteurs, les neutrons dont une partie atteint les détecteurs apres interaction
avec I’échantillon, seront enregistrés selon leur temps d’arrivée.

Les spectrometres a temps de vol sont composés de deux parties : dans la premiere, on prépare un
faisceau de neutrons monochromatiques, tandis que la deuxieme partie permet d’avoir acces au nombre de
neutrons diffusés en fonction du temps et de 'angle de diffusion. Il existe un large choix de spectrometres
a temps de vol :

1. Les spectrometres temps de vol - temps de vol : la sélection de la longueur d’onde du faisceau
incident est obtenue au moyen d’un systéeme de chopper. Un exemple de ce type de spectrometre
est IN5 installé sur un guide de neutrons froids & I'ILL. Le premier chopper (disques, couvert
d’un matériau absorbant, muni d’une fente de la taille du guide) permet de hacher le faisceau
incident en tournant avec une certaine fréquence (figure 6.3). Le deuxiéme chopper installé plus
loin tourne a la méme fréquence mais avec un déphasage par rapport au premier. Seuls les neutrons
qui parcourent la distance séparant les deux choppers avec un temps égal au déphasage temporel
entre ces derniers atteignent 1’échantillon. L’analyse se fait elle aussi par temps de vol, les neutrons
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sont enregistrés selon leur instant d’arrivé. Le banc de détecteurs permet, de plus, de donner la
distribution angulaire des neutrons détectés.

. Les spectrometres temps de vol hybride & géométrie directe (IN6) : la sélection de la longueur d’onde

des neutrons incidents se fait par diffraction sur un crystal selon la loi de Bragg, et la détection se
fait par temps de vol.

. Les spectrometre temps de vol a géométrie inverse : ce type de spectrometres est tres rare. Ils sont

utilisés pour étudier des événements dont on connait 1’énergie. Le faisceau incident monochroma-
tique est préparé par temps de vol et le faisceau diffusé atteint un crystal analyseur avant d’arriver
au détecteur. L’orientation du crystal permet de fixer 1’énergie des neutrons a détecter.

6.2.3 Le choix d’un instrument adapté

3.8 T T

transfert d'énergie (meV)
1

a0° 60° 70° 80° 90°  100° 110° 115°

o
=
T

i \
15 2 25
Vecteur d'onde (1/A)

FIGURE 6.4 — Représentation de l'espace (hw, Q)) accessible pour une longueur d’onde incidente de 5.12 A.
L’instrument IN6 est doté d’un banc de détecteurs distribués entre les angles 10° et 115°. Les lignes en bleu
représentent les lignes a angle constant pour quelques valeurs d’angles. Seule la partie qui correspond a

des tranferts d’énergie positifs est représentée sur la courbe, car elle correspond a la création d’excitations

dans ’échantillon.

Parmi le large choix d’instruments qui existent dans les réacteurs de neutrons, le spectrometre IN6

semblait étre le plus adapté et ce pour différentes raisons :

1. Le premier critere est de définir la gamme spatiale et temporelle dans laquelle se situe le phénomene

recherché afin de choisir la longueur d’onde incidente. Dans la mesure ot nous souhaitions étudier
les excitations dans 1’He 2D et les comparer & celles observées dans le passé dans 1’*He massif
(chapitre 7), il fallait choisir une longueur d’onde qui nous permette d’avoir acces a la région du
diagramme de phases dans laquelle se situent les modes d’excitations de ce dernier. L’instrument
IN6 permettait de sélectionner des longueurs d’onde pour les neutrons incidents qui permettent
d’obtenir la partie de S(Q, hw) que nous souhaitons explorer. En effet, I’équation 6.2 relie le moment
transféré a I’énergie des excitations créées dans 1’échantillon.

e 2 ) hw
=% (1 2B\ E|k)608(¢)) (0:2)

Une longueur d’onde de 5.12 A nous a semblé tres adaptée pour ce type d’expériences. En se servant
de I’équation 6.5 nous pouvons représenter la partie de S(Q, hw > 0) accessible & cette longueur
d’onde (figure 6.4).
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2. Le deuxieéme critére important est le flux de neutrons incidents. L’3He a une grande section efficace
d’absorption, c’est pour cette raison qu’il est nécessaire d’avoir un flux important afin d’augmenter
la statistique sur le phénomene étudié. IN6 dispose d’un triple monochromateur afin d’augmenter
le flux. Cette technique permet d’obtenir au niveau de I’échantillon un flux de 8.9 10% n/cm?/s.

3. IN6 permet de plus de faire des mesures avec une tres bonne résolution en énergie qui est de
Iordre de 70 peV au niveau du pic élastique, pour une longueur d’onde de 5.12 A. Nous verrons
dans le chapitre 9 que la largeur des excitations recherchées est plus grande que la résolution de
I'instrument.

6.3 L’instrument ING6

L’instrument IN6 est composé d’un triple monochromateur, de trois moniteurs, d’un filtre Béryllium,
de deux choppers et de trois bancs de détecteurs couvrant les angles de 10° & 115° (figure 6.5).

Triple monochromator —

Liquid nitrogen
Beryllium filter

Fast neutrons
Detector bank

i

Meutron guide

Anti-overlap chopper

Fermil chopper & collimator

FIGURE 6.5 — Schéma de l'instrument IN6

6.3.1 Le monochromateur

Ne pouvant pas disposer de bout de guide I'instrument IN6 ne pouvait pas utiliser un systeme de
chopper pour sélectionner la longueur d’onde du faisceau incident. Afin d’augmenter le flux, il dispose
de trois cristaux monochromateurs. Dans le but de converger le faisceau vers ’échantillon ces trois mo-
nochromateurs n’ont pas le méme angle de diffraction ce qui en résulte une différence entre les longueurs
d’ondes des trois faisceaux. La longueur d’onde incidente est choisie grace a loi de Bragg.

nig = 2dpp; - sind (6.6)

Les longueurs d’onde des trois faisceaux de neutrons sont : A\g — AX/2, A\g et A\g+ AN/2. AX se déduit
de la loi de Bragg :

AN = 2dpyy - cost - ¢/2 (6.7)
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neutrons from
guide system

Dcm

FIGURE 6.6 — schéma des trois cristaux monochromateurs d’IN6 qui permettent d’augmenter le flux et
de focaliser ce dernier sur ’échantillon.

3.0cm 3.0cm

ou 6 est 'angle au niveau du crystal du milieu et ¢ est ’écart entre les angles du premier et dernier
monochromateur. A cause de cette divergence dans le faisceau incident, certains neutrons vont atteindre
I’échantillon avant d’autres. Afin de résoudre ce probleme le chopper de Fermi a pour réle de laisser
passer les neutrons lents avant les plus rapides.

6.3.2 Le filtre Béryllium

L’équation 6.6 montre qu’apres diffraction nous sélectionnons des neutrons qui ont une longueur
d’onde Ag ainsi que des neutrons avec une longueur d’onde Ag/n. Afin d’éliminer ces harmoniques on
utilise un filtre en béryllium qui permet de couper les longueurs d’onde inférieures a 4 A. Pour des
longueurs d’onde supérieures & cette valeur la transmission des neutrons est de l'ordre de 80 %. Le
Béryllium est utilisé sous forme de frittée et refroidi a 1’azote afin d’éviter la diffusion des neutrons par
les phonons.

6.3.3 Le chopper de Fermi

La fonction premiere du chopper de Fermi est de hacher le faisceau afin d’obtenir des paquets de
neutrons. Son sens de rotation est choisi de maniere a laisser passer en premier les neutrons les plus lents
(figure 6.7). Le retard des neutrons rapides par rapport aux plus lents provoqué par le chopper de Fermi
est donné par la relation suivante :

¢
At = — 6.8
2wy (6.8)
ou v est la fréquence de rotation du chopper de Fermi. Pour des neutrons diffusés élastiquement au
niveau de I’échantillon, nous pouvons déduire de la relation 6.4 1’écart de temps entre les neutrons les

plus lents et les plus rapides :

om
=5

Lrp est la distance qui sépare le chopper de Fermi et le banc de détecteurs. La condition de focalisation
en temps revient & imposer que At = At’. Ce qui permet de trouver la fréquence de rotation qu’il faut

At Lrp - Xo-tan™16-¢/2 (6.9)

imposer au chopper de Fermi.

v = (F-%-LFD~)\0-tan710> (610)
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A-AN2 A A+AN2
l l l <——— Neutrons
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Chopper de Fermi

Y .
Echantillon

FIGURE 6.7 — Le chopper de Fermi consiste en un tambourin avec une fente qui permet quand elle est
en face du guide, de laisser passer les neutrons. Son sens de rotation est choisi de sorte a laisser passer
les neutrons les plus lents avant les plus rapides permettant ainsi d’avoir une focalisation en temps au
niveau de 1’échantillon.

Cette fréquence de rotation permet d’améliorer la résolution au niveau du pic élastique, mais pour des
transferts d’énergies de plus en plus grands cette résolution se dégrade. Il est aussi possible de focaliser
sur un mode d’excitation dont on connait I’énergie. Dans ce cas la relation 6.10 devient :

N 3 -1
V= (7‘( . % “X-tan™'0 (LFS + (i\) Lsp)) (6.11)

Lrg est la distance chopper échantillon, Lgp la distance échantillon détecteur, A la longueur d’onde
du faisceau incident et X celle des neutrons diffusés.

6.3.4 Le collimateur

A Tintérieur du chopper de Fermi des feuilles d’aluminium perforées et de gadolinium d’épaisseurs
respectives 0.2mm et 0.025mm, permettent la collimation du faisceau. L’absorption dans le gadolinium
a pour effet de diminuer la divergence du faisceau a 0.034 rad.

6.3.5 Le chopper anti-overlap

ING6 est doté d'un deuxieme chopper dont la vitesse est réglée afin d’éviter tout recouvrement entre
deux paquets de neutrons au niveau des détecteurs c’est a dire empécher que les neutrons qui perdent
beaucoup d’énergie au moment de la diffusion arrivent en méme temps que les neutrons les plus rapides
du paquet suivant.

6.3.6 Les détecteurs

Les neutrons finissent leur parcours dans un banc de 337 détecteurs d’*He couvrant des angles entre
10" et 115°. La détection se fait via la réaction 3He(n,p)t. Deux ions sont produits apres capture du
neutron par le noyau d?He. Ils ionisent le milieu lors de leur passage dans un gaz sous pression CF4.
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Un champ électrique présent dans le détecteur induit un effet d’avalanche et les électrons sont collectés
au niveau de I'anode. Ces détecteurs ont une tres bonne efficacité, néanmoins cette derniere dépend de
I’énergie des neutrons capturés. De plus l'efficacité relative entre différents détecteurs n’est pas la méme.
11 fallait donc tenir compte de ces effets lors de ’analyse des données.

6.3.7 Les moniteurs

Afin de connaitre les variations du flux incident dans 'instrument, des moniteurs ont été installés.
Ce sont des détecteurs de faible efficacité. En capturant une faible fraction des neutrons, ils permettent
de rendre compte des variations de flux durant ’expérience. Afin de traiter correctement les données, le
signal mesuré est toujours normalisé par rapport au flux incident déduit grace au comptage au niveau
du moniteur.

6.4 La résolution de lI'instrument

Le facteur de structure que nous obtenons expérimentalement grace a une mesure de temps de vol
est le produit de convolution du facteur de structure de 1’échantillon et de la fonction de résolution de
I'instrument.

oo} Ko [* _ <, o
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La résolution se calcule en prenant en compte 'incertitude sur le temps de parcours des neutrons

([Ollivier 2008]) :
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(6.13)

d’onde au niveau du guide et du collimateur et celui du & la défocalisation. Nous obtenons :

5t = O0t3; + 0tFee (6.14)
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ou « est la divergence du faisceau sortant du guide, § est celle du neutron apres le collimateur. Ce

m N
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calcul est approximatif, car nous avons considéré pour que les temps s’additionnent en quadrature que
la divergence du faisceau est décrite par une gaussienne. De plus, il faudrait tenir en compte en pratique
I'incertitude sur la distance entre 1’échantillon et le détecteur et celle de la distance parcourue par le
neutron dans le détecteur avant d’étre capturé. Afin de pouvoir comparer les résultats expérimentaux a
la théorie nous avons réalisé, avec nos collaborateurs de I’équipe théorique de l'institut Kepler a Linz, une
simulation Monte Carlo de I'instrument IN6 en considérant le facteur de structure calculé théoriquement.
Cette simulation a permis d’obtenir le facteur de structure convolué avec la résolution de 'instrument et
de le comparer aux mesures.



Conclusion

Nous allons maintenant résumer les points abordés dans cette partie :

1. Nous avons traité le probleme de la diffusion neutronique en considérant un pseudo-potentiel de
Fermi Ve¢s(r) = % va b; - (7 — R;(t)). Dans 'approximation de Born cela nous ramene a 1'équa-

tion maitresse de la diffusion neutronique :

0NOE
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TN (TG w) + TS (Gw)) (6.17)

k")
Cette expression contient deux termes : le premier terme exprime la section efficace de diffusion
cohérente qui dépend de la longueur de diffusion moyenne des atomes diffuseurs et le deuxieme est
la section efficace de diffusion incohérente qui dépend de la dispertion des longueurs de diffusion
des diffuseurs par rapport a la moyenne. Cette derniere dépend de la composition isotopique des
noyaux ainsi que de leur spin. Dans le cas de I'*He seule la diffusion cohérente est non négligeable,
tandis que pour 1’He l'interaction dipolaire entre le spin des noyaux et celui des neutrons fait
apparaitre un terme de diffusion incohérente.

2. Le facteur de structure dynamique S (Q, w) renseigne sur les propriétés dynamiques et structurales
du systeme étudié. Il est accessible expérimentalement et se déduit de la théorie grace a la relation
qui le relie a la partie imaginaire de la susceptibilité généralisée calculée dans le cadre de la théorie
de la réponse linéaire :

S(Q,w)=—"——_Im [X(Q,w)] (6.18)

3. Nous avons vu, de plus que U'instrument IN6 était bien adapté pour explorer des excitations de
lordre du meV dans ’*He 2D adsorbé sur le graphite. IN6 permet de choisir une longueur d’onde
pour les neutrons incidents parmi les 4 valeurs suivantes : 4.1, 4.6, 5.1 et 5.9 A. Les neutrons de
longueur d’onde de 5.1A sont adaptés pour nos expériences, ils permettent d’avoir acces a ’espace
(Q, hw) représenté sur la figure 6.4 (région dans laquelle se situent les excitations de 1’*He massif).
D’autre criteres ont été pris en compte pour le choix de I'instrument. En effet I'instrument IN6 est
doté d’un flux de neutrons important, ce qui permet d’augmenter la statistique sur le phénomene
étudié. Enfin, la résolution est aussi un critere dont il faut tenir compte. IN6 permet d’effectuer
des mesures avec une assez bonne résolution surtout pour observer des excitations de basses énergies.

4. La compréhension de chaque partie de I'instrument nous a permis de développer notre programme
d’analyse des données. Grace a la présence d’un moniteur (détecteur de faible efficacité dans le
faisceau incident), le signal peut étre normalisé par rapport au flux incident, ceci est un point
essentiel lors de la soustraction du bruit. Les écarts d’efficacité entre les détecteurs et la dépendance
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de cette derniere par rapport a I’énergie des neutrons ont également été pris en compte dans ’analyse
des données expérimentales.



I1l. Les modes d’excitations collectives
dans I'3He 2D






Introduction

Nous avons vu dans les parties précédentes que I’étude des excitations dans 1’3He bidimensionnel est
confrontée a deux difficultés expérimentales :

1. La premiere consiste a refroidir I’échantillon et le maintenir & une température inférieure a 100
mK en continu. Un réfrigérateur a dilution possede a ces températures une puissance frigorifique
de 100 pW. Afin de s’assurer que cette puissance est suffisante pour maintenir I’échantillon & basse
température nous avons estimé les puissances due a différentes sources de chauffages présentes
dans le dispositif expérimental (absorption, rayonnement gamma). Toutes ces questions liées a la
faisabilité de I’expérience seront traitées dans le chapitre 8.

2. La deuxieéme contrainte est la grande section efficace d’absorption des neutrons par 1’3He. Cela
nous a amenés a augmenter le temps de mesure (de l'ordre de 20 heures pour chaque taux de
couverture) ainsi qu’a prendre des précautions particuliéres au moment du traitement des données
expérimentales en propageant les erreurs statistiques a chaque étape de ’analyse.

A ces deux criteres s’ajoute un ingrédient essentiel pour réussir ce type d’expériences, la connaissance
exacte de la densité de la couche d’3He adsorbée sur le graphite. C’est pour cette raison que des mesures
préliminaires ont été effectuées sur un diffractometre de neutrons (D2B) afin de relier la densité de la
couche adsorbée au volume d’3He introduit.

Le chapitre 7 traite des fluides quantiques, nous présenterons brievement les travaux expérimentaux
et théoriques antérieures qui ont permi de révolutionner notre compréhension de la dynamique dans les
systémes bosoniques (*He) et fermioniques (*He). La derniére partie de ce chapitre est dédiée a 1'*He
bidimensionnel ainsi qu’aux motivations de ce projet.

Dans le chapitre 8 nous présenterons le dispositif exprimental, nous discuterons également du substrat
et de I’étude préliminaire effectuée pour le caractériser. Nous commenterons le diagramme de phase de
I’3He 2D en premiere et en deuxieme couche. A la fin de ce chapitre, nous discuterons la faisabilité de
I’expérience.

Dans le chapitre 9, nous aborderons les différentes étapes de 'analyse des données expérimentales.
Nous finirons ce chapitre en présentant le facteur de structure dynamique mesuré expérimentalement
pour une couche monoatomique d’*He de densité 4.7 atm/nm?.

Le chapitre 10 est dédié a la comparaison entre les résultats expérimentaux et les différentes théories,
en particulier celle développée par nos collaborateurs de I’équipe de physique théorique a I'Institut Kepler,
Linz, Autriche.

Nous finirons cette partie par une conclusion mettant en avant I'impact que pourrait avoir éventuel-
lement ce project sur d’autres domaines de la physique.
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7.1 Introduction

L’Helium est le seul systéme n’ayant ni point triple, ni transition de sublimation. Sous sa pression
de vapeur saturante, il n’est pas possible de le solidifier en réduisant sa température, méme si on atteint
des températures voisines de T=0K. En effet, en raison de sa faible masse ’'Helium, a basse température,
possede une longueur d’onde thermique de de Broglie (A = y/h?/mkT) importante, devenant de l'ordre
de la distance interatomique a 4K. De plus le potentiel de Van Der Waals entre les atomes est tres faible
ce qui les rend difficile a confiner. Pour pouvoir obtenir la phase solide, il faut lui appliquer une pression
externe supérieure a 25 bars.

L’helium possede deux isotopes stables. Les atomes d*He ont un noyau formé de 4 nucléons (deux
protons et deux neutrons) ce qui les rend, de ce fait des particules bosoniques obeissant a la statistique
de Bose-Einstein. Tandis que les atomes d’3He avec leurs trois nucléons (un neutron et deux protons)
possedent un spin nucléaire total I = 1/2, et sont ainsi des particules fermioniques qui suivent la statistique
de Fermi-Dirac.

L’étude des excitations élémentaires dans ces deux systemes contribu a la compréhension du probléeme
a N-corps en physique fondamentale. C’est pour cette raison que 1'*He et 1’He ont fait ’objet de plusieurs
investigations par diffusion inélastique de neutrons durant les dernieres décénnies. Grace aux travaux de
Landau, Feynman, Boguliubov, Pines, Nozieres et bien d’autres, les théories ont évolué, permettant
ainsi une bonne interprétation des résultats expérimentaux. Dans ce chapitre nous exposons quelques
propriétés de I'*He et de 1’3 He ainsi que les théories et résultats expérimentaux qui ont révolutionné notre
compréhension de la dynamique dans ces systémes. La derniere partie sera consacrée au cas de 1’3He-2D
et nous présenterons les motivations de ce projet.

7.2 Syteme de bosons en interaction

L’*He est un prototype de systéme de bosons en interaction : il obéit a la statistique de Bose-Einstein.
Le principe de Pauli interdisant aux nuages électroniques de se superposer le systéeme peut étre décrit
par un fluide de spheéres dures. Les interactions de type van der Waals entre les atomes sont tres faibles,
il en résulte un potentiel répulsif a courte distance et attractif quand cette derniere devient importante
et dont le potentiel de Lennard-Jones fournit une description qualitative.

7.2.1 L’*He

Les diagrammes de phases de 1’*He et I’He sont uniques : & basses températures il ne se solidifient que
sous pression. Il faut une pression de 25 bars pour obtenir I’état solide pour I'*He. On obtient ainsi selon
la pression et la température imposées trois phases cristallines : une phase "hcp” hexagonale compacte,
une phase cubique a faces centrées “fcc” et une phase "bcc” dont la maille est cubique centré.

A des températures de 'ordre de 2.17K, '"*He devient superfluide (He II) sous sa pression de vapeur
saturante. Cette phase superfluide est décrite par la théorie des deux fluides de Tisza. La densité totale de
I'""He s’écrit comme la somme de deux densités : une qui correspond & la fraction superfluide (pgyper fluide)
et une deuxieme qui est celle du liquide normal (pyormai)-

P = Psuper fluide + Prormal (71)

Ainsi & une pression de ordre de 0.05 bar et une température de 2.17K, la fraction superfluide
tend vers 0. Au zéro absolu et pour une pression nulle, tout ’*He devient superfluide, celui-ci étant
caractérisé par une viscosité ainsi qu’une entropie nulles. Cette théorie phénoménologique de Tisza, bien
que macroscopique, est suffisante pour expliquer la plupart des propriétés observées de I’He II. Le travail
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FIGURE 7.1 — Le diagramme de phase P-T de 1’*He

s’est poursuivi avec Lev Landau qui suggéra une théorie microscopique basée sur le concept d’excitations
élementaires. D’apres sa théorie la fraction normale est constituée d’excitations élémentaires tandis que
la partie superfluide désigne la fraction de particules qui condensent dans le niveau fondamental. Apres
avoir pris conscience du role de ces excitations dans la manifestation de propriétés spectaculaires dans
I'He II, les physiciens ont commencé a s’y interesser ([Glyde 1994]).

7.2.2 Les excitations observées dans I’*He superfluide
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FIGURE 7.2 — Les excitations dans 1"*He superfluide ([Pines 1981]) : La ligne continue présente les mesures
expérimentales, les lignes en pointillés correspondent au différentes théories développées pour expliquer
les résultats expérimentaux.

La théorie de Landau propose deux types d’excitations, chacune possede une relation de dispersion :
pour des petits vecteurs d’onde, nous avons le méme type d’excitations que celui observé dans les solides
cristallins avec une relation de dispersion linéaire :

w=c-Q (7.2)
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ou c est la vitesse du son dans le milieu. Un autre type d’excitation appelé roton apparait a plus
grand vecteur d’onde. Landau a proposé de décrire sa relation de dispersion par une loi en Q2.

(Q—Qr)’

=A
w + o

(7.3)

ou A est I'énergie du minimum de roton et Qg son moment et m la masse effective du mode.
Landau assimila ce mode aux vortex (courants de masse), tandis que les phonons correspondent a des
fluctuations collectives de densité. En joignant les deux courbes Landau obtint en 1947 la courbe de
dispersion représentée sur la figure 7.2.

Le travail théorique s’est poursuivi ensuite avec Feynman qui présenta une théorie basée sur des
principes variationnels. Il proposa l'idée que chaque atome se trouve dans une cage subissant ainsi un
potentiel répulsif du & la présence d’autres atomes autour de ce dernier. Il considéra que les excitations de
faible vecteur d’onde sont dues au mouvement collectif de grands nombres d’atomes tandis que celles qui
apparaissent & des grands vecteurs d’ondes impliquent un nombre d’atomes plus restreint. Afin d’avoir un
meilleur accord avec les résultats expérimentaux Feynman et Cohen modifierent la théorie en introduisant
dans les fonctions d’ondes décrivant les états excités, des corrélations entre les positions des atomes, ce
qui leur a permis d’obtenir un meilleur accord avec les résultats expérimentaux.
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FIGURE 7.3 — Courbe de dispersion de I'*He superfluide obtenue par diffusion inélastique de neutrons,
dans le coin droit de I'image la relation de dispersion proposée par Landau.

La relation de dispersion de ’He II a été mesurée a plusieurs reprises en utilisant plusieurs types de
spectroscopie (neutronique, rayon x, Raman...). Nous présentons dans la figure 7.3 les résultats expéri-
mentaux obtenus par diffusion inélastique de neutrons. Nous remarquons qu’en cédant au systéeme une
énergie supérieure a deux fois celle du roton un plateau appelé plateau de Pittaevsky apparait, cela est
di a la création de deux rotons. D’autres expériences ont permis d’étudier la dépendance en pression
de cette courbe de dispersion. A basse pression la courbe du phonon présente une anomalie (un point
d’inflexion dans la courbe), cela a pour effet de réduire la durée de vie des phonons de basse énergie qui
se désintegrent selon le processus a trois phonons. En augmentant la pression cette anomalie disparait et
la courbe de dispersion du phonon devient de plus en plus raide tandis que ’énergie du roton diminue.

7.3 Systemes de Fermions en interaction

L’3He liquide de Fermi est un systéme modele pour étudier les fermions fortement corrélés. Sa surface
de Fermi est parfaitement sphérique contrairement au cas des électrons d’un solide qui sont soumis a
un potentiel périodique du a la présence du réseau d’atomes. De plus c’est le systeme de fermions le
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plus pur qu’on puisse étudier expérimentalement. Tout comme 1'*He, 1’3He devient superfluide mais &
des températures de 'ordre du mK. Cette différence de température est due aux statistiques quantiques
différentes auxquelles ils obéissent.

7.3.1 LHe
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“é‘ A phase
% 2 | superfluid
a B phase Normal liquid
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FIGURE 7.4 — Diagramme de phases P-T de I’*He en champ magnétique nul

La figure 7.4 montre le diagramme de phases de 1’3He en champ magnétique nul. A haute température
I’3He se comporte comme un gaz parfait. Lorqu’on abaisse sa température en dessous du Kelvin il rentre
dans la phase liquide de Fermi. A des pressions de 'ordre de 34 bars I’*He devient un solide bcc.

C’est a des températures de ’ordre du mK que I’3He devient superfluide. Les atomes s’apparient alors
en paires de Cooper de spin total S = 1 et de moment orbital L = 1 (appariement de type p). On observe
alors deux phases en absence de champ magnétique : la phase A caractérisée par un gap dépendant de
k au niveau de la sphere de Fermi. Dans cette phase seules les paires de Cooper dont la projection de
spin S, vaut +1 existent. L’autre phase stable est la phase B qui se caractérise par un moment angulaire
total L + S = 0; lorsque 1’ He subit la transition vers la phase A, un gap indépendant de k s’ouvre au
niveau de la sphere de Fermi. En appliquant un champ magnétique comme le montre la figure 7.5 que la
phase Al apparait. Dans cette région du diagramme de phases le superfluide est composé de paires de
Copper de spin S, = 1.

7.3.2 La théorie de Landau des liquides de Fermi

L’idée de base est de considérer en premier temps un gaz de fermions sans interaction. La probabilité
qu’une particule ait une énergie F est donnée par la distribution de Fermi-Dirac.

J(E) = !

- 1+exp (%) 4

Nous obtenons dans ’espace des k une sphere de Fermi dont le rayon dépend uniquement de la den-
sité : kp = (37r2%)2/ 3, ou N est le nombre de particules de gaz dans un volume V.
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FIGURE 7.5 — Diagramme de phases de 1’He en fonction de la pression, la température et le champ

magnétique.

Le calcul thermodynamique montre que pour un gaz de fermions, la capcité calorifique (C"g/) varie

proportionnellement a la température et la susceptibilité magnétique (x9) est une fonction qui n’en

dépend pas.
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Tr est la température de Fermi du systeme, D(EF) la densité d’états au niveau de Fermi.

La théorie phénoménologique de Landau consiste a déduire les propriétés du liquide de Fermi, en

partant d’un gaz de Fermions et en y ajoutant de maniere progressive les interactions faisant ainsi
évoluer les niveaux d’énergie de maniere continue. Ainsi en insérant une particule dans le systéme et en
branchant les interactions de maniere adiabatique, nous créons une excitation dans ce dernier. L’ajout

de la particule ainsi que la perturbation dans la distribution (ény) des autres particules qu’engendre
cette action a cause des interactions forment une entité que nous appelons quasi-particule. Nous pouvons
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exprimer le développement de Taylor au deuxiéme ordre (dny est supposée tres faible) de ’énergie libre
du systeme.

F—Fy= Z (Gk — ,u) 57&15' + % Z f];a,]ga,én,;énk/ (7.8)
2 kK

ou Fp est I'énergie libre du systéme dans I’état fondamental, € est I’énergie des quasiparticules et p
le potentiel chimique. Le deuxieme terme de I'expression 7.8 exprime 'interaction entre quasiparticules,
fl?a, o €tant I'énergie de cette interaction, elle dépend de la direction de k et K ainsi que de lorientation
relative des spins o et ¢’ (conséquence de l'invariance par renversement de temps et de I'existence d’un

centre de symétrie pour la surface de Fermi). Il est commode d’introduire f}‘g o et flf o qui sont les parties

symétriques et antisymétriques de spins. Ne dépendant que de ’angle entre ket K , elles peuvent alors
étre développées en série de polynomes de Legendre :

i = > Ff- Pi(cosh) (7.9)
l

Ff et Iy sont les parmetres de Landau qui décrivent I'importance de I'interaction. Toutes les proprié-
tés du liquide de Fermi peuvent alors se déduire de celles du gaz de Fermi en introduisant les parametres
de Landau. La masse effective des quasiparticules, ainsi que la chaleur spécifique et la susceptibilité
magnétique du liquide de Fermi s’expriment :

m* = m(1+1/3-FYy) (7.10)
Cy = %C@:m(lﬂ/&Ff)C@ (7.11)

o = <1+1/3-Ff>( >xg (7.12)

1+ F§

7.3.3 La dynamique dans un liquide de Fermi

Excitation
particule-tro

FIGURE 7.6 — A gauche représentation de 'oscillation de la spheére de Fermi qui se produit lors de la
propagation d’un mode collectif d’excitation zéro-son. A droite représentation d’une excitation de type
particule-trou qui consiste a faire passer une particule de 'autre coté de la surface de Fermi.

Dans un liquide de Fermi dégénéré nous avons quatre types d’excitations :

1. Les excitations de type paires particule-trou. Ces excitations existent aussi dans un gaz de Fermi
sans interaction. Une excitation de ce type consiste a arracher une particule de la sphere de Fermi
laissant ainsi un trou a la place (figure 7.6). Son énergie est donnée par la relation suivante :

h2 . . . hQ . o
S |+ @ =R = o [ @+ 28 G (7.13)

:2m
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Il résulte de cette équation que les excitations de type particule-trou sont confinées dans une bande
de largeur 2kp (figure 7.7).

2. Un mode collectif appelé zéro-son dans le cas de '3 He ou plasmons pour les systeme électroniques.
Ces modes similaires aux phonons dans I'*He sont des fluctuations collectives de densité.

3. Un mode collectif de fluctuation de spin ou paramagnons.

4. Les multipaires particule-trou dues a I’excitation simultanée de plusieurs paires particule-trou.
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FIGURE 7.7 — Les différents modes d’excitation d’un liquide de Fermi.
La relation de dispersion ainsi que le facteur de structure dynamique du liquide de Fermi ont été

mesurés expérimentalement a plusieurs reprises. Ils sont aujourd’hui expliqués par des théories utilisant
la RPA (random phase approximation). Nous discuterons de ces théories au chapitre 10.

7.3.4 Les excitations observées dans I’3He massif par diffusion inélastique de neutrons
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FIGURE 7.8 — Les traits en rouge et bleu indiquent la région explorée par Scherm et al. en 1974, les points

en rouge correspondent aux mesures effectuées par Skold et al. (Schéma tiré de la présentation de Bjorn
Fak a I'Institut Néel, Février 2012).
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Les premieres mesures par diffusion inélatique des neutrons ont été réalisées par Scherm et al. en 1974.
Grace a un guide de neutrons froids et un instrument disposant d’un flux de neutrons important ils ont
mesuré le facteur de structure dynamique de I’*He pour des transferts de moment 1.3 < Q < 2.5 A_l. En
1976, Skold et al. ont complété ces mesures en explorant la région 0.4<Q<2.0 AT a Argonne National
Laboratory. Ces expériences ont apporté la preuve expérimentale de I'existence du mode zéro-son ainsi
que le mode de paramagnons pour des petits vecteurs d’onde (figure 7.8).

Dans la figure 7.9 nous présentons les résultats d’expériences de diffusion inélastique de neutrons
réalisés & I'ILL ([Glyde 2000]). On voit le mode zéro-son & des vecteurs d’onde inférieurs & 1.3 A. Quand
ce dernier pénetre la bande particule-trou il se désintegre en excitations individuelles incohérentes, ce qui
entralne un amortissement de ce dernier. A basse énergie nous observons le mode collectif de parama-
gnons. D’autres mesures effectués a 1K, présentés dans le méme article, montrent que ces excitations de
basse énergie ne survivent pas.
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FIGURE 7.9 — Le facteur de structure dynamique de 1’3He, & T=30mK, mesuré expérimentalement par
diffusion inélastique de neutron [Glyde 2000]

7.4 L’3He bidimensionnel

Nous avons présenté tout au long de ce chapitre quelques travaux antérieurs concernant la dyna-
mique dans les systemes de bosons et de fermions en interaction. Nous présenterons dans cette partie les
motivations de ce travail ainsi que quelques propriétés importantes et le diagramme de phase de 1’3He
bidimensionnel.

7.4.1 Motivations

Les but de ce projet est d’explorer les excitations dans un liquide de Fermi dégénéré a de grands
vecteurs d’onde. L’étude du systéeme 3He liquide de Fermi bidimensionnel présente plusieurs intéréts :
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1. Tout d’abord 1’3He 2D possede la méme topologie que 1’*He massif. Dans le cas du systeme 2D les
particules remplissent les niveaux d’énergie jusqu’a former un disque de Fermi dans I’espace des k
tandis que dans le systéme 3D nous obtenons une sphere de Fermi.

2. L’absence de point critique pour 1’3He bidimensionnel nous permet d’explorer des densités allant de
zéro (gas de Fermi) jusqu’a des densités importantes a partir desquelles le systeme solidifie. Nous
pouvons ainsi étudier des liquides de Fermi de masse effective allant de m* = m jusqu’a des valeurs
trés grandes, bien plus importantes que celles qu’on pourrait obtenir avec un liquide de Fermi *He
massif.

3. Avant la réalisation de ce projet aucun travail expérimental ne permettait de connaitre de facon
exacte la dynamique dans I’*He bidimensionnel.

L’adsorption physique de I’helium sur un substrat solide, et en particulier du graphite, permet d’ob-
tenir des systemes bidimensionnels de grande qualité, ou la densité est ajustée avec une précision de
l'ordre du centieme de la couche atomique. Le substrat utilisé dans le cadre de nos expériences est le
graphite exfolié ZYX. Il est formé de poudre comprimée de plans de graphite de structure hexagonale.
Nous discuterons dans le chapitre suivant les expériences effectuées afin de caractériser le substrat et
de connaitre exactement la densité de la couche adsorbé. A partir de cette densité surfacique p, nous
pouvons directement calculer le vecteur d’onde au niveau de Fermi k}, ainsi que ’énergie de Fermi Ep
et la température de Fermi T de la couche adsorbée. Nous donnerons les résultats numériques pour une
couche de densité p = 4.7+ 0.2 atm/nm? (sa masse effective est alors m* = 4m similaire & celle d'un
liquide sous une pression de 1MPa).

krp = /2 -7 p=>5434+0.12nm™ " (7.14)

h2 k2
Er = %5 = 0.04355p = 0.204 £ 0.009meV (7.15)
m
Er
Tr = - =0.5053p = 2.375 £ 0.101K (7.16)
B

7.4.2 Le diagramme de phases de la premiére couche

Le diagramme de phase de I’3He adsorbé sur le graphite a été obtenu grace & des mesures de capacité
calorifique, de RMN ainsi que des mesures de diffusion neutronique effectuées en fonction de la den-
sité de la couche et la température ([van Sciver 1978], [Godfrin 1995a], [Godfrin 1995b], [Morhard 1996],
[Greywall 1990]). La figure 7.10 montre le diagramme de phases de ’*He en premiere couche. A basse
densité le film est liquide, néanmoins on peut avoir du solide ancré sur des sites de fort potentiel d’ad-
sorption. Des mesures effectuées durant la theése de C. Bauerle [Bauerle 1996] montrent que la proportion
de ce solide est de 2 & 4 %.

A une densité d’environ 0.043 atomes/AZ2, nous avons une zone de coexistence solide-liquide (zone I).
Pour une densité de 'ordre de 0.064 atomes/ A? nous obtenons la premiere phase solide commensurable
avec le substrat : c’est la phase Rla, elle est appelée aussi phase v/3 x v/3 car pour chaque trois sites de
graphite, un seul est occupé par un atome d’*He.

En augmentant d’avantage la densité surfacique du film d’*He (0.064 < p < 0.08 atomes/A?) nous
atteignons une nouvelle zone de coexistence solide-solide. Cette zone est tres controversée : des mesures
chaleur spécifique montrent que c’est une zone de coexistence entre deux phases solides commensurables
tandis que des mesures de neutroniques ont fait appel a une toute autre interprétation. En effet, d’apres
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FIGURE 7.10 — Diagramme de phase de 1’*He bidimensionnel adsorbé en premiere couche

ces mesures des zones de solide commensurables croissent sur le substrat. Entre les parois de ces dernieres
se créent alors des régions ou les atomes n’arrivent pas a s’arranger donnant lieu ainsi a des zones de
densités différentes.

A partir de 0.08 atomes/A2 nous rentrons dans une nouvelle phase de solide incommensurable.
Les phases de solide commensurables et incommensurables sont essentiellement paramagnétiques, les
constantes d’échange nucléaire étant inférieures au mK. Ce n’est qu’en atteignant des densités supé-
rieures & 0.119 atomes/nm~2 que nous commencerons a remplir la deuxieéme couche.

7.4.3 Le diagramme de phases de la deuxieme couche

Le diagramme de phases de la deuxieéme couche est assez similaire a celui de la premiere couche.
A basse densité nous avons du liquide. La solidification commence a des densités supérieures a 0.179
atomes/nm? (il s’agit de la densité totale i.e premiere + deuxieéme couche), nous obtenons alors une zone
de coexistence liquide-solide. La premiere phase commensurable est obtenue a 0.186 atomes/ A2 Cest
la phase R2a, aussi appelée phase 4/7 ou v/7 x /7. Cette phase est obtenue lorsque nous avons 4 atomes
adsorbés en deuxiéme couche pour 7 atomes en premiere couche.

En augmentant la densité, nous rentrons dans une zone de coexistence encore controversée (II et III).
Comme pour la premiere couche deux hypotheses s’affrontent : coexistence de deux phases commensu-
rables ou présence de défauts. La phase R2b indiquée sur la figure 7.11 est une phase commensurable
appelée aussi phase 12/19.
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FIGURE 7.11 — Diagramme de phase de 1’*He bisimensionnel en deuxieme couche. En ordonnée est repré-
sentée la densité du film en deuxiéme couche et en abscisse la température.
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8.1 Le Graphite exfolié

Les films d’helium sont obtenus en adsorbant de ’helium gazeux sur un substrat solide. Il est donc
nécessaire que le substrat soit d’assez bonne qualité. En effet, I'existence de défauts au niveau de la
surface d’adsorption rend le potentiel d’adsorption inhomogene ce qui a pour effet de créer des zones de
forte densité de film adsorbé. Le choix du substrat est donc un élément essentiel afin d’obtenir de bons
résultats pour des expériences de physique de surfaces.

8.1.1 Le choix du substrat

Un substrat de bonne qualité doit satisfaire au moins & quatres exigences :

1. Une grande surface d’adsorption est nécessaire afin d’obtenir un signal important aprés interaction
des neutrons avec les atomes adsorbés sur le substrat.

2. Le potentiel d’adsorption doit étre assez homogene. Les substrats qui satisfont le mieux cette condi-
tion sont les poudres de cristaux de structure cubique MgO. Gréace a leur facettes identiques ces
substrats sont tres adaptés pour des études de physique des surfaces. Malheureusement, leurs pro-
priétés thermiques ne sont tres bonnes.

3. Dans la mesure ou nous voulons réaliser des expériences a basse température, le substrat doit avoir
une bonne conductivité thermique. Cette condition réduit considérablement le nombre de choix de
substrats.

4. Enfin le substrat doit étre assez propre : une présence importante de contaminants a pour effet de
rendre I’exploitation des données expérimentales difficile.

Les candidats qui semblent obeir le mieux a toutes ces exigences sont les substrats de graphite.
Leur grande surface d’adsorption, leur potentiel d’adsorption assez homogene ainsi que leurs propriétés
thermiques les rendent tres adaptés a des expériences de physique des surfaces. De plus ils ont I'avantage
d’étre tres faciles & nettoyer. Afin d’éliminer tout les contaminants (air, eau, huile, etc...) il suffit les
chauffer a 800°C et de les pomper sous vide secondaire durant quelques heures. Une fois cette opération
effectuée, leur contamination lors de leur exposition a I’air devient tres faible, il suffit alors de les pomper
a température ambiante avant chaque expérience.

8.1.2 La cellule expérimentale

Le graphite se présente sous forme de plaquettes cristallines dont la taille caractéristique est de 500
A. Les atomes de graphite sont arrangés suivant une structure planaire hexagonale avec une distance
interatomique de 1.42 A et une distance entre plans de 3.37 A. Afin d’obtenir du graphite exfolié, on
intercale des couches d’oxydant entre les plans de graphite. L’ensemble est ensuite chauffé rapidement. Il
résulte de cette opération une poudre de faible densité (quelques 1072 g/cm?). Cette derniere est ensuite
comprimée ce qui permet d’obtenir une poudre compacte de plaquettes cristallines.

Il existe plusieurs types de graphite exfolié, le Grafoil dont la surface d’adsorption est de 20m?/g et
le ZYX commercialisé par Union Carbide (Etats Unis). Le susbtrat utilisé pour les expériences réalisées
au cours de cette these est le ZYX et ce pour différentes raisons. Sa surface d’adsorption (2 m?/g)
plus petite que celle du Grafoil est bien adaptée pour des études de diffusion neutronique. En effet, a
cause de la grande section efficace d’absorption des neutrons par 1’ He, nous estimons que 'utilisation
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FIGURE 8.1 — A gauche : schéma de la cellule expérimentale. A droite : structure des plans de graphite
exfolié.

d’un échantillon de Grafoil risque de réduire considérablement 'intensité du signal collecté au niveau des
détecteurs. De plus le ZYX possede une plus petite mosaicité (10°) comparée a celle du Grafoil (307). Afin
de bien refroidir le substrat, ce dernier est installé dans une cellule et thermalisé a ’aide d’un support
métallique en cuivre.

8.2 Détermination de la densité et mise en ceuvre

La connaissance de la densité du film adsorbé sur le substrat est essentielle pour ce type d’expérience.
Afin d’accéder a cette information plusieurs méthodes peuvent étre utilisées. Une solution tres efficace
consiste a mesurer la chaleur spécifique du film adsorbé. Cette méthode est tres sensible aux transitions
de phases, elle permet de déterminer avec une assez bonne précision la densité de ’helium adsorbé et d’en
déduire la surface du substrat. Une autre technique simple et tres utilisée en physique des surfaces réside
en la réalisation d’isothermes d’adsorption. Cette technique tres facile a mettre en place a 'inconvénient
d’étre moins précise. Afin de déterminer de facon exacte la densité du film, des mesures de diffraction
neutronique ont été réalisées a I'ILL sur les instruments D1B et D16. C’est en se servant de ces courbes
que nous avons pu fixer un intervale de densité pour la couche étudiée.

8.2.1 Isotherme d’adsorption

Cette technique tres courante en physique des surfaces consiste a mesurer la variation de pression due
a I'introduction d’un volume de gaz dans la cellule. Dans le cas de I'adsorption homogene on obtient des
isothermes présentant des marches. La couche adsorbée constitue un seul systéme bien défini du point de
vue de la thermodynamique, tant que cette derniere n’est pas totalement remplie le potentiel chimique et
donc la pression restent constants. Les marches obtenues dans une isotherme d’adsorption traduisent le
caractere discret des couches adsorbées. Dans le cas d’une adsorption inhomogene on obtient une sigmoide
qui présente des arrondis. C’est une conséquence du fait que ’on a un continuum de sites d’adsorption du
a l'irrégularité de la surface. Un modele tres souvent utilisé pour I'analyse de ces isothermes d’adsorption
est le modele B.E.T (d’apres le travail de Brunauer, Emmett et Teller [Brunauer 1938]). Dans ce modele
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FIGURE 8.2 — Isotherme d’adsorption & T=4.2K : en ordonnées volume introduit d’*He en cm
tion standard de température et de pression, en abscisse pression mesurée en haut de la cellule expéri-

mentale.

on suppose que le substrat est lisse c’est a dire que I’énergie de liaison atomes adsorbés-substrat est la
méme pour tous les sites d’adsorption. Ce modele est bien adapté pour des substrats comme le graphite,
il permet de déduire la surface de ce dernier. L’expression du volume adsorbé qui en résulte est :

x 1 -1

Vi—2) Vel & Vpz (81

ol V est le volume du gaz adsorbé a pression & Pression P, V,,, le volume du gaz nécessaire pour
former une couche monoatomique dans les conditions standard de température et de pression, = est le
rapport P/ Py avec Py la tension de vapeur du liquide et C est un parameétre qui dépend du chauffage di
a l'adsorption. C et V,,, sont déduits en ajustant la courbe mesurée expérimentalement. Connaissant la
densité maximale de la premieére couche nous pouvons ainsi déduire de V,, la surface du substrat.

8.2.2 Détermination de la densité du film adsorbé par diffraction neutronique

Grace a la caractérisation du substrat par des mesures de diffraction neutronique, la surface de ce
dernier ainsi que la densité de la couche adsorbée ont été déterminés de fagon précise. Ces mesures ont
montré que pour obtenir la premiére phase commensurable Rla (v/3 x v/3), il fallait introduire un volume
de 14.351 cm? de gaz dans les conditions standard de température et de pression. Le parametre de maille
mesuré permet ainsi de calculer la densité atomique qui est de 6.366 atomes/nm? pour la phase Rla. De
14 nous déduisons que la surface du substrat est de 59.7 m?.

Dans la figure 8.3 nous représentons en abscisse la densité calculée en prenant en compte le volume
d’helium introduit dans la cellule et la surface du substrat correspondant a 1’échelle commensurable. En
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FIGURE 8.3 — Caractérisation du substrat par diffraction neutronique. En ordonnée : la densité déduite
en mesurant la distance interatomique. En abscisse : la densité calculée en considérant la surface du
substrat constante (correspondant a 1’échelle commensurable). Les croix représentent la courbe obtenue
en adsorbant de 1’>He, les carrés représentent celles obtenues pour des atomes d’*He et la ligne continue
est la droite d’équation p = piotale

ordonnée est représentée la densité déduite de la mesure de la distance interatomique par diffraction des
neutrons. Dans ce dernier calcul nous supposons que 'arrangement des atomes est triangulaire.
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FIGURE 8.4 — Evolution de la surface d’adsorption : pour des petites densités seulement les sites de fort
potentiel adsorption sont occupés. En augmentant la densité la surface effective du substrat augmente.

En théorie nous nous attendons a un accord entre la densité déduite des mesures et la densité cal-
culée, mais en pratique cette derniére a une valeur plus élevée. Cela est du essentiellement au fait que
le substrat n’est pas homogene. Comme le montre la figure 8.4 les atomes adsorbés occupent d’abord
les sites de potentiel élevé. Quand le film devient trés dense les atomes d’helium commencent & occuper
des sites de potentiel plus faible. On remarque donc que la surface d’adsorption n’est pas constante.
Quand la premiere couche arrive a saturation ces courbes permettent de déduire que la surface effective
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du substrat devient de 65.3 m2.

Cette caractérisation du substrat permet ainsi de connaitre, pour un volume de gaz d’helium introduit
dans la cellule, la fraction qui occupe la premiere couche ainsi que celle qui peuple la deuxieme couche.

8.2.3 Equipements et procédure expérimentale
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FIGURE 8.5 — Montage utilisé afin de réaliser des isothermes d’adsorption.

Dans le but de mesurer avec précision le volume d’helium introduit dans la cellule expérimentale,
nous utilisons le montage de la figure 8.5. Ce dernier est constitué d’un volume calibré et d’un Baratron
MKS (100mbar). De plus nous prenons en compte la température de la piece.

Afin de rendre le potentiel d’adsorption la plus homogene possible, nous déposons en premiere couche
de I'*He solide de densité 11.3 atomes/nm? (nous prenons en compte la compression du & I'adsorption de
1’3He en deuxiéme couche), le volume nécessaire pour une telle densité est 28.59 cm® STP. Ensuite nous
introduisons un volume de 11 cm? d’3He, ce qui correspond & une densité atomique de 4.9 atomes/nm?
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pour la deuxiéme couche en prenant en compte la surface commensurable et une densité 4.5 atomes/nm?
si nous effectuons le calcul en prenant en compte la surface incommensurable.
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FIGURE 8.6 — Afin de rendre le potentiel d’adsorption plus homogene nous adsorbons d’abord une couche
d’*He solide ensuite une couche d’3He liquide.

8.3 La faisabilité de I'expérience

8.3.1 Le bruit de fond
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FIGURE 8.7 — A gauche : spectre temps de vol du graphite ZYX mesuré sur ING, en abscisse le temps
d’arrivé des neutrons et en ordonné les 337 détecteurs répartis entre 10° et 115°, le canal 200 correspond
au canal élastique. A droite : le facteur de structure dynamique du graphite ZYX.

Avant d’explorer les excitations de la couche monoatomique d*He adsorbé, nous avons mesuré le
facteur de structure dynamique du substrat. Nous avons pu ainsi observer un pic de Bragg a un vecteur
d’onde de 18.75nm ™! correspondant au plan de réflexion (0002). La largeur importante de ce pic n’est
pas dii a la résolution de 'instrument mais surtout a la mosaicité du substrat qui est de 10°, I'axe ¢ du
graphite étant orienté perpendiculairement au plan de diffusion. Nous observons de plus un large signal
élastique ne dépendant pas du vecteur d’onde. Ces mesures montrent qu’il sera tres difficile d’explorer
cette région de basses énergie dans la mesure ot nous nous attendons a des signaux de faible intensité.
La soustraction du bruit sera discutée en détail dans le chapitre suivant, nous verrons que dans la région
qui nous intéresse il n’y a aucun signal inélastique autre que celui des atomes d’3He.

8.3.2 L’effet de chauffage du a I'absorption des neutons

Dans la mesure ou ’*He absorbe les neutrons et que cette réaction dégage de la chaleur, il est tout
a fait justifié de se poser la question de la faisabilité de I'expérience a basse température. Afin de s’en
convaincre nous allons estimer cette absorption. La section efficace d’absorption des neutrons par 1’3He
est de 14800 barns. La fraction des neutrons absorbée peut étre estimée a partir de la formule suivante :

€=100(1 — e~ =% (8.2)
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ol d est la densité volumique de I’*He introduit dans la cellule et x est la distance parcourue par les
neutrons de ’ordre du cm. Nous pouvons ainsi estimer que le nombre de neutrons absorbés est de I'ordre
de 20 %. Nous verrons par la suite que lors de I’analyse des données expérimentales, nous avons déduit que
cette absorption est plutot de ’ordre de 30 %. Sachant que la réaction d’absorption du neutron par 1’3He
dégage une chaleur de 765 keV et connaissant le flux de neutrons incidents au niveau de 1’échantillon qui
est de l'ordre de 8.9 - 10* neutrons/ cm? - s nous déduisons que cela engendre une puissance de chauffage
de 'ordre du nW ce qui est bien plus faible que la puissance frigorifique fournie par la boite a mélange
d’un réfrigérateur a dilution. En pratique il y a une autre source de chauffage due au rayons gamma du
faisceau incident, elle est estimée a quelques pWatts, c’est pour cette raison qu’il est difficile de réaliser
des expériences de diffusion neutronique en dessous de 20 mK.

8.3.3 Energie des neutrons et désorption

Les expériences que nous avons réalisé utilisent des neutrons froids, leur énergie est de I'ordre de 10K.
Le potentiel d’adsorption pour la premiere couche est de 'ordre de 140K, donc I’énergie des neutrons
n’est pas suffisante pour désorber la premiere couche. Il en est de méme pour la deuxieme couche dont
le potentiel d’adsorption est de I'ordre de 30K. A partir de la troisieme couche le potentiel d’adsorption
devient tres faible, et la probabilité de désorber des atomes d’>He devient non négligeable.
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9.1 Traitement des données expérimentales

La mesure du facteur de structure de 1’3He adsorbé sur le graphite est une expérience qui demande
des soins particuliers. Le signal de la couche monoatomique est faible et la section efficace d’absorp-
tion des neutrons par les noyaux d’3He est grande. Le graphite, ainsi que la cellule d’aluminium et les
thermalisations en cuivre contribuent au bruit de fond de fagon importante. La soustraction du bruit et
la normalisation de 'efficacité des détecteurs sont alors des étapes cruciales dans I’analyse des données
expérimentales.

9.1.1 Correction de l'efficacité des détecteurs

FIGURE 9.1 — Mesure de temps de vol avec un échantillon de vanadium ayant la méme géométrie que
notre cellule expérimentale. Nous remarquons que l'intensité des pics n’est pas la méme pour tous les
détecteurs. Cela est du a ’écart d’efficacité entre ces derniers.

Les 337 détecteurs de I'instrument ING n’ont pas tous la méme efficacité car la pression et composition
du gaz contenu dans les détecteurs peuvent varier d'un détecteur a 'autre. Il est donc nécessaire de
mesurer ces écarts d’efficacité. Dans ce but nous utilisons un diffuseur isotrope comme le vanadium.
Ce dernier possede une section efficace totalement incohérente. L’intensité du pic élastique mesurée au
niveau de chacun des détecteurs est donnée par ’expression suivante :

Idetecteur = €detecteur * SVanadium (91)

De cette mesure nous pouvons déduire les écarts d’efficacité entre les différents détecteurs et corriger

ainsi les données expérimentales. De plus, elle nous permet de déceler la présence de mauvais détecteurs

(par exemple ceux qui sont masqués totalement ou partiellement par le support de la structure d’ING)
afin de ne pas les prendre en compte lors du traitement des données.

9.1.2 Soustraction du bruit de fond

Comme nous 'avons mentionné dans le chapitre précédent, nous déposons d’abord sur le substrat une
couche monoatomique d’*He solide puis une couche d’3He liquide. Les différents signaux qui contribuent
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F1GURE 9.2 — Facteur de structure dynamique du graphite

au bruit de fond sont :
1. Le pic élastique du Graphite a énergie zéro (pic de Bragg situé a Q = 1.9 A‘l).
2. Une branche de phonons qui émerge du pic de Bragg du graphite.

3. Lors de I'adsorption de I'*He, nous observons une modification de la largeur du pic élastique du
graphite. En effet, I’adsorption de ces atomes sur chacun des deux cotés des plaquettes cristallines
du graphite entraine une réduction des effets de taille finie associés a la faible épaisseurs des pla-
quettes. Cela rend tres difficile exploitation de cette région de S(Q, w).

4. La densité du film d’*He solide est tres importante, le pic de Bragg correspondant & ce taux de
couverture se situe & Q = 22.6 nm~!, donc bien en dehors de la région accessible avec une longueur
d’onde incidente de 5.12 A. Il en est de méme pour les phonons de 1'*He, leur relation de dispersion
est tres raide et n’est donc pas visible. A Q= 0, 'intensité des phonons est de plus tres faible.

Chacune des mesures (Graphite, Graphite+*He et Graphite+*He+?He) a été effectuée durant un
temps de 'ordre de 20 heures. Afin de soustraire correctement le bruit, tous les signaux ont été normalisés
au moniteur, cela permet de prendre en compte les variation du flux incident de neutrons durant la mesure.

9.1.3 Correction de la dépendance en énergie de I'efficacité des détecteurs

Les neutrons diffusés apres interaction avec I’échantillon n’ont pas tous la méme énergie. Nous avons
donc pris en compte la dépendance en énergie de 'efficacité des détecteurs [Ollivier 2008] :

eN/N) = Ae= (1 — ™) (9.2)

ou les coefficients A, a, b sont ajustés pour chaque type de détecteurs.

9.1.4 Correction de I'absorption

La figure 9.3 montre le signal obtenu pour un angle de 84.1 degrés. Nous remarquons que les pics
élastiques se superposent pour le signal de graphite et celui du film solide d’*He adsorbé sur le graphite.
Tandis que si nous ajoutons de 1'*He l'intensité de ce pic se réduit. C’est ajustant ces pics élastiques
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FIGURE 9.3 — Courbe intensité en fonction du temps de vol des neutrons mesurée par le détecteur
positionné au niveau de I'angle 84.1°, ce qui correspond & un vecteur d’onde élastique de 16.5 nm~'. A
gauche le signal mesuré par diffusion sur le graphite, graphite+*He et graphite+*He+3He. A droite le
signal du graphite+*He et graphite+*He+3He apres correction de I’absorption

que nous avons pu estimer I’absorption , elle est de 'ordre de 30 %. Cette absorption a été calculée
pour chacun des angles de diffusion. On remarque sur la figure 9.3 I'importance de cette correction pour
observer le signal di & 1’3 He, visible en perte d’énergie, donc aux temps de de vol élevés.

9.1.5 La propagation des erreurs

A chaque étape de I'analyse des donnés les erreurs ont été propagées. Nous avons de plus groupé les
détecteurs se situant aux méme angles. La figure 9.4 a été obtenue apres avoir additionné le comptage
de deux détecteurs situés a I'angle 78.33". L’absorption a été estimée, pour cette valeur d’angle, & 35 %.
L’excitation observée dans 1’3 He correspond & une intensité de quelques neutrons. Nous avons obtenu des
courbes similaires pour chaque angle avant d’effectuer la transformation S(Q, w).

9.1.6 La transformation S(Q, w)

Les neutrons diffusés arrivent aux détecteurs avec un retard donné par la relation suivante :

SD-m,1 1 k
= — — ) =ty(= —1). .
SD est la distance échantillon détecteur et ty est le temps de vol des neutrons ayant effectué une
R2k2 _ 1, SD2?

diffusion élastique. Sachant que 5 °- = amE - I’équation 9.3 devient :
0

t

K 1 1

— = = . 4
k 14+t/ty 147 (9-4)

L’énergie déposée dans 1’échantillon est déterminée par la relation suivante :

sz—E’zE(1—(’:)2> :E<1—((1+17_)2)2> (9.5)

La largeur de chacun des canaux est de 9.625 usec, en utilisant la relation 9.5 nous pouvons effectuer
la transformation temps en énergie.
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FIGURE 9.4 — Spectre en échelle logarithmique de 'intensité en fonction du temps de vol des neutrons
mesuré au niveau de I'angle 78.33" (ce qui correspond & un vecteur d’onde élastique de 15.54 nm~1).

Le moment transféré ) au systéme est calculé grace a la relation suivante :

QP =k>+ k% =2k -k = k> + k? — 2kk cos 0 (9.6)

ou # correspond a ’angle entre ket k.

Afin d’effectuer la transformation de 'espace 0-temps & lespace Q-w nous opérons de la maniere sui-

vante :

Nous avons N, detecteurs positionnés aux angles ¢;—o...n, ,—1 €t N; canaux en temps positionnés a
tj—o...N,- Les neutrons sont stockés dans la matrice N;; = N(¢;,t;) et distribués dans les cellules :

Gi — i1 Git1 — ¢i tj—tj1 tit1 —t;
= S S gy - e S
En transformant les cellules de 'espace 6, t a ’espace Q, w, ces dernieres se déforment. Pour remédier
a ce probléme nous générons un nombre aléatoire de positions dans chacune des cellules de ’espace 6, t
et effectuons la transformation dans ’espace QQ, w afin de remplir les cellules de ce dernier.
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apres la bande PHB. Ces coupes correspondent & des vecteurs d’onde Q = 5.5 nm™!, 11.5 nm~! et 16.5

nm~ L.

9.2 Résultats expérimentaux

L’analyse des données présentée dans la section précédente nous a permis d’obtenir le facteur de
structure dynamique de 1’*He bidimensionnel pour une une couche monoatomique de densité 4.740.2
atomes/nm?. Les coupes de S(Q, w) & vecteur d’onde constant sont représentés sur les figures 9.7 et
9.8. Ces courbes montrent un résultant surprenant : nous observons méme a grand vecteur d’onde des
excitations dans le systéeme. En effet, sur la figure 9.5 nous nous interessons a 3 coupes de S(Q, w). La
premiere coupe (Q = 5.5 nm™!) est située avant la bande particule-trou PHB, elle montre que le mode
zéro-son dans le systéme bidimensionnel étudié est tres proche de la bande PHB. La deuxiéme coupe (Q
= 11.5 nm~!) est située dans la bande PHB. Nous observons & aussi de I'intensité : c’est I’amortissement
de Landau qui correspond a I’élargissement du zéro-son quand il pénetre la bande PHB. Enfin le résultat
le plus surprenant est obtenu en réalisant une coupe a un vecteur d’onde Q = 16.5 nm~!. Cette courbe
montre l'existence d’'un signal a grand vecteur d’onde. Il convient d’examiner les résultats dans une
représentation de contours d’intensité de S(Q, E), dans le plan Q, E. La figure 9.6 montre d’une part la
bande particule-trou calculée avec la masse nue des atomes d’3He. Bien que 'identification de ces modes
soit difficile, on constate qu’il n’existe pas de mode dans la région ou le zéro-son a été observé dans 1’3He
massif. L’intensité mesurée a faibles vecteurs d’onde imdique que ce mode a une énergie plus basse, et
se siue au voisinage de la bande paticule-trou. A des vecteurs d’onde intermédiaires, on observe bien
un élargissement du mode, comme dans 1’*He massif, dii & 'amortissement de Landau. Finalement, &
des grands vecteurs d’onde, nous observons que le signal intense décrit précédemment (figure 9.5), est
relativement fin, sa largeur correspondant essentiellement a la résolution expérimentale. La figure 9.6
montre la ressemblance frappante entre la dispersion su mode zéro-son que nous observons et la relation
de dispersion phonon-roton de I’*He.
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9.3 Conclusion

Nous avons démontré dans ce travail expérimental ’existence d’un mode d’excitations collectives dans
I’He bidimensionnel & grand vecteur d’onde. La figure 9.6 montre que le zéro-son est de plus basse énergie
que dans le cas de I’3He massif. La courbe ressemble beaucoup & la courbe phonon-maxon-roton de 1’*He.
Cela prouve que le mode d’excitations collectives dépend essentiellement des interactions lorsque celles-ci
sont fortes et qu’il est assez similaire dans 1’3He et 1"*He, et donc il dépend trés peu des statistiques
quantiques, différentes pour les deux systeémes. L’observation de cette branche d’excitations seulement
dans 1’ He bidimensionnel s’explique par le nombre de premiers voisins qui se trouve réduit par rapport a
celui d’un systeme *He massif. Il nous faut maintenant trouver une théorie valable au dela de la théorie de
Landau des liquides de Fermi (qui s’applique a des faibles vecteurs d’onde). Nos résultats expérimentaux
imposent des contraintes séveres a la théorie ; nous verrons dans le chapitre suivant suivant comment se
défi a été relevé par le groupe théorique de Linz.

2 —— — T -
0.000
S - 1.000
Vi 2.000
J J 3,000
K 4.000
i =8 ] 5.000
o d)\)/r_ 6,000
- — v 7.000
= ,_.xS SR 8,000
> 1 — 2 o 9.000
g ~ o 3 10,00
w — o -
D -\
- -
c-) = =
— ==L 2
O " s " L 1 i " s n 1 " " s | M 1 " s
0 5 10 15 20
R
kK(nm)

FIGURE 9.6 — Le facteur de structure dynamique de 1’*He bidimensionnel mesuré par diffusion inélastique
de neutrons sur une couche de densité 4.740.2 atomes/nm?
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10.1 Introduction

L’3He est un systeme difficile & étudier aussi bien du point de vue expérimental que théorique. La plu-
part des théories qui expliquaient jusqu’a nos jours le spectre d’excitation dans 1’*He étaient basées sur les
calculs RPA (Random Phase Approximation). Cette théorie permet d’expliquer les excitations dans 1’*He
a faible vecteur d’onde. Dans ce chapitre nous présenterons brievement cette théorie et nous discuterons
les ingrédients essentiels d’une nouvelle théorie dynamique a N corps développée par nos collaborateurs
de l'institut Kepler & Linz, Autriche. Grace a la DMBT (Dynamical many body theory) nous dispo-
sons aujourd’hui d’une théorie qui permet d’expliquer de fagon surprenante les résultats expérimentaux
présentés dans le chapitre 9. Ce point sera discuté dans la derniére partie de ce chapitre.

10.2 Random phase Approximation

La méthode RPA est décrite par la susceptibilité généralisée :

Xo(Q,w)
1-V(Q,w)xo(Q,w)
ol xo(Q,w) est la susceptibilité généralisée pour un gaz de fermions, elle est décrite par la fonction
de Lindhard et V(Q,w) est un pseudo-potentiel effectif.

X(Q,w) =

(10.1)

-,

n(k) — n(k')

h
XO(Qaw) = T .
N o E“;,> — E|E> — hw — v
3h ’ Lo
= 38, (Xo + ZX()) (10.2)

ou n(E) est la fonction de distribution de Fermi-Dirac, K=k + @, N est le nombre de particules
dans le systeme et v est un nombre positif. yx( est relié au facteur de structure dynamique S(Q,w) (voir
chapitre 5) qui obéit aux regles de sommes suivantes :

S@ = [ dws@e (10.4)
h;QQ = 7 a8, w) (10.5)
m 0

(10.6)

Méme si la RPA décrit qualitativement bien les excitations dans 1’*He, son succes est néanmoins
limité car elle ne réussit pas a expliquer quantitativement les résultats expérimentaux. En effet, le mode
zéro-son prédit théoriquement est bien plus haut en énergie que ce que ’on observe expérimentalement.
Ce désaccord entre la théorie et I'expérience rappelle la théorie de Feynmann développée en 1954 pour
expliquer la courbe phonon-maxon-roton pour 1'*He (voir chapitre 7). Pour remédier & ce probléeme la
théorie DMBT prend en compte les fluctuations de paires particule-trou.

10.3 La théorie dynamique a N corps

Afin d’expliquer nos résultats expérimentaux surtout a grand vecteur d’onde, il fallait trouver une
théorie dynamique & N-corps basée sur une nouvelle approche. C’est le défi relevé par nos collaborateurs
de I’équipe d’Eckhard Krotscheck. Nous présenterons dans cette partie les ingrédients essentiels d