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1. PRESENTATION DE L'3He SOLIDE

1.1. SHe fluide quantique

L'hélium trois, A éause de sa faible masse, présente des
propriétés singuliéres i basse température, non interprétables
dans le cadre de la mécanique classique , en 1l'occurence, 1'exis-
tence d'une phase liquide & 0 K. Lorsque la température tend vers
zéra, la dimension du paquet d'ondes traduisant la délocalisation
des particules devient comparable aux longueurs caractéristiques,
a savoir la distance moyenne entre particules et la portée du

potentiel d'interaction.

Le potentiel d'interaction entre deux atomes d"3He repré-
gsenté figure 1.1 présente une faible partie attractive (¢ z 10 K)
et une forte partie répulsive (énefgie supérieure 4 27 eV) donnant
un "coeur dur"” de diamétre oy =z 2.14 A rigoureusement impénétrable.
Du fait de la faible masse des atomes au minimum de ce potentiel
(r, = 2.9 A), 1'énergie cindtique des atomes est supérieure i la
partie attractive de ce potentiel. Il en résulte que la distance
d'équilibre entre atomes (R, = 3.565 A pour JHe) est plus grande que
la distance d'équilibre classique r_ = 2.9 A au point de fusion.
Ainsi, la partie attractive du potentiel semble jouer un rdle beau-
coup moins important que le "coeur dur". Il en résulte qu'unm mo-
déle de sphares dures quantiques décrit assez bien les propridtés

énergétiques des atomes d'JHe.

1.2, Diagramme de phases : structures cristallines stables

Les diagrammes de phases (variables Pressicn-Température)

comparés de e et “*He sont reprégentés a la figure 1.2 A 1'état
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solide, les deux isotopes peuvent se présenter, soit en phase
cubique centrée (c.c) ou hexagonale compacte (h.c), (ou cubigue
face centrée 4 P » 2000 atm). Alors que pour “He le domaine de
stabilité de la phase c.c est extrémement réduit, il occcupe, pour
3He une importante partie du diagramme. Il a été souligné que
1'existence de cette phase non compacte, peu éloignée d'une insta-—
bilité dennant la phase h.c pouvait avoir des liems étroits avec
les mécanismes d'échange mais ces liens n'ont pas réellement &té

P I . D
&lucidés jusqu'ici”.

Dans le cadre de cette thése, nous ne considérons que
la phase cubique centrée de 1'hélium trois et, plus particuliére-

ment, ses phases magnétiques 4 trés basse température.

La maille élémentaire esﬁ un cube d'ar&te a comprenant
deux atomes, l'un au centre, l'autre 3 un des sommets. Sur la cour-
be de fusion & 34 atmosphére et & 0 K, le volume molaire du solide
JHe vaut VM = 24.2 cm3/mole avec un paramétre de réseal correspon-

dant a, égal a :

(2,3
a = ——-~— (Ny est le nombre d'Avogadro)
Na
a=4.32 A

Une particularité importante de la courbe de fusion-—
solidification de “He est la présence d'un minimum assez accusé i
(Tm = 0,32 X et Py = 28,9 atm). L'3He liquide, A basse température,
a une faible entropie variant linéairement avec la température :
caractéristique d'un liquide de Fermi. Pour le solide, 1l'entropie
est essentiellement magnétique ; elle correspond au désordre des
spins nucléaires. Pour des températures supérieures a la transi-

tion vers un état magnétique ordonné (T >> 1 mK), elle est kpin2




par atome. Il en résulte que, pour T < Tps l'entropie du liquide
est inférieure 4 celle du solide, ainsi le liquide est plus ordon-
né que le solide ! (cf. Fig. 1.3). La relation de Clapeyron-

Clausius

ap SQ—SS S désigne 1l'entropie, V le volume, les
(== = S s indices 2 et s se rapportent respective-
dT’ Courbe vV -V T X

L s ment au liguide et au solide.

Fusion
. . dp . . , .
implique It < O pour T < T, le changement de signe ayant lieu a
Ty -
Cette propriété est & l'origine de 1'"effet Pomeranchuk'
utilisé comme méthode de réfrigération : en comprimant adiabati-
quement un mélange de liquide et solide, on accroit le volume de
solide ; a4 température égale, l'entropie du solide étant plus
forte que celle du liquide & partir duquel il est formé, il faut
que la température diminue pour que 1'entropie de 1'ensemble reste

constante (dans la mesure ol cette compression est adiabatique).

La courbe de fusion de 1'hélium 4 posséde aussi un mini-
mum beaucoup moins prononcé et d'origine différente : & basse tem—
pérature, les seules excitations présentes dans les deux phases,
liquide et solide sont les phonons. Dans le liquide, il n'y a que
des phonons longitudinaux alors que dans le solide il y a des pho-
nons longitudinaux et transversaux. Il en résulte que 1'entropie
du liquide est inférieure 2 celle du solide tant que la contribu-

tion des rotons reste négligeable.
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Figure 1.3
a) Entrople S| et Sg du sclide 3He sur £a counbe de fusdion.
b} Counbe de fusion de 3He ; en dessous de T ~ .3 K, £a pentfe
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2. MAGNETISME NUCLEAIRE DE L'JHe SOLIDE

Le magnétisme de 1'3He solide peut sembler a priori comme
un cés simple ol un seul type de particules est concerné. Cependant,
le fort déplacement de point zéro des atomes rend le processus
d'échange entre atomes importants. Les propriétés de fermion de
leur spin 1/2 conduisent & unme forte interaction effective entre
spins 3 l'ordre nucléaire apparait au mK, soit trois ordres de gran-

deur supérieureau couplage classique entre noyaux d'origine dipo-

laire.

Limité aux hautes températures (T > 100 mK), 1"3e
solide semblait décrit par 1'image simple d'un hamiltonien d'échan-
ge antiferromagnétique d'Heisenbergz. Les expériences de trés bas-
ses températures ont rapidement montré que ce dernier ne pouvait
rendre compte des faits essentiels, notamment la réduction de la
température d'ordre par un facteur deuxa. Ce désaccord a conduit i
un nouvel effort théorique reprenant les considérations de Thouless
sur 1'échange multipleﬁ’s. Nous allons nous intéresser plus spéci-
fiquement aux diagrammes de phase champ-température et montrer
1'intérét d'expériences neutroniques pour trancher la nature réel-

le des phases ordonnées.

2.1. L'3He n'est pas décrit par un hamiltonien d'Heisenberg

L'échange est une fonction rapide du volume, c'est—i-
dire que la température d'ordre nucléaire décroit rapidement loin
du point de fusion. Les considérations suivantes concernent la
phase sclide sur la courbe de fusion. Comme le montre les figures

1.3 et 1.4, les courbes expérimentales d'aimantation réalisdes par
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Prewitt et Goodkind3 et d'entropie faites par Kummer et 31.6 font
apparaitre une transition de phase du premier ordre & Ty v 1 =K.

La structure de la phase ordonnée est apparemment de type anti-
ferromagnétique. L'ordre de grandeur des interactions dipolaires
étant le microkelvin, celles—ci n'interviennent pas dans les méca-
nismes provoquant la transitionm. Elles ne sont responsables que de
1l'anisotropie. Le comportement de la susceptibilitd est singulier.
Pour des composés antiferromagnétiques usuels de type Heisenberg
comme KNiF4, au voisinage de la transition, la susceptibilité dimi-
nue par rapport & la lol de Curie-Weiss. Elle augmente dans le cas

de 1'3He comme en témoigne la figure 1.5.

Un développement hautes températures ajusté sur la
courbe d'aimantation de la figure 1.3 domne, pour 1'inverse de la

susceptibilité x{(T), l'expression suivante :

-— p— t

@ = ¢ Hrmes B
ol ¢ est la constante de Curie, & une température de Curie-Weiss
égale & -2.6 mK et B' = -2,7 mK?, Cette valeur négative de B' est

en contradiction avec un modéle d'Heisenberg méme étendu aux nidmes

volsing,

2.2. Diagramme de phase sous champ magnétique

La figure 1.6 représente le diagramme de phase (H,T) :
une phase I ordonnée bas champ (H < 4.1 kG), une phase II ordonnée
haut champ et la phase paramagnétique  (III). Au~dessus de 4.1 kG appa-
rait une phase II & forte composante ferromagnétique, la transition
II-TII est observée du second ordre jusqu'au plus haut champ actuel-

lement appliqué (72 kOe)7. L'aspect inhabituel du diagramme 2 haut



_11_

H (T)
- T e — - h—-—!I——i
., I
~. /
. !
sk N, / -
diagramme theorique / N\ /
en champ molecutairs N\ /
avee un modéls d'Heisenberg \ /x
. \ /I
\
B -
/>\
/)
x \
/
A
// \
| / \
2+ Vet R | .
4 |
/
E S \
/-/ x ‘
e l
I tﬁ i i‘ L T (mKl
1 2 3

Figune 7.6
Diagramne de phases magn@iiques de 3He sofide. Les cercles
blancs et noins représentent respectivement Les transitions
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champ (H > 4 kG) est de présenter ume ligne TCZ(H) de transitiom
croissante avec H. Ceci est en contradiction flagrante avec le
modéle d'Heisenberg limité aux interactioms entre premiers voisins
J qui donne, pour 6 = 4 J = -2.9 mK, le diagramme de champ molécu—
laire représenté en traits paralléles sur la figure 1.6. Comme il
est usuel dans la plupart des composés antiferromagnétiques, la

ligne de transition T, (H) décroft avec H.

2.3. Bypothéses sur la structure bas champ

Actuellement, la seule expérience permettant de proposer
un schéma pour la structure bas champ est 1'expérience de résonance
antiferromagnétique réalisée par Osheroff et al.8 SUr un monocris—
tal d'7He. Le premier point important est 1'observation d'une fré-
quence de réscmance 0 en champ nul : Q_/2m = 825 kHz.

La structure magnétique est donc fortement anisotrope car, dans le
cas d'une symétrie cubique, 8, > 0. Le deuxigme point important est
1'observation en fonction du champ magnétique de trois branches de
résonance (fig. 1.7). Le cristal présentant seulement trois direc-
tions possibles pour l'orientation des spins, 1'axe d'anisotreopie
ne peut Btre que les axes quaternaires [100],[010] ou [001}. Tout
autre axe domnerait plus de trois directions possibles, D]J]

quatre directions et [110] six directionms.

Parmi les structures simples correspondant 3 un axe de
symétrie dirigé suivant (100), Osheroff et al. ont proposé une
structure de vecteur X =-£(0,0,1), ¢'est-a-dire une maille doublée
dans la direction Oz 8. Les plans cristallins perpendiculaires 2 K
sont ferromagnétiques. En désignant par up et down les 2 direc-
tions possibles des spins, les plans se succédent dans la direc-

. > . . _
ticn de K suivant le cycle up, up, down, down. Cette phase a été
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appelée "uudd". La valeur théorigue de la fréquence de résonance

=]

. oy Y, P .
antiferromagnétique en champ nul 5 = 875 kHz, calculée & partir

de 1'énergie d'anisotropie dipolaire, est proche de la valeur
g P [

expérimentale.

Roger et Delrieu” ont calculé 1'énergie dipolaire et la
fréquence de résonance pour des phases similaires & la phase uudd
ol n plans successifs perpendiculaires & (0,0,1) ont tous leurs
spins up et les n plans suivants tous leurs spins down. La varia-
tion relative de fréquence de résonance par rapport a celle de la
phase uudd est 6 % pour n = 4 et 7.4 7 pour n + = (cette limite
n + « est celie de domaines ferromagnétiques alternés macroscopique—

ment, I étant donné par le champ démagnétisant).

Les mesures de résonance ne permettent donc pas d'identi-
fier avec certitude la phase ordonnée. Toute ambiguité devrait &tre
levée par une expérience de diffraction neutronique. C'est 13 1'ob-
jet des expériences neutronigues que nous avons entreprises sur
1'3He. Avant d'aborder les possibilités et problémes expérimentaux
ainsi posés, citons enfin le stade actuel des moddles proposés

pour décrire le magnétisme de 1' He solide.

2.4, Le modéle d'échange & 4 spins

Depuis quelques années, un certain nombre de moddles
théoriques sont apparus dans la littérature. Citons d'abord les
modeles basés sur le couplage de 1'Hamiltonien d'Heisenberg avec
un autre systéme : les phonons1o ou les défautsi1. Ces derniers
n'interprétent pas correctement les résultats expérimentaux pré-

sentés précédemment. Le seul mod&le en accord avec ces résultats



est le modéle présenté par Delrieu et Roger, connu sous le titre

5 - -
*7. La température de Curie=-

"modéle d'échange 3 quatre spins"
Weiss [BCW| v 3 mK, caractéristique des fréquences d'échange, est

trés petite devant la température de Debye B8 18 K, représen-

D=
tant le mouvement de point zéro. On peut considérer que, malgré
cette forte amplitude, les atomes restent localisés autour de leurs

"rarement".

sites et s'échangent
Pour des fermions, temant compte du principe de Pauli,
13 . p . N . .

on montre que les niveaux d'énergie du systéme sont représentés

par un Hamiltonien de spin :

I
b4 (-1} JP.P

ex 7

‘P : opérateur de permutation 4 N variables agissant sur les varia-
bles de spin.

Jpt intégrale d'échange.

Pour les systémes magnétiques électroniques classiques, les atomes
définissent le réseau et seuls les électrons s'échangent d'un atome

4 l'autre. Seules les transpositions Py

j ont un poids important,

ce qui conduit & 1'Hamiltonien

H == £J..P..
ex i 1171]
La situation est trés différente pour le magnétisme nucléaire de
1'hélium trois solide. Les particules qui s'échangent sont les

atomes constituant le réseau cristallin. Les mécanismes d'échange

vont Etre gouvernés par les corrélaticns entre coeurs durs.




Les deux idées essentielles du modéle sont les suivantes :

1) Des arguments géométriques simples, basés sur les propridtés de
spheres dures des atomes d'hélium, montrent que les échanges &
gquatre particules sont au moins aussi favorables que les trans-

positions.

2) La présence de termes d'ordre quatre par rapport aux variables
de spin, provenant des échanges & quatre particules, introduit
dans 1'énergie libre des termes d'ordre quatre pouvant induire

une transition du ler ordre.

Les propriétés de la phase paramagnétique et de la phase
4 bas champ sont bien décrites dans un modéle i deux paramétres
comprenant 1'échange triple J et un échange 3 4 spins planaire Kp

(voir Roger et al.5).

I1 est intéressant de noter que la variation de Ty en
volume correspond bien 3 1l'estimation du coefficient de Crineisen
magnétique y, estimé par des mesures plus anciennes dans le régime
paramagnétique. S$'il est phénoménologiquement nécessaire d'intro-
duire 2 parameétres pour décrire les interactions magnétiques,
microscopiquement, une seule variable semble suffisante pour décrire
1'évolution sous pression du magnétisme de 1' He. Nous montrons &
la figure 1.8 les courbes d'aimantations obtenues par Hata9

pour différents volumes molaires.
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Le but de ce chapitre est d'indiquer les paramétres essen—
tiels intervenant dams 1'étude neutronique de 1'3He. Les points

majeurs sont

- 1'estimation des signaux de diffraction avec la valeur comparée
des raies de Bragg et de la raie de surstructure magnétique de

type t+H¥4,

~ 1'utilisation de la forte section efficace de capture comme moyen

d'étude de la thermalisation de 1Téchantillon,







1. DIFFRACTION DES NEUTRONS PAR L'3He SOLIDE

1.1. Diffusion dés neutrons par la matiére

Lorsqu'un ravonnement (par exemple des neutrons) tombe sur
q ¥y P p _

un solide, on observe

a) qu'une partie plus ou moins importante du rayonmement a disparu ;

c'est le phénoméne d'absorption i
b) une autre partie est transmise sans déviation ;

c) une troisiéme partie a été plus ou moins déviée de sa trajec-—
toire : c'est la diffusion. Une fraction est concentrée dans
certaines directions de 1'espace lides & la structure cristal-
line du solide ; il s'agit des pics de Bragg. Une autre frac-
tion est diffusée dans tout 1'espace : c'est la diffusion

diffuse.

1.2, Amplitude de diffusion

Les rayons X interagissent avec le nuage é&lectro-

nique dont la dimension est comparable i celle de 1a longueur
d'onde du rayonnement. L'amplitude de diffusion contient un facteur
de forme qui dépend fortement de 1'angle d'incidence. Avec les neu-
trons, le potentiel d'interaction nmeutron-noyau a un ravon d'action
trés petit vis & vis de la longueur d'onde du rayonnement. Autrement
dit, le facteur de forme est comstant et 1'interaction est caracté-
risée par une amplitude de diffusion b mesurde expérimentalement

car la nature exacte du potentiel d'interaction neutron-noyvau n'est

pas connue théoriquement.
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La diffusion des neutrons par la matiére est beaucoup plus
complexe que celle des rayons X dans la mesure ol elle fait inter-
venir la nature isotopique, le spin électronique et nucléaire de

1'atome diffuseur. L amplitude de diffusion d'un atome est domnée

. 1
par l'expression H

b =% + 24M.5 + 281.3

= . . er s N
ZAML.gnest le terme d'interaction magnétique oil A est une
& . . . . >
constante et M, est la projection de l'aimantation M de 1'atome sur

le plan perpendiculaire au veecteur de diffusion E, s est le spin du

neutron.

Cette contribution du moment magnétique n'intervient pas
dans le cadre de nos études ol les atomes diffuseurs ne portent pas
de moment électronique mais elle est % 1'origine d'un procédé d'ob-
tention de neutrons polarisés. Il existe des cristaux ferromagné-
tiques pour lesquels 1'aimantation M a une valeur telie que l'inten-

.. . . . . -+ .
slte des rales de diffraction dans 1'un des deux états, s parallile
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.o - . . L . . . . .
& M et s antiparallele & M, soit prépondérante et 1l'autre nulle, ce

qui assere la polarisation du faisceau réfléchi par le cristal.

— > > . . . ..
b + 2BI.s traduit l'interaction nucléaire
5|

implique une des deux configurations I + 1/2 ou I - 1/2 du spin

L'interaction neutron (spin 1/2) + noyau {(spin k)]

s 2 . - X .
total du systéme composé . Chaque état J du spin composé, auquel est
.z . . + - .
associé des longueurs de diffusion b et b , 2 un nombre d'orienta-

tions possibles 2J + 1 (soit 21 + 2 et 2I) conduisant & des proba-

bilités
,.+ = —Ltl et - = —}—.—
© T 7T w 2T+
Pour 1'3ge bt = 0,43.10“12 em ;3 b = 0,87.10‘—12 cm d'aprés Alfimenkov3
(r = 1/2)
d'olr 5=ub +wb =0,56.107 12 cn
28T.3%

: spin nucléaire

spin du neutron

12

-
1
+
5
B = (b'=b7)/2I+1=-.22x10 '~ cm




1.3. Diffusion cohérente et incohérente

Le milieu diffractant réel est en général formé d'isotopes
différents portant des spins mucléaires d'orientation le plus sou-
vent aléatoire. Lorsque la matiére est ordonnée apparaissent des
phénoménes d'interférences entre les amplitudes diffusédes par des
atomes : une partie du rayomnement diffﬁsé est cohérent et se trouve
concentré dans des directions de 1'espace bien définies. L'intensité
diffractée correspondante est la méme qﬁe celle qui serait produite
par un systdme d'atomes identiques auxquels serait associde une
amplitude de diffusion moyenne b sur les spins et les isotopes du
milieu réel. L'intensité cohérente est proportionnelle & la sec~

tion efficace de diffraction cohérente Te

b (5)

It

e

= 7pib; (pour un ensemble d'isotopes ayant chacun une
i

o

proportion pi)

Le rayonnement incohérent qui est dii & la dispersion des longueurs
de diffusion réelles autour de b est caractérisé par unme section ef-
ficace de diffraction incohérente Uipne = 4ﬂ[b2—(532]. Pour 1'3He

solide, dans le cas d'un désordre total nucléaire, Ujpe S'écrit :

_ 2
Uinc = I(I'*‘T )_B

1.4, Diffraction par le réseau cubique centré de 1'34e

Conséquence de la périodicité du réseau cristallin, la loi
de Bragg exprime la relation entre 1'angle de diffraction By, la
distance intérréticulaire dhki et la longueur d'onde du rayomnement

A



Zdhkl'Slneb = ni, 10 entier

Dans 1'expression de 1'intensité de diffraction intervient le carré
du module du facteur de strﬁctﬁre qﬁi contient l'information rela-
tive & la position et & la mature des atomeé formant la maille é1é-
mentaire du réseau. Les autres termes qui apparaissent ne dépen-

dent que du cristal (poudre ou monocristal, extinction, absorption,

2
72 - 2W[ b bexp(2ri Zx . AN %E ]

hk? maille s Yo G

b est 1'amplitude de diffusion cohérente du noyau atomique,
(X,¥,2) sont les coordonnées des atomes de la maille élémentaire
dans le réseau direct.

a,,b_,c, sont les paramétres de maille.

o
{(hki) sont les directions du réseau réciproque.
e~2W est le facteur de Debye-Waller qui apporte une correction

4 l'intensité des raies en tenant compte des mouvemernts

des atomes autour de leur position d'équilibre.

Nous ne nous intéresserons qu'd la région du diagramme de
phase pour laquelle 1'hélium 3 est cubique centré. Le facteur de
structure Fh,k,l définissant les railes de structure pour un cubique
centré est
W

]

Fh,k,z = b[1+expin(h+k+2)e

Les premiéres raies et leur multiplicité sont (110)12, (200)6,
21174

Facteun de Debye-Wallen

Dans le cadre d'une approximation harmonique, la perturba-

tion au premier ordre sur l'intensité d'ume raie (hk,%) est donnée

2
par”™ :

.
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Ax est le déplacement quadratique moyen des atomes. Lorsque

T << 6 (QD température de Dehye}.
2 9h°
<AxT> = —— {n : masse de 1'atome)
16m mkeD
2 2 .2
~2W _, 3h 1y _ . 3h” sin”ep
e exp %E§EB I ) = exp (mkaD -mzih—)
hky

Les raies seront d'aurant plus affaiblies que la diffraction a lieu
P q

aux grands angles.

Dans le cadre de cette approximation et pour 1'3He solide

sur la courbe de fusion, le facteur de Debye-Waller est égal a

D

. 2
w exp{-—mO.ZEz—ah(Az)l
A

=24
g
7

masse d'un atome d'3He = 5.0%10

température de Debye : 6y = 19 K.

s =20 . .
Les wvaleurs numériques de e sont calculées pour les dif-

férentes réflexioms (hki)au paragraphe 7.

Les déplacements des atomes autour de leurs positions
d'équilibre calculés sont de l'ordre de 35 I du paramétre de maille,
ce qui est trop important pour que 1'approximation harmonigue soit
valable. Le calcul du facteur de Debye-Waller doit s'appuyer sur une

théorie anharmonique des mouvements atomiques en tenant compte des
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potentiels d'interaction propre & 1'hélium par suite du comportement

quantique important lié au recouvrement des fonctions d'onde.

1.5. Diffraction par un ménocristal

1.5.1. Intensits d'une naie de sthucture

Nous observons les raies de structure nucléaire avec un ap-
pareil appelé "diffractométre bras levant" qui sera déerit au cha-
pitre suivant. La mesure de l'intensité d'une raie de Bragg se fait

- . . 2
griace a la méthede du cristal tournant .
P =/ N(wduw

o ¥ est le nombre de neutrons comptés par unité de temps et pour
un angle w, angle qui mesure la rotation du cristal autour de 1'axe
du goniométre.

La position du compteur repérée par les angles § et p est
alors fixée dans une direction (hkﬁ)du réseau réciproque. L'ouver-
ture du compteur est telle que ce dernier doit volr passer toute la

tache de diffraction en tournant le cristal d'un angle Aw.

L'intensité théorique calculée par la théorie cinématigue

est, en négligeant les phénoménes d'extinction :

3
v A 2
P:-—--—.- ——— -
5 ¢ TTn7s IFH(K)l xAxexp=o
v, b
v : volume du cristal
v .t volume de la maille

Fholk) : facteur de structure

angle de Bragg

=

facteur géométrique

) s flux de neutrons (neutrons.s‘1.cm“2)
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En prenant comme dimensions du cristal celles correspondant
4 la surface de collimation du faisceau (10 x 30 mm?) et 1'épaisseur
de la cellule 80 py, l'intensité intégrée prévue sur la raie (110) est

P= 9 n/s (avec un flux ¢ = 10° ns lem™2)

1.5.2. Modéle du cristal mosalgue

Un cristal réel est trop gros pour 8tre traité par la
théorie cinématique et en général trop imparfait pour que la dif-
fraction puisse &tre décrite par la théorie dynamique. Cette imper-
fection peut &tre décrite par le modéle du cristal m_osaique5 : 11
est alors possible d'employer la théerie cinématique en introdui-

sant la notion d'extinction,
a) Le cristal mosalque

Le cristal est défini comme une juxtaposition de petits
blocs parfaits légérement désorientés, suffisamment petits pour que,
dans chacun d'eux la théorie cinématique puisse s'appliquer. Deux
parametres décrivent ce modéle : t la dimension des blocs et g qui
détermine la distribution W(A) des orientations des petits blocs,

suivant une loi gaussienne par exemple.

Wia) : vV72g exp(-2wg2A2) avec g =
2vEn

n représente la mosalque du cristal.



b} Extinction seco nda,éne

Le cristal comporte ﬁn nombre important de blocs qui se
trouvent simultanément en position de réflexion. Un méme faisceau
incident pourra domner plusieﬁrs diffractions sﬁccessives; son in-
tensité étant alors chaque fois affaiblie. C'est ce que 1'cn appelle
1'extinction secondaire. Les différents blocs du cristal mosaIque
ne présentent pas de cohérence entre eux. L'extinction se traduit
par une diminution de l'intensité mesurée Py par rapport & la puis~

sance cinématique P d'un facteur y (y = 1}

Dans le cas de géométrie simple, on peut se ramener pour 1'extinc-

tion secondaire i des formules du type

Vg < T+ MEg + Ang +
avec X = Quly
_Ip2jp3
Q = e
2 . 28
v, sin”6y

Ty : trajet moyen effectif du neutron dans 1'ensemble du cristal,

Les coefficients A, dépendent de la forme du cristal, et a,
§ ' expriment en fonction des paramétres t et g de 1'extinction. Dans

le cas d'une distribution gaussienne




D'aprés cette formule, il existe deux causes d'extinction :
la dimension des blocs t et la mosaIque représentée par g. Suivant
leur importance Zachariasen (1967} a proposé un classement.
type 1 A <
: tsin”8

type II — 12— s

tsin 6

é- 1'extinction est due i la finesse de la mosafque

l'extinction est créée par la taille des bloes

0G| -

¢} Extinetion primaire

L'extinction secondaire provient du couplage des intensités
entre les différents blocs du cristal mosaique. Mais, & 1'intérieur
du bloc parfait, il peut se produire un couplage des amplitudes qui
provoque une diminution de 1'intensité diffractée ; ceci correspond
2 1l'extinction priﬁaire qui doit Etre traitée par la théorie dynami-
que. Ce calcul n'est, en général, pas possible et on admet que, si
cette extinction est suffisamment faible, on peut employer le forma-
lisme de l'extinction secondaire au premier ordre. En supposant les

blocs sphériques, on obtient :

Yp =1 = XP

. 2
273 q 51niebt

o
I

ol t définira la distance d'un bloc parfait, c'est-a—dire d'un cris-

tal en l'absence de défaguts.
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1.6. Estimation du signal magnétique pour la structure

proposée par Osheroff

Essayons d'estimer 1'intensité relative des signaux au-
cléaires et magnétiques., Pour la étructﬁre magnétique proposée par
Osheroff, la maille du cube est doublée dans la direction (100) ;
la maille magnétique contient donc quatre atomes par maille. 3 est

la position de l'atome dans la maille (fiﬁure 2.1).

Figure 2.1
Structure "uudd”

Le facteur de structure s'éerit
Fle) = E bexp(iz.g) exp (-W)

avec by = E+2Bold

¥k est le vecteur de diffusion

<g> et <I> sont les valeurs moyennes du spin du neutron et du noyau

29

70 |% = Y] £ @BeBo1y) (5+BoT ) exp(ixd) exp(ix.d)

dd’

On obtient en moyennant sur les états de spin du neutron et des

noyaux
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L . N ¢
|F(K)|2 = e“ZW?gZ[%ele J2+4Bz<02>[&<Id>elKaJ2+4Bb<g>(E<Id>elK'd)(zeiﬁg)i
d d d d

Les raies de diffraction sont indexées par rapport & la maille
double,

Pour des neutrons non polarisés <g> = 0 les contributions

cohérente et incohérente s'ajoutent simplement.

Dans notre cas, nous observons la '"raie magnétique' en

neutrons polarisés.

Le carré du facteur de structure s'écrit donc :

|F(hk£}]2 = W Fz[(1+expiwh)(1+expiﬁ(%ﬁ-k+2)]2

+ B2<12>[(T-expiwh)(T+expiﬁ(%”+k+2)]2

+ ABb<U>[(1+expiWC%-Pk+2)(1+expiwh)(1—expiﬂh)]2

La contribution des termes croisés s'amnule dans les 2 cas 3 cause
du produit des facteurs de structure. Les raies nucléaires apparais-
sent pour h pair ; les raies magnétiques pour h impair.

Le carré du facteur de structure pour la raie (0,1,1) vaut

-2W 32

x 16

F-e

Fo14
Le carré du facteur de structure pour la raie magnétique (1,0,0)
vaut
2 W2 02
= e

100 Brel™>x 8
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L'intensité de la raie megnétique I sera calculée en tenant compte

du nombre de domaines oy (3 dans le cas de 1’3He) :

2 1 1

I «F —— X
mo hkg 31n28b 0y

Le tableau ci-dessous résume la valeur des différents paramétres.

Réflexion 011 100

8, (A = 1.74) 16.57 | 5.78
1/sin28b 1.83 | 4.99
T/nD - 1/3

2 "3(} 2 2]
Fhkl (107 m=) 31.25 6.85

Leg facteurs de Debye—-Waller étant calculés a partir d'une

approximation harmonique, le rapport des intensités vaut

l et
Ht
U

=

L'intensité attendue pour la raie magnétique est donc 5 fois plus
faible que pour une raie nucléaire (110). Nous n'avons pas tenu
compte de 1'absorption qui peut 8tre favorable ou défavorable selon
la position de la cellule dans le faisceau.

Pour estimer la contribution du signal magnétique, nous avons
construit la maille magnétique qui n'a pas 1z symétrie cubique et con-
tient quatre atomes par maille. Ta maille aurait pu &tre doublée sui-
vant la direction {010) ou (Q01) pour tenir compte des trois domaines.
Dans la suite, par raison de commodité, nous indexerons les réflexions
de Bragg par rapport 4 la maille cubique de 1'3He contenant deux ato-
mes par maille ; les réflexions magnétiques indexées par rapport 2

cette maille deviemnent (1/2,0,0), (0,1/2,0) ocu (0,0,1/2).
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1.7. Tableaux de valeurs numériques : diffraction par 1'3He solide

sur la courbe de fusion

a @ [T | a0 "”m
k.32 5.4 - 2.2
Réflexions e~2W FN2 FM2 dhkz
110 .067 7.8 - 3.05
{a) 200 4.1073 4.6 107 — | 2.16
211 10=3 115107 — 1.93
1/200 . 708 — 1.37 | 8.64
A= .872 A
Réflexions 8y 1/siu28b P
(b) 110 8.20 3.54 18.30
' 200 11.64 2.53 .77
211 13.04 2.27 A7
1/200 2.89 9.93 9.02
A= 1.74 A
Réflexions Bb 1/sin29b P
1
() 110 16.57 1.83 75.19
200 23.75 1.35 3,27
211 26,79 1.24 .75
1/200 5.78 4,99 36.0

Le tableau (a) représente, pour leg différentes réflexions
hkg, le facteur de Debye-Waller, le carré des facteurs de structure
nucléaire (F) ou magnétique (Fyy) et la distance dhki des plans réti-
culaires, Lestableaux(b) et{c)spécifient pour 2 longueurs d'onde les

angles de Bragg,le facteur de Lorentz et l'intensité des raies cor-
respondanteg en unité arbitraire dans 1'hvpothgse de caractéristiques

de faisceaux constants.



2. ABSORPTION DES NEUTRONS PAR L' He

La matiere est environ 1000 fois moins absorbante aux neu-
trons qu'aux rayons X. Quelques exceptioms toutefois : 1'hélium
trois, qui est utilisé comme le bore dans les compteurs & gaz pour
neutrons, le cadmium, le samarium et le gadolinium poﬁr ne citer

que les principaux.

Du point de vue quantitatif, le phénoméne d'absorption d'un
neufron par un noyau d'3de est un processus aléatoire de type
Poisson caractérisé par une section efficace ¢ qui varie linéaire-

o

ment avec la longueur d'onde ) des neutroms.

Pour 1'3He, UG/A = 2962+5 barn/A (1 barn = 10—24 CmZ)
Le coefficient d'absorption a est défini par la quantité
a = o,nx
n est la densité de 1l'absorbant n = Nu/Vy
N, est le nombre d'Avogadro
VM est le volume molaire

x est 1'épaisseur de 1'échantillon.

Le nombre de neutrons gqui traversent 1l'dchantillon wvaut :

N,  est le nombre de neutrons incidents.
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2.1. Comséquence sur le chauffage de 3He A trés basse

‘température

Le processus d'absorption d'un neutron par 1'hélium trois

se fait selon le schéma suivant :

3 1 3 p = 574 keV (proton)
On+2He+1H+ 1 H + 765 kev £ = 191 keV (tritium)

Le chauffage occasionné par les neutrons restreint considérablement
le temps pendant lequel le solide reste dans la phase ordonnde. C'est
un des problémes posé par les expériences meutroniques au-dessous

du millikelvin.

La chaleur latente de la transition magnétique a &été mesurée

par Halperin4 et vaut :
Q, = 2.52 mJ/mole

Le temps t_ que met le solide pour passer la transition en présence

d'un flux de meutrons est :

o 1

t =_C2_o
@ 9, g7 NpN o

energie dégagée par réaction nucléaire = 1.2 10_13 J

~

o : coefficient d'absorption o = 1

section efficace d'abserption 3000 barn

4

N_ : nombre de neutrons/seconde ~ 107 n/s

o)
On attend, dans les conditions expérimentales réelles, pour A = 1 A

t, = 2000 s




2.2. Ralentissement des particules chargées

Les produits de fission proton et tritium émi§ avec une
énergie de l'ordre du MeV sont arr8tés sur des distances différen-
tes dans l'argent et 1'hélium trois . Pour les protons de
0,6 MeV le parcours de ralentissement R,p est donné dans le tableau

. 5
suivant

Rp (750 keV) um
3He solide 57
cuivre 4,7
Argent 4.5

On s'attend donc, par des simples considérations de libre parcours
moyen, a4 ce que 1'énergie libérée soit absorbée 10 fois mieux dans

1l'argent que dans 1'hélium trois.

2.3. Thermométrie sur e solide par neutrons polarisés

L'idée de base est de vérifier si notre cryogémnie est per-
formante et de mesurer pendant combien de temps le solide peut res-
ter dans la phase ordonnée sous irradiation. Nous avens mis au point
une méthode originale de thermométrie qui consiste & mesurer la

'BHe en utilisant la transmission de neutrons pola-

polarisation de 1
rigés. Le principe repose sur le fait que la section efficace
d'absorption o, dépend de 1'état composite de spin total neitron-noyau.
Appelons ¢, et g_ les sections efficaces de capture pour l'état de

moment cinétique total j = 1 et J = 0,
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Nous allons relier la polarisation du faisceau transmis &
la polarisaticn nucléaire de la cible. La polarisation incidente

d'un faisceau de neutrons est définie par la quantité

mo L=
£2= 2 =
n L= VD
wl + w’
w; _ sont les fiux de neutrons paralléle et antiparalléle au champ

*

magnétique appliqué sur 1'échantillon.

La section efficace d'absorption peut s'éderire sous la

forme :

Ua -9, * fonOp

fN étant la polarisation de la cible d'He

G, €tant la section efficace d'absorption pour des neutrons non
polarisés et ,

Ip étant le terme qui dépend de 1a polarisation des meutroms. Ce

dernier facteur provient du fait que 1'absorption d'un neutron
par un noyau d'SHe dépend de 1'état de spin total neutron-noyau,
o, et % s'expriment en fonction des sections de 1'état triplet
(067) et de 1'érat singulet (¢) composites de la méme maniére que

b et B dépendent de b et b7

_ I+1‘+ 1 -
9% T 7141 ¢ T 3T

i +_ -
p T 7T O

q
|

La perte de neutrons dans le faisceau transmis s'derit pour des neu-
trons polarisés paralléles ou antiparalléles au champ magnétique

appliqué.
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Figure 7.7

Thansmisaion de neuthons polaris€s a tiravers une cible d'3He polarnisée
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dn*t

—w, no (1+pfy)

dy fm__nca(1-pr)

avec p = op/co et n le nombre de noyaux d'3He composant la cible
égal A n = Vﬁ x 8 xx (8, =, Vy et Np étant respectivement la sur-
face d'irradiation, 1'épaisseur de 1'échantillon, le volume molaire

et le nombre d'Avogadro.

Si on comsidére un faisceau incident de neutrons (direction
- ° . +
paralléele dans la figure 2.2) comportant N_ nombre de neutrons
paralléles & H et N, nombre de neutrons antiparalliles A H, a 1z
traversée de la cible d'3He, ces quantités deviennent
: - 1+
Nt =Nt e A t+pfy)

o

N"" = N: e"&(1_pr)
Compte tenu de la polarisation f_ du faisceau incident, le taux de

comptage en Lransmisslon paralléfe

Nt o+ N

oo -_—
N +No

Q

est relié i fyy et £] par la relation

_omo _ 1
T, T e [chafN + f;sh»( apfy) |

En {nvensant La polarisation du faisceau avec une efficacité
de flipping ¢ {~ 1 pour notre expérience), on va observer la trans~
mission antiparalléle (figure 2.2 ). La nouvelle polarisation

f;1 = —of , la fransmissdon antipanallile s'éerit
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T, = e_a[chupr - ¢f;sh(—upr)]

L'egflcacite de transmission e, définie par le rapport

égale &

_ (1+8) £2th (=apfy)
2+{1-9) £5th (—apfy)

est une mesure de fa pofarisalion de £a cibfe. Expérimentalement

" 1 et la cible est faiblement polarisée.

En 1966, Passel et Shermer6 ont mesuré la transmission de
neutrons polarisés & travers une cible d'hélium trois polarisé. En
mesurant simultanément la susceptibilité et 1'efficacité en trans-
mission, ils ont pu montrer que Up/oD z -1, La section efficace de
capture de la réaction nucléaire neutron-hélium trois est due uni-

quement & 1'état de composition des moments cinétiques J = O

L'état triplet J = 1 est transparent, l'état singulet J = O est

absorbant.

Nous utilisercns cette transparence des meutrons dans
1'état triplet pour réaliser une mesure in situ de la température
des noyaux d'3He, c'est-a—~dire que nous étudieroms la transmission

d'un faisceau polarisé de neutrons & travers une cible polarisde.
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0.9

1.2

1.4

1.6
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I W

Figure 2.3
Refation entre fa tempinature fictive T et fa température
absclue pour différents volumes mglaires, établie d parntin
des meswies d'aimantation de Hata®.
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La mesure aura une interprétation directe dans la phase désordonnée.

Pour un systéme de spin 1/2, la polarisation

£, = th(-220

kBT
uo= gnIuN est le moment magnétique nucléaire égal a3 2.13 uy pour
1'3He. T* est une température fictive dite magnétique. La relation
entre T et T* est caleulée & partir des courbes d'aimantations réa-
lisées par Hataaet représentées figure 2,3, La mesure de ¢ permet
de suivre 1'évolution de la température de 3He au cours du chauffage
occasionné par la capture des neutrons. Dans notre expérience,
1"hélium trois est polarisé dans un champ permapent H = .08 T, le

H . N
facteur E—; est égal &

kT
-5
uH _ 6.23 10
* *
kT T

1'efficacité de transmission s'écrit donc dans le cas d'une polari-

sation nucléaire faible :

6.23

(%)
" (k)

n

af®
n

"

En supposant g = 1 et f; 1, le tablesu ci-dessous indigque 1'effi-
cacité de transmission correspondante 3 deux températures caracté-

ristiques 10 mK et 1 mK.

10mK | 10 &K | .6 %

1 mK 2 mwk 37
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t. MODES GPERATOIRES

Nous décrivons dans ce paragraphe les principales étapes
de la réalisation de l'expérience de diffraction de neutrons sur

1'3Be au-dessous du millikelvin.

1.1. Choix et mesure du volume molaire

La température de transition magnétique varie de maniére

dramatique avec k. volume molaire,
18
Ty mVM

Compte tenu des possibilités cryogéniques, il est impératif que le
volume molaire du solide soit trés wvoisin de la courbe de fusion &

0 K, c'est—-a-dire
Vv, = 24,2 cm3/mole
M

Nous pouvons connaitire le volume molaire dans la phase
gsolide en mesurant le coefficient d'absorption a«. Le principe est
le suivant : le nombre de nmeutrons transmis N & travers la cellule
remplie d" e vaut

N

a
N = Noe avec o = T g X
L

=

N_ est le nombre de neutrons traversant la cellule lorsque la pres-

sion d'3He est nulle. Il est facile de mesurer le volume molaire

P s 6
avec une précision de 1Z. en comptant 10  neutrons.




car, comme & est en général voisin de 1, AV, /V, ~ —ln
MM R

Pratiquement et puisque 1'épaisseur d'3He n'est pas
connue a priori, la cellule est remplie en liquide % trés basse
température (T ~ 20 wK) par pallier de pression jusqu'i 28 atm.,
ce qul permet, grice aux mesures citdes par Wéathley1 donnant une rela-
tion entre la pression et le volume molaire pour 1'3He liquide 2
0 K (fig. 3.1), de réaliser un étalonnage du coefficient d'absor-
ption g en fonction du volume molaire Vy du type de celui de la
figure 3.2. Pour une pression supérieure i 28 bar, 1'étalonnage
est réalisé & plus haute température (T v 1.8 K). A basse tempéra-
ture, & cause du minimum de la courbe de fusion dans le diagramme
de phase, le capillaire de remplissage thermalisé & tous les points
froids du cryostat se bouche dés que la pression sur le liquide
devient supérieure & 29 atm. (figure 3.4). Nous utilisoms alors
les mesures des propriétés thermodynamiques de 1'3He sur la cour-—
be de fusion réaslisées par Grilly2 entre 1.8 K et 0.3 K ; les va-
leurs numériques sont résumées dans le tableau suivant. D'autres
mesures ont été réalisées par Sherman3 3 la figure 3.3 montre le
comportement du volume molaire en fonction de la pression sur la

courbe de fusion entre 1 XK et 3 K.

Measured Properties of Meiting *He, 0.3-1.8 K

£, dP,'dT, ak., T L %, I, Jirs 4,
atm atmyK em’/mole cm¥imole cmPmole 187YKT' 077K (0 am! 107 amm !
B0 67.68 42.1 .940 22425 21,486 3.l3 682 274 268
70 63.54 40.7 0961 22.681 21721 4.58 5.80 294 2.88
.60 59.54 391 0.982 22949 11967 393 348 313 EXV
39 55.72 EXX! 004 23.235 12222 3.27 3.6 333 127
40 52.06 358 1.026 23513 21437 250 4.83 355 3.50
1.30 48.64 336 1043 23.304 23730 134 448 377 374
1.20 45.44 313 1.070 24,100 23010 0.25 +.10 4.0¢ 4.0
Li0 42.38 1293 1.092 24,408 23.316 —{.05 369 4.25 4.28
t.on 39,358 269 1.1t4 24712 23569 -2.32 324 4.30 4.57
Ao 36,95 241 [.136 5022 23.846 —-1.60 2.76 4,74 4.87
(.40 34.70 It 1.L57 25.368 24,132 -4.77 2.28 459 317
0.70 3276 17.% 1.176 25573 24.397 - 577 1.70 3.2 5.4
(160 ni2 i4.3 1,194 25811 24618 —6.60 113 340 571
03¢ 29.90 iol 1.212 26003 24742 ~-713 0.61 356 5490
240 213 4.4 1223 26,135 247 —-747 i3 306 6.6
.32 2893 0.0 1.241 RLNES 24934 -7.78 -6 569 0.3
0w RERP) —-1.3 1.243 Ih 81 24437 —745 ~0.24 309 6.37
0.28 28,99 -27 1.239 20.181 24930 — 8.2 - 39 LIRS
1.8V 1,3P . . .
—-VGET)P B =‘§C§T)V £ : liquide, s : solide, m : "melting"
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Figure 3-7, Cournbe d'étalonnage réalisée dans Le Liguide ;
Lo meswie du coeffdlelent d'absorption d permet celle du
volume moladine dans La phase scfide ; Vg et Vp ne-
présentent Les volumes molaines du s0lide et du
Ligudde sun La cowrtbe de fusdlon & O K.

La courbe d’étalomnage ainsi réalisée nous permet de suivre 1'évo-
lution du volume molaire au cours du precessus de solidification.
L'3He contenu dans le capillaire se solidifie avant celui contenu
dans la cellule, ce gui a pour effet d'empBcher toute mesure de
pression a4 1l'intérieur de la cellule, d'ol 1'intér8t des mesures
du coefficient o pour mesurer le volume molaire. On observe en
général une légére diminution de g au cours du processus de soli-
dification, ce qui veut dire que le liquide se détend un peu. Cela
s'explique parce que le volume du capillaire (~ 0.1 cm3) est compa-

rable au volume de la cellule o .1_cm3. En effet, 1'3He contenu




T 1 7
oo e tiquide
{cm3/mole ) T=0"K

20 . l P {bar)
Y i0 20 30

Figure 3-1. Relation pression-volume molaire powr £'héfium thois
Liquide @ 0 K jusqu'd fa courbe de fusion d'aprds
Weathley! . -

¥, ! T
M {em3/ mels)

IHe tiquide

ok

20
0 L] 20 30 2] 50 60 70 80 Platm} |

Figure 3.3. Relation pression-volume molaine powr £'hsLium
trodls Liquide sur La coutbe de fusion d'aprds
Gﬁi££y2.
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Figure 3.4
Remplissage et solidification de £'3He dans Le diagramme
de phase. le paxrcours A-B cornespond au hemplissage de
Liguide & 20 mK jusqu'a P ~ 28 atm. ; B-C est Le néchaug-
fage nécessaire de tout Le cryostat et done de £'3He pour
euiten Le bouchage des capdflaines ; C-D conrespond au
remplissage & haute Zempérature T~ 1.2 K jusqu’'a@ La pres-
sdon correspondant au volume mofdine du sofide sur fa
courbe de fusion a 0 K [V, = 24.2 and3/mofe). Le parcours
D-E cornespond a La sclification a velume constant sun La
courbe de fusion et E-F fLe nefrodldissement & #nds basse
Templhrature du sclide ainsd fabriqué ; (L thaverse fout
Le diagramme de phase poui se retrouver sun fa cournbe de
fuslon & 0 K.
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dans le capillaire se solidifiant & pression constante, donc avec
diminution du volume molaire (cf. tableau ci-dessus) pour équili-
brer la pression, le liquide va un peu scrtir vers le capillaire.
Compte tenu des volumes (capillaire et cellule), la variation rela-
tive de volume molaire ég% est de 1'ordre de 0.5 ¥, d'ol 1'intérdt
essentiel de pouvoir mesurer le volume melaire 2 la fin de la

solidificaticn.

1.2. Cristallisation - Orientation du cristal

La technique de cristallisation consiste 3 refroidir
1'5He lentement de la phase liquide vers la phase solide. La cris-
tallisation de 1'5He dans le type de cellule que nous avens mis au
point a posé un certain nombre de problémes qui seront abordés en

détail au chapitre V,

1.3. Refroidissement du cristal au millikelwvin

L'hélium trois ou quatre ne se refroidit pas & tres bas-
se température au contact d'une masse métallique aussi facilement
qu'un métal. L'obstacle majeur réside dans la grande résistance de
contact RK appelée résistance de Kapitza, qui existe entre 1'hélium
liquide ou solide et une paroi métallique. Cette résistance est due
4 un trés mauvais couplage acoustique des phonons & 1'interface. Le
transfert d'une puissance 0 s'accompagne d'un écart de température
AT.

¥

AT =

A est la surface d'échange en m?,



Le seul moyen de refroidir 1'hélium trois avec des cons-
tantes de temps raisomnables est d'augmenter la surface d'échange
en confinant 1'3He dans une poudre métallique ; ceci est réalisé
avec succés depuis une dizaine d'années dans les échangeurs trés
basses températures des réfrigérateurs a dilution. Nous refroidis-
sons notre °He solide confiné a 1'intérieur d'une poudre métallique
frittée (argent ou culvre). Le comportement de la résistance de
Kapitza pour 1'hélium trois confiné dans une géométrie de poudre

4

vaut :

3
B s S R/

La surface d'échange dans nos expériences est de 1'ordre de 1 m?,
La cellule est refroidie en dessous du millikelvin par désaimanta-

tion mucléaire adiabatique de 10 moles de cuivre.

1.4. Recherche des réflexions de surstructure

La recherche des réflexions de surstructure magnétique
nous impose, puisque nous travaillons avec un monoecristal, d'orien-
ter complétement le cristal. Pour déterminer 1l'ecrientation du cris-—
tal, il est nécessaire de trouver expérimentalement deux réflexions
(110). Cette recherche se fait de manidre systématique en explorant
pas & pas le réseau réciproque. Le cristal est ensuite orienté sul-
vant une des directions pour lesquelles on attend un signal magné-
tique, puis refroidi & ultra basse température par désaimantation
nucléaire adiabatique. Dans cette expérience, nous utilisons simul-
tanément deux détecteurs : un recherche 1a raie de structure magné-
tique (la raie {(1/2 0Q) dans 1'hypothése d'Osheroff)} et 1l'autre me-
sure la polarisationm du fiux transmis pour savoir si 1'3He est dans

la phase ordonnée.
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2. APPAREILLAGE

2.1 Techniques de réfrigération

En évitant 1'effet Pomeranchuck pour des raisons évi-
dentes ,le seul moyen & 1'heure actuelle d'atteindre des tempdra-
tures inférieures au millikelvin est d'utiliser la technique du
refroidissement par désaimantation nucléaire adiabatique. Notre
réfrigérateur 2 désaimantation a été fabriqué & partir d'un réfri-
gérateur & dilution ; 1'étage & désaimantation est simplement con-

necté 2 la boite 2 mélange par un interrupteur thermique.

2.1.1. La néfrigération pan dilution

Nous rappelons d'abord le principe du refroidissement par
dilution. Le principe repose sur le diagramme de phase des mélan-
ges 3He-%e 3 basse température présenté 3 la figure 3.6 en coor-
données T/X3 ; X3 est la concentration d'3He sous pression de

¥

vapeur.

Pour T < .84 K, il y a coexistence de deux phases,

~ 1l’une trés concentrée en 3He,

- 1'autre diiude en JHe avec X3 < 0,064 a T =0,

Les deux phases n'ont pas la méme enthalpie donc il existe unme cha-
leur latente L = 82 T2 J/mole qui est absorbée par 1'3He lorsqu'il
passe du concentré au dilué. C'est dans ce phénoméne que réside le

principe du refroidissement par dilution.

La puissance disponible Q sur la source froide vaut

. ) 20 Tho2 ]
= 4.127 ‘9(—2) -1
Q=n ¢ Tg J
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Tg et T sont les températures des phases concentrées et diluées.
A est le débit d'3He en mole/s. La puissance usuelle est de 1'or-

dre de 100 pW 2 100 mK pour 100 pmple/s.

Le fonctionnement est schématisé par la figure 36 . L'3He
est en circuit fermé. Partons du début du circuit d'injection de
1'3He concentré. L'JHe arrive & 4.2 K ; 11 est pré-refroidi & 1.2 K
sur une "boite a 1 K" & 4fle pompé ; il est ensuite détendu dans
une impédance, ce qui le refroidit encore. A partir de ce stade
commence le circuit thermique d'échange avec 1"3He dilué qui, lui,
remonte i contre courant. L'3ie pur est thermalisé a 0.6 K sur
1'évaporateur oll 1'3He dilué est évaporé de 1'%He. Le concentré
passe dans une série d'échangeur de chaleur ot il croise 1'°He di-
lué (domc froid). Il arrive enfin & la bofte a mélange ol il est

ereen

dilué. C'est dans la bofte a mélange Qu'est dégagée la puissance
frigorifique. Le problggé majeur pour cbtenir un réfrigérateur 2
dilution performant repose dans la conception des échangeurs bas-
ses températures., Les travaux de Frossati? ont conduit a la mise
au point d'échangeurs trés performants, construits & partir de
poudre d'argent fritté, ce qui augmente considérablement la sur-—
face d'échange. La température minimum obtenue 3 1'heure actuelle

en refroidissement continu est T v~ 1,9 mK.

2.1.2. Regroidissement par désaimantation nucléainre
adiabatique

Le principe est le méme que celui de la désaimantation
de sels paramzgnétiques tels que le nitrate de cérium magnésium
CMN [QCe(N03)3, 3Mg (NOy), ZAHQOJ utilisé depuis longtemps dans
les laboratoires de basses températures (Giauque 1933). Dans les

deux cas, il s'agit d'un ensemble de moments magnétiques sans



interactions, plongés préalablement dans un champ magnétique pour
diminuer son entropie. Le processus de désaimantation consiste a
faire décroitre le champ magnétique a4 entropie constante. Ce pro-
cessus a une limitation théorique qui est la température d'ordre
magnétique du matériau utilisé : quelques millikelvin pour lies sels,
0.1 microkelvin pour les moments nucléaires, 2000 fois plus petit

que les moments électroniques.

L'entropie $§ d'un systeme de spins nucléaires I sans

interaction et faiblement polarisé dans un champ B 3 est

A(B2+b%)

AT °T2

S = nRLog(2I+1)-

ou A est la constante de Curie des noyaux d’BHe, n le nombre de
moles et b le éhamp dipolaire. Lés courbes théoriques de 1'entro-
pie en fonctieon de la température sont représentées a ia figure 3.7
peur les spins nucléaires du cuivre (J = 3/2). Le parcours.XY cor—
respond au prérefreidissement sous champ avec la "dilution" ; YZ'Z
représente le cycle de désaimantation adiabatique ; .3 mT est le
champ dipolaire du cuivre. Lounasmaa et al.6 ont réussi par cette
technique 2 ordonner les spins nucléaires du cuivre a T 30.10_9 K.
Nous xepérons par les indices i et f les valeurs initiales et fina-
les du champ et de la température. Si l'entrople reste constante

au cours du processus de désaimantation, on a la relation entre

les températures initiales et finales

3
[
=z
M rhob2
+
o
[a]
=

(=

Le champ b dans nos expériences est toujours négligeable devant B¢

qui doit 8tre assez élevé pour que notre systéme garde une impor-

tante chaleur spécifique C donnée par la relation
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La désaimantation nucléaire abaisse la température des
spins nucléaires du cuivre 2 T, ; le transfert thermique entre les
noyaux de cuivre et les noyaux d"3He est réalisé par les électrons
du cuivre qui se thermalisent & une teﬁpérature T, par couplage
spin-réseau avec un temps de relaxation Ty donné par la loi de
Korringa TqTe = K, ; K, est la constante de Korringa qui wvaut 1,1 sK
pour le cuivre, ce qui conduit, pour une température électronique
To v .3 mK, & un temps de relaxation T de 1l'ordre d'une heure. En

présence de pertes thermiques § la relaticn entre Te et T, est don-

née par la formule :

poKoQ

_e ‘] o=
Ta (Bz+b2)

Le champ final optimum est celui qui permet d'atteindre la tempé-

rature élactronique la plus basse ; il est donné par la relation :
- 1/2
OKD '

Le temps At au bout duquel la température se réchauffe de la tempéra-

ture finale Te a4 une température T+ vaut

2 .
Qo [Te, Ty

Cette derniére relation permet de mesurer les pertes thermiques 0.

Elles sont de 1lTordre de 0.5 10—9 W pour notre appareillage. Le
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champ final optimum vaut B(opt) = 10_2 T ; ce champ est trop faible
pour maintenir le systéme froid pendant un temps suffisamment long
pour assurer la thermalisation de 1‘3He. La valeur finale du champ
est en pratique By = ,15 T. La température minimale des noyaux de

.4 mK en prenant comme conditions initiales

[IH

cuivre vaut donc Tng
T; = 15 oK et B; = 5.5 T. La température électronique, compte tenu
des pertes thermiques, vaut T, = 0.55 mK. La source froide reste
entre 0.5 mK et 1 mK pendant un temps At de 1'ordre de 48 heures 2
partir de la fin de la désaimantation. Dans nes expériences, nous
désaimantons le cuivre de 6 T & .15 T en douze heures. Ce temps,
assez long, peut entrainer des effets d'irreversibilité que noﬁs

n'avons pas pris en compte.

T i Ly T L 1 i r T
124
Rind ———
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OF /03 mT
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o
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-
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O » 1 4

1677 108 107 1074 103 107
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Figure 3-7. Diagramme d'entropie du cuivie.




2.2 Cryogénie

2,21, Réjnigerateun & dilution

Un schéma de notre cryostat est représenté & la figure 3.8,
Les vases cryogéniques {azote et hélium) ont été concus afin d'évi-
ter gue les neutrons traversent les liquides. La boite & mélange a
été réalisée en laiton (métal peu conducteur) pour limiter les per-
tes thermiques par courant de Foucautl ; elle contient {00 g de pou-
dre d'argent frittée sur un substrat de cuivre argenté. Des entail-
les radiales ont été ménagées a 1'intérieur ; les pertes thermiques
Qf apportées sur un volume cylindrique de hauteur h, de rayon R et
de résistivité p pour une variaztion de champ B sont domnées par la

formule

o
=
-

”

9

It

oof=

Le réfrigérateur 3 dilution comporte un jeu de quatre échangeurs
argent et fonctionne avec un débit de 300 uymole/s. La température

winimale est 5 mX.

Deux problemes nous ont considérablement ralentis mais
qui, cependant, font partie du "pain quotidien" des trés basses
températures méritent un moment d'attention 3 il s'agit des pro-

blémes de fuite et de bouchage.

Une fuite extr@mement faible s'est déclarée sur la dilu-
tion au point de paralyser 1'expérience pendant plusieurs mois. ILa
fuite n'apparaissait qu'au bout de quelques jours de fonctiomne-
ment du réfrigérateur a4 dilution., Elle n'a pu &tre décelde qu'en
testant tous les éléments un par un dans le superfluide. Nous
avons finalement trouvé une fuite me se déclarant qu'au super-

fluide dans un échangeur argent.
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Figure 3-8. Schima d'ensemble cryostat d dilution et désaimantation
nucléaine.




Le deuxiéme probléme est celui du bouchage de la "boite
2 1 K", Celle-ci est alimentée en “He & partir du bain par umn
capillaire de .1 mm de diamétre ; ce capillaire est réguliérement
bouché au bout de quinze jours, ce qui entralne 1'arrét des
expériences. Nous avons apporté & ce probléme, qui touche de plus
en plus de monde sans doute & cause de la présence d'hydrogéne que
les liquéfacteurs n'arrivent pas i éliminer, une solution origina-
le. Le capillaire est doublé sur toute sa lomgueur par du ''ther—
mocoax"” soudé & 1'érain sur le capillaire, et relié i un généra-
teur de courant qui permet d'envoyer des pulses commandés par une

minuterie. Ce dispositif permet le débouchage momentané du capil-

laire ; il n'affecte pas les performances de la dilution.

2.2.2. la désaimantation

L'étage 2 dilution est relié & la désaimantation nucléaire
par l'intermédiaire d'un interrupteur thermique dont la fonction
est d'isoler thermiquement les deux étages dés que le cyele de dé-
saimantation démarre. Le principe repose sur la transition supra-
conductrice du plomb dans le champ de fuite de la bobine de désai-
mantation , le rapport des conductivités thermiques {(normal et
supra) étant égal A Kp/Kg = 50/T2. Les pertes thermiques, inter-

-10 . ez e g
W. L'interrupteur a été réalisé par

rupteur fermé s'éldvent & 10
50 fils de plomb (59.999 %), de diamdtre .5 mm et de longueur 7 mm
qui sont soudés étain sur deux couronnes de cuivre relides par une
vis en Kapton graphité de 4 mm de diamétre. La rigidité de 1'en-
semble est assurée par un tube en Kapton graphité vissé 2 la pé-
riphérie des deux couronnes de cuivre. Cet "interrupteur" est dans

1'état normal pour un champ = .1 T.La conduction thermique du

plomb pur vaut a 15 mK

AT avec

il

Ky = 5 WKy 5 Q/4T = X
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Q/ T =7 pufmK

La désaimantation construite par D. Rufﬁf et décrite en détail
dans sa thése est constituée de 10 moles de fils de cuivre sertis
par magnétoformageuet vissés sur 1l'interrupteur thermique. Une bo-
bine supraconductrice équipée de compensations permet d'établir un

champ voisin de 6 T sur 5 moles de cuivre,
La figure 3. 9 représente le montage expérimental treés

basse température avec le profil du champ magnétigque sur 1'axze de

symétrie vertical.

3. LE GONIOMETRE DNZ2

Le goniomeétre DN2 est installé sur le site du réacteur
Mélusine au CENG ; c'est un appareil spécialement congu pour la
diffraction sur des monocristaux. Il est équipé d'un dispositif

ui permet l'utilisation des nmeutrons polarisés,
q P

Les neutrons polarisés

On obtient des neutrons polarisés monochromatiques en uti-
lisant comme monochromateur un composé ferromagnétique installé
dans un champ magnétique suffisamment intense pour aligner les do-
maines et ayant une propriété singuliére vis 4 vis de la diffusion
des neutrons : la diffusion nucléaire doit 8tre égale a la diffu-
sion magnétigue y = ﬁﬁ = + {, Nous avons utilisé la réflexiocn (200)
d'un alliage de fer et de cobalt ol 8 7 de fer stabilisent la forme
cubique du cobalt et servent & ajuster le rapport v & 1 ; donc,

seuls les sgpins paralleéles au champ sont diffractéds et constituent
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Figure 3-9. Variation du champ magnétique sun L'axe de symitrie
vertical du sysiéme de désalmantation.
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le faisceau incident. L'inconvénient du Fe est de produire

0.08%°, 92
un flux trop faible pour rechercher rapidement les raies nucléaires
des cristaux d'7He. La recherche des réflexions était réalisée alors
en utilisant un monochromateur cuivre. Nous avons menté sur le go-
niométre un alliage d'Heussler Cu,MnAl qui permet d'utiliser en
méme temps dans le faisceau direct la réflexion (111) qui est pola-
risée et la (222) & longueur d'onde moitié qui n'est pas polariséde.
Ce dispositif permet de rechercher les raies nucléaires de 1'3He
avec la longueur d'onde (/2 = ,872 A avec un flux de l'ordre de

105 n/scm2

, et d'utiliser les neutrons polarisés simplement

en intercalant dans le faisceau un filtre en samarium de .1 mm
d'épaisseur. Pour comserver la polarisation de leurs gpins, les
neutrons sont guidés par des champs magnétiques réalisés avec des
aimants permanents (.01 T). La polarisation peut 8tre tournde 2
volonté a condition que le spin du neutron puisse suivre le champ
de manigre adiabatique. Le monochromateur fournit des neutrons
polarisés dans une direction de 1'espace. Pour mesurer 1l'effica-
cité de transmission ¢ définie au chapitre précédent, il est néces-
saire de disposer alternativement des deux états de spia, Pour cela,
nous employons une boebine radiofréquence qui induit une tramsition
résomnante entre ces deux &tats., La bobine est placée dans un champ
guide B, . Pour un champ B1(4D, de fréquence v = w, (mo est la fré-
quence de Larmor dans le champ B_ ), il existe une probabilité 4 (&)

. - . i
de repversement des spins égale 4 1 au bout d'un temps t = j—

>

wy = V]Bi(t)i, 1'efficacité de la bobine de "flipping" est définie
par .

En agissant simultanément sur la fréguence w et sur 1'in-
tensité du champ B, (t), l'efficacité ¢ est ajustée i une valeur
voisine de 100 Z. Un schéma du dispositif de mesure i neutrons po-

larisés est représenté a la figure 3J0. Un aimant permanent SmCo




collimateur
flipper

aimant permanent

j/ compteur
monochromateur ' J/
rr% ey L

guides magnétiques

cellule He

Figure 3-10. Dispositi4 de meswre en neutrons polarndisés.,

rotation
du
cryostat
k_;ﬁ‘;’ Figurne 3-11.
cornpteur Gonloméine "bans Levant",
98, ceilule
Bfie

_nediron
incrdent



poiarise 1'3e ; le champ appliqué deit &tre paralléle au champ du
guide pour éviter la dépclarisation des neutrons. Le détecteur pla-
cé en transmission est insensible 24 la polarisation des neutrons ;
il est synchronisé avec le flipper. En pratique, l'inversion de la
polarisation a lieu "instantanément' toutes les deux secondes et

le nombre de coups obtenus dans chague configuration est mémorisé,
Le détecteur & -He gazeux, qui sert 4 la diffraction, est monté sur
un "bras levant" illustré par la figure 3.1%1.Les angles d'asservis—
sement B8, U et w sont commandés par un ordinateur pdp& . Le cryos-—
tat & désaimantation est monté sur une dalle en béton, isolée des
vibrations par de grosses rondelles de caoutchouc. La rotation du
cryostat en w est assurde par un moteur pas & pas commandé par un
micro-ordinateur Apple II. Toute 1l'infrastructure de 1'expérience

est concentrée sur la photo présentée 3 la figure 3.12.
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Figure 3-12. Implantation de £'expérience dans Le site du réacteurn MELusine
auw C.E.N.G, '
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1. LES IMPERATIFS

Trois conditions essentielles doivent 8tre réalisdes dans

la mise au point des cellules expérimentales :
1°) une surface d'échange maximale
2°) une épaisseur cptimum

3°) une bomne tenue mécanigque

1.1. Surface d'échange

Nous avons déja souligné que la résistance de Kapitza Ry
entre 1'hélium et un métal est inversement proportionnelle & la
surface d'échange A. C'est la raison pour laquelle 1'hélium est
confiné au sein d'upe poudre métallique (argent, cuivre ou platine)
dans les échangeurs trés basse température des réfrigérateurs 3 di-
lution'. La poudre japonaise de 700 Aa donné, jusqu'é présent,
les meilleurs résultats’ i c'est celle que nous employons dans nos

cellules., Deux configurations possibles de cellules se présentent :

a} Un type de cellule illustré par la figure 4.1 dans la-
quelle de 1734 en géométrie massive coexiste avec de
1'3He confiné dans la poudre. Il faut alors "parier"
sur la bonne conductivité thermique de 1'JHe pour le
refroidir en dessous de Ty Certains auteurs préten—
dent qu'elle est bomne dans un monocristal 3 cause du
fort coefficient de diffusion de spina. Une équipe
américaine essaile de réaliser 1'expérience dans ce typs

de ce11u1e4.
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Vers la source froide

4 B |
]

34e contenu dans
un volume libre

A
i

13
-
3

o

3te en géométrie confinde

Figure 4.1

Expérience en géométrnie massive découplant
thermabisation 2t £'observation aux newtrons .

b) Un autre type de cellule pour lequel il n'existe pas
de volume libre ; 1‘3He est confiné intégralément dans
la poudre. C'est ce type de cellule que nous avons
adopté aprés les premiers résultats obtenus sur la

ceristallisation dans la poudre de cuivre.

1.2. Epaisseur

Les conditions expérimentales nous imposent de travailler
en géométrie de transmission, c'est-d-dire que les neutrons traver-
sent la totalité de la cellule, L'épaisseur du cristal est limitée
avant tout par la forte absorption des neutrons. Le signal de dif-

fraction est proportionnel & la quantité :

2 =ganx
Axe @

. s . . 1
Le produit est optimisé pour une épaisseur x = wTh avec ag/h =

o a
2992 barn/A ; 1'intensité du signal varie comme A2, donc il est



avantageux de travailler a grande longueur d'onde, Cependant, plus
la longueur d'onde est grande et plus 1'épaisseur doit &tre faible,
ce qui impose des contraintes technologiques pour réaliser des
échantillons trés minces. La longueur d'onde utilisée vaut

A= 1.74 R, ce qui conduit pour um volume molaire V, = 24.2 cm3 /mole

4 une édpaisseur x de 1'ordre de 80 um.

1.3. Tenue mécanique

A la différence des échangeurs frittés des cryostats a
dilution dont s'inépirent ces techniques et qui fonectionment a bas-
se pression, notre cellule deit supporter une pression intérieure
trés élevée (45 atm.) pour solidifier 1'3He & haute température
(1,2 K). Nous avons rencontré des difficultés pour éviter le décol-
lement du fritté sous l’effet de la pressiom lorsque 1'adhésion
n'est pas parfaite, notamment au niveau de la paroi mince formant
ie couvercle. Certains paramétres comme 1'état de surface des parois,
1'homogénéité du remplissage et le serrage de la poudre sont diffi-
cilement contrSlables. Un serrage important de la poudre {> 10
tonnes /em?) favorise 1'adhésion du fritté aux parois (au niveau du
couvercle notamment) comme un traitement thermique plus poussé.
Mais, ces conditions entralment, soit le bouchage définitif du
fritté par déformation plastique, scit une perte considérable de
la surface d'échange., Actuellement, nous fabriquons des cellules

qui supportent une pression de 80 atmosphére.

Les courbes de la figure 4.2 illustrent les difficultés
rencoutrées avec les cellules frittées 3 en {(a), il s'agit de 1la
courbe d'étalonnage d'une cellule argent. La coﬁrbure observée
montre que la cellule se déforme avec la pression, ce gqul entraine

une augmentation d'épaisseur avec la création d'ume poche de volume
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libre entre les parois internes de la cellule et la poudre frittée
par contre, en (b) 1'étalonnage d'une cellule réalisée en poudre

de cuivre montre la bonne rigidité mécanique de la cellule.

2. TECHNOLOGIE DE FABRICATION

2.1. Les cellules argent

Les cellules sont réalisdes & partir d'une barquette de
cuivre de type (OFHC), dont 1'épaisseur a été réduite au minimum
de matiére possible pour atténuer le rayonnement incohérent. Deux
capillaires sont soudés sur ies flancs latéraux qui serviromt au
remplissage d'hélium trois. Les parois internes sont argentées par
procédé électrochimique pour favoriser le contact et le collage de
la poudre d'argent sur le cuivre. La poudre (typiquement 0.7 g)
est installée dans la barquette en prenant soin de la répartir de
maniére homogéne. Elle est ensuite compactée A la presse (environ
45 % de la densité d'argent pur), ou & 1'aide d'une clé dynanomé-—
trique serrant les 2 boulons en laiten avec un couple d'environ
1 m/kg., L'homogénéité et le compactage sont des paramétres qui
interviennent sans doute dans les processus de cristallisation.
Néanmoins, le compactage de la poudre ne doit pas 8tre inférieur i
40 7 si 1'on veut une bonne conductivité thermique entre grains®.
La poudre subit ensuite une opération de frittage qui comsiste i
chauffer 1a poudre compactée i une température voisine de 200°C.
La cellule est fermée avec du clingquant de cuivre de 5/100 mm
serré dans deux machoires en zycral ; ce métal est employé pour
sa transparence aux neutrons ainsi que pour sa bonne tenue mécani-~
que. L'étanchéité est réalisée grice a ume soudure étain. La
figure 4.3 illustre les différentes étapes de fabrication d'une

cellule argent.

»
b




barquette cuivre argente
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Figure 4.3
Les difgérentes éfapes de Ta fabrication d'une celiufe {a) ;
en (b) £'allure définitive d'une cellule argent.
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Les dimensions de la cellule sont définies par la colli-
mation du faisceau (30 x 10 mm2) ainsi que le diamétre de 1'écran
thermalisé sur la beite 3 mélange. Un schéma de la cellule est

présenté 4 1la figure 4.4,

I1 s'est avéré aisé d'obtenir une portion de volume libre
dans les cellules & poudre d'argent par le positionnement d'un

" visualisant l'espace libre et par son enléve-

clinquant "fantdme
ment aprés compactage. La poudre d'argent pressée Teste dans sa

configuration de compactage aprés relachement du serrage initial.
I1 est ainei possible & l'aide de masques d'envisager de sculpter

dans la poudre différentes confipurations.

2.2. Cellule en cuivre

La cellule en cuivre utilisée dans les expériences de
cristallisation, relatées au chapitre suivant, et refroidie & trds
basse température sans pouvolr observer la transition magndtigue
de 1'3He, a été fabriquée suivant la méme procédure gque les cellu-
les argents ; la poudre d'argent de 700 A est remplacée par de la
poudre de cuivre de 1 pm. La poudre est frittée pendant six heures
a 560°C sous atmosphére d'hydrogéne. Les cellules em cuivre ont
une bomme tenue mécanique, ce qui dispense de 1'utilisation des
moules en zycral. Cette bonne tenue mécanique est sans doute relide
a la forte température de frittage de cette poudre & relativement
gros grains. A cette température, on réalise déj3 un recuit non né-
gligeable des parties massives de la cellule (clinquant, barquette).

Ce ramolissement favorise la bonne adhésion du fritté.
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Figure 4.5
Coupe de La cellule "foint indium".



2.3, Cellule "joint indium"

Cette cellule a été élaborée 3 1'origine pour contenir de
la poudre compactée sans traitement thermique., Nous 1l'avons utili-
sée en fait pour étudier la cristallisation dans une géométrie mas-
sive ; sa caractéristique essentielle est d'assurer 1'étanchéité de
1'3He par un joint indium. Une coupe de la cellule est schématisée
3 la figure 4.5. L'ajustement & la bonne épaisseur se fait par usi-

nages successifs du couvercle de la cellule.

2.4, Cellule quadrillée

La cellule "quadrillée" est une cellule sans poudre réali-
sée également pour étudier la cristallisation dans un volume libre.
La cellule est réalisée 2 partir d'une barquette de cuivre utilisée
pour les cellules argent dont 1'intérieur a été creusé d'un quadril-
lage (veir figure 4.6). Le clinquant vient s'appuyer sur les picots
et est soudé & 1'étain. Deux moules en zycral assurent la rigidité

de 1l'ensemble.

3. LE FRITTAGE

Le frittage est l'opération qui consiste 3 chaﬁffer la
poudre compactée. TLa diffusion de surface soude les grains
les uns aux autres, ce qul assure d'une part une meilieure conduc-
tivité électrique et thermique, et d'autre part une meilleure rigi-
dité mécanique. Nous avons étudié 1'évolution de la poudre en fomc-
tion de la température de frittage pour la poudre japonaise de
700 A en utilisant deux techniques : la microscopie ¥ balayage réda-
lisée au LETI et les mesures de surface d'échang86 réalisées au

CRTBT, dont les résultats sont rapportés & la figure 4.7 ; le trait
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plein représente la mesure de la surface d'échange de la poudre
brute, le trait interrompu la surface de la poudre compactée ; la
surface d'échange passe par un maximum pour une température de
frittage de 200°C ; les échantillons ont tous été chauffés pendant
45 minutes, Sur la figure 4.8 nous présentons une photo de la pou-
dre telle qu'elle se présente & la livraison, 1'échelle est menticn-
née en bas & droite de la photo (.1 pm) ; le grossissement est de
60 000. Les particules sont plutdt sphériques avec une taille de
l'ordre de .1 pm de diamdtre ; on apercoit aussi des amas plus gros,
d'une taille de .5 pum, que nous attribuons & la présence de paraf-
fine agglomérée dans la poudre au moment de la fabrication. A la
figure 4.9, on peut voir le "fritté" d'argent tel qu'il se présente
dans nos cellules, L'échelle est de 1 um et le grossissement 4 000.
~La taille des grains est de l'ordre de .3 pum et est devenue homo-
géne., Pour une étude plus approfondie; voir 1'article de H. Franco,
J. Bossy et H. Godfrin (référence 6) annexé en appendice, ainsi que

l'article de Robertson et al.e.

Lors du soudage a l'étain du clinguant, la cellule est
portée pendant quelques minutes 2 une température pouvant attein-
dre 300°C, ce qui entrafne un court frittage de la poudre. Nous
n'avons pas pris de précautions particulidres en effectuant cette
opération, qui pouvait se passer sous atmosphire inerte dans une
boite & gants. On peut observer cependant, aprés cette opération,
une forte oxydation pour le fritté de cuivre, et pas de détériora-
tion observable pour le fritté d'argent. Pour comprendre la diffi-
culté de thermalisaticn de 1'JHe & trés basse température dans la
cellule de cuivre, il faudrait opérer une étude systématique, notam-
ment en évitant toute oxydation et en réalisant une désorption com-
piete de 1'hydrogéne aprés frittage car il est maintenant bien montré

-

que la conversion d'hydrogéne absorbé d'ortho en para peut 8tre ume

source importante de chauffage parasite & trds basse température.
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Figune 4.7
Evofution de La sunface d' échange en 4enction de La tempéra-
ture de grittage pour fa poudre d'argent japenaise de 700 A
(néfénence 6).
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Figure 4.8
Photoghaphie de fa poudie d'zrgent par microscopie & balayage.

Figure 4.9
Poudne d'argent grittée Zelle qu'elle se présente dans nes
cellules photographides pan michoscopie & balayage.



Enfin, i1 faut souligner que le choix d'opérer a relative-
ment grande longueur d'onde a rendu plus difficile la préparation
des cellules par iz diminution corollaire de leurs épaisseurs. Cet-
te faible épaisseur a rendu plus délicates toutes les opératiens

de fabrication.

CONCLUSION

Le but a été La néalisation de cellules §iables, cornes-
pondant aux Ampératifs splodfiques d'expériences newtronigues sur
£'3He. Technologiquement, mous savons maintenant préparer ces cel-
1ﬁles cibles avec de larges variantes possibles (compactage, espace
libre). Les différentes opérations mettent en jeu de nombreux fac—
teurs. Nous avons réalisé en partie une étude systématique : ﬁicros—
copie électronique, mesure de surface d'échange, Il reste 3 étudier
d'autres facteurs, notamment celui de 1'atmosphére choisie dans les
opérations de frittage et de soudage, celui de la conduction ther-
mique brute du frittage qui peut &tre approché par la mesure de sa

résistivité électrique,
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A priori, on pourrait penser qu'il est impossible de

faire croftre un monocristal d'3He dans ume cellule qui ressemble

& une éponge métallique dont les pores sont de l'ordre de 0,1 pm,
mais qu'on obtient toujours une aséemblée de microcristaux orien-
tés de maniére aléatoire les uns par rapport aux autreés. Si le
nombre de cristaux est suffisant (v 10%), il y en a toujours em
position de réflexion, quelle qﬁe soit l'orientation de 1'échan-
tillon dans un faisceau de neutrons monochromatique et on peut di-
rectement observer les anneaﬁx de Debye-Sherrer. Cela n’'a jamais
pu 8tre observé aussi bien dans 1'3He que dans 1'%He (expériences
a 1'Institut Laue-Langevin (ILL) sur l'appareil D1B avec de ‘
1'hélium confiné dans de la poudre de 1 p). Cela nous a conduilt a
penser qu'il se forme toujours des cristaux relativement gros par
rapport aux grains de la poudre métallique, et en trop petits nom—

bres pour nous permettre ¢'observer un diagramme de poudre,

Cet important résultat nous a conduit 3 envisager la pos-
sibilité d'obtenir de gros cristaux dans ce type de cellule et de

les observer directement sur un diffractometre.
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{. METHODE DE CRISTALLISATION

Comme souligné au chapitre III, dans les cellules utili-
sées, remplies de poudre métallique frittde, il s'est avéré iﬁpos—
sible de réaliser une solidification a pression conétante. En ef-
fet, un tel processus nécessite une circulation de liguide vers le
point olt s'effectue la solidification. Dans la poudre frittée,
cette circulation entraine un gradient de pression qui solidifie
le liquide a 1'entrée de 1a cellule et bouche le capillaire. L'ap-
plication d'un gradient thermique ne suffit pas 2 éviter ce phéno-
méne. La solidification a donc lieu & volume constant dans la
cellule suivant le chemin indiqué sur le diagramme P,T de la figure

5.1,

. ‘ i I
60} P (atm) J

50' 3HE 44

- A A
1
]
40 ' R
i
1
]
)
3158+ ' 1
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! i
30 5 ' i
P
L
= 'l ' -
§ !
; ! T(K)
20 [ N s 1
o 7l 2
Figure 5.1

Solidification de 3He Te fong du diaghamme de phase
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Au point A (température T¢), le liquide commence & se solidifier

et la cellule se bouche. De A & B (température T5), une variation
de 1'ordre de 400 mK produit une chute de pression de 1'ordre de

10 bar au fur et 4 mesure gue le solide ée forme. Tnsuite, la pres-
sion varie peu car la dilatation therﬁiqﬁe du solide est trés fai-
ble devant sa compressibilité, L'inconvénient de cette technique
est qu'il peut rester, dans le solide une fois formé, des gra-

dients de volume molaire.

En géométrie massive, ces gradients se recuisent bien.
Vos et a,l.41 ont mesuré des temps de recuit efficaces de 3 & 30
minutes pour 1'hélium quatre en géométrie massive. Pour 1'hélium
trois, en géométrie confinée, on ne connait pas les cinétiques de
recuit. Un gros gradient de pression produirait un gradient de
température de transition magnétique, ce qui serait trés génant
pour cbserver la transition. Cependant, les mesures d'aimantaticn
réalisées par Hata et al. dans la poudre d'argent en utilisant
la weéme technique (cf. Figure 1.9) montrent une transition bien
verticale, ce qui n'aurait pas été le cas s'il v avait eu un gra-

dient de volume molaire.

La vitesse de cristallisation dépend de la capacité du
milieu & dvacuer la chaleur latente dégagée & l'interface liquide-
solide, donc de la conductivité thermique, ainsi que de la forme
de l'interface. La quantité qui contrble la croissance du cristal

est

ott flp est la chaleur latente en Kelvin et Ty la température du
mélange liquide-solide, AS le saut d'entropie et kp 1a constante

de Boltzman.
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La nature rugueuse de 1'inter—
face liquide-solice de‘l'3He,récemment mise en évidence” jusqu'a
une températurz T n ) K, favorise aﬁssi une croissance rapide
du  cristal . L'étude la plus compléte sur la croissance de 1'SHe
en gécmétfie massive a été réaliéée par Simmons>. Cette étude ﬁon—
tre que la formation d'un moneccristal n'est pas obtenue de facom

absolument systématigue

Nous verrons que la croissance en géométrie massive a été
plus difficile & obtenir que dans la poudre, sans doute parce que
1'argent fritté évacue plus rapidement la chaleur latente vers la

source froide.

2. ORIENTATION DES CRISTAUX : RECHERCHE EXPERIMENTALE DES
REFLEXIONS (h,k,2)

L'orientation des cristaux d'SHe obtenue aprés solidifi-
cation étant aléatoire, il est nécescaire d'explorer pas & pas
toute ume partie du réseau réciprogue pour pouveir observer des

réflexions de Bragg dans un faisceau de neutroms.

Les réflexions les plus intemses correspondent aux raies
de type [110], ce qui correspond & 12 points répartis sur une sphére

dans 1'espace réciproque, comme indiqué figure 5.2.

Les contraintes péométriques qui limitent 1'observation de

réflexions sont ;

~ Le faisceau de neutrons incident ainsi que sa longueur d'onde

(A = 0.87 A) sont fixes : vecteur k.
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Figure 5.2
Répantition refative des points (1,1,0] du réseau
réciproque pan happort au centre de symétrie du
goniométre,

- Le seul mouvement possible de 1'échantillion (et du cryostat)
consiste en une rotation autour de 1'axe vertical, limité & un
débattement de 100° {angle w).

—- Le compteur peut se déplacer dans le plan horizontal (angle 6)
et s'élever en dehors de ce plan (angle u). Ce dernier angle

est limité & 15°, ce qui limite les orientations possibles du

] » +
vecteur diffusé k'.

Sur la figure 5.3, on a comstruit, compte tenu des con-
traintes géométriques exposées précédemment, 1'ensemble des vec-
. - . . .
teurs de diffraction « = k - k' de module fixé (réflexion [110])

susceptible d'&@tre observés.

En replacant sur cette figure les 12 points correspon-
dant aux réflexions DIO] pour une orientation quelconque, on peut

calculer numériquement la probabilité d'observer des réflexions :
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t réflexion : 100 7

2 réflexions : 70 %

3 réflexions : 40 Z
Compte tenu du flux dont on diSpoée (10_4 ncm_zs_1); un temps de
comptage de 60 s est nécessaire pour chaaue point. L'ensemble de
lz recherche des réflexions correspond & 4000 points, compte tenu
des pas effectués sur chaque angle : 0,5 degré pour Omega et 1,5°
pour l'angle p. L'orientation d'un cristal nécessite domc plusieurs

jours.

3. RESULTATS EXPERIMENTAUX SUR LA CRISTALLISATION

3.1. Premiers résultats en géométrie confinée

Les expériences décrites par D. Rufin dans sa thése ont
montré que de gros monocristaux d'3He sont obtenus dans la poudre
de cuivre de 1 um frittée. Par la suite, nous n'avons jamais réus-
si & observer le passage de la transition magnétique dams une cel-
iule en cuivre, Les raisons de cet insuccdés sont encore obscures.
Par contre, la transition magnétique a &té observée dans des cel-
lules contenant de la poudre d'argent. Cependant, le cristal obser-
vé dans cette cellule s'est avéré 8tre de mauvaise qualité. Nous
montrons, a la figure 5.4, le nombre de neutrons observés, N, en
fonction de 1'angle de rotation w pour des temps de comptage de
120 secondes par point. En (a), la "rocking curve" correspond i la
raie (110) d'un cristal d'3He 2 T = 80 mK fabriqué par refroidisse~
ment lent {40 mK/heure) ; le volume melaire est Vi = 24,2 em® /mole.
Nous avons essayé de recuire ce cristal er le réchauffant progres—
sivement ; nous suivons en m2me temps 1'évolution du nombre de neu-

trons sur le maximum du pic de Bragg jusqu'a le voir compl2tement
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Figune 5.4
Balayage en w : & 80 mK iai ;oaphés auvoin atieint La courbe
de fusdon pour T = 850 mK @ 1.09 K (b) et aprds un recuit
avec une vitesse de refroidissement de 10 mK/h , @ 100 mK .
counrbe {el.
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disparaftre dans le bruit de fond ; ceci se passe dans notre cas &
T = 1,09 K, donc bien en dessus de la température T = .85 K ol on
a atteint la courbe de fusion. Sur la figure 5.4b, nous présentons
la "rocking curve" faite 3 T = 1,09 K : le signal de diffraction

a disparu. La procédure de recuit que nous avons employée consiste
en un refroidissement trés lent (10 mK/heure). A la fin du recuit,
a T = 100 wK, la "rocking curve" de la figure 5.4c est obtenue. Le

signal restant sensiblement le méme que celui de la figure 5.4a,

il semble gque le cristal ne se recuise pas par cette technique.

3.2, Expériences systématiques dans la poudre de culvre

Par suite du manque de maniabilité du cryostat 3 désai-
mantation nucléaire, nous avons réalisé nos mesures avec un cryos-—
tat & dilution d'um type nouveau, Eongu et réalisé par MM. Benoit
et Pujol. Ce cryostat est spécialement étudié pour les expériences
de neutrons & trés basse température. Il permet d'atteindre 50 mK
depuis 1'ambiante en quatre heures et présente 1l'avantage de chan-

ger d'échantillon trés rapidement,

Les expériences décrites dans ce paragraphe sont réali-
sées avec une cellule faite avec de 1ia poudre de cuivre francaise
fricttée, de taille de grains de 1 pm. La température est mesurée
avec une résistance au germanium, préaiablement étalomnde et vis—

sée sur la cellule.

Nous avons cherché les réflexions (1,1,0) sur huit solides
fabriqués avec des volumes molaires voisins et des vitesses de cris-
taliisation différentes. Nous résumons dans le tableau suivant les
résultats obtenus ; les solides sont numérotés de 1 & 8 : Vy est
le volume molaire en cm3/mole, AT/At la vitesse de descente en

températfure, P 1'intensitd intégrée dans le pic de Bragg en neutrons
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SolideIVM ¢m3/mole | AT/At mK/h|Nombre de cristaux|P n/s| a
c1 22,7 50 2 1.7 |1.06
_-55__“—“HEZ?; 100 I i 2?6 .872
__E; 24.4 100 0-_-—-_ ':f_ .872
Ch 24 .4 “a:OO O” - 872
cs | 244 | 1000 o | - |en
--06 22?2 50 B 1 i 1.52 .g;;
Tor | aes | 10 2 1.36].872
—_Eg_—““_ 24,2 B © 80 2 [— .872

.

par seconde, A la longueur d'onde des neutrons. On constate & la
vue des résultats du tableau ci-dessus que la formation de gros
cristaux n'est pas systématique ; 100 mK par heure apparait comme

une vitesse "ecritique" de cristallisation.

Nous montrons sur la figure 5.5 deux raies de Bragg
observées sur le 7éme solide (C7, C10 mK/heure) appartenant au mé-
me cristal ; les temps de comptage sont de 200 s par point, les
coordonnées de la [1!0] sont § = 8.00°, p = 5.60°, celles de la
[101] sont 8 = -6.5°, u = 9.80°.

Le cristal cbservé avec une rampe en température de

100 mK par heure (solide CZ) présente une largeur de raie plus
grande que les autres ; la '"rocking curve' correspondante est pré-
sentée a la figure 5.6 pour une température de .3 K. Nous avons es-
savé de recuire ce cristal. Sur la figure 5.6, nous montrons égale-
ment la "rocking curve' obtenue 3 .95 K et, & la figure 5.7, la
courbe obtenue aprés un refroidissement lent {10 mK/heure), 3 .4 K ;
elle confirme que 1a technique de recuit employée ne marche pas en

géométrie confinéde.
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Figure 5.8

Cbservation de La fusion d'un cristal d'7He confin
dans fa poudhe de cuwfure 3 £a gusdion est proghessive.
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De méme, nous avons essayé de recuire le solide C6

(50 mK/h). Sur la figure 5.8, nous suivens 1'évolution du maximum
du pic de Bragg en fonction de la température. A 1.03 K, le signal
disparait dans le bruit de fond. Nous avons constaté que, quelle
que S04t La vitesse de descente en fempérature, Le signal de Bragg
hepousse de La méme mani@re. Ce qui est étommant, c'est la rapidi-
té avec laquelle le cristal repousse 3 partir du mélange Liquide-
solide, ce qui peut se comprendre en considérant la facilité avec
laquelle la chaleur latente est évacuéde dams le milieu. Nous avons
recommencé 1'expérience plusieurs fois et constaté que, si au lieu
de 1.03 K le cristal est chauffé 3 1.05 ¥, le cristal ne repousse
plus lorsqu'on redescend & basse température, comme si le germe
avait été détruit par cette opération. La qualité du cristal est
sans doute Lide & la formation du germe qu'il est trés difficile
de recuire,'vraisembiablement & cause de la géométrie complexe de

la poudre frittée.

11 semble donc que les techniques de recuit, qui avaient
été utilisdes avec succés dans les cristaux d'%He fabriqués.2
partir du superfluide comme en témoigne la figure 5.9, ne marchent

plus pour 1'3He.

3.3. Cristallisation en séométrie massive

Nous avons voulu comparer les mécanismes de crolissance
de 1'34e dans 1la poudre frittée avec ce que 1'om obtiendrait dans
un volume libre, toujours en cristallisant A volume constant. Un
prcbléme se pose pour mettre au point une cellule de .1 mm d'épais-
seur. Nous avons utilisé la cellule & "quadrillage" décrite au
chapitre IV. Nous avons fabriqué deux solides et cherché les ré-

flexions. Alors que nous pensions observer des réflexioms plus in-
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Figure 5.9

Expinience de necwit sur #He dans fa poudre

de cudvhe frnlitie.

Le s0ldde se necudit facdilement au confact du

superfluide.
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tenses que dans la poudre, nous n'avons rien vu du tout. Le pre-
mier solide a été fabriqué sans faire de rampe en température. Le
volume molaire est Vy = 23.0 cm3/mole ; aucun signal n'a été
observé dans toute la région expérimentale accessible. Le deuxiéme
gsolide a été fabriqué avec une vitesse de 80 mK/heure ; aucun si-
gnal n'a été observé. Nous avoms refait 1'expérience avec une autre
cellule vide décrite ézalement au chapitre IV et répertoriée sous
le titre "cellule joint indium". Nous avons fait quatre solides
dans des conditions différentes ; les résultats sont résumés dans

le tableau suivant.

$ = 104 n/s] o AT/At mK/heure VM cm3/mole Cristaux P n/s
M 1.4 |Solidification brutale 23.7 Pas de signal| -—
M 2 1.4 80 22.2 Paz de signal| -
M 3 .75 40 22.2 1 1.7
M 4 .75 30 23.7 1

Un moncenistel en géoméirnie massdive n'est cbienu que
pour une vitesse de crilstallisation plus faible gque dans La poudre
d'argent (AT/At = 40 mK/heure). L'intensité des signaux observés

est du méme ordre de grandeur que ceux observés dans la poudre. Les
cristaux ont en général des dimensions qui sont comparables aux di-
mensions de la cellule. Le faisceau a une dimension {30 x 10 cm) ;

nous 1'avons collimaté avec une fen@tre en cadmium de (10 x 10),

que mous pouvons déplacer, pour observer indépendamment le haut,
le milieu et le bas de la cellule. Sur la figure 5.10, nous mon-
trons une raie de Bragg observée sur le 3&me solide. Ce cristal est

caractérisé par une mosalque importante. Comme le montre la figure

5.11, nous avons observé localement, en haut, au milieu et en bas,
la forme des raies de Bragg ; cette observation montre que la mo-

salque du cristal n'est pas homogdne dans tout le volume.
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Balayage en w pour Le crdstal Mz
Le femps de comptage est de 600 &. pan point & T = 300 nK.,
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3.4. Cristallisation dans la poudre d'argent

Nous présentons dans ce paragraphe les résultats sur la
cristallisation obtenus dans deux cellules réalisées avec de la
poudre d'argent japonaise de 700 A. La cellule Al contient de la
poudre compactée 2 45 7 et chauffée pendant une demi-heure &
200°C sous atmosphére d'argon. La cellule A2 est fabriquée selon
la méme procédure mais n'a pas recu de traitement thermigque autre
que celui occasionné par le fer 3 souder pour la soudure du clin-
quant de cuilvre. Nous résumons les résultats dans le tableau ci-
dessous. Pour le ler solide observé dans la cellule A1, nous avons
effectivement observé la cristalliisation sans pouvoir mesurer 1'in-
tensité des pics de Bragg par suite de problémes cryogéniques. Les
vitesses de cristallisation somnt faibles. AT/At ~ 40 mK/heure. Un
monocristal a été observé dans chaque eXxpérience. Sur la figure
5.12, nous présentons les pics de Bragg observés pour le deuxieme

solide fait dans la cellule AZ,

Cellule Solide | Wy AT/ AL o Nb de cristaux P n/s

1 24.2 | 40 1] 1 ' -
AT

2 24.2 1 40 1 1 0.5
A2 1 2.2} 25 .77 1 0.48

La cristallisation de 1'3He dans la poudre d'argent est
maintenant réalisée avec succés. C'est dans le mme type de cellu-

les que 1'2He a été refroidi au-dessous de la transition magnétique.
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3.5. Remarque sur la fusion des cristaux

Nous avons déja sculigné dans les paragraphes précédents,
lorsqu’il €était question de recuits, qu'on observait la fusion des
cristaux en mesurant l'évolution du nombre de neutroms au sommet du
pic de Bragg avec la température. Dans la poudre de cuivre, 1'in-
tervalle de température entre le début de la fusion et la dispari-
tion du signal dans le bruit de fond est AT o 100 mK. Ce résultat
est confirmé par la fusion d'um cristal dans la cellule A2 (Vy =
24.2 em3/mole). Comme représenté sur la figure 5.13, le signal di-
minue preogressivement 3 partir du point de fusion (T ~ .8 K) sur un
intervalle AT = 200 =K correspondant i la fusion progressive du

cristal.

Par contraste, mnous observons sur 1la figure 5.14 la fu-
sion d'un cristal en géométrie massive. Il s'agit du ler cristal
observé dans la cellule "indium". Le volume molaire est Vy =
22.4 cm3/mole ; le signal disparaft dés que le point de fusion est:
atteint. Nous avons vu que ce cristal était caractérisé par une mo-
salque importante, 3 partir de 1'observation d'une raie de Bragg (fig.
5.10). Nous ne pouvons pas savoir si, dans le cadre de cette axpé-—
rience, il n'y a pas plusieurs cristaux dans la cellule. Il semble
qu'en géométrie massive, dés que la courbe de fusion ast rejointe,
les cristaux se recuisent ; dans le cas présent, les cristaux se sont

recuits dans une direction autre que celle d'obsgervation, ce qui ex-

plique 1la disparition immédiate du sigznal,

4, MESURE DU FACTEUR DE DEBYE-WALLER

Nous avons observé pour la premiére fois aux neutrons
la réflexion (200) de 173He. Le rapport des intensités des réfle-
xions (110) et (200) permet de mesurer le facteur de Debye-Waller

de 1'3He que nous écrivons sous la forme

- in2
e 2 = exp- 2BDW ————b-Slnze JT
A
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Pour un solide harmonigue, Bpy ne dépend pas de K.

La premiére cbservation de la raie (200) a &té réalisée
sur un des cristaux observés damns la cellule "joint indium" (42me
solide). Trois réflexions (110) sont nécessaires pour déterminer
complétement 1'orientation du cristal. Nous présentons a la figure
5.15 les réflexions (170), (110) et (011) ; les temps de comptage
sont de 300 s par point. La mesure de la réflexion (200) s'est ef-
fectuée de la maniire suivante : le cristal est placé en position
de réflexion pour la (200) et nous faisons ume "rocking curve" au-
tour de la valeur calculée de w. L'observation est difficile 3
cause d'un bruit de fond important causé par la cellule expérimen-
tale. Nous voyens a la figure 5.16 la premiére observation de la
raie (200}. Le temps de comptage est de 2000 s par point ; le si-
gnal assez faible n'a pu 8tre réellement observé qu'en faisant la
différence des comptages dans le solide (Ng) et dans le liquide

Np) .

Nous avons fait une deuxiéme expérience en orientant de
la mBme facon le cristal observé dans la cellule 12. Pour diminuer
le bruit de fond, nous avons intercallé un tube gainé de cadmium
entre le cryostat et le détecteur. Ce tube est pompé pour édviter
17absorption et la diffusion des neutrons par 1'air. Nous avons
comparé les intensités intégrées des raies (110) et (200). La fi-
gure 5,17 représente une "rocking curve" de la raie (110) pour un
temps de comptage de 600 s/point. La figure 5.18 présente ia raie
(200) observée. Le temps de comptage est de 2000 s/point. (Ng-Ny,)

est la différence des comptages dans le solide et dans le liquide.
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Les coordonnées des raies ainsi que les valeurs des dif-

férents paramdtres expérimentaux sont donndes dans les tableaux

suivants.
Raies{1/sin2 ,xA(hke) [Absorption|sinZey /AZ[P (2000 s){ 26 TR S
110 3.67 .967 .0283 | 50152155 [15.90{5.70| 8.43
200 2.49 .895 .0561 276+60 |23.7012.60{11.92

La valeur de Bpy calculée 2 partir de ces résultats expérimentaux

est @

La valeur expérimentale de Bpy est en bon accord avec un calcul
-]
de Bpy 4 partir de 1'approximation harmonique qui donne B = 50.1 A2 ; en
utilisant une température de Debye Op = 19 K obtenue par des mesures de

chaleur spécifique réalisées par Grewall’.

La chaleur sp&cifique de réseau de 1'JHe solide est bien repré-
sentée par une loi en T3 c'est-3-dire par des excitations dues aux phonons
d tr&s basses températures. Lorsqu'on monte en temp&rature on observe en
chaleur spécifique des déviations importantes par rapport 2 1'approximation

harmonique.

La mesure de BDW est relife au déplacement moven des atomes Ax

par la relation

2 3B
A = 22
(&x) on2
Ax = 1.30 ﬁ




le déplacement atomique représente done v 3357 de la distance entre les

=]
premiers voisins qui vaut 3.74 A, pour une volume molaire V, = 24,2 em3/mole.

L'anomalie de chaleur spZcifigue observée7 prévoit une variation
importante de la temp@rature de Debye 8y & haute tempé&rature (v . 5K).
Cette variation de Op impliquerait une perte de signal sur les raies de
Bragg ; cette perte serait de l'ordre de 507 lorsque la tempé@rature passe
de 80 mK & .5K. Or nous n'avons jamais observé de baisse de signal dans
cette gamme de tempérautre. Ce résultat semble prouver que 1'ancmalie de
chaleur spé&cifique fait intervenir d'autres excitations que les phonons

telles que les lacunes,
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Mesure du factewr de Debye-Gatlen pour £'He cubigue
cenitné, d'apris Minkiewicz’. la courbe en pointills

représente La valewrn caloulle & pantin de 2'approxd-
mation harnmondque.




- 128 -

Des mesures ont été réalisées par Minkiewictz” sur 1'%e
dans la phase cubique centrée par diffusion inélastique de neutroms.
Le résultat représenté & la figure 5.19 montre, pour 1'3He, un com-—
portement oscillant de Bpy en fonction de K?. I1 serait intéressant
d'accroitre la précision de nos mesures en améliorant la statisti-

que et de les étendre a d'autres réflexioms {hkl).

5. CONCLUSION
Les points majeurs de cette étude sont :

- Observation systématique de signaux de diffraction en géométrie
confinée d'amplitude comparable 2 ceux observés en géométrie

massive.

- Existence de vitesse critique de refroidissement, 100 mK/h pour

la géométrie confinée, 40 mK/h pour la géométrie massive.

—~ Facilité de faire recroitre le cristal dans sa méme orientation
et dchec des recuits aprds une fusion incompléte du cristal en

géométrie confinée.

- Premiére observation par diffraction des raies (200) de 1'3He
bee et possibilité ainsi donnée de déterminer le facteur Debye-

Waller.

- Parallélement, ces expériences nous ont permis d'optimiser les
performances du goniomdtre pour la recherche ultérieure des raies

magnétiques,
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La transition magnétique de 1'3He solide 8 T ~ 1 mK a &té
observée aux neutrons pour la premiére fois par Benoit et al. ; cet-
te expérience a démontré la faisabilité de 1'expérience de diffrac-
tion de neutroms sur 1'JHe solide pour l'observation de la structure

magnétique en champ nu11’2’3’4

. Nous avons vu que, pour obtenir un
signal de diffraction suffisamment intense, il fallait Etre capable

de contrdler la cristallisation de 1'7He dans une géométrie confinée,

ce qui est maintenant acquis. Nous nous consacrons dans ce chapitre

au refroidissement de 1'3He solide dans différents types de géométries.
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1. POUDRE DE CUIVRE, POUDRE D'ARGENT

La figure 6.1 décrit les résultats obtenus pour le refroidis-
sement de 1'He solide 3 ultra basse température. La cellule réalisée
avec de la poudre d'argent frittée est en contact thermique avec la
désaimantation nucléaire ; elle est refroidie au minimum de tempéra-
ture, fzisceav de neutrons fermé ; nous laissons 1'3He se thermali-
ser environ 24 h aprés la fin de la désaimantation. Le faisceau est
ensuite ouvert et la capture des meutrons par 1'3He provoque le chauf-
fage ; nous suivons alors 1'évolution de 1'efficacité de transmission
€ au cours du temps. Le passage de ¢ par un maximum témoigne de la
transition de 1'état crdomné vers 1'état désordomné. Les courbes mon-—
trent clairement la dépendance de la température de transition en

fonction du volume molaire.

Pour un solide sur la courbe de fusion (Vy = 24,2 cm3/mole,
cercles noirs), la transition est franchie 3 Ty ~ 1 mK  alors que,
d¢s que 1l'on s'écarte de la courbe de fusion (Vy = 23.1 em3 /mole, cer-
cles blancs)}, la transition, repoussée vers les trés basses tempéra-
tures, est impossible & observer compte tenu des possibilités cryogé-

nigues de notre appareil (température minimale, pertes thermiques).

Les m@mes expériences ont &té tentées avec deux cellules con-
tenant de 1'7He confiné dans la poudre de cuivre de T um frittée. Le
volume molaire est calibré sur la courbe de fusion 2 Vy = 24.2 cm3/mole
avec 75 % de solide. Les résultats montrent qu'il est impossible de
thermaliser 1'3He dans ces conditions au-dessous de la température
d'ordre. La température minimale mesurée sur 1'°He est de 1'ordre de
2 mK alors que celle de la désaimantation est inférieure au milli-
kelvin., Lz raison de cet insucciés n'est pas encore tout a fait claire.

Le choix de refroidir ume cellule en poudre de cuivre avait été déter-
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pour deux volumes mofaines ; Vg = 23.1 em3/mole
(cernales blancs); Vy = 24.2 am3/mole (cercles noins .



- 137 -

miné par le fait que la cristallisation de 1'JHe dans ce type de

cellule avait déja procuré des résultats satisfaisants.

Remargue sur fa dissipation de La chalewr produlte par L'anndt des
particules chargées

Au chapitre II nous avons souligné le fait que les particu-
les chargées proton et tritium issues de la réaction nucléaire
_neutron--He sont arrétées plus efficacement par la poudre d'argent
que par 1'3He. Donc, environ 90 Z de l'énergie devrait &tre détour-
né directement vers la source froide. En fait, le temps de réchauf-
fement expérimental est du m@me ordre de grandeur que le témps théo-
rique calculé comme s'il n'y avait pas de poudre. Imaginons une par-
ticule (proton ou tritium} d'énergie Q ~ 100 keV arrétée dans la pou-
dre d'argent sur une distance de 10 pm et sur un diamétre moven de
1 pm. L'énergie cédée par la particule produit un échauffement qui

améne le cylindre 4 la température T

T
Q =/ vTn
0
vy = 0.5 mJ mole“1 K—2
n : nombre de moles contenues dans le cylindre, n = 10—12 mele
2.2
n
Y

Tx>1K

La température s'éléve localement au moins jusqu'a 1 K. A cette tem—
pérature la diffusion de 1'énergie est isotrope ; c'est-a-dire qu'il
n'y a plus la barriére due 3 la résistance de Kapitza qui rendait le

contact thermique argent—3He tres difficile & trés basse température,
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2. REFROIDISSEMENT DANS LA POUDRE D'ARGENT NON FRITTEE

A la lumiére des résultats des mesures de surface d'échange
pour lesquels une surface maximum est obtenue avec de la poudre sim-
plement compactée, nous avons réalisé une cellule constituée de pou-
dre n'ayant recu aucun traitement thermique autre que celui apporté
par le fer 3 souder. La transition magnétique a été observée trois
fois dans le wéme cycle de désaimantation, La figure 6.2 montre 1'édvo-
lution de l'efficacité de transmission en fonction du temps observée

a la premiére ouverture du faisceau,

Les conditicns expérimeniafes sont les suivantes :

- Température initiale sur la désaimantation T; ~ 20 mK.
~ Champ initial B; ~ 5.5 T, champ final Bg v .1 T,

La température finale atteinte est, dans ces conditions

Monochromateur (CuMnAls) X = 1.7 A.
- Polarisation du faisceau fn = ,83.
- Volume molaire Vy = 24.2 cm3/mole.

- Ceefficient d'absorption o = .75.

Nous avons refroidi dans la méme cellule un autre solide plus
comprimé Vp ~ 23.1 cm3/mole pour tester les performances de la désai-
mantation nucléaire. Le faisceau est collimaté sur une surface de 1 cm?,
les conditions expérimentales sont les mémes que précédemment. La
figure 6.3 présente le résultat obtenu ; la température mesurde i
l'ouverture du faisceau est de l'ordre de .6 mK et évolue vers une
température d'équilibre Teq ~ 3.5 mK ; le flux de neutrens incident
¢ 3.104 n/scm™4, Cette expérience nous permet d'estimer la résis-

tance de Kapitza Ry 3He-poudre d'argent pour une température voisine



- 139 -

2XEL))
Lt 4
3... "
T

2r I ° -
1. -

0 ! ]

0 5 10 TEMPY 100S)

Figute 6.27. Passage de La transition magnétique de 2%He dans La cellule argent
] non {aititee, L

Figure 6.3. Refrodidissement de K’SHQ solide da.a% La cellule angent non grittée

powr un volume moladine UM = 23.7 am”,




- 140 -

de 1 mK. La surface d'échange dans notre expérience est de 1'ordre de

4 mZ ; Rg = ézé v 1.7 106 mzK/W. Cette valeurﬁest en accord avec cel-
. Q ) 2,106 5
le mesurée par T, Mamiya et al. Rg = Ty ™ K/W.

3. REFROIDISSEMENT D'UNE CELLULE INHOMOGENE

Nous discutons maintemant du refroidissement d'une autre cel-
lule inhomogéne. Cette cellule est faite d'argent mon fritté comme la

précédente, mais se déforme lindairement avec la pression faisant ap—

.

paraitre un volume libre d'He correspondant a 25 7 du volume total.
Les résultats du refroidissement sont rapportés a la figure 6.4, L'ex~
périence est réalisée dans les mlmes conditions de refroidissement gque
précddemment. Le fait remarquable sur cette courbe est 1'apparition
d'un plateau sur un intervalle de temps At ~ 1800 s correspondant au
temps théorique de réchauffement si on admet que le solide confiné
dang la poudre a bien passé la transitiom. Il s'ensuit que le solide
en géométrie massive, lui, est resté 'chaud". Cette interprétation est
décrite 2 la figure 6.5. La courbe (1) schémarise le réchauffement de
la partie du solide confinée dans la poudre , 1la courbe (2) le ré-
chauffement de la partie massive et la courbe (3) la somme de (1) et
(2) qui domne l'allure de la courbe observée expérimentalement. Ce
résultat tend & prouver que les mécanismes de conduction thermique

dans le sclide ne sont pas boms.
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CONCLUSION

Le point majeur qui ressort de cette étude est qu'actuelle-
ment toutes les conditions sont réunies pour 1'observation de la
structure magnétique de 1'%He en champ nul. Dans une cellule ol 1'3He
se trouve confiné dans la poudre d'argent, nous avons réussi, d'une
part a la refroidir en dessous de la température de transition magné-
tique 3 T ~ 1 mK et d'autre part & obtenir des cristaux d'une taille
suffisamment importante pour donner un signal de diffraction assez
intense. Il reste maintenant a obtenir ces deux résultats simultané-

ment dans la méme cellule.

Tout en gardant comme ligne directrice l'observation de la
structure magnétique de 1'3He, nous n'avons pas pu résister a4 glaner
quelques résultats sans toutefois s'y attarder longuement. Nos expé-
riences systématiques sur la cristallisation ont permis de clarifier

le probléme de la cristallisation de 1'2He dans une géométrie confinéde.

La mesure de 1'intensité d'une réflexion (200) a permis pour
la premiere fois une détermination directe du facteur de Debye-Waller

de 1'3He.

Une certain nombre de questions fondamentales relatives a
la diffusion de la chaleur dans un cristal d'He restent en suspens,
a savoir si le seul mécanisme de diffusion de spin est suffisant pour

thermaliser un monocristal d'BHe.

Je termine la rédaction de ce mémoire par la description

des expériences qui sont les premiéres tentatives réelles d'observa-



tion de la structure magnétique proposée par Osheroff. La cellule A2
décrite au chapitre V est actuellement installée dans le cryostat &
désaimantation nucléaire et tout le processus expérimental décrit au
chapitre III a été réalisé jusqu'au bout ; c'est-a-dire que nous
avons orienté puis refroidi & quelques millidegrés Kelvin un cristal
d'3He confiné dans 1a poudre d'argent. L'observation simultanée avec
les deux détecteurs a été réalisée mais n'est pas encore concluante
parce que la transition magnétique n'a pas été franchie ; um résultat
est reporté a la figure ci-dessous. La courbe du haut représente la
mesure de 1'efficacité en transmission et la courbe du bas le nombre

de neutrons observés en diffraction dans la direction (1/2,0,0).
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Trois cycles de désaimantation ont donnés les mémes résul-
tats. Nous avons alors remesuré le volume molaire du solide et trouvé
Vy = 23.5 cm3/mole. La température de transition avec un tel volume
molaire est égale a4 0.65 mK ; cette température est trop basse pour
tre atteinte avec notre appareil, ce qui explique pourquoi nous ne

pouvons pas coneclure pour 1'instant & l'existence ou la non existence

d'une raie de surstructure de type (1/2,0,0),
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