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CHAPITRE I

INTRODUCTION

g

-

L'atome 4" He ect formé par un nombre impair de nucléons ; il possade par

; . 4
conséquent un spin nucléaire (J = 1/ 2), contrairement 3 son isctope Be.

5

-

A tréas basses températures, les propriétés physigues de 1' Ee sont déterminses

.

par la statistigue de Fermi et doivent par consdcuent &tre décrites dans le cadre de la
mécanigue guantigue.

Les résultats sont souvent surprenants pour notre intuition : 4 température
nalle, le liquide est la phase stable, et son entropile est inférieure & celle du solide

1'énergie cinétigque ne dépend pas de la température, mais de la densité ; le liguide de-

vient superfluide.

La =nlide est caractérisé par des f{réquences 4'échange des partienles trés
importantes, ce gqui se traduit, d'aprés le principe de Pauli, par une interaction effec-
tive entre les spins : l'interaction d'&change.

—_— —_—
2. B

L'hamiltenien &'Heisenberg, H = - 2 J

(s

B
A |

=
| ]
-

; -awvec ume valepr Se J ge

l'ordre du millikelvin, semblait bien décrire les résultats expérimentaux cbtenus pendant

-

NOTRTR. " . . . )
les années BO. L' He £tait considérd comme un systéme {dSal, parfairement compris.

Ia recherche de la transition du deuxidme ordre a Ty 2 mK vers mn €tat
antiferromagnétiqus, prédite par la théorie, sst entreprise dans les années 70. Mais

=

l'cbservation par Ealperin et al. (1974) d'une transition du premier ordre &4 T w1 mBX

confirme une série 3'expériences sanctionnant l'échec du modéle d'Beisenberg.

Ces résultats surprenants sont & l'origine d'un effort théorigue imoortant.

Les nouveaux modéles considérent scit le couplage de l'échange avec les phonmsou les

lacunes de point Zéro, it un échange généralise faisant intervenir la permaotation simul-

tannde de plusieurs particules. Leurs prédictions sur la structure de la phase ordcocnnée

2 bas champ et sur la nature Se l'ordre 4 fort champ sont radicalesment diffdrentes. Une



vérificarion expérimentale impligque par conséguent la réalisation de mesures 3 la lipite
des possEibilités cryogenigues : 4des températures’? 1l mEK, scus des champs magnéticues

pouvant atteindre plusieurs Teslas.

Les progréds des technigues de réfrigération et de thermométrie @ ultra-basses
températures permettent 3 plusieurs groupes expérimentaux (Bell Laboratories, la Jolla,
Floride et Gremoble) de publier, en 1980, leurs résultats concernant 1'ordre magnétigue

du solide =

- Osheroff et al. (1%80) mettent en évidence la structure de la phase & bas

champ par des pesures de résonance antiferromacgnétigue,

- Prewitt et Goodkind (1980) mesurent l'aimantation du solide au voisinage de
la température d'ordre, Pour un champ supSrieur & Bﬂ-k 0.46 T 1ils chservent une augmen-
tation de l'aimantation 3 la température d'cordre, contrairement au comportement & bas
CRamD .

- Adams et al. (1980) observent la rdsonance antiferromagnéticue i bas chamo,

et un déplacement de la raie de résonance 3 fort champ caractérisant une deuxiéme phase

Lad

4 forte aimantationm ; ils obtiennent ainsi le diagramme de phases jusgu’a B w

-

—

= Nous avons effectud des mesures 3 des champs magnétigues O € B,-€ 7.

Lid P

sur la courbe de fusion, concernant la pression des transitions superfluides de 1' EHe
liguide et l'ordre nucldéaire du solide. Une analyse thermodynamicgue nous a permis de dé-
terminer l'aimantatricn et l'entropie du sclide, ainsi gue les diagramses de phases du

solide et du superfluide.

Dans la phase & fort champ, l'aimantation reste praticuement constante en
fooction du champ entre 1 3% B, % 7 T, avec une valeur " 70 % de 1l'aimantarion & satura-
tion, ce gui confirme l'existence d'une transition de phases, par opposition & un simple

ordre paramagnétigue,

Nous avens également mis en évidence des affets irréversibles #0s 3 la rela-
xation du solide ; déplacement de la courbe de fusion, sauts de pression (“backstep™).
Ces résultats sont décrits au chapitre IV, et discutés dans le cadre des théories ac-
tuelles.

Nous avons dgalement &tudié le magnétisme nucléaire de 1'353 physisorbé, Les
expériences du groupe de Helsinki avaient mis en évidence une tendance au ferromagnétis-
me sur les couches proches du substrar ; nous avons effectué des mesures similaires sur
un substrat homogéne, bien caractérisé du point de vue de la physigue des surfaces : le

grafoil, ainsi que sur un substrat hétérogéne, la poudre d'"alumine.

=

i s

La susceptibilits mesurce correspond i une monocouche suivant ume lpi de Curle-

Weiss, caractérisée par une température £ ™ 0.5 mX positive (ferromagnétigue). Le

b



tempe de relaxation T, est court, et linéaire en température ; il augmente lorsgue le

4
substrat est recouvert 4' EHe.

Bozler et al. (1978) ont obtenu des résultats similaires ou complémentaires ;
leurs expériences et les nétres sont en désaccord avec celles du groupe de Helsinki

(Ahcnen et al. 1976 et 1978).

Plusieurs mndéles théoriques ont &té proposés pour expliguer le magnétisme

|
nocléaire de 1*' Be adsorbé ; dans le solide & 2 dipension= : échange multiple, €change
indirect par le liguide, ferrcmagnétisme lacunaire ; dans le liguide : fgrrﬁmagnétisme

itinérant.

Nous décrivons au chapitre V ces résultats expérimentaux et l'analyse affectude dans le
padre de ces moddles, ainsi gu'une expérience aux neutrons réalisfe trés récemment &

3 2 5 3 2
1'Institut Laune-Langevin sur la deuxiéme couche de 1' Be sur le graphite.

L'ensenble des tecmigues cryogéniques connues et développées au C.R.T.B.T.
a constitud un éElément essentiel pour la poursuite de nos recherches. En particulier,
citons les réfrigérateurs 3 dilution permettant de maintenir en continu des températures
inférieures 3 3 m K, et les cellules FPomeranchuk plastiques, développés par G. Frossatl

an laboratoire, avec notre collaboraticon depuis 1976.

Nous décrivons ces teclnigues au Chapitre II, ainsi gque des méthodes de calcul

"simples permettant de les appliquer.

tin chapitre spécial est réservd 3 la thermométrie (Chapitre III), incertaine
& trdés basses tempfratures, en particulier sous fort champ magnétigque. Nous avons pro—
posé et urilisfé deux nouveaux thermométres : les capacités i lamelle de microscope, et

£
la séparation des transitioms A; et A; de 1' Se superfluide sous champ.

Ce chapltre ezt fgalement consacré 3 la discussion des technigues de ré€sonan-
ce magnétique nucléaire, utilisSes en thermométrie ainsi gue pour les mesures mamméti-

= ceh : 4
gues sur 1" " Ee solide =t adsorbe.
N - . . . R A -
Le probléme du transfert thermique entye ' l' He licuide et mn =olide est evo-
qué dancg 1'Appendice I, fourniszant dex wvaleurs de la résistance de Kapitza d'un intér&t

technigue et fondamental.

L'Appendice II concerne l'éguivalence entre les diffédrents systémes 4'unités



CHAPITRE II

LA REFRIGERATION AU-DESSQUS DE 1K

II - A - INTRODUCTION

Les méthodes et les technigues de réfrigfration jusgqu®d un degré Xelvin sont
actusllement mafttrisdées ; débordant le cadre de la recherche fondamentale, elles ont
trouvé ces derniéres anndes de nombreuses applications industrielles. Parmi les cuvra-

ges gui y sont consacrés, citons Rose-Innes (1964}, White (1268), Conte (1970) , etc.

Certaines méthodes permettent d'atteindre des températures au-dessous de 1¥
~ 0.3 K en pompant sur l'EHe liquide, " 0.2 mK par desaimantation &lectronigue adiaba-
tigue. Elles ont &t employées avec succés dJdepuis plusieurs anndes, mais sont actuel-
lement abandonnées au profit de technigues offrant une puissance frigorifigue plus
ipportante, une température minimale inférieure, et ceci pendant de longues péricdes,

voire en continu.

i : " Ay om 3. 4
Nous décrivons dans ce chapitre le réfiigérateur 3 dilution "He/ He & circula-
tion d'*He, et la cellule de Pomeranchuk ; nous avons travaillé 3 la mise au point de
ces systémes, cocllaborant avec M. G. Frossati lors de sec travaux de thése, et nous les

avons utilisés pour la réalisation des mesures présentées dans ce mEmoire.

Nous ne discuterons pas l'application de la désaimantation nucléajre a 1'ob-
sention d'ultrabasses températures,; bien gue nous l'ayons employée jusqu’a 9.4 mX
nos pricipaux résultate n'ont pas &té obtenus par cette technique, =t les difficultés
réellecs n'apparaisent avec ce systéme qu'en dessous de cette température : Ahonen et al,

{1276) , Konter et al. (1977), Veuro (1278), Mueller et al, (19B0).

IT = B = EREFRIGERATEUR A DILUTION

Il n existe actuellement gu'une seule technigue permettant de maintenir en



continu des températures dans la gamme du millikelvin : le réfrigérateur & dilution.

son principe de foncticnnement a &té énoncé par London (1951) et London, Clarke et Men-
doza (1962). Le premier cryostat de ce type, limité & 0.22 K, a ét€ constyruit par Das,

de Bruyn, Outboter et Tacocnis (1965) ; dés 1968 Neganov atteignait moins de B =mK en conti-
nu. Plusieurs groupes ont travaillé & la mise au point de ces systémes : Wheatley,
Vilches et Abel (1965}, Wheatley, Rapp et Jochnson (1971), Radebaugh (1967), Radepaugh et
siegwarth (1970 et 1971). lLes réfrigérateurs les plus performants 3 ce jour ont €tE mis
au point dans notre laboratoire : Laumond (thése, 1972), Prossati (thése 1978), Schu-
macher (thése 1978), Frosesati, Godfrin, Eébral, Schumacher, Thoulouze (1377), et Frossa-
ti (1978). La température minimale est de l'ordre de 2 mK en continu,

Les principes de la réfrigération & dilution sont décrits de fagon detaillée
dans les livres de Lounasmaa (1974), et de Betts (1976) ; l'article de revue par
Lounasmaa (1979) constitue une excellenteintroduction au sujet et une mise & jour indis-
pensable des deux ouvrages cités précédemment. Aprés un rappel des propriétés des solu-
tions de 3HE dans 1'4HE. nous décrirons le principe de foncticnnement, puis le refrigé-

rateur 3 dilution avec les appareils de mesure gui lui sont associés.

a) LIQUIDES DE FERMI : JHe ET MELANGES JHe/ He

Lk 2 : 2 - 4.
Les propriétés thermodynamicues des mélances liquides EEEH He ont &ét€ analy-

sées par Wheatley (1968,1970), Ebner et Edwards (1971), Varogquaux (1971).

La figure II-]1 représente le diagramme de phases Température-Concentration en

3He d'une solution liquide EHEI4HE.

Le liguide est superfluide dans la région basses températures, faible concentration de

“He (x3 = n3 / [n3 + ng]) ; le diagramme présente un point tricritigue, de coordoandes

T = 0.B6 K, %t = 0.569., Au-dessous de T, la solution se sépare en deux phases ; la plus
3 -

riche en “He (ou "concentrée”) flotte au dessus de la phase "diluée”, grice & sa densité

plus faible,

An-dessonus de 100 mE, le concentrd sst constitué 3 %8s tras pur : suivant

Laheurte st Keyston (1971}, la concentration 4'%He est :

x4 = 0.85 T3/2 exp (-0.56/T) (T en ZXalvins)

A
2

1a concentration de SHe dans le dilué atteint une limite finie 2 T = 0, de

l'crdre de 0.064 (Radebaugh et Siegwarth, 1971) ; d'aprés Ghozlar et Varoquaux (1973},

X3 = 0.0642 (1 + §.47° + 9.477)

un
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Fig. II-1 ; Diagramme Ce phases des solutions liguides "He + He.

£ . 3 1 2 i . \ - - -
On peut décrire les mflanges 3e/*e dans le cadre de la théorie de Landan

i

entierement

i

[
il

(1257) des liguides de Fermi ; en effet, le comportement des sclutions es

déterminé par la statistique de Fermi obfie par 1'3He. L'9He a un spin mul ; il suait

il

it la statistigue de Bose-Einstein ; de par ses caractéristigues de super-

fluide, 1'%ge est pratiguement dans son €tat fondamental au-desscus de 0.7 K et n'agit
que comme un support inerte des particules d'3He.
Pour un gaz de Fermi parfait, la fonction de distibution est

niz) = j(exp (E = U ) /f kg T) +1| ™ , £ &tant l'énergie et 1 le potentiel chimi-
gque, déterminé par la condition Inle) =N ol N est le nombre total des particules.
Lorsgque Tc< Tp, U est pratiguement constant ; Ty est la température de Fermi :

T - 2 %2 3 y 273

ke Tr = Ep = = =53]



_— 38,173
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B

¢g et p_ représentent l'énergie et 1'impulsion de Fermi, et = la masse de la parti-

cule. ILa densités d'états du gaz, par unitd de volume, est notée d T S 4dE,

T 3N 173 =
Au niveau de Permi, ( 1E = — ) /3 - =
dg * THE Ty T4 43

on peut caleculer les propriétés du gaz de Fermi 3 basses températures

1 2 . a1

- la chaleur spécifique par unité de volume : C = = e k_ﬂ. (=) T
3 d E

. . T 2
= la vitesse du son : C wp.f,f m
LT ) X - i
- la susceptibilitf mpagnétigue = U _(—Jp , o0 U, est le moment mag-
dE
nétigque.
- la viscosité : na T°¢
-1

= la conductivite themigue : Ka T

- la diffueivité : D o T 2

-

Les propriétés de transport font intervenir le temps de c¢ollision entre particules T, ;
- - l Y L2 1 - l -_—
d'aprés la théorie cinétigque des gaz, N = 3 ° v2I.,K= el FTIec, D= 3 'c ve .

On cbtient aisément T. O 2 par un argument simple ceonsidérant l'espace des phases
digponible pour deux particules aprés leur collision, ce gui expligue les dépendances

en température citées précédemment.

Il a &£té montré expérimentalement que le comportement de 1'3He et des melan-
ges EHE,/"TEE liguides peut &tre décrit par ces expressions (correspondant au gaz de Fermi,
c=i=-d en négligeant les interactions), pourvu que l'on admette una variation de la masse
et du moment magnétique des particules ; ce sont précisément les prédictions du modéle

de Landan,

La théorie est construite & partir du gaz de Fermi parfait ; les interactions
sont introduites comme une perturbation, et on suppose gu'on peut le faire graduellement,

en changeant l'énergie des niveaux ; ceux-ci =ont cependant décrits par le méme vVecteur

* : . N, 173 e
d'onde (en particulier, pp = ""ﬁf:g } 4 reste inchangd) ,

=i ] -
P il -

(&1
"

est le nombre d'états par units de voluge entre £ et £ +

fonction de distribution, NHN/V = JndT.,



En présence d'interactions,l'énergie d'un atome n'est plus définie ; Landau
a proposé d'écrire le changepent de l'énergie de tout le systdéme sous la forme
o/ Ve [ g & 47, lorsgu'on effectue une variation 5, de la fonction de distribu-
tion ; © est 1l'énergie d'une particule interagissant avec N autree particules pour une

distribution donnée.

Ceci définit 1l'édnergie &"une quasi-particule ; on peut démontrer gue :

n{g) = r}exp (E=-u) / ke T) o+ 1.]_1

i
-

mais £ dépend de n & présent.

Les nouveaux €tats ne sont pas vraiment des &tats propres du systéme, et il

existera des transitions ; la largeur des niveaux sera °€ " £ / T o2 T est la

durde de vie, Pour un gaz parfait, T a T4, == $ a T2 ; il est dome possible

d'avoir des niveaux bien définis i trds basses températures, oi a T2 << Ez T.

i

On peut alors eé&crire :

E = U+ 3—3—-}; (p = Pr)

-
)
-

Pour un gaz parfait, |( —2E ) = Fe / m = v, ; dans le cas de lLandau, on définit

dp
( _:'E .= pp / m"= vy (o0 n est la "masge effective” de la marticule} :
a0 -
. -
= = =T ? {P = PFll
= -
. = T m - 1
La densits d'Etats est alors [ — Jo = { ‘.""Ii1
dc THE w ¥

Landau introduitf ensujite le concept de fonction d'interaction, Considérons la wariation

. « - - . [ = - - ' .
de 1l'énergie d'un niveau (caractérisé par une impulsicn p) lorsque la distribution des

autres particules varie. Soit £, ( p ) l'énergie de ce niveau 2 T = 0,

E(p)= ES(BY+ FE(B, B

¥
i |
(w1}
i

A basses tempdratures, pl v ] 'l P et la foncticon d"interaction ne dépendra

i

gue de l'angle ® entre p et pr: £ {E, E-.E {,'::]

Landaun d&finit F(X) = ( — Jp £ (X ) et ia développe en polynimes de Legendre :

-,

= ~ o = - - , 3 cost XA -1 _
n Fn (cog X ) =Fy +#F) cos y +TFa | Yo A

"
]

|

o Ty |

-
—

il

xperimentalement, les premiers termes sont les plus importants.



11 faut de plus introduire le spin dans la fonction d'interaction

-

f'l;--ﬂ;z ':E'}=fi§,§'}+§L§,*}E.E‘

‘Hl'

dT

on définitalors G (¥ ) = ( Jp L (%) =Go + GL €08 X + wue

dg

) "

d {;-, E]} {c-3-d G) représente l'interaction d'échange, alors gue les fonction F

représentent la partie indépendante du spin de l'énergie d'interactiom.

On peut calculer avec la thforie de Landau la chaleur spécifigue C, la vites-
ge du son <, la susceptibilité y , les coefficients de transport ; les dépendances en
température sont celles gue nous avons décrites pour le gaz de Fermi parfait, mais les
grandeurs absclues sont différentes. F, , F1 et G, sont déterminés & partir de 1l'expé-

rience au moven des expressions :

i":ﬂ -E-—:_ e
* m'-'.:_g = (L J"'3T1}

X =:"?t1+1,f-45}'5x

ol 1l'indice g™ indigue les valeurs pour le gaz parfait.

Ainsi, pour 1'35¢ liquide pur m™ /m=2.9 ; F,=9.6 ; F; =506 et
Gg = =2.7. Ces waleurs ont &€té récemment remises en guestion, an moins en ce gul concer=
ne le liguide pur (Alvesalo, 1980). Les interactions ont pour effet une augmentation
de la densit& d'Stats par rapport au gaz parfait @/ m > 1), ce qui se manifeste

g

dans C et X . Pour cette dernmiére, il faut aussi tenir coopte de l'interaction d4'é-

change qui augmente ¥ , l'interaction €tant par conségquent ferromacmétigue.

On peut Sgalement calculer les coefficients de transport, en bon accord avec
les mesures expérimentales.

Parmi les ocuvrages trajitant le probldme des ligquides de Fermi ou Studiant
cet aspect de 1'3He, nous citerons : Pines et Noziéres (1966], Wilks (1%267), Ren (1275),
Armitage et Farguhar (19275).

Les tables suivantes résument les ﬁrngriétés de “He liguide de FPermi (Wheatley,

dans Armitage &t Farguhar (1975)
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Tases -4 Derived guantities for the aormal Fermi bouid

P [bar)

o 3 6 el 12 15 18 21 24 e k1] 3 £

INTOY gm“ fergem™™'] 108 126 I-42 % 1e  FR2 0 19 24 e XM X35 246 292

pp (107 g em/a) X 52 B-57 BT 3 B-28 805 12 15 2 I8 M4 %35

Pl 10* o) b L] 457 458 &% 445 3Es 3T ¥iz 0 27 316 HE 340

=" = M 342 TR £ &8 &47 £83 E17 =x 563 56 &10 522

Fy 1007 1733 24-51 31-55 3E-58 454610 3283 TR GE-E1 TE-3E 213 2017 Ba-13

F, el I i3 7 015 11401 1= E251 I*1E 1324 1453 1531 1566
iy =50 =2E0F —-2B45 —IE76 2907 —1513 —I158) 1943 2548 2851 35T 1SR - 1ol

- =268 —233 —2X =221 =Z13 —-HE -H0 --H5 -3 =-H® =} =28 =2

T_Tt {107%s mK? 1-14 1-15 10 1400 08 a5 31 o087 i -7 &7 &3 b )

. T " smKY) o5 b 4] 038 35 =33 O3l -2 o237 025 +i4 23 Lo S,

I (10" Fii A58 =57 33 T 775 B3R B2l o] 531 1042 fllig k] Ei-i7
Pour les solutions >He/%He (Wheatley, 1570 : tables II-4 et IT-5) ; la fi-

gure II-2, tircée ce Radekangk et Siegwarth {1970}, représente la varistien de = / =m

en fonctionde x4, d'aprés Anderson et al. (19668), Edwards et al, ([1965), et les théo-

ries BPP (Bardeen, Baym et Pines (1967) et Ebner (1967).

23
a

4

Fig. II-2 :; Masse effective de L’SHE en solution dans L' He en fonction de la concentra-

tion atomigue xE ’



‘Table II-4
Mumerical results for dilnte solntions of He? in He* at zoro temperature and pressare

He' stomic maygs, s, SE546x10"* g
He* stomic mass, =, IO 10~ g
He? gquasiparticle mass, 2 3m, ILT3x 10 g
Volume per atom, pure He*, @, s 458 A
Yolume por stom, pure He?, oy e 612 A®
Fractiooa]l excexs volume of He?, =, 029 +0.01
Solobitity of He? in He* LDl = D00 T
Tr=pilmk 25383 K

He* interaction eergy, mar/k T4 K
Binding energy, He' to He', LouJk LET K
Binding energy, He* to Het, Lok LITE

Excess binding eoergy at x=0, He? to Het, (Egy-lop/k  [DII2000TIE

Effective interaction Flg)e= —0.068(ms N )1 — 1. 15y —4.16r +6.21 ' - 1L.32*]

y=igZ0I1NA-Y)
Table II-5

Smurufmuddummmfn:mdMnhﬂmuarHc‘ermrmmueﬂﬂnh-ptm;m-.Fm‘tuhi:urm
bxted in paresthess are to be osed for entries in the same row. Data for pure He® are t2ken from ref. 1. In the whic m® is the eFective mass
of He' at concentration x, m=234m, * is the effective mass of a single *He 210m iz *He, and m; is the atomic masy of *He. The valocs of
r,]":'urdﬂm:miuﬁnumukmﬁnmm:lhuhur“f.n,Rm:h.'hﬂn.h:nnfrmﬁ.ﬁdrwmﬁdumimimjnmtuth:mupm

egustiong

1.3% 500 Pares (low pressure)
Tr=Pilm"k 0141 =0.002 K 0331 =0.005 K 1.2 K
X=N;(Ny+ Na) 00132200001 0.0502 —0.0003 1
==y 138 +0.04 (0U02) 246 +0.0¢ (0.02) i0
Fi=¥m"/m —1) Freen—F 3%=0.11 2004 en
ky & pek 204 x10"cm 11Tx 10" em TEE w107 em
Fi = pylm® 1.80x 1P emfoer LT = 10° eneec A58 0P cuses
14329 S (Figus'Tho e 1.09+-0.03 108003 034
Zq +035 24001 =034 +0.1 —1.66
or* [17.2=1.700.5)] x 10~ %cm?® K* sec [0 £ 9{2)] x 10~ %em® K3 'sec (1.4 2014} < 10" %= K isec

Tal s = 3DT3 i = 2ol
el

1

L

4.5 1071 gun 3
(P4zl4) erpie=
10X 101" sae K2
24x107 geg K*?

20 0= g K3
(I1xl.1)pwcom
LE=x 1011 g W2
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La construction d'un réfrigérateur A dilution implique la comnaissance de
plusieurs grandeurs physigques caractéristiques des mélanges 3us/%He ; nous rappelons
bridvement les résultats concernant la pression osmotigue, la capacité calerifigue,

l'enthalpie, la conduction thermique et la viscosits,

|
ol
Li
i
s
1]
Jats
i3
=
g
T

La=z atomes de 3ge disscus dans 1'432 superfluide exercent une pression osmo-

tigque ; pour des concentrations x3 < 0.03 et T > 0.15 X, 7w suit la loi de Van't

Boff -

ol nq est le nombre de moles de 3HE, Vv le volume de sclution, et R 1la constante

des gaz parfaits.

A basses températures, T est constant pour un liguide de Fermi : figure II-3,

(Radebaugh, 19%67).

100

] L] (R R

=TI CkPal

10 x=0064
- ldeal Fermi-Dirac Gas__..--

N =

| Fx=0064 x=003
H:m'l

Fig. 11-3 ; Q1 =
Pression Osmotique ]
de L’EHE dilue dans D.'m : )
L'LHE. —

0.001 b L1 1 1l L 11 § ;rl g LI
910 0) oo 0l TCK1 1

Au-dessus de 0.7 K, il faut tenir compte de la pression fontaine de %He ligui-

de ; cette pression additionnelle P. est en fait la pression osmotigue de 1'9fe fluide

y

normal dissous dans 1'9He superfluide. La wvariation de Py avec la température est

i
s
i
I

également représen ur la figure II-3.

e et des mélanges 3 la pression de vapeur satu-



ranta

II-5, d'aprés les résultats de Edwardsz et al,
Wheatley (1370).

A basses températures C g o BT ;

par la table II-1 pour 3Ee pur

nulls) .

guEe SETd 3

"z'ﬁz EKJH
Four une solution diluée, kaTe = { }EFH :
} = mV
2 2 . - 1/3 .
C=xyR 3 P/ 2T nX3 T @ T
Pour x5 = 0.064 (et Tp = 0.38 X), on obtient C = 6.9 T J/mocle de mélance

108T J/mole de 3ge

Al desspus de 1

] T

de 1" He gilus.

(P o, 0) est représentée en fonction de la température sur la

Fig. 1I-4& :

+€£.8

(1266) , Anderson et al.

| | DREs E R B T L | Sy I i 1 1 I1TT11 T ] |
o e i T N
[ |
| _J
. LO% He N oMt
£ g
E Eﬂﬂ#ﬁ'ﬂ- . a on _-{
'EI r' = =1
g —
o
(%] —
F HEAT CREPACITY OF Hib AND OF 4
5 DLUTE SOLUTONS OF He® M He > =
:. 13T He® N He" ]
,l i | I | " | | Ii i IR R ]
3 &% I &5TAaAaSD 85 20 23X a0 5 M {5 a] 200

TEMLLUDEGREES KELVN
Fig. 17. Ratio of beat capacity per male of solution to ET™, whers B s the gas constani
and T* is the mignetic temperamure, for dilute solutions of He? in He* of nominal conces-
tretion 1.3%; and 5.07] He' 20d & saturated vapor pressare. The salid lires are valid for 2o
#eal Fermi gas &3 explamed m the text. The specafic heat of pure He? from ref. 17 is shown
Tor comparson.

L]

oy ey : 3
Capacité caloritigue des solutions “He +

e

i =

K, la capacité calorifigue de 1'9He est néclizeakbls Fae

(Greywall, 1978).

-
-

figurs

&
He,

=

eLr

(196G}, et

la constante de proportionalits est donnse

I/mole X? an desscus de 40 m¥ 3 pression

la chaleur gpécifi-

cellp
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5 %par mole d helium trois

05% = = ok
13% 5%

5.5 PR =ty R S o
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O 597°%

m 700%
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Fig. 11=5 : o i v EI.EIZ':':

Capacite calorifi- F] -

05le

gue des solutions

G
EHE + He.

e 1.3% Anderson et al (1966) n%=238:004 Te=Ql41K
me246:004 Te=0331K
m

;.Tﬁ a ﬁ.:i"'.-

L Edwards et cﬂ.-

Hélium trois pur

(1966)

T CmK3J

300

200

0 100

= Enthalpie

LE8 )

Dans He pur, l'enthalpie &4 pression nulle pour T <

o]

i3 (T) = Hy(0) + [g €y AT =

H_{O) + 12,5 J/ mole . K=
¥

&

(Lounasmaa, 1%74).

La figure II-6 permet d'obtenir H

-
S5ur la courbe de coexistance de phases, X, = 0.068 4+ cT*, o0 c est
-
dans ces conditions,
: .. - 2z .

H3yp = H, (0) # 94,5 J/(mole d"“He) . K° (T < 40 =
oS 2 F = o= g
5 S gt Han sont donnés par la figqure II-5 en fonction de la ©

empéraura :

400 500

40 mEK est :

T une constante

L =)

(Radebaugh

=



(1357},

Ebner et Edwarde (1971), Laumond (1971), Lounasmaa (1974).

1 Tl T T T[T T T 1] o B Pl FLIE JLF -

=
L

-

H[ 3 tmole of *He)]

=
]

0.1

0.02

10 0 T 100 200 =00
T{mi)

Fig. 1I-5 : Enthalpie de L13HE et des solutions EHE + QHE.

- Condoction ‘-,‘he:‘:.;i_-:‘ue

= ; . . 3
La chalsur est conduite par les guasiparticules @' Ha 3 basses tempiratures
3 -
(Ka T pour T< 0O.7TK) ; dans

(x 2 T~1), et par les phonons 2 hautes températures
les mZlanges 359;"4:—12, la contribution des rotone de 1'*He devient importante au-dessus
de 0.5 K.

Les figures suivantes, extraites de l'article de Wheatley (1970) donnent les

= : 3. . s . H 2
valeurs de K pour de l1l' Ee ot deo 1745 purs, ainsi gue pour des scluotions A
X3 = 1,3% et x3 = 0.5%,
; - = : , L 2 hepe i . ik
Pour un ligquide de Fermi, K = 3 Cve Tp ., o0 C est la chaleur spécifique,

ve la vitesse de Fermi et T, le temps de ralaxavtien pour X (n temps ds collisisn

16



Fig. II-7
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Fig. II-B.
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entre quasiparticules T_.), (table II-5).

Pour de 1'3He pur au=-dessous de 40 o¥

4

-4 _-1
K3 = 3.8 x10 T Jfsnm

Lezg valeurs pour des golutigns 3 1.3% et 5% (T < 10 mK) sont :

- 1 . o
lll{1.3!t]n’1-11"'-1‘-?14'1’ J/sm et K‘_-',g:z.#xlﬂéTIJ,-"Em

(¥heatley, 1370 et 1975).

=]

=
it

- Viscos

Pour des températures au-dessous de T, la viscosité 7 est proportionnelle &

-2 - . .
T , c-3-d la dépendance en température du temps de collision entre guasiparticules 1-:

D 1;"_3. (m~ / m) T,

-
]
i II—I

est la masse spécifigue, et Tn le temps ce relaxation pour la viscosité (Tp + T )

{voir takle II-5)}.

Bl
Pl

3 = - =7 ,
Pour 1' "He pur au-desscus de l00ao¥, N = 1‘2:1,3 x 10D HNsKk /m

L8]

il

,n
e
'._l
"

pression de vapeur saturante), (Wheatley, 1975).

-

La valeur correspondant 4 une solution dilude, x3 = 6.4% est de

_ -2 2 2z
ng =T “ %5 x 10 Hs K /m

Des valeurs de 7Tl dans une gamme de tempdratures plus importante sont donnédes

par les figures II-3 et II-10.
NB: ANs€ /" = 10 Pses (q0)

b) PRINCIFE DU REFRIGERATEUR A DILDTION

Le fonctionnement du réfrigérateur & dilution est fondé sur un principe sim-
ple : il existe une différence importante d'enthalpie entre la phase concentrée et la

phase diluée, méme 2 trés basses températures (figure II-6).

Il suffit donc de transformer de la phase concentrée en phase diluée pour obte-
nir une réfrigérati ST} = fia | H - - | = £ e dEbit malai
n glrigeratign QIT)] = oy | 23D (T) - Hy ‘*}| , o T3 est le gébif molaire
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Fig. 1I-9 : Viscosité de L""He pur,
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Fig. II-10 : Viscosité des solutions “He + EHE.



3 ™
d'“He, Hap l"enthalpie par mole d' 3ge dilué, et Hy celle d'une mole d' 3ge concentré.

A basses températures (T < 0.87 K), les deux phases coexistent (cf.§ IIA-a),
Le concentr8 flotte au-dessus du dilué ; l'interface, ou "séparation de phases™ est le
coeur de l'appareil & dilution : c¢’est 3 ce niveau gue les atomes d'9He Au concentrs
vont se dissoudre dans le dilué, et par conséguent l'endreoit ol la puissance é Sara
absorbie ; le récipient ofr se produit la séparation de phases est appelé "boite 3 mé-

lange™ (BM).

A l'&quilibre, l'échange net d'atomes d'3He entre les deux phages est oul ; il
en est de mime, par conséquent, pour é. Il est donc nécessaire 4"établir une circula-
tien des atemes 3'°Hs par un moven sxtérieur pour cobienir una abhsorption d'énergie, Ceci
est obtenu par distillation du dilué dans "1'dévaporateur”™ ; I'EHE. dont la tension de
vapeur est supérieure & celle de 1'%He, s'évapore plus facilement, et 1le mélange s'ap-
pauvrit Enaﬁe. Il en résulte un gradient de pression osmotigue entre l'é&vaporatevr et
la boite 3 mélange, et par conséquent un débit d*3He Ay tendant 3 rétablir la concentra-
tion & 1'éguilibre.

L' “He extrait de 1l"évaporatenr gridce 3 un systéme de pompage est réinjecté dans la

phase concentrée de la boite 3 mélange, aprés condensation 3 une température d'environ
1.3 K fournie par la "boite &4 un degré™ (BlX). Une impédance de condensation est inter-
calée 3 ce niveau du circuit d'injectien, afin gque la pression d'injecticn au débit de

fonctionnement 1. scit aumoins égale 3 la pression de condensatrien 2 1.3 K.

3
Il est é&vident gue 1'introductign d'iHe “chaud” dans la bolte i mflange consti-

tue une charge thermicue pour le réfrigérateur ; il convient par conséguent d'empleover

le dilu€ froid allant de la boite & mélange vers l'évaporateur pour prérefroidir le

concentré. Deux types d'échageurs thermiques ont cette fonction : l'échangeur continu,

et les échangeurs basses températuras.,

Dans ce systéme, représenté schématiguement sur la figure II-11, pratiguement
seul 1'3He est circulf ; il existe également des réfrigérateurs & circulation d'%se,
et 1'3Ze est blogué entre deuw superfuites (Pennings et al. 1976, Schumacher (thése,
1378) et Frossati, Schumacher et Thoulouze (1975)) dont les perfarmances sont actuel-

lement infdrieures & celles du systéme classigue décrit dans cette thése.

c) TECHNIQUES DE LA REFRIGERATION A DILUTION

Le réfrigératenr est logé dans une enceinte sous vide secondaire (“"calori-
3 . . L _
métre”) plongée dans un hain de e & 4.2 X, Le pompage du caloriméire n'est pag né-
cessaire & trés hasses t =rat £, 1&g pry e E =zm*= =] - e . 1w i
S5air emperatures, le cryopompage €tant alors trés efficace ; calui-
cl est alors ferme, ce gui dvite la perte de mélange en cas de fuites sur le réfrigé-

Yatenur.
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Fig. 1I-19 : Schéma de principe d'un réfrigérateur a dilution.
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Deux €crans en cuivre {(ou en filg de cuivre novés dang une résine époxy),
attachés 3 la bolte 2 un degré et i l'évaporateur, protégent la partie basses températu-
res du réfrigérateur d4du rayonnement 3 4.2K provenant &u calorimdtre. Des vis de centra-
ge en Vespel, dont l'extrémité est taillée en pointe, rendent 1'ensemble rigide sans

: = F 5 e e 2 IS ——
nuire =antefaie 2 1'igelztian thersique,

Les principaux #léments du réfrigérateur 3 dilution gue nous avons employd sont

décrits dans les paragraphes suivants

- Boite d un degré (BIK)

C'ast une petite enceinte annulaire (figure II-12) entourant le tuyau de pom-

page de l'"évaporateur, d'un volume de 52 cm’.

-

EVAPORATEUR

Fig. II-12 : Boite & un degré&.

= : e . 4 . .
Le rezplissage =n “He s'effectue 2 partir du hain 4" Ee, 34 travers une microvanne sui-

vie d'une impédance (Z;]}, au début de l'expérience. Une impédance en paralldle (Z3)
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alimente la bolte de fagon permanente (De Long, Symko et Wheatley, 1571).

Z., et 2, sont déterminées empiriguement, Z, doit &tre assez faible pour rem-

1
plir la boite rapidement, sans toutefois réchauffer 3 T > 1.5 K pendant 1'opération.

Le choix de I, est plus critigue : le debit d'Helium 2 travers I, G4olT permetirs de
compenser l'é&vaporation dle & la puissance dissipée par la condensation du mélange, envi-

15 =W pour @,y = 100y moles/s .

En tenant compte de la chaleur latente da 1'9He (~n BO J/mole & 1K) et du
refreoidissement de 1'=HE de 4.2 & 1X, on obtient un débit d'4He d'environ E‘&}J moles/s

pour iy = 100y moles/s.

La boite & 1K se vide lorsgue I, est trop grande ; dans le cas contraire, le
niveau 4'hélium monte dans le tuyau de pompage : la puissance frigorifique de la boite
décroit et la température se stabilise 2 une valeur élevée,

Les impédances sont réalisfes au moyen de capillaires en inox ocu en cuivre-
nickel ; dan=s ce cas, l'impSdance d&finie par l'expressicn Z = n-l APSN ,oh f

est la viscosité, AP la différence de pression et V le débit volumique, est donnée

par la formule

z=1281,7 = D%

1 €tant la longueur et D le diamdtre du capillaire., Du fait de la forte dépendance en
D de l'impédance, ces formules ne fournissent qu'un ordre de grandeur. Zn pratique I3
est constitude par 20 cm de capillajre de diamdtre nominal 0.2 mm, et 20 cm de Q0.1 mm

pour Z; ; ces valeurs doivent &tre ajustées aprés quelgues essais.

Le diamétre du tuyau de pompage est dans notre cas dgal 34 1 cm prés de la boelite . Les
tuyaux de pompage et les supports sont calculés de sorte gue la puissance amenéde par
conduction & partir de 4.2 X soit inférieure A 1 mW. La conduction par 1'%He des capil-
laires de remplissage peut &tre déterminée au moyen des tables publiées par Bertman et

Eitchens {1268).

Pour notre impédance de 20 cm de diamdtre 0.1 mm, la puissance conduite est
inférieure i 0.1 mW; et peut 8Stre négligde ; pour 25 cm de capillaire de diamétre 0.2 mm,

Q "l mW, et commence 4 devenir important.

Le pompage de la bolte & un degré est assuré par une pompe Alcatel 2060, dont
le débit ezt &0 mafheure ; la température de la BIE pendant l'opSration du réfrigérateur
est de 1.2 K environ, ce gui implique une pression de l"ordre de 100 Pa sur la BIK

(0.7 torr).
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- Systéme de condensation du mdlange

Le concentré est en premier lieu prérefroidi i 4.2 K par thermalisation avec
le bain : la capillaire d"arrivée d'%He est introduit dans un cylindre en cuivre rempli
de copeaux de cuivre (destiné & pidéger les vapeurs d'lmile, 1'hwirogéne od les parti-
cules ayant €chappé€ aux filtres et pidges du systdme de pompage & 1'ambiante) ; un tube
en laiton de diamétre intérieur 3.5 mm, diamétre extériecur 4 mm, et de 3 métres de
longueur (enroulé autour du cylindre) assure une bonne thermalisation avec 1'%He du

bain., Cette longueur est nécessaire 3 cause de la vitegse du gaz dans le circuit.

! ; : o :

L'“He est ensuite thermalisé& sur la BIX, en circulant dans un tube en laiton
(dimensions ariginelles 1.6 =m diamétre intérieur, 2 sm diamétre exterieur), aplati (par
enroulement sur une tige de 2 mm de diamétre) afin de diminuer son volume intérieur, et

gitud 3 1'intérieur de la BIEK.

A la pression d'injection (environm 30 kPa, soit ™ 200 torr), 1'7He est li-
quide & la température de la BIX : la tension de vapeur est de 3 kPa (" 20 torr) pour
Tnl.2 X, et n'est encore gque de 10 kPa (4, 70 torr) pour T 1.6 K.

L'impédance d'injection (23) provogue cette perte de charge : en effet, la pression
dans le reste du réfrigérateur est gglﬁ-rgtcelle de 1'é&vaporateur,~ 1 Pa, les pres-
sicns hydrostatigues et les pertes de charge dans le reste du circuit étant :E::::;;uw
b¥SE. Sa valeur doit étre choisie pour gue la pression d'injection restes supsSrieure a3
la tension de vapeur i la température de la BIZ (P ¥ 10 kFa) quelgue soit le débit
du réfrigérateur (en géndral, 50 « :’:3 = 500y moles/s), sans toutefois dépasser 100 kPa
(760 torr) ; on préfére en effet maintenir le circuit °Ee en dépression pour limiter
les fuites. L'impédance devra par conséquent &tre soigneusement ajustSe par ecsais
successifs ; de plus, l'impédance des extrémités du capillaire est souvent appréciable,
on enregistre des variations de 2 avec les conditions de propreté du systéme.
L'impédance variable de Schumacher (thése, 1978) constitue une sclution intéressante 3

ces problémes,

Nous avons employe une impédance fixe, d"'une valeur calculée d'environ

1016277

at 0.5 om extérienr.

, réalisée avec S0 cm de ecapillaire cuivre-nickel de diamétre intérieur 0.2 mm,

g - 2 E ; ! o
Le capillaire d' He est ensuite thermalisé 2 1'évaporateunr : le contact ne

LL

pose auvcun probléme 3 ces températures (0.7 X) il suffit de loger quelgues dizai-

neg de centimdtres de capillaire dans l'évacorateur, e Shust..] EENSERTE RN g SR T

T

.,-‘_i_uﬁﬂ_&:l_:;?_: '_'!:L U:,-,-M_}m

3 E ey
L'"He est ensuite prérefrocidi par les Schangeurs (dontla description est

[P

an-

née plus loin), avant 4'entrer dans la boite & mélange.



- La boite &4 mélange (BM)

Nous avens utilisé plusieurs types de bolite & mélange : en cuivre, au labora-
tnire de Basses Températures de Bariloche, et en résine époxy (Araldite) au C.R.T.B.T.
(crenchle), Les prémidres sont utiles lorsgue 1'échantillon peut &tre vissé sur la BM ;
ellesont 1'avantage d'une bonne thermalisation de toutes les parcis de la BM avec le
mélange. Ceci n'est pas le cas pour les boltes en Araldite : la diffusion thermique
dans les plastigues &tant mauvaise, on peut mesurer un apport de chaleur parasite dé-
coissant avec le temps, probablemet dfi aux syst2mes a deux niveaux caractéristiques des
patériaux amorphes. En champ magnétigue intense, la relaxation nucléaire des prctoms

augmente 1'importance de ce probléme,(T; est de l'ordre de quelques dizaines d'heures).

Ce genre de BEM présente cependant de gros avantages : le caract2re isclant du
matériau évite les probldmes de courants induits {expériences 3 fort champ magnéticue
et en radiofréguence) ; la construction est trés simple ; le collage de piéces tournées
on fraisSes peut se faire ine-gitu ; finalement, l'accés 3 l'intérieur de la bolitelafin
d'y loger des échantillons ou des cellules de mesurs) est aisé, grice aux bouchons coni-
ques en Araldite, scellés 2 la graisse A wide. Ces bouchons, (Frossati, non publié)
sont beaucoup plus fiables gue ceux en cuivre (A.C., Hota, 1971) dent ils s'inspirent,
I1s sont &tanches au superfluide jusqu'd des pressions de 1l'ordre de 5 MPa, pour des

diapdtres d'environ un centimdtre, 3 condition d'usiner les parties mile et femelle

-

du cfne sans modifier la position de la tourelle du tour ; un ridage & la pdte de
diamant est parfois nécessaire. La pressicn dans le réfrigérateur dilution étant tres
faible, nous avons proposé et essays un type de bouchon similaire & celui de Frossati,

mals avec une portée plane (figure TI-113)
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Fig. II-13 :
Bouchon comiguel en Araldite.
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Etanches an superfluide pour des pressions inférieures & 0.5 MPa, ils ont
1"avantage d'8tre moins volumineux, et surtout de ne pae présenter les problémes de
compatibilité des bouchons coniques, od de trés petites différences d'angle des cdnes

nile et femelle domment lieun 3 des fuites,

¥

H
i}
i
4]}
fils

Ia figuxe IZ-14 zepz&sente la 2M gue nocug avsns esplove | i 13738 ;
dans ce moddle, 3 double paroi, le diluf forme un écran thermicue autour de la partie
froide, L'entrée du concentré a lieu dans la partie supérieure de la cloche intérieure ;
le dilud circule autcur de la c¢loche vers le dessus de la bolite. Les diamdtres des tu-

bes d'entrée et de sortie sont ceux du dernier échangeur (voir § "échangeurcs thermigues"”).

RESISTANCE DE CHAUFFAGE
RESISTANCE OE MESURE DE T,

| SEPARATICN DE PHASE

-..-.--.--.—-.--;':-.-.-..] ||

|
g
Fig.: I1-14=
Boite a melange, i
F
L

=e
d | |
RACCORD TROIS-PIECES
Le chauffage de la BEM [une résistance "~ 1000 ), et un thermométre (résistance
carbone Speer 1000 ou Matsushita 68{ ), sont logés 3 1"entrée du concentrié, et permet-

tent la régulation de la température de la boite i mélange au moyen d'un pont de résis-

ke 1

tances (cf. Capitre III-E}.

L'étanchéité des tubes &n cuivre-nickel et des fils de mesure entrant dansg la EM est

il

assuréde pay du Stycast 2850 FT ; ¢es passages sont en général ménagés dans un bouchon co—

nigue, ce gui rend plus simple leur remplacement en cas de fuite.



= L'Evaporateur

L'3He de la phase diluée est conduit de la boite & mélange & 1l'évaporateur,
aprés avoir traversé les &changeurs. Le rdle de l'évaporateur est de séparer 1'*Ee de
1'94e ; le dSbit en ¥e doit Etre maximisé [pour obtenir une forte puigsance frigorifi-
gue) , tout en minimisant celui d'%ge (ladémixtion lors du refroidissement dans 1"échan-

geur continu aurait pour résultat une charge thermique suplémentaire 3 ce niveau).

1a concentraticn 4'-He dans 1'évaporateur {IEé?.] est beauccup plus faible gue
celle dans la boite i mf€lange {KEBE v §4%) . Considérons en effet la figure II-3 ; a
circulation @y nulle, la pression osmotigque dans la boite & mélange (Tgy) est &€gale
A celle de l'évaporateur ( Wgy ), de 1'ordre de 2 kPa. La température de l'évaporateur
est maintenue au-dessus de 0.5 X afin d'cbtenir une évaporation suffisante d'3He avec
des systémes de pompage classigques ; la concentration d'3He pour T % 2 kfFa est de

l'ordre de 1% & débit nul.

La circulation 4'°He est chtenue en pompant sur 1l'évaporateur ; la concentra-
tion en >He est réduite au-desscus de la valeur d"é&guilibre ®3g,, = 1%, et la différence
de pression osmotigue entre l'évaporatear et la boite 2 mélange donne lieu 4 un S8hit
34 Il est évident gue la différence de pression osmotique maximale sera de 1l'ordre
de 2 kPa, obtenue lorsque la concentration de 1'3He dans 1'évaporateur tend vers zéro.
En pratigue, 53 est limité par le systéme de pompage, @ condition de prendre certaines
précautions au niveau des échangeurs (voir le paragraphe correspondant),

La tension de vapeur au-dessus du mélange de 1'é&vaporateur est P = P3 +# Paocd Py est

k. T x3 ms
R - -
la pression partielle de 1'°He : s == )3/2 exp (-Eo3 / kgT) soit
V4 m3y

Py " 3920 exp (-2.17 / T) aux températures de foncticnnement (Laumcnd, 1971), la pression

Etant exprim€e en Pz et la tempdrature en K,

La pre=ssion partielle de 1'%He est pratiguemsent celle de 1'%He pur, et
Pg v 4.4 x 104 exp (-8 / T), dans les mémes unités ; au-dessous de 1.1¥, 23 > Py
Ces formulez ne fournizsent gu'un ordre de grandeur ; la figure II-15 représente la

tension de vapeur mesurde expérimentalement (Wheatley, 1268 ; Laumond, 1971},

La formule de Langmiir permet de calculer la vitesse d'éwvaporation d'on 1i-
guide 3 sa surface libre :

X f M
E]=.31||I'

i 27 R T
|
od = est le débit de masse i travers la surface A, P(T) la tension de vapeur, F_.

la pression au-dessus du bain, et M la masse molaire.

a7
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Fig. II-15 : Tension de vapeur du melange dans L'évaporateur,

En praticue P(T) - P, << P(T), et par conséguent P(T)~ PE., On constate en

T 0

cutre que méme une surface d'€vaporation de l'ordre des cml est

'ﬂ

argement suffisante
pour assurer des débhits ~ 10-3 moles/s ; la surface importante de 1'évaporateur que
nous esployons n'a pour but gue celui d'offrir un grand wvolume {(donc une grande inertie

thermmigue aux perturbaticns), sans augmenter la longuenr de 1'appareil.

Lorsque l'évapcrateur foncticnne au-dessus de 0.6 X, la concentration mclaire

s . o
en Ee augmenterapidement (~ 12% & Q.8 K), ainsi gue le débit.

Un effet de nature différente augmente également la concentration en *He pour

un évaporateur froid (T € 0.6 K) : le film d'%He superfiuide (film de Rollin) gui re-

monte le long du tuyan de pompage est vaporisé et pomps avec 1'%Has,
Ce film a une vitesse pratiguement indépendante de la température entre 0.4 et 1 X, Lo

@£bit d'4He est proportionnel au périmétre mouillé ; sur l'acier inoxidable,
T

- = -

e
] Ly | L} - T - -
nowd.3 x 10 S moles/s, o D est le diamétre du tuyzu en c=.



Un diaphragme de diamétre d <« D permet de réduire les effets du filnm, mais
congtitue une impédance sur le systéme de pompage qui limite fortement le d&bit

[ﬂj‘b S0 moles/s pour D V1.5 mm & une température de 0.7 K, d'aprés Lauwmond, 1971).

BEn 1967, Bon Mardicn et Keyston ont proposé de briler le film avec une résizs-
tance chauffante, les vapeurs d'*He &tant recondensées en dehors du tuyau de pompage.
Ce systéme a €té réalisé par Wheatley et al. (1569, 1971}, avec d"excellents résultats
& faible débit, ol les problémec associdcs au film sont importants, Mous avons utilisé

ce type d'évaporateur sur le réfrigérateur de Bariloche.

Des évaporateurs plus performants 3 fort débit ont €t€ mis au point par
Prossati ; le modéle représenté sur la figqure II-16 est une version amélicrée de 1'éva-

prateur de Pratt (1973) (Frossati, 1977 et 1978).

5]
|
g ot
e il .
T I I |

)4 | Fs— cuaurrace Tuse sruLEWR o€
il i -
“He ™OX

ECRAN EN CUIVRE

| -I - . =g

CHAUFFAGE BAIN

ECHANGEUR TUBULAIRE

Fig. II-14 : Evaporateur.

Le film est brile sur la pidce en zuivre du dessus de l'évaporatsur, isclée

- — —

ube en inox. L'orifice de sortie du

—

i

thermiguenent du corps de l'évaporateur par un

1

orps de l'Svaporateur a des bords aigus, afin de minimiszser l'épaisseur du film, Tne
cloche en cuivre permet de recondenser les vapeurs 4°'%He dans l'évaporateur, sans limi-

ter le pompage de 1'35, . On applique sur le bridleur de film la puissance minimum

29
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sant l'effet souhaité ( vmW) ; 1l'évaporateur est amend 3 sa température de travail au
moven d'une resistance chauffante situéde dans le bain de l'évaporateur. Les meilleurs ré-
sultats sont obtenus avec un faible &cart de température entre la résistance chauffante
et le liguide, c-d-4 d"une surface de contact impocrtante.

L'influence du brileur de film n'est observable gu'd des débits inférieurs i
2 x 1074 moles/s. La température minimale des réfrigérateurs 32 dilution du tvpe gue
nous décrivons étant atteinte pour des débits de 5 x 1072 & 1.5 x 1074 moles/s, ce

type d'évaporateur est adapté 3 l'obtention de trds basses températures.
Dans lex cas ofl 1'en recherche un pouvoir frigorifigone important, donc un

: ¥ - - P :
fort dEbit ﬂ'gHE {33 » 3 x 10 moles/s), le dispositif coupe-film est superflu,

1'influence du film &tant négligeable devant celle de la tension de vapeur de 1'4He,

= Les échanceurs de chaleur

Le concentré, thermalisé sur l"évaporateur 3 environ 0.7 X, est prérefroidi
par le dilué sortant de la bolite & mélange, dans les échangeurs. La circulation a lieu

a2 contre-courant.

La température minimale de la bolite 3 22lange dépendra de l'eflicacits des
échangeurs, c¢-3-d de la gqualité du contact thermigue entre le concentré et le dilué. Le
transfert de chaleur est limité par larésistance de Kapitza B, (cf. appendice I). A
hautes températures (BHT = 20 mK & 1K), les surfaces nécessaires pour un bon échange
thermique sont de 1'ordre de 1 & 103 :mz} ; au dessous de 20 =K (BT), ellesdépasg~-

seaennit la mEtra carre,

Un échangeur est caractérisé par les surfaces d'échance du cdtds diluvé (Ap) et
du ¢Ote concentre (A.) (en gén€ral Ar = A,), par les tempdratures d'entrée et de
sortie de chacue c&té (Tgr, Tse ; Tens Tgel e par le débit d'3ge A3 du réirigérateur

et par les dimensions géoméiricues des canaux oll circule le mflange.

A basses températures, deux effets deviennent importants : l'échauffement du
liguide par frottement visgqueux, et la conduction thermigue le long de l'échangeur,

qui tend 3 le court-circuiter.

L'effet de la wviscosité peut 8tre décrit par les &quaticns suivantes :

& = 3 = 2 B - _

AP=2nV , et Q =VAP=2nV , o Z est l'impédance de 1l"échangeur, V 1le dé-

[¥1]
i

bit volumique, 1 la wviscogité, AP la différence de pression entre les extrémités
1'échangeur, pour un flux laminaire, et Qvisg. L& puissance dissipée. Pour un tube
- —~

- ) - P = - - _ -
de longueur L et de diamétre D, 2= 128 ./ % D% gt Z = 12 L / AR pour on ca-



nal rectangulaire de largeur A et €paisseur B (A > B).

L'échauffement du liguide par ce processus se calcule simplement

AT=2Zn ﬁz /AC, ol C est la capacité calorifigue par mole d4'3He,

Avec les valeurs données au §III-A/a, on calcule le rapport des impédances

Zn / Zg pour un échauffement AT du méme ordre des deux cbtés ; dans ce cas

zZ, / Ze %10 , ce guoi impligus un rapport de diamétres I / D 2.

Le chauffage visgueux peut enprincipe &tre diminué en augmentant les dimensions
Dn €t Do ‘des canaux ; mais la conducticn le long de 1'echangeur devient alors impor-
tante, ce gui a pour résultat d'élever la température du cdté froid. Ia puissance trans-

mise s'écrit
6 = 3 I

T mo £ (T,414T , o) A est la secticn, L 1z longueur, Tz et T, les
cond E

températures d'entrée et de sortie de 1'échangeur, et K (T,x3) 1a conductivité thar-

aigue du mélange.

La construction d'un échangeur exige par conséguent de maximiser 1°'é&change ther-
micue encholsissant des dimensicns de canaux résultant d'un compromis entre un faible
chauffage par viscosité et une conduction thermique peu importante le long de 1'échan-
geur. Ces effetsdépendent de la température et de la concentration du mélange, gui wari-
ent 3 leur tour en fonction de la géométrie, des thermalisations et des apports de cha-
leur extérieurs ; mathématiquement, ces effeis peuvent Etre décrits par deux €guations
différentielles couplées (Radebaugh et Siegwarth, 1270 et 1571 ; Lammond, 1971) n'ayant
pas de solution analytigue dans le cas général, Deux approches peuvent &tre adoptées : le

30

caleul simplifié de”l'Schangeur continu parfait™, et le calcul approché & 1'ordinateur.

- L'échangeur continu parfait

Lorsgue écﬂnd_ et éqisq. peuvent &tre négligés devant Qech (la puissance
échangée 3 travers de l'échangeur),toute la chaleur fournie par le concentré est absorbée

par le dilué,

Le transfert de chaleur A par unité de surface AU est donné par les ex-

pressions
Ao o T. =1
—_— = o= c-l aT et ---E—-I.:'n = e . A
W - 5= = = bk
49 T % "% m K

. -7 b 5 5 | i i1l ] O Tx=
p est la température de la parci séparant les 2 phases, Ty €t Ty CeElles du CODce

tré et du dilué, & O et

[

les surfaces d'échange de chague cGteé, et P ¥ et

Ygrn les résistivités de Kapitza entre la paroi et chacune des phases (cf. appendice I).
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En pratigus les deux surfaces d'échange sont dgales (45- = opl. ainsi que
D!C st By, : en effet, toutes les surfaces sont recouvertes 4'%He (of chapitre V),

méme du cdté concentré, et on doit employer les valeurs de 9y mesurées dans la phase
diluée. On obtient aloxs :

AG 1 T =
82w S plas
Ao 2 Tnp &K

L'hypothése de 1'échangeur parfait fournit la deuxiéms é&guation

: la wvariation
d'enthalpie par unité de temps de la phase concentrée entre deux points caractérisécs par

des abcisses x et x + dx 1le long de l'échangeur doit &tre égale 4 la variation de la

phase diluée entre ces points (en module)}, et égale 3 la puissance transférée par échange

ﬂt - = R f}\-- "-'C -
EHC 'ﬂHE] gt = n
’II’ f 2 JTI:I Hg. :

Or dH~ = n3 C3. dT, et dHp = nj Cap dTp , C3c €t C3p €tant les capacités calorifi-
ques par mele é'3He ; 1'élément de surface

est la "

d'échange peut s'écrire 40 =mdx, off m
largeur™ et dx l'€lément de longueur de l'é&changeur. On obtient

2 éguations :
dT A - Ic =
- - i - - LT - 2
=Tl C = n = — 0
3 =3 g 3 Cap ax g T =E T
o 3
Au-dessus de 1O mK, py = o T ; au-dessous de 10 mE, lz dépendance en tem-
=] .
pérature ast P = 2T [ef. appendice IL

-
-

Dans le premier cas

TD sont des

i
)
i
ir
ey
i
0]
I
im
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an
i

]
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[
o
i
i

108 T J/mole d' He.X (c£.51II a-a).

En pratigue TE < TE » 8L on néglige ce terme ; on intégre le long de 1'"é&chan-
les températures d'entrée

e o = -
€ sortle de chague cdte sont Tppey Tgr - Tz o Tep

R =2 -2 g L x
~ 58T duitl & Tgp = Tge =
fa
in-a

== - - -.'-'2 » - -1-2 i ' L - ™ - &
En neégligeant TzE devant T2h Tgc>> Tgely et en remplacant

mCX par © , la surface to-
tale de 1'échangeur, on obtient
L]
. . {T > 10 mK) ; 50 WK pour les
g 4 ny & ] ik
T = —_—— = = ==
=C = = - métaux en contact avec les mSlanges.
- o
|




c-A-d la température & laguelle le concentré sort de 1'échangeur, en ne considérant gue

la partie gui fonctionne au-dessus de 10 mF.

Si 1'on ajoute des échangeurs & plus basses Cemperatures, le calcul doit &tre

effectud avec la résistance de Kapitza 5E1= a't2 ; dans ce cas :

= dT.ﬂ - = ﬂTn_EE.'I. K] -
G303 G =M Cpp g T~ g I~ T

on néglige Tg devant TE , et en intégrant sur x =

=1 m ' Ax o o
¥i- i e R
6 nya 6 nya
1 Tpp est plus grand gque Tg. :
2 144 d _
6 Aza _ 244 H3 (T<10mK) ; o'~ 7x 2072 /X3 m2  (argent

0
=
(=
[

en contact avec les mflanges.)

Température de la boite 3 mSlange

La puissance frigorifigue du processus de refrigération est :

L ]

Qr = N3 (B~ - Epl

Lec entrées de chaleur sont diies 4 des sources externes (@) d'une part, et

. 2 E ; A § e &
au refroidissement de 1' He arrivant du dernier €changeur d une température Tg {temp—

pérature d'entrée du concentré dans la boite 3 mélange dont la température est notée

Tay) : Qg = 83 (B, (Tg) - B (Tgy) .

4

A l'eguilibre Op = Q + Q. soit Ay (H. (Tgy) = By (Tgy) = Q + A3 (B, (Tg) - H. (Tgyl)

(les valeurs d'enthalpie sont données au § II-B-a).

Lorsque O est important (chauffage externe, ou bien chauffage visqueux et

w | ) . o | -
Tap ™ TE:* et la puissance frigorifique devient D=

i

=

conduction pour T % 5 =K, 2 Tpu T
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St § =0 ({entrées de chaleur négligeables), on cbtient !

Cr on connalt la température d'entrée : c'est celle de sortie du dermier échangeur, donné

par la formule (voir pages précédentes).

td
L]
Liw
o
=1
Ll
e
L'!
S
/E ﬁ

a - -'-"'.u,_ ;1'1 : _-j;_,.:'{-'h 1:!"
puas WER e T el
= 1:! i .F_,.-" e *._h___,:;ﬂ"' E T ) _'_,:.-
’ -2 12.7 3 = : - w 1 ~*alg
Zinsi Thy = 1.06x 107¢ R4227 22 | T e giy B0 17 723
I'.I.3 5 ) | 1 ér
- b = w3y 1
g étant la suface totale d'&chage, o = LRI =
\\ .-'. "'Tgn{
f}; Le débit produisant la température minimale est donné par = 3@ = 0, s0it ;
|

i .
{ -
| 63 opt = .{—Q" 2 22

1200

1] W8 HALHEH £, lai- 8= Comiate + (odaritxn ; dave @t ovusls Qrupuiecle ek
Ll e chatlitece, G dfve bk X do At A lod | det W doiivwrind deawat 2ot dedad maend.

™~ Pour 0 %+ 150 m a=4.2% /) Xa° et Q0 v50xW on, obtient n3 opt ™ 160 Umoles /s,

[t

une valeur an accord avec nos mesuras,

B

Avec l'expression de n3 opt on calcule la valeur minimale d2 Tgy :

|KIJ.
e
G
e

T. = 0.86 |

Y R,

i

On ootient, avec les valeurs des paramétres utilisfes précédemment, Tau ™ 2.6 3K ; les
valeurs mesurées (Tgy " 24 3ImX) sont par conséguent en ben accord avec ces estimationms.
Ces expressions ne fournissent aucun renseignement sur la dimension des canaux
dans les échangeurs. Radebaugh et Siegwarth (1970, 1971) et Frossati (197B) cnt effectud
des calculs 3 l'ordinateur déterminant la tempdrature des &échangeurs et de la bolfte 3
mélange, la surface d'échange nécessaire, et la tajille dee canaux. Cette mérhode a &té

employee pour le calcul des échangeurs des réfrigératesurs a dilution de Grencble.

Nous proposons un calcul sigpplifié de la taille des canaux :

= Calcul de la taille des canaux des échangeurs basses températures :

Ll

L'échauffezent visgueux est donné par 1'expression

N — 5 o, PP epld
'>E N - R {'_'l: 1.&51 .-‘lE ?2 _ _Eh! Ll "-I:'L-I-'i'l-l-\.F 3 F 1
\ s E"?']._EG- '_:- - :ﬂ T D= E: —_Hlll.—
: . AB?
[2 puissance conduite le long de l'échangeur aest :
/ - - o
N, Ocond = —— KA T=01b0?
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Les grandeurs intervemant dans ces formules ont £té définies précédemment ; L est

la longueur de l'échangeur.

la puissance totale est é@ = évisn + éuond = -4+ b Dz , et présente un
= - 2
B
minimmm poor :

aux plus basses températures, les effets de viscosité et de conduction ®xont importants, et

e b=

il ='avire nécessaire de garder des dimensions voisines de D,. En tenant compte de la

variation de K et n & basses températures :

-4 =
CAtds concentré ¥~ = 22 %0 W/E.m = Lol
T T
1.83.x 107 5 = S
ic He/m =
il md
4 -
# ‘-'.:l'- -E-'r-
CotE dilué : En = L8330 W/E.m = —
T T
0.5 x 1077 n ut
Ny = 0.5 x 10 Ne/m? = D
= 2
et les éguations précédentes deviennent :
- 128 1 a2 vE
= 1 - 0 Ve
';'.;_-5 = e =
isg " ",
"D 1
2
s ol Fa
Ceons ™ < arn
1 T
Le diamétre cptimum est alors
|._ ; 12 .2 'Té _: l,.l"'E
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On peut obtenir une valeur indépendante de A T en remarquant gue AT ast

de l'ordre de T / 2 pour un échangeur ; cette hypothése simplificatrice ne diminue pas

la précisien du calcul de fagon significative £ dd fait de la variation en puissdnce
P

& d o " i 2 & - 5 F >
1/6 de Dy, une inCertitude sur ~ 0T -d'un facteur 2 .ne modifie. D, gde de l2%
. - - r m .-' = 3 o
€T Omasf & wseCittiSoess Zun Lo Qs
Ainsi : rmrunkiges L0 K erc. ¥
r w
o |208 @ 2 #° v2 T/E afxi R
no = = 2.30 x 10
— =T
K- T s
' e
Les expressions étant analogues du edté dilué
lomg = 22 22 2 |1/8 . |1/3
~D _|208 Mp 1 A W S I i
=0 = = - s W L :"__
Xy T2 =
1 o
] I T I T 1171 | E F EET1]
DgCmm1
bl ——

20

n= 3.1'::1“L moles /s
=25 cm

o

N T WK | L 1 11111
1 2 3 5 10 20 30 50 TCmK3

fig. 1I-17 : Exemple de calcul du diamétre des canaux avec les
formules ci-dessus. Les points représentent les résultats de

Frossati et al, (1978).



Le graphe II-17 représente la variation du diamétre optimum avec la températu-
ture : les waleurs sont en excellent accord avec celles calculées & l'ordinateur. En
praticue, cependant, on adopte (pour minimiser la quantits d'zﬁa} des dimensions légé-
rement inférieures, surtout aun-dessus de 10 mE, la puissance h"‘l‘ = é-:iscr ¥ écg_ﬂd
stant alore trés inférieure 3 celle qui est échangée entre les deux phaées {voir table
11-1, Frossati et al, 1578 ; les points expérimentaux sur lia figure II-17 correspondent
3 cette table, c-3-d au réfrigérateur 3 dilution gue nous avons employé). Aux plus
basses tempEratures, il est nécessaire de respecter strictement lesg valeurs de Dg et

DE, la puissance transférée entre les deux phases étant de 1l'ordre de Deoma * hvmq'

Taille des canaux i haute température :

A haute température (T 320 mK) les effets de conduction ou de viscosite
produisent un chauffage négligeable par rapport 3 la puissance transiérée entre les
deux chtés de l'échangeur. Il est donc possible de réduire les diamltres des canaux ea

dessous de la valeur "optimm®™ D..

D'autres problémes surgissent alers, pis en évidence par une expérience r€ali-

.

e par Frossati : en intercalant un tube de 0.5 mm de diamétre sur la partie haute
température (T ~ 300 mK) de l'échangeur continu, cdte dilué (dont le diametre origi-
nal est de lmm), le débit décroit fortement (A 300 ymoles /s +.~ 530 y moles J/ 8] . Une
impédance de méme valeur, mais longue et de fort diamétre, ne perturbe pas le &&bit.
Ainsi, le diamétre est le paramétre important pour déterminer le débit des quasipartTi-

% 3 . .
cules d' Be dans le superfluide (Frossati et al. 1578).

% i . . 2
Nods pensons que l'effet est 4 au couplage entre les gquasiparticules d' Be et
les excitatiocns élémentaires e 1" Ee, phonons et rotons ("vent de phonons®™ ou “heat

fiush®}.

Il sst donc particuliérement impo 1t d'Eviter de créer des réductions de

diamétre au-dessous d'un millimdtre environ, du cSté dilué.

Ie cfté concentrd ne pose pas de problémes particuliers (voir paragraphe sul-

vant) .

L'échangeur continu haute tegpsraturs :

Le concentré circule dans un tube en cuivre-nickel de diamétre intérieur O..2om,

diamétre extérienr 0.5 mm et longueur 1.5 m, enrculé prdalablement en spirale sur une
tige de diamdrre " 2.5 pm. Celui-ci est suivi 4'un deuxiéme tube, en laiton, enzoulé
également au préalable en spirale sur une tige d'acier de 2 mm de diamétre, de fagon

a aplatir le tube (Cette op€ration est effectude sur un tour). On obtient ainsi une
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FoPEL :
surface d'échange importante pour un faible volume 4d' Ee, Le tube en laiton & une lon-
gueur de 5 m, us dimmétre intérieur de 1.5 mm, et yn diamétre extérienr de 2 mm. Aprés

1'enroulement; le diamétre de la spirale est de 1'ordre de 3.8 mm.

7 L.r«-lllll?{""‘"“‘

—

L'enseable est glissé dans un tube en cuivre—nickel de diamdtrs intérieunr de
4 mm, de diamétre extérieur de 4.5 mm enroulé en spirale sur un diamédtre de 1l'ordre de
10 cm, destin£€ A la circulation duo dilué.

Des tubes en Cu-Ni raccordent l'échangeur continu 2 1'injection, & l'é€vapora-

teur, et aux échangeurs "basses températures”.

La surface de ce type d'échangeurs est g % 250 cm“. Aver les formules obtenues

précédemment, la tempfrature de sortie du concentré est :

2 .%
1]

- = 3
SC
o

avec o :.‘j 160 ¥ / 34n2 (valeur gue nous obtenons typlguement)
= Tgr S0m K pour n 100 ¥ moles / s

et Tge s B3 B K ponr i 300 A moles / s

Lee £changeurs "bassec tempdratures™

Au—dessous de ces températures, une surface igportante a5t ndcessaire pour
assurer le transfert thermigue (cf. Appendice I), et 1l'on a recours & des échangeurs en

pourdre d'argent frittée.

Plusieurs centaines de m? sercnt nécessaires pour atteindre des températures
w 2 @ K, répartis en général en €& ou 7 échangeurs afin de respecter les diamétres de

cananx calenlés,

Nous avons employé les poudres suivantes

- "francaise" : Paillette d'argent XRP 5 - Comptoir Lyon Allemand-Louyct
13 rue Montmorency - Paris.
Taille de grains ¥ 1.
. Burface spécifigque obtenue par BET w Q.1 =7 f g
. Résistance de Kapitza : DOy =4 x 107% 770 xd =2 /W

=g =1 r o

soit ga=1{4 x 107} = 25 W /¥ md

— - - — E

— "Japonaize de TDO i . plrrafine Ag Powder, 70O A.
Dlvac, Vacomm Metalluorgical Co. Litd.

Shonan Bldg. n® 14 - 10 1 - Chome, Chuo-ku, Tokyo.



. Surface spécifigue : 1.8 mZ / g pour un facteur de remplis-

sage de 50 %, et aprés dégazage.
-3 _4
. Rfszistance de Kapitza : o = 0.2 T "X =% / W

(T » 10 m¥)
soit o = 7.1 x 10 %W / ¥n2

-] " S
-~ "Japonaise de 400 A" : mémes réfiérences que l'antérieure.

. Surface spécifique : 2.2 w? / g.

Procédure de frittage :

La poudre japonaise est comprimée 3 température ambiante au taux de compactage
de 50 % au moyen d'une presse (500 kg / cml), dans un moule ayant la forme souhaitde
pour le fritté. On obtient ainsi une éponge d'argent fragile mals rigide.
celle-ci est placée dans un moule muni d'un piston ; l'ensemble est serzé par des
boulons ; des rondelles de pression assurent l'uniformité et la saintien de la pressien
malgré la contraction de la poudre pendant le frittage. On peut également E'_'EPL‘.'F'_-"E.:‘ des

pistons en Teflon, qui se dilatent au chauffage.

Le montage est placé dans une étuve, socus hydrogédne, et chanffé & envirom
200°C pendant 40 mm (ces conditions ne socnt pas critigues). Le moule est ensuite refroidi

1'air comprime.

L'adhérence du fritté€ sur un substrat autre gue ]l'argent peut poser des problé-
mes ; un traitement de dorure, puis argenture du substrat, ainsil gu'une fine couche de
poudre "francaise" permettent un excellent frittage de la poudre japonaise sur le

Cu=Ni cu 1"inox.

La poudre francaise fritte bien mieux ; la procédure est similaire & celle

gue nous venons de dScrire.

figure II-1E représente guelgues échangeurs ce c2 type, CORQUE DPar Frossati
(thése, 1978). Nous avons surtout travaillé sur le modéle "carré®, au niveau de la
réalisation ; nous avons participé aux essais des nombreux modéles suivants, Tous les
modéles sont caractérisés par un “"canal® central ; cette gécmétrie favorise 1 échange

thermigque, et minimise le chauffage visgueux et la conductionm.

b

lcul des échangeurs "basses teopdratures”:

Mous décriron= une méthode simple permettant de calculer les dchapgenrs ;

|-

'incertitude importante sur plusieurs paramdtres (surface rfelle, résistance de Kapitza,

oy
1l

i
&
o
b

on, viscosits, etc...) justifie cette approche, fondée sur l'échangeur continu



[I-18 : Echangeurs "Basses Températures” : ci—-dessus

e "girculaire" ; ci-dessous, modele "carre”.

=0



parfait.

La longueur de chague échangeur est déterminde par le diamétre du calorimétre,

et se situe dans la gamme 10 - 30 cm.

La largeur est en général * 2 cm, afin de maintenir le mflange situé dans le
fritté au voisinage de celui gqui circule dans le canal (voir figure II-18). L'épaisseur
du fritts est de l'ordre de 1 4 2 mm ; une valeur supérieure pourrait poser des proble-

mes de conduction thermicue dans le fritté,

Nous décrirons le calcul d'échangeurs correspondant & un réfrigérateur desti-
né 3 l'ocbtention des tempSratures les plus basses, c-3-d fonctionnanrt 3 son dEbit opti-
mum. Des calculs similaires peuvent &tre effectud pour d'autres besoins (forts débits,

compromis débit-température, etec,..).

- On fixe la température minimale souhaitde : par exemple, Tgy = 2 =K, ce

gqui détermine la surface 4d'échange nécessaire.

Tgy = 0.86 ( :rlu y1/8  au a@gbit d5 opt

Ainsi g = (

En pratigque é%SE}nH et 3=4+1H;"K4:12 -+ -::':""-'rlplif:li'.lm1
opt = { —==31/2 % 180 |, moles / s.

Ces wvaleurs dépendent fortement de Q'. et ne sont par consfgquent gu'estizma-

tives. La température d'entrée du concentré dans la bolte 3 mflange est alors calculée :

TE = SE ny

ag
ip
goit, dans cet exemple, Tg = 3.21 mK ; le rapport T—"' = 1.6, inférieur & 2.75 4 cause
B =
des entrées de chaleur Q non nulles ; Ty ne dépend que faiblement de Q.

Evidémment, pour des valeurs de Q plus élevées Tgu v Tp , et celles-ci sont
directement fixégs par Ay et 0 : 0= 82 T%H A3 : le réfrigérateur calculé ici remcn-

tera facilement vers 3 mK sous l"effet de pertes trés faibles.

- On détermine la géomitrie des échangeurs.

La largeur du fritté de 1l'échangeur (u} est de l'ordre de 2 cm (voir pages
précédentes), et son épaisseur e A 0.1E ca. Le volume total Vo, est Tixé par la sur-

face totale g et la suface spécifique de la poudre : gg " 1.8 2* / g pour la poudre

japonaise, soit, avec un taux de compactage de 30 &, oy w9 mz i em.
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Pour 400 22, le volume est de 44 cm? de frirté (220 g de poudre), la longueur
v

totale du fritts est dome 1 = E—E-e 120 cm.

Cette longueur est divisée en &léments, dont le nombre est fixé par la place disponibl

dan=s le calorimsEtre.

ka

Mous cholsissons par exemple 6 €léments de 20 oo de loagueur, et de suzXface &7 m°.

- Caleul des tailles de canaux et des températures.

Afin d'estimer la taille des canaux avec les formules données précédemment,

il est nécessajirs de connaltre la température de chague échangeur.

La température du concentré 3 la sortie du continmu est soit conmeEexpérimen-
talement, 3 la suite 4'un essai avec cet échangeur uniguement, =oit calculée de la fagom
indicquée plus haugt :

4
-

me 96 ®H3
"SC a O

dans le cas du continu, scus avons g = 160 W / gl , 8t g = 0.025 né.

Pour 1".13I opt ~ 180 p moles / s

Tsc'l- E6 o K

T . " s - - A d
Pour le 1% echangeur Ag : COré concente : T, = 66 mK et Tzm - T = ——
Ayl B G
= 2o N3
avec 0 = 4.2 W / ¥m? et g = &7 = soit To = 7.8 mX.
P B w5 et S T R ey s g
Le diamétre du canal coptimm est DZ ™~ 2.3 x 10 { — ¥/~ ; en fait les effets de

viscosité et conduction sont peu importants 4 ces températures, relativement £lewvdes ;

il suffit de conzsidérer T v J0 mK, ce gqui impligue, pour L=0.20m et A=1B0-y moles /5 :

—_—

Dg = 2.8 mm

L
-

2% &changeur argent, cBté concentré : “E = 7.8 2K ; on calcule de méme : “S = 5.5 nK

i

&
c o=
et D> = 4.0 =m.

3° échangeur : Ty = 3.2 mKk ; Tg = 4.5 =K Df.._r = 4.4 m.
4% échangeur : T, = 4.5 mX ; Tg=3.9 sk ; DS =4.7m
58 &changeunr Te = 3.9 a¥ ; Tg = 3.5 K ; DE = 4.9 mm
6% échangenr : Tg = 3.5 mK ; Tg=13.,2 X ; DS =5.1mm




On chtient hien la température d'entrée dans la bolite & mélange A 3.2 =K calculéde au

départ.

I1 est possible de calculer les températures du cfté dilué en résolvant les
équations cbtenues précédemment, pour pouvoir ensuite calculer les diamétres de canaux
correspondants, Une démarche plus simple peut &tre suivie, fondfe sur l'cbservation sui-
vante, dlle 3 Frossati : la température froide du cfté dilué d'un échangeur est égale
3 la température froide du cfté concentré divisée par 2.75 : physiquement, cela revient
3 dire gque chague échangeur fonctiocnne comme si les échangeurs suivants étaient rempla-
cés par une boite & pflange (dans ce cas :_:H = 2:;75 , et le dilué sort & Taul-

Ainsi, en chaque point d'un échangeur, le rapport des températures du concen-
tré et du dilué est T, [/ Tp = 2.75.

Ia taille des cananx est donnfe par les formules :

e 1A 3
g 18 T3 yh3

N
|

[ V)
w

cfte Concentrd

0
[

-2
cBté Dilué : DD = 4.47 x 10 " {

1 A 1/

ainst D5/ D5 = 1.38 (= y1/3

soit Do / D§ = 2.7

La dépendance en puissance 1/3 rend la suppositien T, / Tp ™~ 2.75 peu critique aux
effets de ce calcul, sauf aux plus basses températures, ol sous l'effet des apports ==

chaleur Tp devient de l'ordre de Tpu.

Danes c& cas on obtient aicfpent :

. 1 1/2
| T, / Tos=2.75 - |
P == 1 +8.35 x 1075 &

Appliqude au réfrigératenr complet., on obtient pour 1'exemple considéré
Tg / Tpy = 1.6, la valeur calculée précédemsent. On peut également l'appliquer a la
gsortie de chague échangeur, comme s'il y avait une boite & mé€lange & cet endroit ; la
surface g est alors la somme des surfaces jusgu'd cet échangeur compris, & partir des

hautes températures.



On obtient ainsi Tp / Tgc, le rapport des tempSratures entre les deux cites
{celui-ci tend évidemment wvers 2.75 pour les premiers échangeurs) ; on calcule alors
TD et DE a pertir des valeurs 7T, et Dg obtenues précédemment, ce gui nous per-
met de compléter le tableau suivant.:

# |
i COTE  CONCENTRE i COTE DILUE .]
il : :
= ' D
sceanceur| o w27 | Ten Ty D5 Te, Tcn Tz Po
(mK (= X) {z=m) o (mE) (mK) (men)
i ;
1 &7 66 7.8 2.8 E 7.4 27.5 ! 3.5 7.3
2 67 7.8 5.3 4.0 23 e 35 9.9
3 ! 67 || 5.5 | 4.5 4.4 1.9 27 || B4 10.5 |
! | |
i ! I , I |
L 4.5 | 3.9 | 4.7 || 1.8 | 2.4 | 2.2 | 1l.0
| I 1 : i
g &7 | 3.9 35 | 4.9 1.7 2.3 2.1 11.5
| | !
! !
6 67 3.5 3 4 B.X 1.6 5 2.0 12.0
A = 180 ¥ moles / s TEH = 2akK aves ii ::' 100 oW (conduction et visco-
gité inclus) ;: T-*]._ = cfté chand ; 'J'.‘F = cfité froid.

' = s |
. L2 DAl TA eohnaegin, ot N ’H,“f-f-f-l-'— Gr PrAliaust .2 COuree SL

17" T ta descngsoioe uwéud:-.m-\—ﬁuwﬂ.;a-l— ¥ 2 Anus Vanged ?u\'!-'!- .
N.B : - Tp d"un échangeur est egal a Top @2 suivant ; des petites différences

apparaissent lors du calcul du cofté diloé, dies au fait qu'an emploie des valeurs

"discrétes" de Te ! Tp 7 noOus avons moyenné ces valeurs pour établir cette table,

- 1a taille des canaux pour TX5 mKk a une valeur pratiguement constante :

ia température varie peu dans les derniers dchangeurs.

- Nous avons exployé les formules correspondant a4 une résisrance de

El
Kapitza variant en T . 14 mame calcul peut 8tre effectud avec celles gue nous avons

ae . . -2 :
deduites dans le cas o Ry @ T . L' accord avec les mesures est alors meilleur pour

T <10 mEK.

Comme tous les calculs concernant les réfrigérateurs 3 dilvtion, celui-ci
irpligue de nombreuses approximations ; en particulier, on ne connait pas exactement
la distribution des entrées de chaleur, ni la répartition du flux de chaleur généré



Cependant, i1 a 1'avantage de tenir compte du fait que la température du
concentré est inférieure 4 2.75 fois celle du dilué (ceci étant fondamental auwx plus
basses températures), et de fournir un moyen trés simple de calculer le réfrigerateur,

d'analyser cec performances, et de 1l'améliorer.
En effet, il convient de n'ajouter les derniers €changeurs qu'urefols que l'on

connalt les résultats des premiers ; on peut ainsi déterminer les paramdfres du calecul

avec plus de précision, et optlmiser les demiers échangeurs, les plus importants.

- Svstdme de Pompage

Le débit 4' EEE dans le réfrigérateur peut 8tre limité ay nivean de la partia
haute tempSrature de 1'échangeur continu, cdté dilué (wvoir § précédents).

2i le diamétre des échangeurs est correctesent calculé, la pricipale limitation pro-

vient du systéme de pompage.

Le d8bit se calcule alors en tenant compte des caractéristigues de la pompe
(vitesse de pompage), de la pression dans ]l'évaporateur (fixée par sa température), et

de la perte de charge dans les lignes,

Ia conductance des lignes de pompage dépend de la température ; ainsi :

C= @ E:— yT J a 2.2 liEHE'.I

4
a=1,9 ( Hs)

C = conductance en 1 /5 ; D = diamétre de ligne, et L=]longueur exprimée en cam ; T est

1a température en K.

Le facteur J dépend du régime (visqueux ou moléculaire) ; il est obtenn a

g : g DF
partir de la figure II-19, calculée par Gianése, en fonction de x = T 120 ;

olt

P est la Pression moyenne en torr.

La perte de charge sur une ligne i température variable est alors fournie
par l'expression :

T Ty K
Ci l/s

3

2l B
AP (torr) = .24 x 10 ™ a Luznlesfs

=1

]

VT;L

5§ D']:

Ln

soit AP = 6.24 x 10 a [
i

One description détaillée est donnée par Lawmond (thése, 1972}, et Ech cher [(thisze,

1978) .
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Le systime de pompage installé sur le réfrigérateur i diluticn comporte deux
pompes primaires Alcatel 2012 B (12 mj.fh chacune) en parallédle. La pression absclue de

refoulement du mSlange est de l'ordre de 0.5 bars.

Un deuxiéme &tage de pompage est constitué par deux pompes & diffusion 3
vapeurs de mercure (BEdwards 2 M 4 A) en paralléle ; la pression maximale de refoulement
(v 30 torrs) est arteinte pour un débit " S500umoles / s, qui correspond & une tempsra-

ture d'évaporateur v O.B K et une pression d'évaporateur v 0.1 torr.

Plusieurs pidges & la tespérature de l'azote ligquide sont utilisés pour éviter

{en principe...! la diffusion du mercure dans le réfrigérateur et les pompes primaires.

Nous montons actuellement un nouveau systéme de pompage : une pompe Roots
T
(Pfeiffer WEKP 500) couplée 3 une pompe primaire Alcatel 2060 E (60 m™ /h) . Ce systéme
devrait permettre des résultats éguivalents guant au débit, et un foncticnnement sans

surprises pendant la durde d'une expérience (plusieurs mois).



L8

a) Imtroduction.

2 ! 3
En 1950 Pomeranchuk a suggére la possibilité de refroidir un mélange "He solide-

|

3 - ; By x
He liguide par compression adiabatigue 3 trés basse température.
En effet, au-dessous de 300 mK l'entropie du liguide de Fermi (cf. § II-B) devient
inférieure A celle du solide, gui est de 1l'ordre de R 1ln 2 & cause des degrés de liber=-
té du spin nucléaire (cf. § IV-B). La formation de sclide, a entropie constante, impli-

gue un refroidissement de l1l'ensemble,

i S/IRSolide _— )

S/R Liquide (a)

0 0% 02 03 04 TCK]

Fig. II-20a.

La figure II-20 illustre ce prucessus, décrit par 1'ecuation de Clausius-

- - e
l'écbhantillon est solidifié ; l'entropie du solide, nécessairement Sgale a l'entropie

-

inltiale du ligquide, est trés inférieure 3 R 1n 2. D'aprés Pomeranchuk, cette tempéra-

-

ture devait correspondre & 1l'ordre sagnétique du sclide sous l'effet des interactions

hardll b 1l L

dipolaires nucléaires, ¢c-3-d T v UK. Bernardes et Primakeff (1960) cont monryé cue les

=

interactions d¥change dans le solide devaient augmenter la température d'ordre jusgu'id
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Fig. 1I-21b : Courbe de fusion de L'""He 3 champ nul, d'aprés Halperin

et al. (L978).



wn mk environ, limitant ainsi la gamme de températures de la réfrigération Pomeranchuka

Cette méthode a été trés efficace pour é&tudier ]'crdre magnétigue du solide -
Halpaerin et al. (1974, 197B) ont ainsi mis en €vidence mne transition dc premier ordre
vers un stat aptiferromagnétigue & champ nul et T 1ok, et nous avons montre (Godfrin

et al. 1980} gue la température 4'ordre devient supférieure 4 3 mK & fort champ.

Ainei, la réfrigération Pomeranchuk permet 3 peine d'atteindre les temperatu-
res minimales des meilleurs réfrigérateyrs 4 dilution ou d'un étage 4 desaimantation nu-
cléaire trés modeste ; elle a été pratiguement zbandonnée au profit de ces technigues,
sauf pour l'étude de l'aﬂe liguide ou solide sur la courbe de fusion, ol elle demeure

mn instrument remarguable.

b) Cellules sxpérimentales.

L‘3EE liguide est confiné dans mne cellule & parois dSformables sous 1'action
d'une pression extérieure. En pratique celle-ci est transmise par de l'gae dont la
pression est contrilée de l'extérieur.

Le minimm de la courbe de fusion de l'EEe implique la présance de sclide dans la ligne
de remplissage de la cellule ; celle-ci est ainsi isclée de l'extérieur, et le systéme

dvoloe i nombre d'atomes constant ("methode du capillaire blogqué™).

Bien gue la courbe de fusion prisente dgalement un minimus, on n'observe pas
le blocage des lignes correspondantes ; ceci est di au faift goue le minimmm est peu
. ; o 4 , ’ e .
prononcé, et la surpression de 1' He n'est jamais suffisante pour obtenir la nmcléation

du sclide.

e prérefroidissement de la cellule & des températures dans la gamee 2 4 50 mK
z'effectue an moyen d'un réfrigérateur i dilutien ; unéchangeur thermique en poudre
d'Ag ou Cu frittée assure le contact thermique. Un interrupteur thermigue supraconduc-
teur est souvent intercalé entre la cellule et le réfrigérateur ; ceci n'est pas néces-
saive & T L 5 mK ; les temps d'égquilibre thermigue devenant trés longs devant les temps

W

de mesure. (Cf. appendice I).

La plupart des cellules utilisfes jusqu'd présent sont métalligues (alliage de
hronze-béryllium, matsSriaun ayant d'excellentes propriftés mécaniques et pagndéticues) .
Leur géopstrie est relativement compligufe, (disgues, soufflets), ce gui provoque en

général un chauffage par écrasement du =olide dés gue la fraction form€e-atteint " L0 &,

Leur principal inconvénient, cependant, est de ne pas permettre, SOUS cefte

forme, des mesures de réecnance magnétigue nucléaire, la radio fréguence ne pénétrant
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pas dans la cellule métallique,

Une premidre solution consiste & prolonger la cellule par une cavité en patiére

plastique ; dans ce c2= on n'a accds qu'd une fraction du solide forms.

123 livres d= Berts (19768} et Lounasmaa (1974) décrivent les principaus dispo-
gitifs expérimentaux de ce type.

Greenberg (1977, commmication privée) a réalisée une cellule originale, entiad-
rement eon matidre plastique (nylon).Celle-ci a £été perfectionnée par Frossati (thése,
1978) grSce A4 1'utilisation d'une membrane en Kapton (matiére plastigus aux propriétés
mécanigues excellentes) d'une épaisseur © 50 | et une celluls en Araldite, compacte,
particulidrement adaptfe aux pesures de RMN.et la thermométrie (cf, § III-D), (figure
II=21).

A

o e o o e
A b =
- v
- o e - i -

A\ ;' ot e o
W =7
-:':'-‘_ “h e -_"'-.'ui'\'q."\-
LAY semangee ESEISIRE NN

Fig. II-21 : Cellule Pomeranchuk en matiére plastigue.

Nous avong réalisé plusieurs cellules de ce genre, et publié une partie des
résultats (Frossati et al. 1978). Le point critique est &videmment la membrane : celle-ci
doit supporter ime différence de pression de l'ordre de 3.4 MPa (lorsgue l'BEE se
trouve sur la courbe de fusiocn et la pression de 1'45e est nulle)] sans se déformer de

facon permanente,

; 4 : =
D'autre part, lorsgue la pression de 1' Be est augmentée jusgu'a sa valeur
saximale (2.5 MPa , pressicn de splidification), la membrane Soit se déformer élasti-

quement de fagon & solidifier entidrement l'BHe liguide contenu dans la cellule.
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Ceci correspond 3 wme réduction du wvolume de l'ordre de 5 & (différence relative des

volumes molaires du solide et du liguide, cf. § II-B).

La déformation reguise est 4 la limite de la rupture ; il sera donc important
d'éviter les "defauts"™ sur la membrane, et en particuliér Jde renforcer les points ol

la contrainte est paximm,

On ne dispose pacs actuellement de membranes de Kapton cylindriques une
seule piéce. Il est donc nécessaire de les fabriguer 3 partir de feuilles de faible épais-
seur enrculées en couches successives sur un mandrin cylindrique en Teflon, et collées
entre elles avec une résine époxy (Stycast 1266). La résine est applicufe en couches
trés minces, l'excédent étant éliminé avec un rouleau en Teflon, avant 1'enrouliement.
Celui-ci s'effectue & la main, en prenant soin d'éviter toute inclusion de bulles, La
fin da l'enrculement doit se superposer légérement (v 1 mm) avec le début de la dermiére
couche, afin d'éviter un point faible favorisant la rupture. Ainsi, le ncmbre de couches
est un entier, et doit &tre choisi en fonction de l'épaisseur de la feuille de Fapton
de départ et du diamétre de la cellule, de fagon a aveir une pression d'éclatement

> 4 MPa .

Les meilleures membranes, pour des diamérres de 0.4 3 2 cm, sont obtenues avec
des feullle=s de Fapton d'une €paisseur de 14 U, faciles i enroculer, Das essais avec

des feuilles de B |, difficiles 3 manipuler 3 cause de leur charge electrostatigue ont
&

té peu satisfaisants,

Apréz polymdrication de la colle dans un four & » BC°C, la membrane est coupée
au tour 4 la dimensicn choisie ; le mandrin en Teflon se dégage aisément en le mettant

dans de l'azote liguide.

Afin de remforcer lesextrémités {endroit oft la dSformation sera maximm), on ¥
enroule des bandes en forme de trapéze trés allongé, En Kapton, doublant aporoximative-
ment l'épaisseur de la membrane sur le bord, et s'annulant progressivement sur une dis-

tance n 1 I E?I‘DEE‘-&.‘::L; théE'Et lg?E} .

Il est nécessaire d'effectuer un certain nombre d'essaics afin de déterminer le

nombre de couches optimm. La membrane est fermée aux extrémités par un bouchon en
’ . i o . : i
Araldite ; un capillaire permet d'injecter de 1' Be sous pression. L'ensemble est place

dan=s de l'azote liguide, et oo augmente la pression jusgu'd é&clatement.

La figure II-22 représente la pression d'éclatement en fonction du nombre de

1]

tours pour une cellule d'un diamétre de 13 mm, et de 5.5 cm &e hauteur, (munie de
tours de bandes de renfort en "dégradé™. Dans ce cas, 9 tours nt suffizante, l'épais-
seur de la membrape est de l'ordre de 1B0 u, soit 9 couches de Kapton de 14 y, et B

couches de colle de l'ordre de 7 1.
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Fig. 11-22 : Pression d'éclatement d'une meabrane de Kapton de 19 mm

de diagétre en fonction du nomsbre de tours.
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Fig. 1I-23 : Nombre de tours optimum en fonction du diametre de La

meEmRDrane .



La figure II-23 montre le nombre de couches optimum en fonction de l'épaisseur, aver
duo Kapton de 14 §i. Le nombre de couches étant nécessairement entier, ce diagramme déter-

mine les diamétres utilisables.

La membrane est ensuite collée 3 chague extrémité sur deux bouchons en Araldite

un cylindre du méme matériau compléte la cavité destinée a 1'452 {(veir figure II-21).

Jauge de volume : On evapore une couche d'argent sur la membrane et sur la face

intérieure du cylindre, de fagon 3 obtenir les deux €lectrodes d'un condensateur sensi-
ble aux changements de volume de la cellule. La déformation de la membrane a lieu prin-
cipalement prés des bords ; on a donc en premiére approximation un condensateur plan,

de capacité (em pF) :

C=0.088 A /4

o A est la surface d'une electrode en cm?, et & leur séparation en cm. On obtient
aingi des capacités de quelgues dizaines de pF pourvu gue l'écartement soit de l'ordre
de 0.5 m» au plus. La variation de el eer proportionnelle 4 4, et par conséguent a
la variation 4V du volume de la cellule. En suivant la procédure de Ealperin et al.

1978) , on écrit

Vom vV, +a [Py - Byl
Cette relation, expérimentalement vdrifide, dfcyit la linfaritd des changements de wolu-
me en fonction de la différence de pression entre les deux cftés de la membrane. Ainsi
dV /V=a (P3-Pgda/V %ad (P33 -Py &/ V-
Soit k= a / ¥V, , et X la compressibilité de 1'"ge liquide : K= - 4%V / VAP;3.

lorsqu'on n'a gue du liguide dans la cellule, on cbtient :

d (P3 = Pa)
3 4 ==K/ Kk

e

Cette valeur peut &tre mesurde expérimentalement,

-— -— -.' E
or Em 9172710 ° bars © = 1.27 210 P 2

Lk

=3 =
Pour P = 34.36 bars, K= 4.8l x 10~  ©bars ".

On peut ainsi calculer 4, et en estimant V,, connaitre le volupe de la cellule en

fonction de P; = P4, et étalonner ainsi la jauge de volume.

m;mxmt;' PRy pra '&-t-"ﬂ-ﬂ-t:‘lﬁﬂ e EM 5 N ae Sl “'”"‘P' = 00..C

ir
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Caleul du pourcentage de solide dans la cellule.

Sojent V3 €t oy le volume molaire et le nombre de moles de liquide dans la

callunle, ¥ et n; Ceux du =olide.

v-n1v1+n5v5 ﬂv;:i;l--vs

dV=- dns . Av + n dvg

- & - — - . 3
la fraction de solide est x, = ng / n, n étant le nombre de moles 4' Ee ;

dx, = dng / n (n = constant dans une cellule Pomeranchuk).

5i 1'on considire comme é&tat initial les valeurs de V, P et x correspendant

a4 1'entrfe sur la courbe de fusicn & la compressicn (début de formation de solide)

d Xg et Vop =0 vCF

i

ﬂ?ﬂ?*?c? :iP-P-P.;:,,— e

r dV / V=k 2d(P3 - 2,) at dvg [/ vg =

K dPj (voir plus haut]

- =
icr

v
av =J (- dng AV +n dVg) - ng Av +n Avg
Ver E

k AP3 -k APg = ~-x. Av / ¥ vaEiPE
= 3 =Fq s lcr -

v i T T

3'ed xg = —— | k ABg - (k=K== ) 42,
I Vi i ks 7
Soit x. = k|aPy -~ (1L += ) APyl |
3 If'.“'.lI | K 1 3. |

L. ":F i |

Avec les valeurs de Halperin et al. (1978]

Av= 1.314 em”

Vs " 24.0 -::m3

= 4,81 % 1D“3 bars
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et la valenr mesurde de X / k {(voir § “"Jauge de volume"), cette expression foummit d4i-
rectement la fraction de solide formE en fonction de la différence des pressions ini-

. 3 4
tiales et finales de Be &t BHes,

Danz le cas de la cellule emplovée pour les mesures sur JEE solide (chapitre IV),

nous avons mesure K /f k= 3.25, soit

x, = 2.88 x 10 [ APy - 4.06 AP3)

Le solide est souvent formd T = constante, soit Py = constante ; dans ce cas,

APy = 0,

Jange de Pressiom.

Mous avons employé une jauge de pression du type Straty-Adams (1969) modifide

par Frossati (non publie).

Y LT
-
i
3 o —
i ;} - g !
Y e — - -
/ e
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e ..1 Enl=aw I
o . T

Fig. II-24,

La figure II-24 montre la disposition de la jauvge, reliée i la cellule par un
canal de 1 mm de diamétre et 1 cz de longqueur, afin de la maintenir en dehors du champ
BF de la bobine de AMN. Lor=gue la guantité de solide dans la cellule est importante, on

observe mn blocage du canal, et la jauvge ne répond plus aux variations de pression.

Ceci ne represente pas uwn probléms majeur, £tant dJonndéd gue nos mesures ont lieu
avec une faible guantité de solide, pour diminuer lec consctantes de temps G'éguilibre
thermique,

La jauge de pression est constitopfe de deux électrodes de bronze béryllium
mcntées sur 1m support déformable en Araldite, dont l'épaisseur est ajustfe a posteriori
pour cbtenir la sensibilité reguise. L'ensemble est placé dans un boltier en Araldite

scellé, fournissant la pression de référence, essentiellement nulle grice au cryopompage.

Nous avons £galement smployé des jauges "flottantes™ ; dans ce cas les €lectro-



des sont contenues dans un boftier, la pression s'exergant sur les deux faces. Les
Electrodes, en argent évaporé sur de l'araldite, posent alors moins de problémes de
therzalisation ou absocrption de radiofréguence.

Il est important d'éviter la présence de matiéres plastigues entre les €lectro-
des ; dans le cas contraire, il faut tenir compte de la wvariation de leur constante

diélectrigue en fonction de la température et de la tension (cf. § III-F).

P unités arbitraires
05 i
YA !
03 -
== P, [MPa]
0.2 : : . 3 “JJ
0 10 20 30 40

Fig. II-25 : Etalonnage de la jauge de pression.

Les figures II-25 et II-26 montrent un étalconnage typique, comparant la capacité de

la jaugs de pressicn EP 4 la pression mesurée so0it par un manométre 2 aiguille de
précision, soit par une jauge de Bourdon en gquartz (Texas Instruments) . Dans ce dermier
cas, la diffusion de 1'hélium dans le guartz rend la mesure pew  précise 3 hautes
pressions.

La déviation & la linfaritS de C, (P) & P " 3.3 MPa provient de la jauge,
et non du systéme d'étalonnage. Toutes les mesures sont effectudes auy-dessus de
33.8 bars, c-&-d dans la zone linfaire, dont la pente dC; / S P peut &tre détermince

avec précision.
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Fig. LI-26 : Etalonnage de la jauge de pression.
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IL'observation des transitions A, B' et C (ecf. § III-d) permer d'améliorer
la précision absolus en utilisant les wvaleurs de Halperin et al. (1378) pour Fp, Fp!
et Po. Cecl impligue un décalage de 1l'étalonnage de CL(P) 1l'ordre de 0.01 MPa (voir

figure II-26 ). Les différences entre ces pressions, qui impliquent uniquement la

connaissance de dP? / €Cy s+ sont en excellent accord avec les valeurs de Balperin et

al. {cf. § IV-E-c-1).

La sengibilits de la jauge employde est supérieure 3 3 Pa, et la reproductibi-
lité meilleure gque 10 Pa (tant que la jauge reste i des pressions " 3.4MPa avec des
écarts < 0.1 MPa ), ceci &tant vérifié en comparant les résultats de plusieurs obser-

vations de P,, Fgr et F. & champ nul.
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CHAPITRE III

LA THERMOMETRIE AUX TRES BASSES TEMPERATURES

IIT — A - INTRODOCTION

les technigques décrites au chapitre précédent permettent d'atteindre des tem—
pératures dans la gamme du millikelvin, La mesure de ces tempdratures est au moins
aussi complexe que leur cbtenticn : vers 1 oK, par exemple, la précision de 1'échel-
le de températures est actuell it inférieure a 5 %. Nos expériences ont exigé
1'adaptation des techniques traditiennelles et le développement de nouveaux thermo-

mitres, gue nous décrivons dans ce chapitre,

Thoulouze (1970), Weyhmann (1273), Lounasmaa (1974), Hudson st al. (1975},
Parker et Corrucini {1975), Batts (1976) et Richardscn (1977) ont décrit de nombreux
types de thermométres, et analysé leurs limitations : domaine d'utilisation, sensibi-

lité, précision, contact thermigue entre le thermométre et l'&chantillon.

On distingue habituellement deux types de thermométres ; lorsque la loi
physique décrivant la variation thermique du paramétre mesuré est connue théorigue-
ment et expérimentalement digne de confiance, le thermomdtre est appelé primaire. Il

perzettra d'étalonner les thermomdtres secondaires, en général plus sensibles, dont on

ignore la loi précise de variation,
Nous avons surtout utilisé comme thermcodtre primaire le paramagnétisme dlec-
tronique vers les "hautes températures”™ [(lO mK & 5 K}, et le paramagnétisme mucléai-

re au dessous de 100 mE,

III - B - THERMOMETRES MACHETIOUES : PARAMAGNETISME ELECTRONICUE

Ie thermométre le plus employs actuellement en desscus de 1X est le nitrate
double de Cérium Magnésium . 7 Ce(NO3); . 3 Mg(RO3)z - 24 E>0 ©°2 "OMR", Le paramé-
tre therpomdtricue mesuré est la susceptibilité magnétigue Y (T] ; celle-ci suit une

loi de Curie-wWeissdans la gamme de températures S o¥ - & X, Lec ions magnétiques de

&0



Cériunm interagissent faiblement par interaction dipolairs &€tant sépardés par un nombre
important de molécules d'eau ; il en résulte une température d'ordre extr@mement basse
pour un systéme de spins €léctronicues: 1,9 mK,

Les propriétéfs physiques du CMN ont &té &tudifes en particulier par Mess et al,
{1969), Giaugue et al, (1973) et Fisher et al (1973) ; son application & la thermomé-

trie est discutée par les auteurs cités dans 1'introduction de ce chapitre.

Pour un systéme de spins sans interaction, la valeur de 1'ajmantation gue

1'on obtient par un calcul de physique statisticue élémentaire est :

M= MoE.(x) avec x = glg JBE/RT

ol M, est 1l'aimantation & saturation, By la fonction de Brillouin, J le spin, g le fac-

teur g spectroscopigque, U le magnéton de Bohr et B le champ magnétique.
Au premier ordre en x, on cobtient :
X = UM/B = U RI(I+1) g° 1,; P o [systéme international d'unités)

ol ¥ est le nochbre d'atomes par tmité de volume ; d"od :

N o= HDJWI’ (N, = nombre &'Avogadro, Vm = volume molaire)
i i 2 . r 4 .
= X = Holiad (J+1) g7ug/3 keVmT = 7

od C I U NoT(J+1) glué / 3kgVm est la constante de Curie.

L'effet des interactions entre les spins peut &tre décrit par un “champ moléculaire”
{Champ de Weiss) : ce champ magnétigue fictif By, est supposé proportionnel 3 1'aiman-
tation : By = UgAM.

le champ agissant sur chaque spin (champ local B) est la somme du champ extérieur B et

By :

B = Bo + By =}uﬁ!=1laufﬂﬂ}=gtaﬂ+ﬂﬂj
= ; - C
On déduit aisément que y = P M/Bg = T- T avec T .= A C au dessus de T_ (Tempéra-

o -
ture de Curie) ; au-dessous de T., le systéme s'ordonne sous l'effet du champ molécu-

lzire.

En pratigue, il faudra ajouter au champ extérieur et au champ moléculaire,

le champ démagnétisant. Celui-ci ne sera uniforme dans l'échantillon gue pour un ellip-

soide de réveolution aimanté suivant 1'axe de symétrie, Sa valeur est proportiomnelle 2

1"aimantarion



By = - LMy M
o [ est le facteur démagnétisant (pour une sphére T = 1/3), .
Rinsi, B =By + By + By = By + U A M - U, T M

On suppose gue la susceptibilité locale ¥ = U _M/B suit une loi de Curie
= C/T ; la susceptibilitéf mesurée est donnde par l'expressicn

I. e = -]Jn-w o

On en d&duit que Yy mes = ¥ o + G/l T - (A=C)c] =

c

T=-A

X mes = X 5 + avec A= (A-L)cC

oll X est un terme constant ajouté 3 posteriori pour tenir compte de contributicons
indépendantes de la température ou provenant de l'appareillage expérimental.
X =g 5uit une loi de Carie-Weiss ; il est donc important, pour la thermo-

métrie, d'estimer 1'ordre de grandeur de A,

Le parameire 3 est de l'ordre de 1 {1/3 pour une sphére] ; pour un cristal
cubicue et des interacticns dipolaires, A = 1/3 et reste de cet ordre pour d'autres
structures. On s'attend donc & 4 = 0 pour un échantillon sphérigue d'un cristal i gy-
métrie cuobique, et i un & assez faibhle (A 3 C en général), pourva gue les interac-

ticns soient d'origine dipolaire,

-2 s
Dans le cas du OMN, C=1,04 x 100" K (A.H. Cooke, 1955), avec la défini-

= : . . : <
tion de C correspondant au systéme internaticnal d'unités ; A serait donc -~ 10 oF.

Lorsque le OMN est employé cosme thermométre dans cette gamme de températures,

on d&finit une "température magnétigue"

T"ucmes-gcj;ﬁ o= p e A

Pour un monocristal sphérigue, T est noté '[“‘3 ; le OMN 2 une structure rembo-
_hédrique (Zalkin et al,, 1963), et A n'est pas nul : A = A% ; ade plus, E'E'dépenﬁ de la

température prés de Tc (en pratigue, en dessous de 10 mK).

. a . n L3 o
Ia figure III - 1l représente la varigtion de TOo - T - 1S en fanction de

T chservée par Mess et al. (1969) ,Fisher et al. (1973) et Budson et Dfeiffer (1072).
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Au-dessus de 10 @K, la valeur de ,g._glpeut étre calculée théoriguement ;
d'aprés Peverley et Meijer (1967), ,f;g= -0.273 k. Expérimentalement,

£9= -0.273 mK - 0.0042 / T (mK)% (Hudson et Pfeiffer, 1272),

e

et ﬂﬂﬂ =0.75 mX (Giaugue et al, 1973).

LUVindéterninatian sur ﬁﬂegt donc importante ; d'autre part, las monocris-
taux sphériques de CMN ne peuvent &tre utilisés comme thermométres dans 1'hélium ligui-
de au dessous de 20 mK : leur faible surface rend 1'échange thermicue difficile (Lou-
nasmaa, 1974 ; Hébral, thése, 1978}.

En praticque, on emploie des poudres de OMN, dont le taux de compactage est
de 1l'ordre de B0 % et le dimension des grains < 1o0M,
ILa géométrie habituelle est celle d'un cylindre dont le diamétre est &£gal 4 la hauteur

(Wheatley, 1970).

Dans ce cas, on obtient en général une valeur inférieure & 0.5 mK ; avec le

systéme décrit au paragraphe suivant, nous avons mesuré 4 < ol mK pour T > 5 mK ;

i

par comparaison avec la transition superfluide 7T, ( cf.

Ta % I1T - D) nous . 2avons obte-

nu A = 0.25 mK & Ta Bv2.75 mE]).

Meijer et Beduz (1973) ont fourni des arguments théorigues expliguant la fai-

Ble valeur de A dans les poudres de CMN.
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La mesure de la susceptibilité du OMN s'effectue généralement au moyven d'une inductan-
ce mutuelle : un champ alternatif basse fréguence (20 Hz) est produit par un enroule-

ment primaire ; le secondaire est constituf de deux enroculement opposés, Ainsi, 1'induc-
tance mutuelle M mesurée ne sera dlle gu'd la différence des inductances de chague moi-
tié, Une partie constante provient d"une compensation imparfaite des gecondaires. Le

CMN logf dans un des deni-secondaires modifie 1l'inductanece mutuelle proportionnellesment

4 sa susceptibiliteé,

Rbel et al, (1%64) ont analysé en détail ce type de thermométres ; on trouve-
ra dans cet article les formules permettant de calculer tous les paramétres de ce systa-

e, .

Hous avong utilisé desmutuelles de trds petite taille, particulidrement adap—
tfes 4 la recherche aux trés basses températures. La réduction du signal est compensde
par un bruit plus faible, et surtout grice 3 1l'emploi de ponts 4'inductance mutuelle
trés sensibles, developpéds an C.R.T.B.T., (fabrigués sous licence ANVAR par la socidté

2 r gz s e g -8
Barras Provence), dont la sensibilité est de 10 Henrvy.

v
W

; 20 | L
, > i Primaire
< >
Fig. III-2 : Inductance mutuelle au CHN.
Legc détails de constroction de nos matuelles sant Sonnss sur la figare III-2 ;
les mandrins sont faits en Araldite. Le primaire est bobiné en fil supraconducteur

(Hiobium-Titane Cuivre, diamétre 70 1), en 4 couches de 220 spires.

Le secondaire {dans ce cas 1500 spires par demi-secondaire) peut &tre bobiné
avec le méme £il, ou bien en fil de cuivre (70 ). L'ensamble est fixd sur un bouchon
conigue-en araldite afin de pouvoir le monter aisément dans la boite 3 mélange.

-
s B
&

L'étalonnage est effectus entre 1 ¥ et lepoint A de He : l'inductance mu-

g

= 17 - 5 - s 3 - ERE- e
Tuelle est placée dans un bain 4" He pompd au zmoyen 4'une pompe primaire.

=



Deux manométres, 1'un & mercure, l'autre & huile, permetitent de mesurer la tension de

vapeur ; la valeur de température correspondante est fournie par la Table du National

Bureau of Standards (MNES monograph 10).

M (unités arbitraires)

65L -
64
63

62

61

i ] 1 1 1
0G4 05 06 07 08 03
Fig. III=3 : Etalonnage de l'inductance mutuelle,

r

La figure III-3 représente un €talonnage typigue ; l'induoctance mutuelle va-

rie suivant la Ioi

l—'_||:ji

M=M, +
Dans le cas de la mutuelle décrite précédemment,
M, = E8,250 et A+ B.B4ll/X

A
(la lecture du pont est donnée en {I ; une variation de 10" correspond & 3.3 mH).

Danes nos mesures, l'incertitude sur A est inférieure 3 0.5 %,

Hous avons vérifié la dépendance en tempdrature de M par résonance magnéti-

que nucléaire du platine (décrite au § ITI-C) ; pour TF 5 mK, T =7 * 0.1 mE (fig.

IIT-4). La dispersion a4 T < 4 mEK est dfle 3 une mauvaise thermalisation do COMN (constan-

te de temps de l'ordre de gquelques heures).

Certaines précautions doivent étre prises lors de l'emploi du OMN en thermomé-
trie. Butterworth et al, ont mis en é&vidence l'avgmentation de la constante de Curie

par deshydratation du sel lors d'un pompage prolongs (fiqure III-5).
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Fig. [II-4 : Temperature du CMN (T=) en fonction de La température du platine (T).
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Fig. III=-5 : Effet du pompage sur La constante de Curie du CMN.



cet effet 3 été attribué 34 un changement duchamp cristallin sur 1'ion Ce*‘conduisant

5 un accroissement du facteur g associé au doublet fondamental |

En pratigue, il suffit de limiter le temps de pompage 3 température ambiante.
Lorsqu'une grande précision est reguise, il est utile de vérifier 1'étalonnage & 1l'aide
de "points fixes thermcmétrigques™ : transitions supraconductrices (Soulen, 1974), tran-

gitions A et B' de 3HE superfluide (cf. §III-D).

L'effet du champ de mesure alternatif b et du champ extérieur B, a &té &tm-

dié par Dawber et al, (1979) et Eudson, {1979) ; ces auteurs ont mis en &évidence les

effets dfis au temps de relaxation spin réseau Ty, gui devient supérieur 4 la période de

sesare T = 2m -l & T % 2x, (Van der Bilt, 1578).

Tj[S]

1 15 . 3 TILK

Fig. I11I-6 : Temps de relaxation T4 cu CMN.

e = R . -
Pour T > 2K, T; < ' , et on mesure Y., la susceptibilité isotherme ; en des-
1

sous de 2K, Ty > T | et

ES

a mesure fournit )g la susceptibilité adiabatique, inférieu-

= —u

red Yo : Xz ™ Xo (1 - {ho_..fbillz.! ed by est le "champ inteyne®,

@ =

Pour le OMN, Bi = 4 mT ; ':1:,. par conségquent, ne devra pas ddpasser 0.1 =T ;

Pour un courant de mesure de 33c yaA, le systéme de mutuelle gue nous utilisons fournit

un chagp bﬂ < 0,012 =T,

&7
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Mesure de la susceptibilité statigue

Al cours d'expériences préliminaires sur l'aimantation de Jge solide nous

avons mesuré la susceptibilité statigue du COMN 3 1l'aide d'un magnétomdtre & effet
(1272) ; Godfrin (1973) ; Lounasmaa (1974)).

Josephson, ou BQUID (Giffard et al.

apparell, d'une extraordinaire sensibilité, est particuliérement adapté
toutefois, la valeur de al

Cet
aux petits échantillons : quelques m= de O suffisent :
peut &tre affectés par le manque de statistique sur la "moyenne de poudres”,

La figure III-7 représente la tension du SQUID (proportionnelle 4 l'azimanta-
tion du CMN) en fonction de l'inverse de la température (fournie par 1'inductance mun-
tuelle de CMN décrite précédemment).

Le SOUID est environ 100 fois plus sensible qua la mutuelle, maiz 1'incerti-

tude dile 3 celle-ci n'est pas décelable & l1l'échelle du graphe.

A
V [Volts]

T-ER
=

refr—

Fig. III-7 :
Aimantation du CMN mesurée au 5QUID,

-05

-1 ;.
on trouvera une description détail-

Le systéme de mesure est trés =zimple ;

lée dans les trois références citées pricédesment,

Thermométrie magnétigue avec du OMN dilué au lanthane

Il est possible de diminuer l'interaction dipolaire entre les ions Ce du OMN
fam - - - . " - r n =
en les remplagant par du Lanthane ; on obtient ainsi un sel dont la tempédrature
t 1e CIMN

d'ordre est inférieure A celle du CMN



celui-ci a &€t£ Studié par Abraham et al, (1363), ®clif et al.(1973), Pujiii et

al. {1278) et Paulson et al, (1979}, D'apreés Paulson et al.,
=T +0.1mk pour TZF2zmx
Nous avons construit une inductance mutuelle (semblable a celle qui a été
décrite précédemment), avec du CIMN (S5 & de Ce dans 95 % de lanthane,) ; la sensibili-
té east réduite proportionnellement & la concentration en Cériom, mais demeure supérieu-

re 4 celle des thermomdtres & résonance nucléaire du platine {§ III-C).

III - ¢ - THERMOMETRIE FAR BESONANCE MACGHNETIQUE RUCLEAIRE

a) INTRODUCTION

Rous avons montrf au paragraphe précédent cue les interactions entre spins
électronigues, responsables de l'ordre magnétique, limitent 1'application & la thermo-

métrie du paramagnétisme électronique.

Les moments maghétidques nucléaires, inférieurs de trois ordres de grandeur
aux moments électronigues, peuvent suivre une loi de Curie jusgu's des tempdratures
de l'ordre du microkelwvin.

Certaines précautions doivent 8tre prises :

- 5i le spin nucléaire J est supérieur & 1/2, le cristal deolt avoir une
symétrie cubique, afin d'éviter les interactions quadrupolaires électriques (pouvant

atteindre 10 =X) .

- L& cristal ne doit pas Bire ordonné magnétiguement, car le champ agissant
sur un noyau ne serait plus le champ appligué B, ®ais la scome de B, et du champ
interne E;.
-La présence d'ippuretds, surtout si elles sont macnétigues, peut affecter

la loi de Curie (Effet ¥ondo, verre de gpin, termes guadrupolaires additifs).

X n = UoM = loNg J(3+#1) g U2 /3kg ¥y T = Cn

—
L 5
-

1

. . - : -27,. 2

ol gn est le facteur g dun noyaun, et M, le magnéton nucléaire (g, = 5.051x10 “laty
Les susceptibilités nucléfaires scnt par conséquent ll:‘--5 fois inférieures aux

susceptibilitds Slectronigues ; elles sont cepandant mesurables : en statigue, au mcyen

d'un SDUID (cf.§ III-B), ou en dynamicue, par réconance magnétigue nucléaire (REMM).

5 L=
Cette dernidre mfthode est la plus couramment employfe, sous deox formes
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continue (EMN - C) ou pulsée (RMN - P).

Une nouvelle technicue, la RMN 3 SQUID, combine les avantages des deux métho-

des, is n'est actusllement employée qu'd faible champ magnitigue.
Las principes et les méthodes de la RMR sont decrits en Gétail par Fake
(1956) , Abragam (1961), Slichter(1263), Schumacher (1970), Martin et al. (1980), etc...

Hous rappelens ici les principales formules dont nous ferons uzage par la =uits,

b) RMN CONTINUE

L'aimantation d'un systéme de spins placés dans un champ pagnétigne statigue
By Orienté suivant 1'axe 2z, et un champ transverse B, = 2B) cos wt (o@ By <<B,),
peut &tre décrite par l"éguation de Bloch (1946)
am / at = Tnﬁiﬁ - {E:I = H?E] S To = (M, = M,) X / Ty dont les solutions sont :

_XBs 1 4lwe -w)? T3

My
e 1 +luo -i:.']'2 Tg :-TE {31_)2 Ty T2
My = (y' coswt + x'' sinwt) 281 / uwe
2
3 s
avec X' = %:{'ﬂn T | w=wol
1+72 (o ~w?+ y2 B2y,
3
et " = E-I s
2 F 2 _2
1+#7 lug -w}™ + Y B, T)T,

¥ représente la susceptlibilits statique ; y,, le facteur gyromagnéticue du noyau, défi-
¥ = - > e - .
ni par la formule u=vyRF, u étant le moment magnétique et J 1le spin du noyau ;

M, est 13z valeur de l'ajmantation & 1'éguilibre.

[

Dans un chanp externe By, le couple sur le moment magnétigue 1 est U x By 7

il en résulte une précession 3 la fréguence de Larmor g _ auvtour de By ®

“o
2, ® Tn Bo

Les formules précédentes font intervenir deux temps caractéristigues, T, et

T2. Le premier est le temps de relaxation spin-réseau 7T,.

Il reprézsente la constante
de temps de retour 3 1'équilibre de l'aimantation longitudinale M, : l1'énergie dans
le champ B, é€tant égale & <-Mz By, T caractérise le transfert d'énargie entre le

systéze de spins dans le chams magnétigque (réservoir d'dnergie 22233n) et lg "réseau”



(phonons, échange, etc...).

L'aimantation transverse peut relaxer vers sa valeur d'equilibre en un temps

-

Ta %

de 1'énergie Zeeman.

T, : les processus 'Tz' implicuent des interactions entre =pins =2ns modification

La puissance absorbée au champ alternatif (radiocfréquence)} B, par le systéme

de gpins de velume V est
O0=2u¥Bf v/u
1 "o

C'est cette puissance gui est habituellement détectée en HBMN continue, A

nivean radiofréquence (RF) constant (B} = Cstte), elle passe par un maximum pour
£=2 (“fréguence de réscnance™). On obtient ainsi en fonction de la frégquence (ou

.-
du champ magnétique B_, puisque U, = Y, B,) une "raie d'abscrption”.

La largeur de raie & mi -havteur (puissance moitié) est

1
2dw =21+ v3 Bl 1Tt/
2

=5
-

Le gignal d'absorption maximum est obtenu pour une valeur de By telle gue

B

A la réscnance X" = Xu_ T, = 1/2X YpB,T, ce gui impligue X " X W_/48);
le facteur (4, /4Q@) est généralement trés important (> 100Q), ce cqui contribue 2
augmenter la sensibilité de la RMN par rapport aux méthodes classigues de mesure de
susceptibilité,

Les expressions obtenues ci-dessus ne sont valables gue pour les systémes
pbéissant aux Sguations de Bloch, c'est-A-dire ceux gui présentent des interactions
donnant lien 4 des relaxations exponentielles caractéris€es par Ty et T;. Elles
restent spproximativement valables dans le cas géndral,

En pratigue, le niveau de radiofrécuence B; est limitfe & de faibles valeurs, de
sorte que

2
|

Ti Bl TiTy) <1

L'aimantation M, est alors voisine de l'aimanTtation & l'éguilibre Mg :

les transiticons indunites par la FF ne perturbent pas de fagon appréciable la popu-
lation des niveaux Zeeman. On dit gue "la raie n'ast pas saturde”™, ou que la tempéra-

- -

ture des spins est édgale 3 celle du réseau.

3 == a s . o x - = = " =
Cetle condition est évidemment nécessaire lors de mesures d'aimantation



en fonction de la température par RMN.

L' inhomogénéité du champ magnétique B, contribme 2 1'élargissement de la
raie de résonance : si 1'inhomogénéité est AR,, la largeur de raie sera 2 A w= ¥ z4 B,,
et il faut remplacer T3, dans les équations précédentes, par Tg , (sauf dans le fac-
teur de saturation *fﬁ E% TiT, ¢ une ciscussion detaliles e la largeus de rals, Dal-
heureusement nécligfe dans la plupart des cuvrages sur la RMN , est donnée par
Abragam, p, 48, 49 ; 196l) o

aa T L}
125 = 1/m, + Yol

Le signal maximum, sans saturation (c-3-d By «¢ (Yn UTITE}-l }, sexra :
= L] E o L] 2 ] 2
Q = 2w X"BINg T 245 X"BIMo = ZrnBg X"B1/i0

s01t

b 1 22 o
Qs E;T BoB] X1 Vil

Pour N spins nucléaires suivant une loi de Curia :

Ly

3(3+1)R%uy & B2 83 :'; / 3%gT

MII-J

o r A " s
En général B, est choislde sorte gue By Ypn T7Ty % 1 (prés de l1a saturation)

2. 2.2
1 J(I+1YA 8y BTS

g n

B KgT1TsT

Afin d'avoir une bonne sensibilité, il est par conséguent scuhaitable d'avoir

un champ By (denc une frémuence) de travail &levd,

= un grand Yp .

- un T, important, ce gui implique un champ B, homogéne et T, relative-
ment long,
important sans sati-

- Ty doit Etre court, alin de ettre UN champ B

n
|
-

rer la résonance.

La table III-1 permet de comparer les valeurs de J, U, Yp,, Ti, et T> pour le EEEu

10 :
et le ~""Pt, D'aprés les critéres énoncés ci-dessus, i1 est évident gue le platine
présente d'excellentes cualités pour son application 4 la thermemétrie. (Lounasmaa

(1974), Alloul et Froideveaux (1967}, Aaltoc et al, {(1973)).
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I TABLE ITI-1 S0 ST
|
3 3/2 1/32
1V l 2.2206 | 0.6004
— = :
A W 11 a8 7
1076 . lrad T s t 11.285 9.153
- = |
T.T {m‘f:] 1080 10 |
U 1 |
T;_,{ .ﬂ 80 e5's |
|

ta détection de la puissance absorbé s'effectne au moyen d'un Q-métre.

L'échantillon est Flacé dans une bobine (d'inductance I et de résistance r).

Une capacité C additionnelle permet de faire résonner le circult a le freé-
quence de résonance W..
L'ensemble est alimentd par un générateur de radiofréquence (source de courant
RF). La tension sur le circuit réscnant est amplificde puis détectée,

Lorsque le champ magnétigue extérieur passe par la valeur 3, = W. /Y n
c.d.d 9, = 8., 1'absorpticn d'énergie du champ RF de la bobine par le systime de
spins lors de la réscnance nucléaire se traduit par un changement du signal de scrtie,

l1a raie d'absorption =HMN.

Pour un amortissement faible, le circuit BRLC avec une résistance "série”

r est Squivalent an circuit “"paralléle® :

r E o %H%L ! 2

Energie emmagasinée en créte dans

[l

i S

1 9 est le facteur de surtension ; Q@ = 2v
Energie dissipée par période

| L e R
2= Ot =

3]

C . L

e
-

ol



L= (14X ) Ly

ol ¥ E ¥' = iy™ sl'inductance de la bobine est donc complexe,

N.B. : dans le systéme c.g.5 cette formule s'écrit L = (1 + 4%y) L.

8i 1'échantillon ne remplit pas tout ]l'espace, Yy doit &tre multiplié par

le facteur de remplissage n ; celui-ci peut-&tre défini par la formule :

n J-?Ei?_ dv o la premidre intégrale est prise sur le volume

=

rgi 3¢ de l'échantillon (V),

et ladeuxidme sur tout l'espace.
Des formules pratiques pour le calcul deT sont données par Hill et Richards (196E].
L*imp&dance de la bobine est Z; =1 + im[l +nix" - ;i.x"]':l Lg o+ soit ;
Zp, = (£ +w Lon ") + il + ny"lw L,
L'inpédance du circunit paralléle RLC éguivalent est :

1
Zlw) = + JCw

r 4 jL,D;.-.'.l'l + ¥ 1)

=12

et si le circuit est accordé A la fréguence w_ = (LC) (Abragam, p. 79, (1961})

ztm:}-nt 1+ O X
| 1+m -3/

=1

el

Pour 0 >>1 et QOny << 1 (ces conditions sont généralement satisfaites), on obtient

Z= a[l = jT‘rQ:-.’] = R El =T Q¥") = jtﬂ.gx'ﬂ

Il va une absorption supplémentaire RNQX", en phase avec le courant i,

et une dispersion Rng7y'.

An premier ordI®, la tension sur le cirecuit 3 la fréquence W, est V = Vg, + AW

: 2 |
od 4 V= -V, ,mQyx" (on néglige les termes en }['2 cu I.E dans le caleul de |z |7,

la variation relative de la tension de sortie est donc :
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AV v _ 1 -
= =Tlg ¥y soit é‘—-—j:;m;.;:ntz
v, v 2

o

La hauteur du signal d'absorption est donc proporticnnelle & la susceptibilité stati-
que ¥ ; le nom de Q-midtre appliqué & ce systéme de détection trouve sa justification

dans cette formmle,

Les approximations effectuées dans les calculs exigent de travailler avec
des valeurs de AV / V, petites (% 10~2 ). Afin de détecter ces faibles variations,
on oppose un signal d'amplitude constante, soit en alternatif, avant la détection (dans
ce cas, elle est obligatoirement synchrome), scit en continue aprés la détection. La
tension d'opposition provient en général du mfme générateur RF ; on réduit ainsi les

variations du niveau de sortie provenant du générateur.

ap
o

) 1 ) .
Lorsque la largeur de raie (v T4 ) varie, la hauteur du si 14V /N
dtant inversement proporticonnelle 3 celle-ci, il suffit d'eaffectuer le produit de

AWV / V, par la largeur de raie pour cobtenir une quantité proporticnnelle 3 X .

Dans le cas gén€ral (raies dont la forme varie, ou 4 forme complexe) on me-

sure 1'intégrale de AV / Vo sur la raje d'abscrption.

Afin d'éviter de mesurer V, et ¥ (deux tensions pouvant différer de plu-
sieurs crdres de grandeur, on emploie un signal d"absorption de référence & V5 (de
l'ordre de A ¥V, scit 0.5 Vb de V45 en général), obtenu au moyen d'une atténuation du
méme rapport sur le courant 4i_.. Les amplitudes de signal AV / V_, sont normalisées
i celle du signal de référence, afin de g'affranchir des variations d'amplification du
systéme,
. . ] L .. 1ss 7
La figure ITI-9 représente une raie d'absorption de Pt & la frécuence

f = 250 KHz, et une température de 9.5 mK. lLe champ msagnétigue 3 la résopance est de

Nous avons enployd cuatre J-métrez au cours de nos mesures, suivant la Iré-

guence et la sensibilité requises par les expériences :

1) 90 — METRE W.G. CLARK

Cat instrument a €té congu et mis au point par W.6. Clark, au cours de son
séjour d Grencble. La gamme de frécuences d'utilisation s'étend de 50 EHz & 28 MH=z,
Des charges "bande large™ ou "bande étroite” permettent de choisir la frécuence de tra-

wall et la sélectivite.

I
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fa tension sur le circuit résonnant est de™5 3 100U Volts. Le schéma en blocs

du circuit est donné sur la fiqure III-10.

2) O - METRE A DETECTION EYNCHROME PAR 124 A

An-dessous de 200 ¥Hz, un meilleur rapport signal/hruit est obtenu avec un cir-

cuit extrémement simple, utilisant une détection synchrone PAR 1243 :

Attéruateur

Bam =
Préomplificameur Sittemena

Fig. I11I-11 ; G-métre & détection synchrone PAR 124 A.

i) 0 - METRE C-1

Cet instrupent est une version modifiée du Q-métre employé par M. Chapellier,
=

La tension sur le circuit résonnant est amplifiée par le préamplificateur & large bande

et haute impédance d'entrée. (6@ & J.L. Bret) (figure III-12a).

Deux amplificateurs bas niveau, large bande "BCD"™ (types 5-35-2 et 3-20-2)
sont suivis d'un détecteur 3 diode 4 faible tension seuil (Diode Schottky 2B00), (£ig.

ILa tension d'opposition & la sortie du détecteur est obtenue soit & partir
d"une alimentation séparée, Soit au moyen d'un deuxiéme détecteur branché sur le méme

générateur RF, lorsque la compensation de la dérive du générateur est nécessairae.
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Le diagramme an blocs de ce Q-métre est représenté sur la fiqure III-13. Les

valeurs de L et C correspondent 3 des mesures sur 335 & 230 MH=z,

Ce O—meétre est utilisable entre 10 et 400 MHz ; la tension sur le circmit
réesonnant est comprice entre 1 et 2 mv efficaces, afin d'obtenir une tension de sortie
compatible avec une détection linfaire. Avec une bande passante de 10 Bz, le bruit est

% S0HV surun signal de 0.75 Volts en sortie et 1.3 aVeff. sur le circuit réscnnant.

4) O-METRE Q-2

Avec J.L. Bret, nous avons modifié le Q—metre précédent, afin d'augmenter

la sensibilité et la plage de détection linfaire.

La chaine de signal est identigue au Q-métre Q-1 ; la chaine de référence est
munie d"un trombone afin d'ajuster la phase du signal de référence, Les deux chaines

gsont alimentées par un génératsur RF au moyen d'un diviseur Mini-Circuits ZMSC 2-1,
Un méElangeur Mini-Circuits LW 1-1 redresse le signal {la référence et le
signal ayant la méme frémquence) ; la phase est ajustée au moven du trombone en maximi-

sant le signal de sortie.

Une opposition en tension continue permet d'observer les variations AV

{(signal RMN) de la tension de sortie V.

Le bruit est inférieur 3 5uV {(aver une bande passante de 10 Ez) sur un sig-

nal de 100 aV en: sortie, et 0.3 oV efficaces sur le ecircujt résonnant.

Cag caractéristigques sont maintemies lorsgue le D-métre est couplé au systé-

me d'acguisition de données décrit ci-dessous.

c) SYSTEME D'ACQOUISITION DE DONNMEES

Le signal BMN fourni par le Q-médtre se tradoit en un graphe d'absorption,c=-a=-d
une courbe an forme de cloche, en fonction du champ magnétigue {ou de la fréguence).
L'aire de la courbe d'absorption peut &tre pmesurde par découpage, par pesée, au plani-
métre, etc.

Ces méthodes mettent la patience de l'expérimentateur 2 rude épreuve, et li=-

zitent le nombre et la précision des mesures.

Nous avons @lis ad point un systéme de BMN permettant d'effectusrles mesures, eamagasi-
ner et analyser les résultats ; ce travail a é€té réalisé avec MM, J.L, Bret, J.L. Che-

min et B, Waksmann.
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Fig. III-14 : Q-métre G=2.
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L'acquisition de données et le calcul sont effectués par un mini ocrdinateur

APPIE II et un systéme de disguettes,

Un tiroir de contrdle génére un signal de balayage du champ magnétigque (ou de
la fréguence) et déclenche l'ordinateur. Celui-ci effectue 1024 mesures sur la raie RMN ;
les 100 premidres et les 100 dernidres parmettent de déterminer la "ligne de base"
(c=d-d la tension sans absorption BEMN), méme 5"il existe une dérive de tension.

L'aire de la courbe sous la ligne de base est calculée st normalisée suivant
le signal étalonné (absorption de référence décrite précédemment) et suivant la constan-
te expérimentale reliant la tension de balayage au champ magnétique de balayage.

La courbe est affichée sur un écran de visualisation, ainsi cue le résultat de
1l'intégration ; l'ensemble est enregistré sur disquette, ce gui permet une comparaison

inmédiate de plusieurs raies BRMN.

THERMALISATICN DE L'BCHANTILLON

Le refrecidissement du cuivre ou du platine utilisés en thermométrie n'est pas
un probléme simple ; a fortiori, celui de ls thermaliser sur 1'échantillon dont oo wveut
mesurer la température.

Dans EHE . liguide ou solide, il suffit d'utiliser de la poudre de platine ;
les grains (R 10U ) présentent une résistance thermique de Kapitza R, plus faible, par

augmentation de la surface 4'échange.

Les puissances de mesure devront &tre trée faibles, surtout aux plus basses

=

températures (Ry O T-3), afin d'éviter la saturation de la raie.

Ce probléme est crucial en RMH continne, la mesure exigeant 1'irradiation RF

gu systéme pendant des temps de l'ordre de la seconde au poins.
Y E =

Pour une poudre d'une taille de grains de 1"ordre de 4 U, la surface pour
. L s 2 i -
0.1 c=® est de l'ordre de 0.1 m {(pour un empilement compact de sphéres dures la surfa-

1

ce est S =4.44 1D :mzfcm3, ed D est la taille des grains en cm).

A
T3 x mE W"l, 1'élévation

lap - R

La résistance de Fapitza étant de 1'ordre de 107
—

{

EFEH. A 10 mK, pour avoir

AT/ T% 1% (c=d-d- AT = 0.1 nk) la puissance de mesure est lismitée 3 é ~1 oW,

de température T lors de la mesure est d'enviren 1071

La mesure de la température d'échantillons métallicues peut s'effectuer an

moyen de fils de platine, avec un contact thermicue convenable (Buchal et al. 1978).
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CALCUL DES BOBINES DE RMNM

Pour un soléncide infini, 1'inductance en Henrys est donnde par l'expression

D
7 =2 2¥ "\;I/-

L=U_ UN s/1=10 N/l (5.1)

- = -E &
ol N est le nombre total de spires, S5 la sectipgn enm, 1 1la longueur de 1l'enrcule-
ment et D le diamdtre {(en mdtres).

Pour un solénoide court, L = 0.987 lD_E !-‘2 DE E/l, oi E est le facteur de Nagacka

(Grover, 1964 et Grivet, 1960).
1a formule A4'"Esnault Pelterie

i “{-

; 3 -
L = 0.987 100 ¥(0?/1) (1 + 6.46 D/L)
s
fournit des valeursz avec une approxXimation satisfaisante.

Le facteur de surtension, 0 = w L/r, dépend de la fréguence non seulement par

le facteur wl, mais ausgsi par la dépendance de r avec la fréguence (eflet de peau).

La longueur de péndtration de peau J est égale &4 & = (2 / W U H,C)7 T on
¢ est la conductivité ea (0. m) .
Pour le cuivre, 0= 5.8 x lt-? '['-'i':,'l-qli dans le vide (V. = 1) 4 20°C.
Fréquence 50 Hz 10 EH=z 1 MHZ . 100 MEz 10 GHz
A {m) 6 x 10f 3 x 104 300 3 3 x 1072
¢ {a 20°C) 8.5 mm 0.6 mm 60 M & U 0.6 U
2er 0.B5 =m &0U 6 U 0.6 O.06 U

- & . 3 P -2 + - &
le tableau ci-dessus donne les valeurs typiques de U en fonction de la fréguence, pour

T = 20"C et & trés basses températures (on a supposé une régigtiviieé résiduelle inféri-

eure de deux ordres de grandeur & &£ (20°C), (RRR = 100).

Soit a le rayon du fil. A basses frécguences {a << §), la résistance du fil

-
-




r 4
1l a &

est R = B [l + R {1 + 12 * / 521 oi Ry = (ma” o) A et 3 le pas de l'en-
48 4 . u

roulement. (Cette formule n'est wvalable que pour a / s < 1/8).

|
£

L'inductance est également modifiée : L = L, (1 - r
iy

o |

A HAUTES FREQUERCES (a >> ¢ )

R = nu]};z § (1 + 2a%/ EEZI

Cette formule n'est valable que pour a/g ¢ 1/8 ; pour un enrculement serré la correc-

tion par effet de proximité est plus importante :

R = Hg LIM’E&'.I " {a;s,u:u}]

X' a la valeur maximm 5.7 pour afs = 1/2 et 1/D = 0.7 :

LD
E 1 2 3 d
; 1 5.5 -] 3.7 3.5
o
g— 0.8 2 2 2 2
0.2 § 0 | 1.1 Lk 1.1

L'inductance en Henrys d'une spire unigue de diamétre D (en pitres), en £fil de diamé-

tre d, & hautes fréguences (4 =3 § ), est :

d) RMN PULSEE

Les techniques de BRMN pulsde et leur application A la thermométrie 3 tréds
bazzes températures ont été décrites dane les cuvrages suivants : Abragam (1361),
Slichter (1963), Schumacher (1970), Lounasmaa (1974), ainsi gue dans plusieurs publica-
tions : Walstedt et al. (1965), Aalto et al. (1972 et 1573), Bloyet et al. (1973 a et L),

Symko (1362 et 1973), Avenel ot al. (197Q), Hensel et sSmith (1974), Buchal et al. (1%7E).

En BRMN pulsée, le champ radicfrégquence transverse By est appliqué pendant

un temps T inférieur aux temps caractéristigues T; et Tp. Dans le chapp extérieur Be



les spins précessent autour de B, 3 la fréquencte Wy = Yp Bg. Le champ transverse

B, peut 2tre décomposs en la somme deux champ tournants El.l"' et By , avec des vites-

ses angulaires +w eat -w ; lorsgue w = W, EI apparalt comme un champ statigue dans
|

le repdre tournant 3 la vitesse w, li€ aux spins, et son effet est important : les

spins précessent autour de B; (L'effet de EE , & la fréguence 2w, est négligeable).

_— I ¥
L'aimantation, initialement &gale 3 M, et orientée suivant B, & 1'8guili-

bre, est basculée d'un angle B par rapport A ;4:: :

s

= Tﬂ Bl_'n.

tm utilise habhituellement soit des impulsions qui perturbent faiblement le
systdme | 8 % 3% , soit des impulsions importantes (“"pulses & 30 cu 180°"}, donmt
1'utilisation est décrite par la suite.

1a longueur des pulses est en général un multiple d'une période BRF ; pour 1 = 1 pé-

riode = 2% w™l, 8 =2%7B /B,

Aprds l'impulsion, 1'aimantation M précesse, autour du champ staticue i la

-

fréquence W, ; M a une composante longitudinale M, = M, cos ¢ et une composante trans-

F ==

-

verse M, = M_ sin 8 . Le retour 3 1'squilibre est ddcrit par les éguations de Bloch :
M, tend vers M, avec une constante de temps T3, alors que My s'annulera avec une

constante de texps 1‘2.

Ia tension sur la bobine, en foncticn du temps, présentera (voir figure III-15);

ce signal sature an général

e

i) un grand maxisus, 49 au pulse RF de longueur T
les amplificateurs de 1'électronigue destinée & mesurer la tension sur le cir-

cuilt résonnant,

ii) une décroissance exponentielle de ce signal, avec une constante de temps

Tg=2Q /W, caTactéristigue du circuit réscnant.

iii) Lorsgue les signaux précédents ont décru, la force électromotrice £ induite par

[N L

l'aimantation transverse M, = M, 5in 5 précessant dans la bobine ast

.
E = pg MAy 8in g siny t = y BoAWw gsin @ sinw t

soit o > ;g
E = Uy My A sinb

il
e
kil
i
E

i

e

e
AT h

cu A est la surface totzle de la bobine traversée par le flux dd & Mo

2
A= TgF“ N /4, o ¢ ect le diamdtre de 1'échantillon, et ¥ le nombre de spins.

&7
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Cette formule est habitnellement donnée dans le systéme mixte d'unités ;

le] =102 ¢7M.A. w ,sinh = 107° 4 ¥ ¥ .B_ .A.W& ,sin8

(volts) (emu) {cm®) (rad/s) (emu) (G) (cm2)

Dans un circuit résonnant rLC, la tension est donnée par la formule V= QE ; on aura

donc :

-

vl = u M, 0awsin® =xB, 0awsin 8

On observe par conséguent un signal d & l'aimantation transverse, décrois-
sant en général de facon approximativement exponentielle, Ia constante de temps (7 )

peut avoir des causes diverses :

- interactions spin-spin, qui détruisent la cohérence de phase entre lesz sping

=

qui précessent ; dans ce cas, Ty = T,,

- inhomogénéité du champ magnétigue B, : des spins situés dane des champs

différant de & B, se déphasent au bout d'un temps T, =2/Y_ 48,

et I, .= T

M

[

y T g S 2 : " ,
- l'#&nergie magnétigque est trasnférée au circuilt résonpant, l'aimantation reve-
#
nant 3 son orientation initiale (suivant BE;) en un temps

-

Pour ey ™ 10 ', 0% 100 et W /2T"™ 1Mz, onobtient T™ 30 ms,

beauccup plus long gque les T; habituels.

Ce signal peut &tre observé sur un oscilloscope, aprés amplification : (Pigu-
re III-15).

Lorsque T, est constant, il suffit 4d'intégrer le signal &é aux spins,
ceci est effectué électroniquement. Mous avons employé soit un systéme de FRMN pulsée

commercial (IT pridge, mod&le PLM-3, Instruments for Technology, 02211 Espoc 21, Pinlan-

de), scit un systéme similaire construit au laboratoire. Les frécuences de travail sont
62.5 ; 125 ; 230 KHz, le deuxidme systéme permettant d'atteindre 500 XHz et 1MHz.
L2 longueur des pulses peut &tre réglée de 2 3 198 péfricdes de la Eréquence utilisée et

les pulses organisés en séquences.



A typcal nuclear fres precestion signal from & platinum specimen at
25 mK and in a steady field By = 45 mT. The time scale is 200 usec'division. The
number of oscillations per division at the 413 kHz resonant frequency is thus 83 so
that only ther eovelope cunve 3 visible. (From Aalto, Collan, Gylling and INores
1573.)

Fig. III=15 : Signal de RMN pulsée,

gnal proportionnel 4 la susceptibilité du platine est obtenu avec

de=

On =i
CR—— T (8 n 1°) = la figure III-4 permet de comparer la température obtenue par
lmpiilsions E " T Ligur -l et a Il == el i

™

'inverse du signal RMN a ¥, donc

£

|-'§= ﬁ

TTT=
-

B) .

i puleée (1
cf. §

graphe permet cde déterminer la constante d

tharmométres 3 plus basses tempdratures,

—_— gy
Ll Flas 1'1.'_.

THERMOMETRIE PAF. MESURE DE

i

temps de relaxation la fagon suivant

—
ge & 20°" bascule l'aimantation de sorte que M _L M_ ; M_ est donc nul.
L'aimantaticn transverse g'annule en un temps T; * 1 ms ; l'aimantaticn
revient 4 1'équilihre en un temps T; de l'ordre de la seconde, il est do

| =

A T) 4 la température magnétigue

prenant le

d'effectuer plusieurs (en général, ™ B) pulses courts (1%, cu "pulses de mesure”)
pendant T;, gui permettent de suivre le retour i 1'"éguilibre de Mz : on obtient une
série de lectures mi. La mesure est répdtée en ocmettant le pulse initial 3 20% ; on
ohbtient une série de valeurs H:':i.' qui permet de normaliszer les mesures précédentes, et
de tenir compte des effets de chauffage pendant la série 4d'impulsions.

La figure III-16 montre 1-M;/M,i en fonction du temps (c-3-d de l'indice i

o
2
g
L
i
(&1
¥

8 palses), en diagramme semi-logari

1'8guilibre exponentiel, avec une constante
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Fig. III=-16 : Mesure de Tq du platine.

La mesure de T; peut 8tre employéde en thermomdtrie ; en effet, le teamps de

relaxation T; dans les métaux est décrit par la lei de Korringa (195Q)

Ll

T o=

od X est la constante de Xorringa ; X = 30 ==K dans le platine, et 1.09 sK dans le
cuivre, (Loonasmaa, 1974).

Cette relation permet l'étalonnage du thermopétre 4 BMN pulsée : A4 une tem-
pérature fixée, on mesure X, puis Ti1 ; on obtiant T par la relation de Xorringa,

et par conséguent la constante reliant ¥~! a T.

Cependant, l'effet d'impuretés magnétigues affecte la validité de 1a loi de
FKorringa & trés basses températures ; la figure III-17 montre nos mesures de X = T;T
en fonction de la température, ainsi gque les mesures de groupe d'Orsay (E.J. Varoguaux,

commmnication privés).

On obzerve une dépression de la constante de Xorringa vers 3mK, dependant de
la fréquence et de l'échantillon ; cet effet ne semble pas avoir ét& ohservé dans la

peudre de platine utilisée & Helsinki (Lounasmaz, 1974).
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Fig. I1II-17 : Déviations de T,T du platine par rapport 3 L3 loi de Korringa.

EFFETS DE CHAUFFAGE

Ia BMN pulsée a en principe l'avantage de mesurer l'aimantation avant l'im-
pulsion. Une mesure répétitive, par contre, peut Btre faussée par le chauffage 40 aunx

courants de Foucault, plus important gu'en RMN continue.

Pour un conduoctenr cylindrique de rayon r, de volume V, résistivité p et sou-

-
X

mis & un champ magnétique B = dB / dt paralléle & son axe, la puissance dissipée est

. 2 « 2 = : 3 p
Q=r VE /B8P, en supposant une pénétration compléte du champ magnétique.

Un autre probléme peut se poser lors de la mesure de T] : si la constante de temps de

refroidissement des grains de la poudre est comparable 4 T3, on mesurera une combinaiscn

des deux temps de relaxaticn,

ILa BEMN pulsée est un outil dont la mise en oeuvre est simple ; la précision,
t

par contre, est limitéde 34 environ 1%, e

fe
5

la lecture du signal s'effectue r taux de

répériticn relativement lent, 3 =rds basses tempdratures, afin e ne pas chauffer l'échan-

o m
1 1~
tallen.



ILa ERMN continmue exige un balayage de champ, ou de la fréguence ; ce n'est
done par un systéme 3 lecture Ccontinue. Une précision supéSrieure 3 1% peut &tre facile-

ment atteinte.

Malgré ses inconvénients, la KM du platine constitue le thermométre princi-

pal ag-desscus de 10 mK.

III - D - COUREE DE FUSIOM DE =

La pression d'un mélange *Ee solide-"He ligquide dépend de fagon univegue de la
tempdérature. Les caractéristigues de la courbe de fusion ont été décrites au chapitre II;
au~dessous de minisum de pression, la pente | dem f aT | est importante, et dépasse
3¥Pa / K pour T < 40 mF.

Il est donc utile d'employer la courbe de fusion comme thermométre, surtout
lorsgue les expériences ont lieu ellss-mdmes dans une cellule Pemeranchuk (cf, chapitre
I1i-C}.

Grice 4 des mesures thermodynamigues, Halperin et al, (1378) ont relié la pres-
sion de fusion 4 champ magnétique nul, Pm, 3 la température absolue T ; la tabla III-2
fournit leurs résultats entre 3 et 100 mK (1l bar = 0,1 MPa) ; dang cette gamme de tempé-
ratures, la courbe de fusion est décrite par 1'équation suivante, ol les températures

gont mesurdes en F, et les pressions an bars

B{T) = PA + 0.6359 x 107 72 - p.1044 » 1073 77! 4+ g.1402 - 43,88 T + 137.0 T2
- €5.38 ?3 - 1s99 7%

sition A de “He superfluide. (Voir table III-2).

+ £2%4 T3 o P, = 34.3420 bars est la pression de la tran-

En fait, les transitions A et B du liguide, aingi que la transition mag-
nétigue du solide (5) sont utilisés comme des points fixes thermométricues Ty, Ta,
et Tg, et permettent de plus un étalonnage des jauges de pression (Pa, Pg, P} : les
meilleures déterminations de ces valeurs sont données dans un article de revue par

Richardson (1977), et par Halperin et al. (1978)., (Voir table III-3 et III-4).

Certaines de ces valeurs ont €té corrigfes récemment ; d"aprés Paulson et
al.{1973), T, = 2.735 ak et T§ = 2.154 =K ; la valeur de Tp = 2.600 =K choisie
par le groupe de La Jolla poutr som "échelle proviscire de températures" doit &tre changée
par Ty = 2.66 mEK (Wheathey, 1980) ; le groupe de Helsinki adopte actuellement la valeur

Tp=2.79 mX (ig5e Sympo=ziun, Cornell University (1280), non publié&) .

b



Table II11-2 : Proprietes de I.'.‘l'He sur lLa courbe de fusion (Halperin et al. 1978).

TABLE -2
Propertics on the Melting Curve Below 0.1 K

I P P_PAJ i.l'.-'dT; e, ll'i- _E-i- . ;.I. .
. S - b /K W R /R em’/mole eom'/mole 10K’ 107Vbar
0100 313127 -13.0297 -21.58 03536  D.6929 1.301 25926  —1132 LBT
0.095 314229 -291%0 ~2152 03400 06929 1.302 25911 -10.16 518
0.0%0 315375 — 25044 ~2338 03261 0.652% 1.303 25,896 ~9.06 5.16
0.085 316564 — 16835 ~24.26 03119 0.6 1,305 25,880 -503 515
0.080  31.77%9 ~ 15620 —15.17 02973  0.6928 1.306 25.864 -147 513
0075 319079 —24340 ~26.10 02823  0.6928 1307 25,847 -6.18 5.11
0.070 320407 —23012 -17.06 02669  0.6928 1.308 25.829 =535 5.10
0.065 311784 -2 1635 -804 ' 02509 @ €5927 1.309 25.511 -4 5.08
0060 323212 ~-2.0207 —2907 ' 02345 06926 1.310 25.792 ~3.88 5.06
0055 324691 ~1.8724 -30.12 02175 0.6926 1311 25.773 -324 S04
0.050 316224 ~1.7195 -31.21 02000  0.6925 1.311 25,753 -186 5.0
0045 327813 — 1.5606 -32.32 01820  0.6923 1312 25.733 -1.14 5.00
0.080 3294353 ~1.3961 —33.47 0.1634  0.6921 1312 25.711 —1.68 498
0035 331161 ~1.2238 ~34 63 01484 0.6718 1313 25,690 -128 196
0030 332913 -1.0496 —~35.85 0.1245 05913 1.313 25.667 -0.83 434
0025 334746 ~0.8671 -37.06 01049 04906 1313 25 644 -0.64 452
0020 336629 —0.6790 ~381¢ 00845 0.6892 1314 25.620 -0.41 459
0015 338571 -0.484% -35 38 00638  0.6864 1314 25.596 =022 457
0.010 340364 -0.2853 -40.12 0.0427 D.6786 1.314 25.571 -0.10 4354
0005 342569 ~0.0850 -39.33 00214 06432 1.314 25.547 -0.02 482
0003 343331 -0.0084 -36.14 0O129 05842 1314 25.537 0.00 481

Les températures exprimées dans 1'échelle provisoire de La Jolla (Tpy) avec
Tp = 2.600 =K secomparent 4 celles du groupe de Helsinki (Tgy:) au moyen des formules

Trr(mK) = Tyy + 0.10 =K et Tig = 0.900 Tpxi + 0.114 =K ol T désigne la températare
magnétigue (ecf.§ III-B).

Malgré 1l'accord relativement bon entre ces différentes déterminations, il est
inquiétant de constater gue la température de transition supraconductrice du tungstédne
est

T = (15.45 t 0.10) =x d'aprés le NBS, alors que le méme échantillon

transite & :

p

- (16.88 T 0.10) =X d'aprés 1'"échelle de Helsinki, l'origine de cette dif-

férence 6tant incoomne actuellement.

L'untilisation da cellules Pomperanchuk en thermométrie a4 €té€ décrite par
Lounasmaa (1974), Hudson et al. (1975), Richardsen (1977), Halperin et al. (1978),
Oshercff et Yo (1380), en champ magnétigue externe B,

schubsarth et al. (1973) et Godfrin et al. (1980) pour O < By <€ 7.2 Teslas,

Nous avons employé une cellule Pomeranchok du type décrit au chapitre II-C

au cours des expériences sur 3He solide, particuliérement bien adaptée & la thernomé-

nul, et par Xummer et al. (1977),
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Table III-3.

Hnmﬂrmmmafa!-hmnﬁthuﬂmnﬂﬁqprm

Group Ta Ig - T Thermometer methods
(mK) (mK) (mEK)

La Jolia 160 =01 1.06 £ 0.08 - Vapor pressurs +

DViSE femperiiure

and CHN themod ymmics
Heltinki 2E3:0.1 - - I3y Imisoiropy +

P NMR
Cornell 175:20.11 218 = 0.10 1.10 = 0.0 Latent heat of melting
Florxia 168 =021 210 20,17 103008 Latent heat of meiting
Cosay 175005 220 = 0.03 198 = 0.1 Vepor pressure -

&

R NMR

Nore: This table gives 3 comparison of the results for the meiting pressure fixed points in ?He. T, is the temperature of the second
order tramuiting berwees rhe normal and superfiuid A phases. Ty is the remperaruse of the fre order tmnsition berwesn the sogper-
Mugd B and A pigses megsured while warming in order to avoid thermgl hyseresit. T 18 the temperature of the spin ordering wane
tion in sofid YHe

Table III-4.

Low-Tempersrure Fizxed Points on "He Meiting Corve®

Tas T Ts (P T lnar
Method mif mi mik at A, bar/K
CMMN  ssesrrikaliny 215 1.66 — 354
Tom =1y
Johnaon some
theermsrone ger 2 565 =20 A 1
253 1.91* = _
.81 1237 — _
2 58" 190* = =
P Wire NMR =18 —_— —_ —_—
Pt Powder palsed NMR r iy iy — —_— —
275z005% 270x003 1 0Ex0.10 _
*He lytenr heat of 2752011 2.18=010 1.10=0.06 357
sodidacation 2E8=021 210=017 103z00& _

*He pormal liguid viscosity | 2.57
267

*Errcr Emurs are given 3 stated by the authors.

*Value above corrected for heat leak esing CMN hest rapasity dara

" Extrapoiation to melting corve Froes lower presturss.

*Vaiue, from the gumber directly abowe, after our resnafysis of the dats osing melting carve
of Grilly™ or of this work.
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trie ; les d&tails de construction et d'utilisation sont donnés dang la publicaticn ci-

jointe (Proceedings of the ULT Conference, Hakoné (Japon), T. Sugawara, S. Nakajima;,

T, Chtsuka and T. Usui eds, Physical Society of Japan (197B)L.

III — E - RESISTANCES DE CARBONE

la résistance électrigue de certaines résistances de carbone commercialesg

(composants &lectroniques) dépend fortement de la température. On pourrait s'attendre &
une conduction par un processus de hopping suivant la loi de Mott ( Q exp(T~1/4)) mais

ceci n'est par verifié expérimentalement dans ces résistances.

L'utilisation de ces résistances en thermométrie exige par conségquent un éta-
lonnage sur tout le domaine de températures de travail. La figure III-1B représente la
variation des résistances Allen-Bradley 47, 1/8 watt, entre 0.7 K et 53 K, le do-
maine de températuresod elles gont nutilis€es : dans le réfrigérateur & dilution, elles

permettent de mesurer la température de la boite & un degré et de l'évaporateur.

R LRI
300 L :

ALLEN BRADLEY
4 479

300L o

T
l | : | |
Q.7 1 15 2 3 4

Fig. 111-18 : Etalonnage d'une résistance de carbone Allen-Bradley &7 0.



Aux pluz basses températures (5 mK 4 1K), nous avons employd des résistances

Speer 100 il Grade 1002, 1/2 Watt, et des Matsushita 68 il, 1/8 Watt, Grade ERC=-18.

Afin d4'obtenir un temps de réponse court, la résistance doit aveir une capaci-
te calorifique faible et une surface d'échange thermigue importante, Il est donc néces-
gsaire de couper et polir les fils de connexion 3 ras de corps de la résistance, et ﬂe"
polir celui-ci jusgu'2 uvne épaisgseur de 0.3 - 0.4 mm ; les contacts apparaissent alnr;

3 chague eaxtrémité, ol l'on soude 2 1'indium cu au mStal de Wood les fils de mesure.

La résistance est soumise 3 plusieurs cycles termiques entre la température
de l'azcte liguide et 1'ambiante avant d'&tre &talonnde ; cette précaution limite 1'ir=-
réproductibilité 3 moins de 1%, En praticgue, la valeur de la résistance ast contrdlée
4 4,2 K, et on tient compte de variations &ventuelles en multipliant la courbe d'étalon-

nage par le coefficient

valeur mesurde § 4.2 E ; G -
2 = ; cette procédure est “ustifife par de nombreux

valeur de l'étalcnnage 2 4.2 X

étalonnages effectusds au laboratoire.

Lkl
100 L =
sl SPEER 10052 i
30 L -

10

MATSUSHITA il
B 680 1

TCmK]1
1 ] [ I 1 | | | l |

5 10 30 50 100 300 500 1000 2000 4000

Fig. 1II-19 : Etalonnage d'une resistance Speer 100 {.



1a figure III-19 montre un étalonnage type des Speer 100 i et de Matsushita
68l . Au-deszous de 10 mK, il est courant d'observer une saturation de la courbe d'éta-
lonnage, dfe & des effets de chauffage (radio-fréquence parasite). Des filtres LC sont

placés sur tous les fils de mesure, ce gui évite l'emploi d'une cage de Faraday.

La mesure des rdsistances s'effectue au moyen d'un pont de résistances déve-
loppé au laboratoire et commercialisé par Barras Provence. La mesure est réalisée en
4 file A 1la fréguence de 32 Hz_ Le courant de mesure est réglable entre 1074 et 10 uk
suivant la gamme de ré&sistances ; un atténoateur permet de réduire ces courants d'un

facteur 10% par commutation en progression 1-2-4-8.

I1 faut en effet emplover des puissances de mesure ¢ 2 anRE pour evi-
ter de chauffer le thermomdtre : ce contact thermigue entre celui-ci et l'é&chantillon
se dégrade 3 basses températures, la résistance de Kapitza augmentant approximativement

en T3

Pour travailler 34 des températures supérieures 4 100 mK, un 2 de graisse &
vide suffit & thermaliser la résistance de carbone sur un support métallique. Pour me-

surer des températures inférieures & 10 mK, il est préférable de plonger la résistance

1]

dans 1"héliom liguide, ou bien d'employer un Doitler en cuivre dors, serrant la résis-
tance entre deux mandrins conigues, isolés par une feuille de Kapton couverte d'une fi-

ne couche de graisse & vide (Frossati, 1378).

La partie basse température du circuit de mesure est cablée en 2 fils supra-
conducteurs (Nicmax CNGAL/0S5) : de l'ambiante 3 4.2 K, le cablage, en f£il de cuivrs cu

constantan, est effectud en 4 £ils,

En champ magnétigue intense, les caractéristiques des résistances de carbone
peuvent subir des wariations importantes ; la magnétorésistance des Allen Eradley et
des Speer a &té Studide par de nombreux auteurs : Lobin (1970}, Anderson (1373}, Black

et al, (1264), Sample &t al., {1973}, Sanchez et a2l. (197%).

Les résistances Matsushita sont moins sensibles au champ magnétique, d'apres

les mesures de Saito et Sato (1975) entre 1 et 4.2 X, et no= mesures en dessous de 1K,

111 F =~ THERMOMETRES CAPACITIFS

La plupart des thermomdtres décrits précédemmment sont mal adaptés aux mesu-

res en chasp magnétigque intense ; la constante diélectrigue des verres et das poly-
meres, indépendante 4du champ, apparalt comme un paramétre thermométrique intéressant.

(article de revue, Hudson et al. (1975).)
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Lawless (1971) a mis en évidence la gensibilité des capacités en 5r T; O3 ;
la constante diélectrigque décroit lindairement avec la température jusqu'd 100 =¥, panis

remonte 3 plus basse température ; la capacité dépend de la tension de mesure.

Les mesures effectuées sur des verres (borosilicate BE7, silice dopde OH)
et sur des polymires (polyéthyléne, XKapton) par Frossati et al, (1977 a-c) ont montré
un comportement gunalitativement similaire, 1ié 3 1'existence €e systémes 34 deux niveaux

caractéristiques des matérjauw amorphes.

La variation en température an-dessus st au-dessous du minimm de C(T)
(situé vers 0.1 X), permet la mesure précise de la température aprés £talcnnage du cap-

teur, 3 condition de leg maintenir A basses températures.

Nous avons employé des thermomdtres capacitifs & diélectrigue en Kapton de
£

14 U d'épaisseur ; des Slectrodes en argent son déposées sur le film par Svaporation ;

les £ils de mesure sont collés 3 la résine époxy argent ou soudés 3 1'indium,

La capacité est mesurce 3 1l'aide d'un pont GéndralBadic 1515 A. Nous avons
généralement placé la capacité dans la boite & mélange du réfrigerateur  dilution ;

dans ce cas le contact thermicue est excellent.

Hous avons édgalement essaye une capacité en Kaptom jusqu'id 0.5 mE, en la col-
lant sur l'é&tage 2 désaimantation nucléaire de cuivre, le contact métalligue avec 1l'une
des électrodes servant & thermaliser les Kapton ; ces résultats sont décrits dans la

théce de Frossati (1378).

Nous avons essayé d'autres thermomdtres, afin d'obtenir une meilleure sensi-
bilité, et surtout une meilleure reproductibilité. Nous avons proposé l'utilisation de
lamelles couvre-cbjet pour microscopes ; d'une épaisseur de 0.17 mm, il est possible
d'obternir des capacités de l'ordre de 170 pf pour 4.7 cm? de surface. La variation

de C(T) est extrémement rapide au dessuc de 4K (figure III-20).
Nous avons effectué des mesures plus précises entre 1 X et 4.2 X (figure

tenu 2 basses températures. La capacité varie aprroximstivement lindsirement avec la

température, la variation relative étant -, 7.7 x 10™¢ par degrs Kelvin,

La figure 1II-22 représente la dépendence en fréguence de la capacité dans ce

LL}

domaine de températures ; nous cbtendniis
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C[pF1
170 L &
Lamelle de Microscope
160 L It
1500 .
T CK1
1 1 1 1 1
1 3 10 30 100 300

Fig. I11I-20 : Lamelle de microscope : description gualitative oe la capacite a hautes

tempeératures.

T T T 4

C [pF1 &
warl A

Lamelle de Microscope

f=1 kHz

1435 - -

1494 | o 4

T CK3
1-":;9,3 L 1 i I . L L;
1 . 3 B

Fig. II1-21 : Etalonnage de La capacité 3 lamelle de microscope entre T et & K.



150L

14351

15K

Lamelle de Microscope
Eléctrodes Ag évap.

1491

E 1f CHz)

10! 102 109 104

Fig. I1I=-22 : Dépendarice en fréguence de la capacite.

1T ol = 1 - =1 w ] & - - =
D'apres la relation de Xrapers-¥ronig, les pertes =sont données par la formu-

3 T olane L . =23
le Tgd == = ].32 % 10 i +2 Valeur gue nous avons mesurs directemsnt asgt
2 dlnw
£E_ F o= 1 =3
.g L L & 3':] x 1.:' o
Par contre, la variation de £ en fonction de T nge satigfait la relztion

-

dInef3InT=31lne / 3lnw gue pour des températures = 1%,

Nous avons essayé une capacité similaire & trés basses températures (figure

III-23) ; le minimum =e situe aux environs de 50 mF, et la sensibilité reste excellen-

te mEme =-desscus de 10 nmE,

J. le G. Gilchrist a préparé d'autres capacités 3 base de produits organi-

- = =
ques dissous dang des plastigques ; nous avons effectué des mesures 3 tres basses tempé-

ratures metrant en évidence une bonne sensibilitd.

- = u B | a 5 5 & = = =
Par rapport aux lamelles de microscope, elles présentent 1'incenvénient de sa détéric-

et

Ter 2 Temperature agbiante, les composés organicues £tant relativement wolatiles

. (Iz=

nard et al. 1980 a et b} .
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I1I-23 ; Etalonnage de lLa capacite 3 basses temperatures.
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CHAPITRE IV

L'HELIUM TROIS SDLIDE

IV = A = INTRODOCTION

Les deux isotopes stables de 1'hélium {(3ne et 4‘.—.‘-&]' présentent 3 trés basses
températures un comportement dont la descripticn ne peut &tre effectuée dans le cadre
de la mécanigue classigue. L'existence de la phase ligquide 3 température nulle est une
conségquence spectaculaire du principe d'incertitude d'Helsenberg : la lecalisation des
atomes implique une forte incertitude sur l'impulsicn, ce gui se traduit par une Snergle
cinétigue considérable pour des atomes de massge aussi faible ("Energie de point zEre” ) -
L'échange des atomes est important, ce gqui se manifeste dans le cas de Z'JHE (systéme
de Fermions), par une énergie dépendant de l'orientation du spin (énergie d'échange) de
1'ordre 8u millikelwin, On observe par conséguent dans cette gamme de températures une

transiticn 4 un état magnétigue ordonné.

A bas champ magnétigue, Halperin et al. (1974, 1978) ont découvert une phase

antiferromagnétique, étudide en détail par Osheroff et al.(1380).

Notre travail concerne l'chaservation et lacaractérisation d'une deuxiéme
phase ordonnée, stable i fort champ magnétigque. (CGodfrin et al. 1980)., Nos résultats
ont fortement contribué 2 imposer le modéle d'échange multiple parmi lesdiverses inter-

prétations théoriques du magnétisme de 1'~“He solide,

IV - B - PROPRIETES PHYSIQUES GENERALES DE 1'3ge

Une description tréds compléte des propriétés physigues de 1'h€lium est four-

nie par les cuvrages de Wilks (1%67), la collecticn Progress in Low Temperature Physics
larticles de J.C. Wheatley), Brewer (1966), ¥eller {1963), ainsi gue par les articles

de rewvue de Richardsen (1276), Landesman(1970), Hansen (1570), Trickey, Firk et Adams

(1472), Guyer, Richardson et Zane (1%71), Landesman [1§?3—Téaﬁuyﬂr (1374, 1278), Afams
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{1978) et Landesman (1978).

Ia molécule d'Relion, moncatomigue, est la plus petite existant dang la KHatu-
ré, La couche &lectronique 1ls est remplie ; les interactions interatomiques sont par
conséguent fortepent répulsives & courte distance ("coeur dur”™ df au principe de Pauli),
gt faiblemernt attractives 3 longue distance (forces de wvan der Wals). Le potentiel de

Lennard-Jones décrit approximativement les interactions entre atomes d'helium :

12 &
A ER o T 8 5
(fiqure IV-1) vizr) 4 £ E / r) {9 / x) ]

of £ / kuy=10.22 K et O = 2,556 & = 2.556 x 10729 5

A
Vir)
(*K)
20L
15k Energie Cingtique

1oL

5 s .

=2 14A
ﬂH |

O =

5L
Fotentiel de
D Lennard Jones

E_l.---l--—--—--.r-—. . —
-

Ll

. ' 3
Fig. IV=1 : Potentiel de Lennard-Jones de L' He,

Danes les phases condensdee, l'énergie cinétigue au-dessous de 1X a une origi-

Huk
4
I

rF

e

¥

rne escantiellement guantigque : l'état fondamental S'un atome 4'=E arifiné dans une

*cage” de volume V formé par les premiers voisins a une énergie dite de point 2érc
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Z.= hlf B =3 VEIJ. Pour un puits de potentiel harmonigue, un écart guadraticue moyen
§ par rapport d la position d'éguilibre correspond 2 l'énergie de polnt zéro
E, = 9% /4my 52 .

Four un volume molaire du solide de 1'ordre de 24 c=m?, 1'énergie de point
zéro est d'environ 28 K ; l'énergie de liaison, &gale A& la différence de 1L'énergie po-
tentielle et de 1l'énergie cinétique, est = -1,0 K ; l'écart guadratique moyen v 1.17 A
est trés ipportant devant la distance interatomigque a = 3.73 E, elle mfme supdérieure i

12 valeur corresponcant au minimum du potentiel de van der wWals (o ™ 2.2 A).

L'énergie de point zéro (E, v 2B X) domine par conséquent le comportement de
1'3ge i basses tempfratures. Considérons par exemple la coexistence liguide-solide ;
classiquement, le solide devrait é&tre la phase stable 3 basses températures, En fait
l'énergie de point Zéro devient trés jmportante & densitfes &flevées, et l'énergie libre
de Gibbs de la phase liquide est inférieure 3 celle du solide : 3 basses pressicns, la

phase ligquide sera stable mime au zé&ro absolu.

Lorzque la pression atteint enovirom 3 MPa (30 bars), l'énergie libre favorice

i
=]
U
+
}5

le solide, grdce au terme PV dansg G = T

| I Ly T | T
Energe de -
_~30k Energie point zéro
|E ] Pﬂtﬂntﬂﬂlﬂ
E
w O
-
& I
S50} =
= Liquide
m - E
100 . -
4 Solide
150

L | i | 1
C "u"nl]t?me h}cﬂnireE{ém3€IG

Fig. Iv-2.

=

F. Lendon (1954) .

kv

La figure IV-2 illustre cette explicatipn, dfe
Le giagrammse de phases et indiqué schématiguement sur la figure IV=3 ;: nous étudierons
la phase liquide (woir chapitre II-A-a) et la phasge solide cuhigue centrée au-dessous

de 0.3 K. Notons gue la stabilité de cette phase de trés faible densité est une consé-



105

guence directe de l'impertance de l'énergie de point zéro (Landesman, 1370).

i | LI |

PCMPal Solide F.::.-Iﬁ-.
oL e

Scolide h.ec.
i L RS I v e PR

140 Solide

289
|
5 < [ [ -

I
i
I
!
!
I
|
I
|
|
I

Q32 41 3317.8 TCK]

Fig. Iv=3 : Diagrasme de phases de L'EHE.

La courha de fusion présente un minimum P, & la température Ty

| .
Py (MPa) Tm (X) ' Référence
I | . . .
2.9316 - ©.0003 = | Halperin et al. (1978)
|
|
>z -
2.9317 - 0.0003 0.319 - Q003 | Grilly (1971)
: f
{d'autres mesures moins précises sont en accord avec ces déterminations de 2, et Tp :

voir Grilly (1571).)

D'aprés 1'éguation de Clausins-Clapeyron, la pente de la courbe de fusion est

égale & :
Ce = 5
dp j ar === 35
T.EI',!_. - "-*3
o8 AS = 8p, - 5g représente le différence d'entropie entre le liquide et le sclide, et
AV =V =W 1a différance entre le wvolume du liguide et cu solide pour le »éme nombre
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Fig. IV-& : Entropie et courbe de fusion de L' He.

AV é&tant positif (de l'ordre de 1.3 cm?), la pente négative de la courbe de fusion au-
degsous de T_ impligue nécessairement que AS seoit négatif, c-i-d que le licuide soit
rlus orédonné que le solide A basses températures.

En effet, le liquide est ordomné dans l'espace des impulsions : c'est un 1li-
quide de Fermi (cf. § II-A-a) & basses températures (T < Tz), et son entropie est appro-

b

timativement linfaire en température.

L'entropie du solide provient des deux corientations possibles du spin nuclé-
aire sur chague site (les interactions dépendant éu spin sont négligeables & T “~T.) ;
l'entropie par mole est par conséguent S5: = k In 2¥8 =R 1n 2 , o3 M, est le nombre
d'Avogadro et R la constante des gaz parfaits. (Dans ce domajine de températures, la

contribution & l'entropie des excitations du systdme est trés faible).

Le minimum &e la courbe de fusion est déterminé par l'éguation de Clausius-

Clapeyron : dP / 4T = 0 implique Sg(T, )} = 55{Tp], (figure II-4).



Par conséguent, l'effet d'un chauffage dans un mélange A'3ge lisuide-solide est de

former du sclide, gui est la phase la plus entropigue ; cette technique sera souvent

employée dans nos expériences.

Mouz allons décrire 2 prézent les excitations élémentaires du se¢lide : phonons,

lacunes et &change.

a) Phonons

Ce sont les excitations correspo t au déplacement collectif des particunles
autour de leur pogsition d'équilibhre, Le déplacement guadratigue moyen des particules
étant important, la théorie aboutit 3 la définition de “"phonons autoconsistants”™ (voir
l'article de revue par Werthamer, 1969) ; malgré la forte anharmonicité, on chbtient
ainsi une capacité calorificue et 73 avec des corrections négligeahles, en accord avec
l'expérience,

L'énergie du systéme de phonons est donnée par l'expression :

L
9]
Il

et la capacité calorificue :

o= D)k (23

L
o
Ly

ol fp est la température de Debye mesurée, variant de 20 & 30 K suivant le volume mo—
lajire,
A= . ol . Nl h = = + oo 3
L'hamiltonien décrivant le systéme de phonons est dDH = EEquk} | nlk) +-§ g
- k L

Hos températures de travail étant trés inférieures & BD' la capacité calorifi-
que du systéme de phonons =era trés faible, en particulier devant les termes Zeeman et
d'échange décrits plus loin.

MBme 3 trés basses températures, les phonons jouent un rdle important : ils
agsurent en partie le trangfert thermigue entre 1'hélium et la scurce froide (wvoir
appendice I}, ainsi gue le couplage entre les différents types d'excitations de 1'he-

1ivum

b) Les lacunes

Parmi las articles de revae couvrant ce sujet, citons Guyer et al, (1971);

Trickey et al. (1972), et Landesman (1975).
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A des températures de l'ordre de 1K, les mesures de capacité caleorificue met-
tent en £vidence une contribution additignnelle par rapport Acelle des phonons. Cette
"anomalie haute tempfrature™ présente l'aspect g€néral d"une anomalie Schottky, et a &té
attribuée 4 la présence de défauts ponctuels dans le cristal d'hélium caractérisés par
une énergie d'activation ¢ (dépendant du volume molaire) de 1'ordre d'une dizaine de

cegrss Kelvin.

Le défaut peut &tre décrit par la création d'une paire lacune-interstitiel ;
on considére généralement que 1'interstitiel migre 4 la surface, le probléme se& ramsnant
4 celui des lacunes, bien que ce point soit 1'objet de controverses (voir par exemple
Young, 1979). L'effet des lacunes est également important sur les temps de relaxation

magnétique (voir les articles de Guayer et al. (1971) et Landesman (1875).

Hetharington (1968) a proposé la premiére théorie microscopigue des lacunes
dans 1'%He solide, et calculé 1'énergie et la fonction d'onde des atomes au voisinage
d'une lacune, ainsi que la réduction de 1'énergie par délocalisation de la lacune.

En effet, celle—ci se déplace, griice A l'"échange des atomes, par effet tonnel (voir le
paragraphe suivant, concernant l'échange). Leur description peut alors s'effectuer
dans le cadre de "défauts non localieds", les ondes de lacunes, caratériséespar leur re-

e
lation de dispersien Hwyp(k)l. Celle-ci est gqualitativement de la forme

+
M (k) = $+ Zt cos {7k / Xy), o Z est le nombre de premiers voisins, et t le pa-
ramdtra déterminant le largeur de bande (égale A 2Et) dans le moddle off le déplacement

des particules est décrit par 1l'hamiltonien :

HE=T e(R] nR,E bro +

R.Q

) 1
I = t[R,R') b e
R, RO ! "R R, 2 5,00

Le premier terme représente l'énergie d'une particule ; le deuxidme est un hamiltonien
de transfert clagssique, et le¢ dernier terme tient compte de l'énergie U(R) associée 3

la double occupation d'un site.

Cette description théorigue en termes d'ondes de lacunes (voir en particulier
Betherington (197B), Goldberg et Guyer (1877) et les références citdes par ces auteurs)
semble confirmée par les mesures récentes de Greywall (1377), dent 1'interprétation

exige une largeur de bande non nulle.

Il peut sembler 3 priori gue l'influence des lacunes, dont la concentration
doit décroitre exponentiellement avec la température (x; = exp (- ¥ / kgT), avec
# ™ 10 K}, doive étre négligeable 3 basses températures, Cependant, Andreev et Lif-
schitz (1969) ont suggéré qu'il peut exister une concentration finie de lacunes X
wime 34 température nulle (lacunes de point zéro) ; ceci n'"a pas &té vérifié experimenta-

lement jusgu'd présent. L'influence théorigue de ces: lacunes sur le magnétisme nucléaire

de 1'JHe sclide est décrite plus loin dans ce chapitre. Signalens toutefois que les me-
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cures de Heald [1976) montrent gue la densité de lacunes sur la courbe de fusion est de
1'ordre de 5 x 1077 & toutes les densités, ce gui impose une limite supérieure d'environ

107% 4 la concentration de larunes de point zéro.

Un avtre point qui demande des éclaircissements résultede 1'analyse de Eethering-
ton (1978), d'aprés laguelle plusieurs lacunes participeraient 4 chague sxcitation du

type gue nous considérons.

Le couplage des lacunes aux phonons a été analysé par Guyer et al, (1971},
Landesman (1974), et Goldberg et Guyer (1977) ; la lacune défcrme le réseau, formant un
"polaron de réseau”. D'aprés les derniers auteurs citéfs, les premiers voisins subiraient

un déplacement de 12-18% vers la lacune,

Nous ne fournirons pas de valeurs précises des paramétres caractérisant les la-

cunas, ceux-cl dépendant du modéle théorigque considérés.

e} L'echange

L'interaction €lectrigue entre les particules est indépendante du =spin, si 1l'cn
ignore les effets relativistes, Cependant, l'énergie d'un systéme de particules en inte-
raction dépendra du spin total par pn mécanisme résultant de la statistigue guantigue

obéie par lex particules.

Dans le cas de deux fermions, les solutions de l'éguation de Schroedinger sont

$ = f:l (F71) & @) = & (1) & t?l}J , & et ¢ représentant la partie orbi-

WL

-'T'Ill-‘

tale des fonctions d'onde de chagque particule ; le signe +(~]) correspond & un €tat
orbital symétrigue (antisymétrique), et par conségquent 4 un &tat de spin antisymétricue
S=0 (symdtricue, s = 1), la fonction d'onde totale d'un systéme de fermjons étant
antisymétricgue, Scit U [;2 = ;1]- le potentiel d'interaction entre les deux particules ;

s
les valeurs moyennes de U dans ces &dtats seront A - J, avec :

A=s00 71 (zq) || 5 [IE1.| dv,y dv,
= [ & {: q-.:: |:+ - |:+ J d-:‘-t .r.: YA 3
Jo=1:0 9 1) 1 £yl e I, T w)r AEY R

La différence d'fnergie entre les deux &tats est égale 3 deux fois l'intécrale
d'&change J, proporticnnelle au reccuvrement des fonctions d'omde. Il est possible de te-

nir compte de cet effet av moyen 4'un hamiltonien fictif agissant sur les spin

[ _:_ a ~ 3 T2 it
Boety =3 (T ¥ 281 8y) === {1 +01 .52 ]
ach o 5 1= 2 A ke
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El =T §1 étant les opérateurs de spin, et 4.

; les matrices de Pauli (Dirac, 1223,
1974) ; Landau et Lifshitz, 1967).

l = ol . s
L'opérateur E-{l + 01 O] permte les spins des particules ; il est noté P,, (opéra-

teur de transposition).

Aingi, l"hamiltonien d"é&change s'écrit :

L

Heeh = J P12

Dans le cas de n particules, cette expression se généralise

L2

\ ﬁIf_u:h - % (=1)® Jp E5

la somme s5"effectue sur les n! permutations du groupe de permutationz de n corps ;
celles-ci agissent snr les wariables de spin uniquepent ; A chagque pevmutation Ps; est
agzocié un coefficient d'échange Jp.

(-11F est dgal a 1 pour une permutation paire (c-8-d réalisfe par un nombre pair de

transpositions], et égal 4 -1 pour une permutation impaire.

On ne considére souvent gue les Echanges & deux particules ; dans ce cas, en

wtilisant 1'opérateur de tranzpositicn défini précédemment,

4 une constante prés. Les coefficients Jj3 sont évidemment différents pour les schanges

des premiers wvoisins I:.J'l}, ceuxiémes voisins (J3), etc,.,

C'est 1l'hamiltonien classique 4' Heisenbery, appligqué au magnStisme &lectro-

nigue (Herring, 1962, 1968). L'importance de 1l'interaction 4'"échange dans 1'3ge solide a2
té mise en évidence par Bernardes et Primakoff (1%60) ; Thouless (1965) a montré
la nécessité d'inclure 1l'échange multiple (permutations de plusieurs particules), et

indiqué les mE€thodes de calcul des constantes 4'é&change.

Une description plus détaillée de 1'échange dans 1'3He solide est donnée dans
les articles de revue de Landesman (1270, 1973-74, 1978} et Guyer (1978). Citons &gale-
ment le modfle de pseudospin, égquivalent A celui d'Heisenberg, cbtenu en considérant
dans le formalisme de seconde gquantification la création d'une paire lacune-interstitiel

virtuelle lors de l'é&change (Guyer, Richardscon et Zane, 1971).

Le mod2le d'Heisenberg 4 l'avantace de fournir une description simple des pro-



priftés magnstiques nucléaires de l'3He solide 3 hautes températures (T **1 mK), en
considérant une intégrale d'séchange J73'=1 mX diminuant rapidement avec le volume molai-

re.

Une discussion des modéles d'échange est présentée plus loin dans ce chapitre.

d) L'interaction ﬁigﬂlaira

Les interacticn entre les dipdles magnétigues nucléaires associés 4 chague ateo—

me d'He sont décrites par l'hamiltonien :

=

- —_ - =
Lo R Z 3 (55 . Ryj) (55.Rs3)
= I —% (5.5 -
<3 _3 - -

i et § , et Y le rapport gyromagnétique de
- -+
U =5 Y 5 (cf. Chapitre ITTI).

Eij étant le vecteur jcignant les atomes

1'3He ; le moment magnétique nucléaire ast

les interactions dipolairas sant de l'ordre 2u microkelvin, inférieures de trois

ardres de grandeur, par conséquent, aux interactions 4d'échange.

) Energis Zeeman

L'énergie 4'un systéme d'atomes possédant un moment magnétigue nucléaire y
-~ = -
dans un champ externe B8, est donnée par le terme Zeeman : H, = -HEBy < g3, soit
= e — - -
B = - o L 14 [ -] R £ &
i i

Le champ est supposé orientéd suivant l'axe 2Z, H,; étant le composante de H suivant cet
axs.

Dans le cas de 1'3mHe, ¥ = 2.03795 x 108 s 71 ; 1a différence d'é&nergie entre
lag états "uop" et "down"™ pour un spin est de 2 UB, soit 1.56 =K,/ Tegla, L'énergie
Zeeman devient par conséguent comparable a l'énergie d'échange pour des champs de cuel-

ques Tezlas.

IV = C = MODELES THEORIQUES DE L'3HE SOLIDE

3

L'hamiltonien de 1" He solide peut donc s'écrire en fonctieon des expressions

précédentes scus la forme :
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= ~ o S

ot le dernier terme tient compte du couplage entre les différents types d'excitations., Les
mod2les théoriques gue nous décrivons dans ce chapitre sont obtenus en ne considérant

qu'un certain nomhre de termes dans H.

a) Mod2le de spins indépendants

L'approximation la plus simple est obtenue en supposant que les atomes sont
localisés sur les sites du résean ; on néglige par conséguent tous les effets d'échange,
ainsi gue l'interaction dipolaire, L'effet des lacunes est également ignoré pour une
description des propriétés & des températures trés inférieures 4 leur énergie d'activa-
tion. On ne considérera par consécuent gue l'effet des phonons, et celui de spins sans

interaction dans un champ magnéticue externe, les deux termes n'é£tant pas couplés

Les propriétés des phonons sont données au § IV-B-a ; le deuxidme terme décrit

le paramagnétisme nucléaire (cf. Xittel, 1971 ; meif, 1965).

-

g = =y¥ Bg [ 5
1

1a fonction de partition par atome est :

+Z2 +5 vh B, u B,
0= I exp (yEB,Sz /kgTh= I exp (55 x) aver x = =
-5 e ?{3 T SkpT

la scmme s'effectue sur les valeurs permises pour la projection de 5 sur l'axe Z ;

2

dans le cas de 1'%He, S =1/2, S, =2 1/2 et x =
Le paramdtre sans dimensions x mesure le rapport entre l'énercie pagnéticque
2U8, qui tend 3 crienter les spins suivant la direction du champ, et l'énergie thermigue

kT, cui ='oppose & cet ordre.

L'ajmantation Gu systéme esi donnée par la leoi de Brillouin

o =3
Hg ) 1 1 . < - -

M=— uBs{x) avec B,(x)=—|(J+)cotgh (J +=) x -~ > cotgh =
Ve ™ - oJd < - 2 -

o J =5

)
I

« Ho'= nombre 4'Avogadro, H =Y J = moment magnétigue nucléaire, WVm = volume



molaire.

. 3 , _Na x %
Pour S 1/2 ("He), on obtient H—vatr;hf-z'}=Hgattghl{El; Moot

Atant "l'aimantation & saturation™ du systéme, cobtenue lorsgue pE>>kI. A bas champ,

c-i-d pour yHE<<ck?T, l'aimantation est proportionnelle au champ extérieur : M =XB, / U,

ajnsi la susceptibilité est donnée par la loi de Curie :

Ny 5 4 (T +1) c
% da— Ff % S (unités SI)
Vg 3 %g T T

Les valeurs de la fonction de partition (@, de l'entropie S5 et de l'aimantation

M / Mgat en fonction de x sont fournies par la table IV-1 (J.R. et R.A. Hull, 1341).
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la température et du champ macgnétigue ; 5 et M d&Etant des
on pagt obtenir M (5) indépendamment de H et T (figure IV-7).

Les figures IV-5 et &6 représentent l'entropie et

uln
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Fig. IV-T : Entropie d'un paramagnétigque en fonction de son aimantation.

r

Ce modile trds simplanéglige les interactions entre spins ; il ne donne pas,

par consdéguent, de transitions de phase 3 basses températures, . . de déwviations 3 la leoi

=

da Curie;en 1'ahsence de champ magnéticgue, la chaleur spécifique est réduite 2 celle des
phonons, trés faible. Ces prédictions, contraires 3 l'expérience, conduisent au modéle

d"Heisenberyg.

b) Modéle d'Heisenberg

En introduisant dang 1'expression du hamiltonien précedent le terme d'#Schange

-y
- [ " v -
d'Heisenberg H= -2 . Ji4

- - - % = a = J,

c . on aobtient la théorie la plus simplede =pins en
04 Ly = = =
i<j

¥

interaction pour 1'°Ee zelide.

Le terme de phonons €tant découplé de celuli de spinsg, il suffit de résoudre

&g R 3

la partie magndtigue

0
[P |
W

=2
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ol 1'on a supposé qu'il n'existe gqu'une seule constante J correspondant & 1'£change
entre premiers voisins ("Mod2le Heisenberg Nearest Neighbour ocu HNN" dans la littéra-

ture anglosaxonne).

MZme avec ces simplifications, il n"existe pas de solution exacte i ce probléme.

Un développement de la fonction de partiticn en puissances de x=J / kg T et
¥ = uBy / kg T, (valable & hautes tempdratures, kg T>>J, et bas champ, 3, cclrg T)

a permis de calculer les coefficients des 10 premiers termes de la susceptibilité magné-
tique et de la chaleur spécifigque & champ mul, et les B premiers termes du développement
en puissances de ¥y = L'E'n:r /S kT (Baker et al. 1967).

A bas champ (y<< 1), on obtient les expressions suivantes :

s/zr= I |(-m) e, /2%l x|
nzo J

- -

c/rR= L atn-1e /2% X

Pg(T) =8 (37 / 3Vip,n I (n e, / 27 nl)
b Rl

X= (N f /VkyT ( @y / 2® n1) xP

Wb

n=a

pour 1'entropie, la chaleur spécifique, la pression 3 volume constant et la susceptibili-

té magnétique. Les premiers coefficients e, et n sont donnés par la table IV-2

. & Ea Xy
fem 1 (1] 12
2 i8 280
3 10 6 £24
4 180 X4 T2
5 -5 iy 10 XE E32
5 152 OO0 326 £10 17
' 14 345 500 31 433 RS A
£ 263 I35 48 2127 RS 025 024
el I7 348 439 Fa4 161 O 450 168 19
1g TS0 651 157 SGE
bes 1 0 i
2 12 o
3 —13 1 &4
4 1568 15 2O
] i a4l 1 008 75
& & e 32 6% S50
7 X 124 1 721 399 QD
E B mT 21 2 OTEE R4 310
q — 233 AA1 664 2 4130 OES 364 £72
hin] 41 136 316 632 125 OE? 499 211 &16
= i L1 &
2 o L
3 =18 s,
Table 1v-2. .-.'f :EE.E, .&;,E
5 13 19 3 168 218
Fl =1 % (&8 T7 s 3
a -7 B L 231 X TS
3 713 261 724 1 9338 37 TI4
19 2 S 37T GOd 2 &35 315 34 X
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L'entropie en champ nul est alors :

1 3 J 5 B B
R L e L e R -
kg7 32 kgl

B 2 R XqT 16 ' xgT

+ 2.7 |

En champ non nmul, il fauot ajouter une série de termes :

.ﬁq
7).
= (Bp70 =S (3,=0 -F (¥R 1+8 (=) +38 (32 0F + 32 (0 +

2 VkgT " kgT XgT 3 e

675 , J 4 7881 2 J 5 118951 . J 6 954218 | 3 7  loloddll I B
] kT ' 5 KT ' 4 }LET ' 63 T N ZI4 RET

42883063 v 3 J L0
3 137 ki et e
322 ( ed ¥ 3.821176 x 10 | 7 J : ...l

gui converge trés lentement 3 basses températures ; pour J <0, l'effet du terme dépen-

= s = =l : : 1y B~ .

dant du champ est réduit par rapport 2 la valeur - % { T ] correspondant au para-
'B -

magnétigque (J = 0) , et cet effet est d'agtant plus important gue la température est

basse, Ain=zi, le terme entre crochets wvaut 0,457 pour J / kET = - 0.1 ; pour

J [/ kﬁT = = 0.273 , la série converge lentement vers une valeur inférieure 3 0.1.

Pour la chaleur spécifigue, on obtient C=T (38 /3Tl7 g

:;atﬂu=m=3{_—é:12 o ”_J3+i—*{~—”—_:4:-...

et f;’it:ag#m=::fam=

Et la susceptibilité 3 champ nul est égale 4 :
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En premiére approximation, cette forme se raméne & une loi de Curie-Weiss

LA =Cc/(T-8)

avec 8 = 4 J /) ko

Les calculs de Baker et al. (1967) montrent en outre gue des intéraction 4'é&chan-
ge J <0 conduisent 4 une transition de second ordre vers une phage antiferrcmagnétigue
3 basses temperatures, lLa températures de Néesl, serait, dans le cas de 1l He solide corps-

centré

Ty = - 2.748 J / kg = - 0.6878

Une deuxidme approche est constituée par le calcul des propriétés thermodynamigues dans

]
1 T

le cadre de la thSorie du champ moléculaire de P. Weiss,. DanE ce mocddle, l'affet des in
teractions sur un =pin donnd est simuld par un "champ moléculaire™ Bm proporticpnel A
1'aimantaticn du systéme. Le champ est obtenu en considérant 1'energie d'un spin donné

en interaction avec ses voisins par l'hamiltonien d'Heisenberg :

“--Il

ki

-

e 9

le dernier terme est écrit =12 J‘Si . L8 = Y8R B_ , en prenant la moyenne sur Ej "
-1
-

ce gqui définit le champ moléculaire B, = a M.

Cn est ramené au probléme d'un atcme dans un champ B = E'::I + B , maig B doit

Etre déterminé de facon auto-consistante : l'aimantation est donnée par la loi de

Brillouin dans le champ B = E, + O M

(B, + @ M) U

=0
M = =
o “n aJ { 1 Lo ] .:I
A bas champ oM = y, (B, + oM , xp Stant la susceptibilité paramagnétique
Xp =C /T (C = Constante de Curie) ; 1'aimantation est alors : M= C By / (T B, - Ca )

o
n
L5 |
1
(a8 ]
T
Lh
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Les faigures IV-8, 9 et 10 représentent le résultat de nos calculs pour l1*'-He
153 A - " = e
solide, avec une valeur de U= - 3 m correspondant i des 1nteractions d'&change anti-
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Fig. IV=10 : Courbe d'aimantation (champ moléculaire, modéle d'Heisenberg).

Expérimentalement, la chalenr spécifique comporte un terme de la forme

= ;
J_ 2 o oy \ " . . .

3\ T 1 &t la sunsceptibilité est bien décrite par la lIoi de Curie-Weiss avec une va-
kT

lepr de B correspondant effectivement & 4 J / kg . Ces expériences, gue nous décrivons

plus loin, donnent la grandeur et le signe de J (envirom = 0.75 mX sur la courbe de

usion) .

Al premier ordre, le modéle d'Heisenberg décrit correctement les propriftés
"hautes températures™. Cet accord se dégrade au voisinage de la température de transiticn ;

celle-Ci se situe expérimentalement 3 1 mK, au lieu de v 2 mE (donnés par Ty==~ 2.74837 / kE) ;

Zr=!

2% o

L1

elle est fortement du premier crdre (ce modéle prévovant une transition dt

o
i

sarip

]

Finalement, les correcticns au deuxidme ordre du développement e e C gul se

manifestent & basses températures ont le signe opposé 3 celui prédit par ce modéle.

L'échec du moddle d'Heisenberg au voisinage de la transition a conduit 3 deux

P

approches théorigues trés différentes : d'une part, un dévelocrpement dec modéleg 4'échan-
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ge en incluant les permutations a 2 et 4 spins, et d'autre part, la naissance de =mo-

déles considérant le couplage de l'échange aux phonons ou aux lacunes.

¢} Modales de couplage échangé-phonons

D'une fagon formelle, le couplage entre l'échange et les phonons est décrit
Ay

en considérant Jp dans l'expression Hg., = - 1) Jp Fg comme un cpérateur agis-

P
cant sur les &tats de phonons : le processus d'échange est accompagné d'une absorption
et d'une émission de phonons, et E? a des éléments de matrice non diagonaux, ce gui

est négligé lorsque Jp est assimilé A une constante (Mc Mahan, 1972). Les modéles sui-

vants traitent cet effet de facon approchée.

- Moddle de Bean et Rodbell-landesman

. =
La modile de magnéteostriction de Bean et Rodbell (1962) a &té appliqué 3 1" He

solide par Landesman (non publié ; voir la Thése de Roger, 1980].

On suppose une dépendance da J en fonction du volume molaire de la forme

= v . - . - ni _ P
J=J, ([ 1+ = "!‘T } ;5 le facteur iy ("Grfineisen magnéticue”) est détermine eXperi-
o
- = g 1ln o .
mentalement : _= ﬁ = 18.
%]

L'énergie libre du systéme comporte donc un terme d'échange dépendant du volu-
me, et une contribution élastigque propeorticnnelle 3 la compressibilité X du réseau,
o - er . N .
On cbtient mme transition du 1 ordre accompagnée d'un changement de voliume

.f.’-’"u-ili:aiij_-lr lexsgue T >1, avec :

| =
1
(N

. i e a
od Ty ~2 mK est la température calculée de la transition de 2 ordre.
35 . I -2 i 3 3 sy =msa s 3y
Pour "He solide, N < 2 % 10 , ci& gqui semble exclure la possibilité d'un

effet de pagnétostriction. Signalens toutefeis gue l'hypothése d'isotropie employde dans

£l
ce modéle n'est pas satisfaite par 1'"He (Trickey el al.l1972)

—Modéle de M. Fapoular : déformaticn lecale du résean

|
La description de 1' He effectude par Papcular (197

7

. 1978Ba et b) et Canning

et Cuyer (1978) est =zimilaire 3 celle des parcis dans le cadre deladynamicgue non linfaire



de réseaux. On suppose un couplage fort entre les spins et les phonons, ce gui induit
une forte distorsion de ré=eau lors du retournement 4d'un spin dans un réseau ordonns

antiferromagnétigquement .

Un caleul d'ordres de grandeur montre gue l'échelle d'énergie, fixée par In)J
{oad n, est ie nombtre de premiers voisins), impligue une déformation du réseau

AV f ¥ N 2%,

Cette valeur n'est paz forcément en contradiction avec l'expression de AV / V

de Bean et Rodbell, qui donne %{ % 15'3 , CAr le moléle de fa_pml__a: décrit un d&fant

localisé intéfressant un faihle nophre d'atomes, dans un cas extrémement non lindaire.

Microscopiquement, la création du défaut peut se comprendre de la fagon suivan-

te : lorsqu'un spin faizant partie d'un réseau antiferromagnétigque se retourns, 1 édnargie

d'échange augmentede 2 ny !J . L'énergie d'échange diminue lorsque les particules se
rapprochent ; les premiers voisins se rapprocheront par conséguent de l'atome considére,

5 4 ¥ 1 - o
ce qui réduit 1'énergie 2 ny | J | calculée précédement.

D'autre part, la édictance entreles premiers et deuxifmes wvoisins augmentera ;
de ce fait, l'interaction d'&change sera plus forte, ce gui baisse 1'énergie totale, ces

spins ayant une orientation relative antiparzlléle,

Ainsi, l'énergie d'activation Bact de ces "défauts™ est nécessairement infé-

:’iE’.EIEiEn"._lJii

i -E Et T 5
ILa concentraticn de "défauts" est x = e Fact / k‘EL } pouyr Eact = 5 mpF, on

cbtient la disparition de l'ordre & Ty = 1 =K pour une “concentratiocn critigue® de 1%.

-4

Le changement de volume &4 Ty est alors estimé &4 AV /V =-2x 10 .

Ce modéle permet d'expliguer le caractirefortesent du premier ordre de la tran-
sition ainsi gue le changement de volume associé, &t la tendance ferromagnétigue 3 tréds

baszes températures superposse 4 la loi de Curie-Weis antiferromacnétique.

Mais, cette description a 1'inconvénient d'8tre trés gualitative, et surtout
de ne pas rendre compte de l'existence de la phage fort champ au dessus ce 0.4 T. Nous
pencons cependant que la deformaticon du réseau doit favoriser les échanges 3 plusieurs
spins (le réseau est dilaté au niveau des seconds voisins), cet effet n'étant pas consi-
déré en employant [; V18 dans le critdre de Bean-Redbell,

Signalons également gue l'utilization de la compressibilité isotrope dans cette exores-
gion sous estime les valeurs de déformation locale possible dans d'3He. Il serait souhai-
table d'étudier thécrigquement l'influence de ces effets de "petits polarons™ sur la

grandeur de l'dchange multiple,



-~ ¥ndéle de Guyer et Fumar : distorsion péricdicue du réssau

" Ce modéle décrit la transition du premier cordre 3 T, au moyen du hamiltonien

de couplage spin-réseau :

>

- -

B4 - - 1 > - -
H=-2_E1r_l l:‘fj-'.zi:_}E,;.S_-:,r-ft_ B = uj - 14
ie5 > - 213 2]
qu[
1

ranant compte de l'anisotropie du tenseur d'élasticité ainsi gue de la variatiom de
l1'échange avec le déplacement des atomes. Guyer et Kumar en déduisent la structure magné-
tique de la phase ordonnde : une succession de paires de plans de méme orientation de
spin, ce qui est en accord avec l'expérience d'Osheroff et al. (1980). Ce modile prédit
une distore=ion du réseau, ce point n'ayant pas &tf édtndié eypérimentalement ; il ne four-
nit par contre aucune indication sur les propriétés "hautes températures", l'hamiltonien
de départ &tant extrémement simplifié,

Par contre, il ne semble pas possible d'expliguer 3 1'aide de cette théorie

l'existence d'une deuxiéme phase ordonnée 4 fort champ.

d) Mod€les de couplage €change-lacunes

Plusieurs zuteurs cnt contriladé & 1'Stude des pffetes magnétigues du couplage
échange-lacunes, suivant la prédiction thécrigue d'Andreev et Lifshitz (1969] de l'exis-

tence de lacunes de point 2€ro décrites précédement.

Le thécréme de Nagacka (1966}, Brinkman et Rice (1%70) montre que 1'&tat fonda-
mental d'un systéme de spins sur un réseau alter~é comportant des lacunes est ferromagné-
tigue : on s'attend par congéquent 3 une trangition vers un état ferromagnétigue 3 une
température proporticnnelle 2 leur concentration x, . (Un réseau alterné est celui pour
lequel tous les chemins fermés joignant des premiers voisins Scomportent un nombre pair

de sites ; le cubicue centré fait partie de cette catédgorie).

2i la concentraticen de lacunes est faikle, et s5i leur largeur de bande est
supErieure 3 kET , les étatzdemoindre énergie de la bande sont gccupes.
Ia largenr de la bande dépend de 1'état magnétigue du systdme, et le résultat de
Magacka impligue un pied de bande déplacé vers les basses énergies dans le cas ferromag-
néticue.

Sckoloff et Widog (1975a et b, 1976) ont montrd qu'une concentration de lacunes
de point zéro = 13_4 pouvait expliquer une transition ferromagnétigue du premier ordre

gans la gamme du millikelwin.

Andreev (1976) et Héritier et Lederer {1377, 1872, 1979 ontmontré que la lacune minimise

son énergie cinétigque eén se locali £t ; la taille de ce "polaron de spin" dépend de la
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tezpérature : environ 40 atomes 4 T = 0 , et disparalit vers 30 mF. Les conséguences dece
modéle sur le magnétizme de l‘3He solide ont &t calculées en détail (Montambaux,
Lederer, Héritier, 1978, et références citéfes dans cet article). Le blocage de ces po-
larons en une phase de type verre de spin a &té analysé par M.T, BSal-Monod ([1977).

Lez effets d'un champ magnétigue Elevé ont €t&€ considérds par Andreev, Marchenko et
Meierovich (1377) en considérant simultanément l'échange et les lacunes ; leur diagram-

me de phases, trés gualitatif, est réprésentf sur la figure IV-1l.

i I I i I i L [}
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i
I
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i
I
I
|

ANTIFERROMAGNETIQUE |

1 ! 1 1 A 1 i

0 04 08 Ty 1 15 TCK3

Fig. IV=11 : Diagramme de phases (Modéle d'Adreev, Marchenko et Meierovich).

Un modéle de paires de Frenkel (Young, 137%) s"appligue 3 la région "hautes”
tempdratures ; un accord raisonnahle avec les expériences est cbtenu au prix 4d'un nombre

important de paraméires ajustablex.

Ces modéles ne décrivent pas bien les propriétés magnéticues nucléaires de
1'33E au voisinage de l'ordre. Par ailleurs on n'cbserve pas experimentalement le maxi-
mum de chaleur spécifigue dil aux polarons éventuels ; la phase bas champ est crdonnée
antiferrcmagnétiquement, la transition €étant du premier ordre ; la phase fort champ,
dont 1'aimantation pourraitcorrespondre aux prédictions de ces modéles, est obtenue par

une transition du second ordre. Finalement, il n'existe aucune preuve experimentale de

1"existence des lacunes de point zéro.

5i elles sont effectivement présentes dans le systéme, leur effet pourrait se
manifeserer en altérant les permutations de spin possibles, décrites an paragraphe sui-
vant ; le calcul microscopique des coefficients d'échange multiple devrait alors en te-

nir compte (Delrieu, commumication privée}.



g] Mod&les d'échange multiple

. ; . | s .
La meilleure description du comportement magnétigue de 1' He solide est four-

nie actuellement par le mod2le d'échange multiple. L'hamiltcnien considéré est de la

forme :
i S
Le terme de phonons n'est pas couplé 3 1'échange ou au Zeeman, et se résoud
l*. T L} 3 . d
séparément ; la partie dépendant du spin est donc Bg.p + Hz. L'hamiltonien d'échange,

-

He-h: dont la forme générale (cf. § IV-B-c) est E (-1)F Jp £z , peut Btre développé en

exprimant les opérateurs de permutation de spincen fonction des matrices de Pauli. Pour
cela, il euffira d'effectuer la décocmposition des opérateurs de permutation en produit

b | - S
de transpositions, l'opérateur de transposition de spins &tant £iq = % (L + o 02).

Rinsi, la permutation de 3 spins Pjp3 s'écrit :

§123 = §13 EIE = %‘fl + El &3? (1 + O T5)

Lx
Jei=

La=

étant des matrices de Paunli ; on en déduit gue :

LN
ek
13
Ll
b
i1

(1 = E‘_EE-#'jl'ﬂ'Eﬁ-Ezﬂj S

i
|_l
P
(]

il
b [ 1
td
Sl
po—_

Physicquement, il est évident gue la permutaticn inverse P3pz) 2 lieu avec la méme pro-

babilité, donc le mfme coefficient Jp ; ces termes s'ajoutent dans l'expression de

1'hamiltonian

ot e

oy

g 1 Jg 4+ Ug Gz]

-

5123’“5321'%‘1* s Bt

Les permutations de 3 spins se rapdnent par consécuent & une somme de transpositions,

oy

donc & un hamiltonien @'Heisenberg qui ne comprend gue des termes d'ordre 2 en 7.

Les permutations de 4 spins, par contre, introduisent des termes d'ordre 4,
de la forme -K l} Fros 'Ha¥ £ B8 & (900 0% S ® L8 Ha) YD 34]! ; les

constantes K et ) dépendant du type 4d'échange considéré parmi les nombreuses permuta-
ticns de 4 spins possibles pour la structure cubigue 4 corps centre.

=

L'introduction de termes d'ordre 4 dans 1'énerglie libre donnera lieu & une tran-

L

i

iticndu premier ordre, en accord avec l'expérience ; il est cependant nécessaire de

[ ]

|
ge multiple. Ceci implique la description microscopigque du systéme d'atomes d' He en
interaction ; Thouless ({1965) a non seulement suggéré 1'hamiltonien décrit précédemment,

mais dgalement le formalisme permettant de calculer les constantes d'échange, Ia diffi-

1
-

ustifier le peids statistigue important attribué 3 ces termes dans les thécries d'é&chan-
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cults du probléme réside dans le calcul de la fonction d'onde des particules, en parti-
culier loin de la "position d'équilibre™ < R; > . ptest en effet la forme des ailes des
fonctions d'ondes de particules wvoisines qui déterminera leur reccuvrement, donc la
constante d'échange, Les premiers calculs (Guyer et Zane, 1969 ; Mc Mahan et Guayer (1373);
Mc Mahan et Wilkine (1975), et réferences de ces articles) ont fourni des valeurs rela-
tivement faibles pour les probabilités d'échange 2 2 et 4 zpins, en utilisant des fonc-
tions d'onde variationnelles produit d'une gaussienne par une fonction de Jastrow. ([Celle-
ci est introduite pour tenir compte des corrélations i courte distance diies au coeur dur

du potentiel 4'interation).

Un argument heuristigue rendu célébre par Delrieu montre cependant gue 1'é&chan-
ge multiple peut &tre dominant par rapport 34 celui de deux spins : il suffit de considé-
rer 4 disgues (simulant les coeurs durs) dans une bolte plane of ils se trouvent a

1'étroit, ce qui représente schématicuement le cas de l'aﬁe cubique corps centré,

Dans cette configuration, il est impossible d'échanger deux particules sans
superposer les disques, alors que 3 ou 4 particules s'échangent cycliquement sans diffi-

cults,

Delriea &t Roger (1978, 1980) ont effectuéd mn caicul Tenant compte des corrdla-
tions dang les configurations critigues d'échange ; leurs résultats confirment 1'impor-
tance de l'échange & 3 et 4 spins, mais ne peuvent pas fournir une valeur precise des

coefficients correspondants,

En fait, la meilleure justification est fournie par Ie succés de l'hamiltonien &8 4 spins
. . ) 3 .
dans sa description des propriétéz expérimentales de 1'"He solide.
Le premier mexidle réaliste d'é&change multiple est celni de Eetherington et

Willard (1975),.considérant des é&changes & 2, 3 et 4 particules. Deux technigques de cal-

128

cul sont employdes ; le développement haytes températures de la fonction de partiticn ot le cal-

cul du diagramme de phases en champ moléculaire. La structure magnétigue des phases or-
données est postulée, et trois paramdtres (réprésentant les trois types d'échange) sont
introduits par ce modéle ; ceci permet de décrire correctemart les propriétéz hautes tem-
pératures, l'entropie en fonction du champ magnétigue mesurde par le groupe de Floride, la
phase antiferromagnéticue 4 bas champ, et suggdre gue la décroissance de 1'entropie 3

haut champ correspond 34 une transition de phase du 2% ordre.

Leur diagramme de phases, représenté sur la figure IV-12, a cependant 1'incon-
vEénient de fournir une région ordonnée antiferrcmagnétiguement au-dessus de la transition
du premier ordre ; ils précisent par ailleurs gue cette phase peut aiséSment disparaitre

par un calcul plus précis.

Ceci a été entrepris de fagon détaillée et systématigue par Roger (thése, 1980)
et Roger, Delrieu &t Hetherington (1980 a et b, et références concernant lsas mémes au-

teurs dans ces articles). Leur hamiltonien général considére toutes les permutations de
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2, 3 et 4 spins, ce gui introduit de nombreux paramdires. Le probléme peut ge simplifier
en constatant cue les &changes non cycligques de gquatre particules ainsi que les rotations
en bloc dé'un tétraddre sont physiguement peu problables ; il se réduit par consdcuent

aux Schanges & 2 et 3 particules, et i deux types d'échanges 3 guatre particules, suivant
que le cycle soit plan (noté PY ou plié (noté F). La figure IV-13 représente les diffé-

rents cycles décrits précédemment.

La forme générale de l'hamiltonien est :

I3 ) .. o J3 ) T Jq (30
Hﬁﬂh = o —— L ‘C.-"i 5:" - — L Ty fj - =— L g3 I:
2 i<j 2 i<j 2 153
KF {F] -~ - ~ - Y - - Y - P g
-— ) ( @1 T3] ( 95 ?‘::I + ( Oy Gg) | S 33} + ap o} T3l foaca)
F jeier<cl |
o =
= (2) i & i G % .4 % B 2.5 s oa ]
o e 3 (9 T3) { T3 04) + ( Oy Tg) (Op O3) + Apl 91 T3) ( 3 Ca) |
- 1€ickel '
(2]
L& =ymbole - désigne la somme sur les n-idémes voisins ; J; , J;, J3 sSOOT des

constantes 2'échange effectives, scome des constantes d'échange 3 deux particules et des

contributione provenant Ces termes cuadratigues des opérateurs d'échances de 3 et 4



Cycles & trois particules (T)

Cycles tétraédriques (F) . 3

-y TS

Ly
i

- T e .

Cycles plans(P)

Cycles @ quatre particules

Rciations en bloc du tetroede
échangeant simultanément deux couples d ‘alomes

second voisins(R) ou premiers voisins (R')



131

spins. Si on ne retient que les échanges cycligues & quatre spins, Ap = Apg = -1,

(F) (2)
Les symboles L et L désignent les sommes effectuées sur tous les cycles pliées

et sur les cycles plans,

En comparant avec l'hamiltonien &crit en termes de permutations

(n) (T) (=)} {F)
Bgen == £J38 § Py + T I  Pyjx-Fp I Pijkl-Fe 3 Pisx1

n ic] icick icj<kel icjekel
on déduit les relation= suivantes :

J1 = J7 + 3 (= 23¢ + Ko + Kg)

J, =35 +2 (=23 + Kp) + Kp

o B
3 2

J3=J

. . e . ) . . . S = . s
1a simplification suivante consiste & négliger les termesd'¥change de deux spins Jy ,

-

o = ;
Jz et Jy devant ceux de 3 et 4 spins Ji, Ko et EP‘

Roger, Delrieu et Hetherington ont amalysé les cas suivants :

T

:t £ 0 KF = K? =

[

Ce cas se raméne, d'aprés 1l'expression de Hg.; calculée précédemment, au ha-
miltonien d'Heisenberg. Om peut démcntrer gue les constantesd%change Jp du hamilto-
nien Scrit en termes de permutations sont négatives, c-d-d gue les permntations 3 nom-

bre impair de particules sont ferromagnétigues, alors gque celles d'un nombre pair de

particules sont antiferromagnétigues.

Ce modéle conduit par conséguent & une transition ferromagnétique, en contra-

diction avec l'expérience.
ii) K, ¥ 0 ; Xp=Jp =0

Dans ce cas on obtient un diagramme de phases (figure IV-14) en accord semi-
quantitatif avec l'expérience. On trouve deux phases antiferromagnétigues, notées SCAF
("simple Cabic Antiferromagnetic®) et HAF ("Normal Antiferromagnetic®™) représentées

sur la figure IV-15.
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Fig. IV-14 : Modéle d'échange multiple 3 un paramétre (Kg).

Les résultats expérimentaux d'Oshercff et al, (19B0) ent montré gue la phase
antiferromagnétigue 4 bas champ est du type UUDD (voir figqure IV-15) ; ceci constitue
le principal désaccord entre ce modéle et 1'expérience. Il est néanmoins satisfaisant
de pouvoir décrire gualitativement le comportement de 3HE! solide au moyen d'un seul pa-

ra=étre.

fort champ, ce modéle pré&dit lz méme phase gue dans le cas précédent (NAF)

4 bas champ, par contre, on trouve gue les phases SCAF // et UUDD (figure IV-15)

minimisent l'énergie si on se contente des sclution décrites par une seule composante de
o

-
-

- - - + - -
Fourier , c-3-d les structures de la forme 5; = Re (Sy eiK. Ri), Roger et al. ont

mCntre gue dans ce cas certaines phases plus compliguées ont une énergie inférieurs

la phase SSQAF (simple square antiferromagnetic) représentfe sur la figure IV-15 est
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la phase stable &% bas champ. Comme dans le cas précédent, on cobtient un accord semi-
quantitatif avec 1'expérience, mais la nature de la phase bas champ théorique n'est pas

décrite correctement.

iv) Kz €t Xp #'0; Jg = C

Ce modéle n'est pas étudié en détail, car il ne décrit pas correctement le com-

portement 3 hautes températures.

¥v) Kp et J£ FO; =20

Liintroduction de l'échange triple permet de rendre compte des tendances ferro-
magnétigues des développements hautes températures ; la présence de K, permet 4d'obte-
nir la phase 3 fort champ que nous avons Studjé ; la phase bas champ, par contre, est du

type SCAF, en contradiction avec l'expérience d'Osheroff et al,

Ce moxd@le est en accord guantitatif avec tous les résultats expdrimentaux : les
développementis hautes température=s, la structure de la phase ordonnde haz champ déterminge
Osheroff et al., les limites et l'aimantaticn de la phase fort champ (nos mesures),
Der E E

aete. ..

La stabilité de la phase UUDD implique !J._! > |Eq| / 4 3 dans le cas contrai-

re, la phase stable serait SEQAF.

La figure IV-16 représente le diagramme de phases cbtenu dans cette approxima-
tion ; une petite région correspondant 3 une phase hélicoidale est probablement un effet
parasite de la technicue de champ moléculaire ; les autres caractéristigues de ce dia-

gramee sercnt discutfes ultérisurement.

vii) K, , Fp et J: ¥ O

L'introduction d'un troisicme paramétre (Kg) par rapport au modé@le précédent
ne modifie que trés légérement les conclusions antérieures, La figure IV-17 repésente le
diagramme de phases obtenu dans ce cas. On remargue une transition du premier ordre A

fort champ gui n"a pas &té observée expérimentalement.

On préfére par conséguent le modi@le (¥Xp , J+) gui fournit une excellentedes-

ceription de 1"3He solide malgré le nombre restreint de paramétres ajustables.
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- Développements hautes températures dans le cadre des moddles d¥change

La recherche des structures magnétigues stables et la détermination des dia-
grammes de phases en champ moléculaire exigent des calculs sur crdinateur ; ceux-ci

ont l'inconvénient de ne pas pouvoir &tre reproduits aisément, par exemple dans le cas

.

od 1l"on gouhaiterait modifier les valeurz des paramftres pour tenir compte de résultats
expérimentaux plus précis.

Lag développements haute temperature, par contre, peuvent Etre obtenus de fa-

con exacte 3 partir de l'expression générale du hamiltonien d'échange. Plusieurs nota-

tions sont actuellement employées,

i1} Celle de Mc Mahan-Guver, décrite par Guver (1978), et Halperin et al. (1378).

La fonction de partition est écrite sous la forme (Hech est noté BHyg) -
1 I 4 TI {_q_x & EE]"
= Ty L == In L
e Be n= nl
3 1
- s SO o T
= A0 2+ = BN Jx == BT Jpyx ¥ -
2 2
1 = i
: s i o .|
+_|:E"'E]|l-4”J]{IE+“‘I+E?[jL“]
2 k

o 8 = (kgTl™ ™ et les coefficients Jx;2 5 dtant d&finis par les expressions

d'une fagon génédrale :

g = (T, B I - PSR PO L Y g - SO S -
e x Z -z -\--r- = I R e - A - =i0 — S =T
n = el m n m
of Hl est l'hamiltno
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cas o 3355 hamiltonien d'Heisenberg, toutes les constantes inzj sont &£gales a J.

les propriétés thermodynamigues sont calculées i partir des expressions

3 2 s
$ =57 (kT In 2y g c=T Ry y

xgT 3 1n 3 3 in 2
M3 a8 v Pkt gy 1

on obtient les résultats suivants :
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Il ya une erreur dans cette dernifre expression dams l'article de Guyer ; l'oubli du



tgrmgi1-+‘__ﬂt le changement de signe du terme suivant donne un "accord"” avec l'expé-

rience qui n'est par réel.

ii)} DOne deuxiéme notation, correspondant aux calculs de Roger et Delrieu (1977),
Roger, Delrieu et Landesman (1977), et Roger (thése, 1980), permet de décrire les pro=-
pristés thermodynamigues de 1' He solide ; en particulier , les cosfficients du déve-
loppement sont données explicitement en fonction des constantes d'é&change du modéle &
4 spins.

o 1 . U M ar oy T
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tgh {% Y4 g o).

- = T T 5 3 .
La forme générale de e; (p) en fonction de Jy, J3, 73, ¥, Fp, JAp, lp est donnée

par le table IV-3.
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51 l'on ne considére que les échanges cycliques, = =1 ; avec lz nota=-

; i’ M o s
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Table IV-3,
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X = (C/T) (1+ kg8 B

TH .2
@2 C= lUg Ng/ Vu kg (—5—
est 1z constante de Corie dans le =1 d'unités.
w3 ! ST 5 ; = a2 <
et X CIEE =0 22 ofl B 28 =-cC/ B
B = 4 Jl + 3 Jy + 6 J3
t 2 =4J2 3.:2 & 70 g { 4 ; A
e kg B 1 -+ s +6Jq -6 0 + Ap) Kp + (4 + Ap) Xp
= 3 |20 : + (243 A = A
-Euz + 3 h:__—.:lﬁ? 2 + 3 'E}I‘P —EJ3 (2 + 3 ?]KP
3 %y %2
-3(8+2 Ap +2 Ap+ 3 Ap &?J@:ﬂ_q—E{EJﬁ: Ap + 3 Ap 7P

W.B. : Jy¢ J5 et J3 sont des constantes d'échange effectives gqui s'expriment en fonction

de Jy, Xp et Kp lorsqu'on néglige les échanges & deux particules (voir pages

précédentes) .,

Py (T) = N, X,

On obtient les égquivalences suivantes entre les notations de Mc Mahan et celles de Roger

et al, = [
Ay o s -2
| g2 = Lidxx
] | ]
|'|-| _..I
e3 = 12 Joexx
k-0 = 49
- KIE
L™
2
= 12 Jyxzz
2 g i
L] -E - 1-E Iﬂz - sz
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- REsultats du moddle d'échange multiple

Les modéles simples 3 2 paramftres (Je et K?} et 3 paramétres (J. , Fp, Kp)
sont en accord satisfaisant avec les résultats expérimentaux décrits dans la sectien
suivante. Les valeurs des paramdtres sont données dans la table IV-4 (Roger, thése, 19BQ)

et les diagramme= de phases correspendants par les figures IV-16 et 17.

Le mod@le &4 3 paramdtres permet un meilleur ajustement des développements
hautes températures des grandeurs thermodynamiques gue celui que fournit le modéle 2
deux paramétres, mais ceux-ci sont entachdés d'une incertitude expSrimentale importante.
La description du diagramme de phases n'est pas améliorfe par 1'introduction du

troisidme paramétre.
Dans le cadre du moddle (J+ , K,) on obtient les resultats simples suivants :

J1 =3 (=2 e+ Kp )} 7 d3 = -2 Je + o Jy = Kp /S 2

'é‘z-ggrilzfrakﬂ’:‘ :t+lEﬂJ:
My El
ey =12 Jf +9 J% -~ 54 J3 - 108 :? (Ja + J3) — 108 :g Jz = 384 Jf (3 Kpi +

143

+ 27 3, 33 Kp +2T0Kp J1 - 27 (I + 330K (3/2) -27%5
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/ 432 -23 / (6kg? Ty
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iy

ky, B = -{kﬁa )

Transition du 18T ardre

Ty (B =0) = ={2 T + 3/2 Kp) / In 2 - 1a
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Table IV-&,
Modéle Modéle 3 Paramétres Valeurs
2 Paramé@tres A B Expérimentales
Jt s - D-l = D!lﬁ? == Dl 138
[m]-:l
KP e b DISEE = GIEl L D-jﬂ
Lmk]
Kp 0 - 0.18 - 0.1425
mk ]
S —— — —————— —r——— e —
] P i - 2.79 - 2.79 - 3 - 2.9
|mk |
i
e 7.15 7.07 6.89 F
2 k2] | -
B - - 0.52 - Z.18 - 2.7 = 2.7
] |
3 |  o.8 £ 3.18 7.47 7.8 [(courbe
. |.m1~:3]
: | entropie) |
I
¢ x4 — - 1.91 © - AT 8 S @
M/ pf
Mo axtrapolé 053 0.58 0.51 ~ 0.6
H =0




susceptibilité de la phase ordonnde 4 bas champ iﬁa est perpendiculajire avx spins}
X, =~ E-{-# Je + 3 Ep) avec C = cstte de Curie.

Aimantation de la phase & fort champ extrapoclée 4 B, =0 :

M/ My = Te / Xp) 2

Champ de transition de la phase NAF & la phase paramagnétigue @ T =0 :

ok | 1b

2
B'L‘Ei T_ﬁ

Xy [1 + (L =23 / x?}_l]

IV - D - SITUATION EXFERIMENTALE AVANT 1980

I : . o s 3 i
Les résultats expérimentaux concernant le magnétisme nucléaire de 1'"He solide
peuvent se classer chronologigquement en trois étapes., La premigre débute en 1357 grace

aux mesures de susceptibilité de Fairbank et Walters, et se prolonge jusgu'en 1970, Un

- #
-

i

interactinan 4'échange

nombre d'expériences considérakble met en évidence les effets de

i

gur la susceptibilits magnétique, les temps de relaxation des spins nocléaires, la pres-
sion en fonction de la température & volume constant, la capacité calorifique (mesuree

par EMN). Leur descripticn dans le cadre du modéle d'Heisenberg ne poge aucun probléme ;
la méme constante d'é&change L:—| décrit tous les résultats expdrimentaux ; les mesures de

sugceptibilité montrent clairement gue J -est négatif,

Les expériences s'orientent alors vers les trés basses températures, 2 la re-

e de la transition du deuxiéme ordre vers une phase antiferromagnétigue, situéde,

i
i
'

iy

d'aprés le moddle d'Heisenberg, & 2 mK sur la courbe de fusion.

Ia deuxiénme étape est caractérisfe par une série d'expériences gui mettent en
échec le modéle d"Heisenberg. Au cours de cette période, de 1371 4 19280, les théocries se
multiplient (ainsi gue le nombre de leurs paramétres ajustables !), afin de rendre compte

de la découverte par Halperin (1974) dYune transition du premier ordre a Tq = 1 oF et

des mesures plus précises concernant l'approche 3 l'ordre de C, , X , PylE), etc...

Flue récemment, en 1980, les résultats expérizentaux des groupes de Zell Labs,
Floride, lLa Jolla et Grenoble, ¢'une nature trés différente, sont publiés simultanément ;
ils imposent & la théorie des contraintes sévéres, et zeule la théorie de 1'4change mul-

tiple élaborée par Roger, Delrieu et Hetherington est capable de décrire l'ensemble.

145



146

Nous présentercns d'abord les expériences effectuées a des températures supé-
rieures 3 la tempfrature d'ordre, conduisant & la détermination des développements "haute
température” de la fonction de partition, Nous discuterons ensuite les résultats au wvoisi-
nage de l'ordre ; ceci concerne tout particuliérement nos résultats et lenr influence sur

la description théorigue.

a) Mesures 4 T>>Ty

1) Susceptibilité magnétique

D'aprgés les mesures de Kirk, Osgood et Garber (1863), Pipes et Fairbank (1969),
Sites, Osheroff, Richardson et Lee (1963), Johnson et Wheatley {1979), Bernmat st Cchen
(1873), Bernier et Delrien (1977), Bakalayar, Britton, Adams, Hwang (1977), Prewitt et
et Goodkind (1977), Morii et al., (1378), Deville, Bernier et Delrieu (1979), la suscep-
tibilité peut Etre décrite par une expression de la forme :

i v [ " +
La température de Curie-Weiss g est de 1l'ordre de (-3 - 0.4) mX sur la courbe de fu-
sion, et diminue rapidement avec le volume molaire ; le terme B est négatif, et de

2
l1'ordre da =2.7 @k gur la courba de fusion.

La mauvaise précision sur g est die au fait gu'une excellente thermométria

est nécessaire 3 hautes températures pour déceler o -

L:I‘

A plus basses températures les termes d'ordre supérisur ont une contribution
importante, ce gui interdit d'amélicrer la précision sur la mesure de § , d'una part,

et d"obtenir des valeurs indiscutables de B d'autre part.

Le fait gque B soit négatif impligque une tendance ferromagnétigue au voisina-

ge de la températuore d'ordre.

2) Pression magnétigue i champ nul

Au dessous de 200 mX la variaticon de lz pression & volume constant en fonction
de la température est dominfe par l'échange. Les expériences de Panzyck, Scribner, Straty
et Adams (12£7) et Panzyck et Adams (1%9€3) premettent de mesurer de facon trés précise

le premjer terme du dévelcppement général :

T

3R,k Ixx 810 Ty

y = f—) — 7

v 5z 5 1n ¥

ar

I-|.|l
ri
-l



- L %
HD H-E' -;' E-z 4
% e +
o —qtaj - 2 -
8 vV, kg T
gitiwant la notation choisie,
3 (ln Jyx|) 3 [1n e,)
Leurs résultats montrent gque : = 1B.13 c=-d=-d = 36,26
a3 (In V) g (ln V)

ce qui représente une variation extrimement rapide de l'échange avec

v
= 436.28
24

A
EE = 5..14 t

g

(Vy en cmai, d'aprés Roger

le volume molaire

(thésa, 1980), en

supposant gue e, = 0 pour le volume correspondant 3 une distance interatomigue égale

au rayon des coeurs durs.

Ils fournissent de plus des valeurs trés

F 1,
g5;(mK" ]

-

|

ar

€2

récises de

Megures C8 Dression
Fen Tyck et Agcms ]

Mae rag @ choleor eodeigpe

‘5

Sreywall -
L%
B [Costiss st lreme
A Habrul et af

¥ i frole )
|

Fig. IV-19 : Détermination de

variation de e2 en fonction du volume

figqure IV-19).

eolaire,

+*
-
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Sur la courbe de fusion, le volume moclaire du solide varie légérement,

Vyp=24.31 @3 2 T=20aK, et Vp = 24.2 pour T < 3 mK (Halperin et al. 1978) ; e, dé-
croit ainei de 8.2 mK2 (T = 20 mK) & 7 K- (T < 3 =K).

3) Pression magnétigue en fort champ

La premiére expérience révélant un désaccord franc avec le modile d'Heisenberg
est celle de Kirk et Adams (1371, 1974). En effet, la mesure de la pression i volume
constant en fonction de la température et du champ magnétique montre gque l'effet de ce

dernier n'est gque la moitié de ce que prévoit le modéle d'Heisenberg.

L'Eamiltonien génédral d'é&change prévoit

-
P"{‘P [TFH} = P‘l;l' tT,DJ e {E L1 B-n fr E} 14 "f'xzz J‘HZE < - ----3
v:ﬂ
avec Yzz = 2 (log Jesz) /4 (log V)
) o 2
=oit *T— (R u B,/ 2) (knd 4 1InB) /4 {log V) + ...)
h'n
Ces mesures mcntrent clairement que J f J d'Heisenbergy ; elles introduis-

XEZ

sent malhesursusement le produit , et ne permettent pas de déterminer Jym=

'szz szz

{c-d-d4 8 ) directement.

4) Chaleur spécifigue et entropie 3 champ nul

y S 3 e
La chaleur spécificue de l1l' He sclide a é€t& mesuréfe par Castles et Adans
(1973, 1975), Dundecn et Goodkind, (1575,1975), Greywall (1976, 1977) ainsi que dans no-

tre laboratoire (Hébral et al. 1979 et commentaire de Hébral et al, 18980).

La figure IV-20 montre les résultats de Hébral et al. (157%) : on cbserve la
contribution des phonons au-dessus de 100 zF, et celle de 1'échange, en - , & baszszes
teppératures. On n'ocbserve aucune contribution pouvant corrscpondre 3 la formation de

polarons magnétigues,
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Fig. IV-20 : Chaleur Spécifigque de l’3He solide (Vg = 23.8 cme [ mole) (Hébral et al, 1979
et 1980).

L'expression générale de la chaleur spécifigue dans un modéle d'échance

R lr-"' 2 N 3 dI
CglT) = = |esy / (K. T) - e (BT + ... |
(on ColT) =R |3 Gux / kaT)Z = 3 (T / XaB)> # wen | )
-\.-.!J‘ - |\Jn E um & b_. - m o
: ¥ - . e -
décrit correctement les résultats expérimentaux. Les valeurs de e; f(oun ux}:] corres—
pondent 34 celles que 1l'on cbtient des mesures de pression magnétigque (voir figure IV-12).

- . ., R . 2 : F . > :
ies déviations 4 la loi S ey / (kgT sant clairement négatives (Dundon et Goodkindg,
= - .
- - . ;_ i 4
4: 1975, et Hébral et al, 1979] ; par conseguent, 4 > 0 , en contradiction avec

&

g . P o R
le podédle d'Heizenbharg, gul préevolit =5 = R &

-
L=
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D'aprés Dundon et Goodkind, g} ! k; = 11 (sk)’ . 2lors gue nous trouvons

{(Bébral et al. 197%) é& z 2 [mK]3 pour un volume molaire de 23.8 :mi,

Des mesures précises de l'entropie, limitdes A4 la courbe de fusion, ont &teé
effectuées par Ealperin et al, (1974, 1978) et Eummer et al. (1977).

Leur méthode consiste A fournir une quantité de chaleur 4 0 & un mélange 3He
liquide-solide contenu dans une cellule Pomeranchuk (cf. Chapitre II-C). La pression
est maintenue constante (ainsi gue la tempfrature, puizque le systéme est sur la courbe

de fusion) au moyen d'une compression extérieure, gui provogue une variation de volume

AV correspondant 3 la golidification 4'un volume donné d'JHe ligquide. La variation d'en-

tropie, AS = AQ / T, est reliée A4 la pente de la courbe de fusion par la relation de

Clausius-Clapeyron

A
Ia mesure de frg- en fonction de la pression permet de calculer la températu-

(5]

re correspondant 3 chagque valeur de P :
[y BT ST f ( AV / AQ) &7

en intégrant par rapport au point fixe (T,, Pa} fourni par la tramsition superfluide

de 335 liguide. {cf. Chapitre III-D).

L'entropie en fonction de la température ainsi déterminée est donnée par la

relation de Clausius-Clapeyron :

AS Sg = 5 ar AQ 1
AV Vg =¥y 4T |[C.F AV T

L'entropie du liguide, S, , est beaucoup plus faible que celle du solide, et peut

et EE

[&]
i
I

&tre déterminée indépendamment au cours de 1T risence, Les valesurs de =

L

terminées par Halperin et al. sont données par la table III-2.

La comparaison de ces mesures avec le développexment hautes températures théeo-

rigue

s=r[m2-a /8 ken?e 3712 0gn® e ...

1 ]
aad -

(]
]
l

T | ___“i.'-!' 2
L4131 1 !13 = T ' kET] -

Permet de déterminer e, et e;
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2 : v 2
praprés Balperin : (I 7 ka)~ = 1.10 K’ soit e / k= 13.2 @K’ ,
3 3 , o 3 1 3
et o SRR kE} = 2.0l mK solit ey / Ky = 24.1 (mK) pour

Ta::"ll"—“---

Des valeurs voisines sont cbtenues en analysant les résultates de Kummer et
|

e a - "
al. Les valeurs de e, sont beaucoup plus grandes gue celles qu'on obtient 3 partir de

megures directes de la chaleur spécificue, oun de la pression magnétigue.

Cependant, si l'on ne considdre que les mesures correspondant 4 T % 3 R , et
on effectue le mime développement en série, on peut obtenir une description parfaite de
W . )
S(T) avec e, 4 kg = 7 mEz et ez / kg = 7.8 m33 (Roger, Delrieu et Hetherington,

1980) .

Majis il est évident que dans ce domaine de tempétatures le développement en s€rie n'est
plus justifié, et gue l'écart entre la courbe théorique et les points expérimentaux sera
important au-dessus de 3 mK,.
Tl est possible, toutefois, gue l'écart soit d'crigine expérimentale : la
courbe d'entropie présente une ancmalie aux environs de T, (=2.75 =K] (une températu-
M

re caractérisitigue du liguide !), les deux valeurs de &5 correspondant 3 des mesures

de part et d'autre de cette température,

Nous penscns que le solide, g'il est formé rapidement dans le liguide ncormal,

"énergie libre

n'aura pas la distribution des interaction d'échange qui minimise 1
1'équilibre aura lieu avec unh temps caractéristigeue de relaxation entre l'échange et les

phonons, de l'ordre du T & B.Av1T. L'effet serait ainsi similaire 3 celul gque nous

o+
avons cbservé sur l'irrédversibilité & fort champ.

Dans le superfluide, par contre, les super-courants permettent de fabriguer
un solide en éguilibre.

Halperin et al. (1980) ont également suggéré la possibilité gque gg sur la
courbe de fusion soit beauvcoup plus important gue la valeur déduite deg mesures A pine

hautes températures et hors de la courbe de fusion.

Ceci impliguerait gue l'échange ne dépende pas de facon univogue de volume meo-—
laire, c=3-d gue l'échange serait couplé 3 d'autres types d'excitations présentes sur la

courbe de fusion (lacunes, par exemple).
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k) Mesure= au voisinage de la température d"ordre

1) Phage A bas champ magnétigue

L'ordre magnéticue nucléaire 3 champ nul a &t& observé pour la premiére fois
par Halperin et al. (1974, 1%7B) lors des mesures d'entropie décrites dans la section
précédente. A une température T, = 1.10 mX , l'entropie décroit de 0.5 R1ln 2 2
0.1 In 2 sur un intervalle de température inférieur 4 100y K : la transition est ainsi

fortement du premier ordre.

Fummer, Moeller et Adams (1977) ont effectué des mesures similaires en champ
magnétique entre O et 1.2 T, montrant que la température d'ordre décroit faiblement

lorsgue le champ augmente, au-dessous de 0.4 T.

La transition est toujours du premier ordre jusqu'd ce champ, accompagnée d'un

=

fort saut de l'entropie. Leur diagramme de phases B_,, T est représenté sur la figure

w=-21.
Lar A
o
1.opF m ]
.".-r-
-
'_-‘
EF e i
__.-‘
e

— -
(o e .
A -

A "“\\ -

[ ]
-2 y -
\
L 4 .- - " L i
n_a 1.0 1.2 il 1.8
T{mK)

Fig. I¥=21 : Diagramme de phases de Kummer et alk. ; La ligne continue indigue une transi-
tion du 1®7 ordre : la Lligne brisée correspond aux maxima de chaleur spécifi-

-

que, atiribués au paramagnétisme.

Les mesures de Prewiti et Coodkind (1977} de la susceptibilité magnéticue en

-

foncticon de la température montrent gque celle-ci décroit de 60 % & la tempdrautre

d'ordre ; aingi la transition est du presier ordre, sfse en dehors de la courbe de fu-

]
; 3 Z A : = - 3 2
Eion [‘.TI = 24.2 om™, alors que Vg \courbs da fusion] = 24,22 ¢m -, Leurs résultats

ainsi gue ceux de Deville et al. (1979}, scont représentés sur la figure IV-22.
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Fig. IV=22 : Susceptibilité magnétique de L‘EHE solide, d'aprés Prewitt et Goodkind (1977)
et Deville et al, (19792,

2} Mesures 3 fort champ magnétigue

Les mesures d'entropie de Kummer, Mueller et Adams (1977), montrent gue pour
decs champs compris entre 0.41 T et 1.2 T l'entropie décroit lentement avec la températu-
re, ce comportement &tant gqualitativement différent de celui cbservé & bas champ, Le
maxizum de la chaleur spécifique correspondant se déplace vers les hautes tempdratures
lorsque le-champ augmente, et ils associent cet effet & la mise en ordre des spins par
le champ magnétigue sans transition de pghase. ("Paramagnetic crdering”).Ils suggZrent ce-
pandant 1'existence possible d'une phaze ordonnée.

Acdams, Delrieu et Landesman (1378) effectuent une analyse thermocdynamigue des
mesures de Fummer et al. gui leur permet c'obtenir la susceptibilité magnétigue. Ces
auteurs montrent d"une part gue ceg merures sont en accord avec les déterminpations direc-
tes de y citfes précédemment, et gue C'autre part 1'entropie & fort champ présente un

point singulier, caractérisé par un changement de pente important.
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La susceptibilité calculée azugmente plus rapidement gue la loi de Curie-
Weiss au-desscus de ce point ; Adams, Delrieu et Landesman proposent alors de considérer
l'existence d'une transition du deuxiéme ordre vers une phase 4 forte aimantation, et

d'ocbserver cet effet 3 plus fort champ.

Schuberth, Bakalvar et Adams (1979) répétent ces mesures & 2.0 et 2.8 T et
observent la décroissance progressive de l'entropie en accord avec Fummer et al., mais
surtout un effat sur la courbe de fusion, gu'ils nomment "hackstep™ et associent i une

transition de phase du premier ordre dans le solide.

Fig. IV=23.

P-F (KPa)

FIG. 1. Ch=art treces of "He melting pressures dor- 0 L Avvpms —7_ [ .. e s
ing compressions. The arrows Indicate the A, and A,
sperildd transitdons. Numbers in parentheses give =71 =17
the coolicg or warminy rate near T, In microkelvins / I" e
per second. The backsieps Five svidence for a new ol !.f 21| =75 L=t \

[ ¥

phase transition in solid “He. In the 2.5-T Held, the l / I
two Hmiting pressures or the supercooled and eguilih- ; i : : i
rinm phases are shown by P  and Py o a 200 200 B00

tig)

s figure IV-23 montre 1'dvolution de ia pression du mélange limquide-solide
en fonction du temps au cours d'une compression Pomeranchuk 3 fort champ. Le "hacksten”
est margué par une diminution brutale de la pression de fusicm ; celui-ci a lieu 3 des
pressions d'antant plus fortes que le taux de compression est €levé, et toujous 3 des
tempdiratures inférieures oude 1'ordre deT, [ transition superfluide de 1' BHE ligmide] .

Cette anomalie est interprété comme une transition du premier ordre, afin
d'expliguer ce déplacement en pression (donc en température) par un surrefoidissement du

splide;

En 1979, il est clair gue les résultats expérimentaux sont en contradiction
avec le modéle d'Heigenberg, la meilleure przuve Stant 1'observation d'une trancition du

premier ordre & Lbas champc.

L'interprétation des mesures de Fummer et al. 3 fort champ suggére une transi-

=
1

tion du 2% ordre, privilégiant le mod@le d'&change multiple par rapport aux modéles de

2,

N
*ransition aral - S b g .
sneitioms structurales ou de lacunes de point zéro. Mais les résultats de Schuberth et
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al. remettent en guestion l'ensemble des théories, aucune d'entre elles ne pouvant preé-

voir une deuxiéme transition duo premier ordre & fort champ.

C'est dans ce contexte gue nos mesures ont £t8 effectudes ; nous décrivons
dans les pages qgui suivent les résultats de nos expériences et leurs conségquences sur
1'interprétation des mesures de Fummer et al. et Schuberth et al., ainsi gque sur la des-

cription théorique.

En utilisant le méme appareillage expérimental, nous avons effectué une série
de mesures 3 fort champ magnétique sur la courbe de fusion, concernant l'aimantation de
l']He liguide, la pression correspondant 4 1'ordre magnétigue du golide, le "backstep®,

3
ainsi gue des mesures sur l1' He liguide peolarisé.

i) Appareillage expérimental

1z cellule FPomeranchuk, entidrement en matiére plastique, est décrite au cha-
- . - : 3 .
pitre II-C ; une bobine constituée de deux spires permet de soumetire 1' He 2 un champ
radio-frégquence [~ 230 MHz) perpendiculaire 3 1l'axe de la cellule, et de détecter le

- 3 T = ’ x _
gignal RMN de 1'"He, 4 l'aide du O-métre 0O). (Ce systéme est décrit au chapitre III-C).

$,'ensemble est placé dans la boite 3 mélange du réfigérateur & dilution (cf.
Chapitre II-B} ; le contact thermigue est assuré par des &changeurs de poudre d'argent
rittée (cf. Appendice I), permettant de prérefoidir la cellule remplie de EEE liguide
de 100 B 4 4 =X en 40 heures, et de 4 mX vers la température de base du réfrigérateur

(environ 3 mE sous un champ de 7.3 T) &vec une constante de “emps de 32 heures.

Deux jauges capacitives permettent de mesurer la pressicn et le volume de
1 e - on connait ainsi le velume de solide formé au cours d'une compression (cf. 5II-
s

La température de la cellule est mesurde & champ nul par la courbe de fusion
de l‘JHE (cf. § ITI-D), ce gui permet d'étalonner la résistance de Carbone Matsushita
68 , {cf. § III-E) etun thermométre capacitif ({lamelle de microscope & électrodes d'ar-
gent évaporé, cf. § III-F). Ce thermomitre a cassé au cours des premiéres expériences, et
nous avons di employer la température de la bolte i mélange pour estimer celle de la
cellule & champ non nul. La correction des erreurs systématicues provenant de la cons-=
sante de temps importante de la cellule conduit 3 des températures Tpppy Dlus Elevées

que celle de la belte 3 mélange (Ty,) i Terr = Tawe v 1 BMK pour Tegp; " 4 mK,

-
EM CELL.~ B

L= température de la bDoite 3 pilange est Dpesurée par une
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inductance mutuelle contenant du OMH (cf. § III-B), et deux bobines de RMN du plati-
ne (cf, § III-C), résonnant 4 320 KHZ et 1.08 MHz, (la premidre, accordée 3 250 ¥XHz, a

&té mesurcée en HFMN continue et en RMN pulsée],
Ces thermométres, utilisables 3 champ Fajble, permettent d'&talonner un thermo-

mdtre capacitif (polySthyléne dcpd 3 l'antiecxydant BET, cf. § III-F) indépendant du

champ magnétigue, et ntilisable, par conséguent, jusgu'd 7.2 T, notre chapp maximum.

bB] Mesures A'aipantation du salide

Ces mesures, effectuées avec G. Frossati, consistent & former le sclide dans
la cellule Pomeranchuk i température constante, dans un champ magnétiquede 7.2 T. 1a
raie d'absorption en résonance magnétigue nucléaire continue est obtenue en balayant le
champ ; la largeur de raie déterminée par l'inhomogénédité du champ, est d'environ 3 =T,

et la fréquence de rdscnance de l'ordre de 230 MHz. L'expérience commence avec la cellule

o

rezplie de liguide le signal de BRMN east petit, et pratiguement indépendant de

L1}

température : il est proporticnoel 3 l'aimantation du liguide,

B =
o . E i =
My = = (1 = 0.53 T/ Ty ) | ol C est la constante de Curie, et Ty = 178 mK sur
Te 5 -
la courbe de Fusion (Wheatley, 1975) ; le terme en (T / Fﬁ}2 , pour des températurses

inférieures 4 30 mK, appcrte une contribution inférieure & 1.5 % , et sera négligé.

Le liguide est comprimé jusgu'i ce gue la courbe de fusicn soit atteinte ; la
figure TV-24 montre la "signature® de la courbe de fusion lors d'une compression : 1a
surpression (de l'ordre de 100 & 200 Fa dans nos expériences) caractérise la transition
du premier ordre ligquide-solide ; le changement de pente de P{ry ®est caleulé au chapi-

txe I1-C.

La formation de solide s'effectue par compression Pomeranchuk ; afin de gar-
der la température constante, on compense le refroidissement Pemeranchuk par un chauffa-

ge externe ; ¢celui-ci est asservi la lecture de la jauge de pression (cf. Chapitre TI-
C)l, de fagon & maintenir la pression constante, et par conséguent, la température corres-

pondante sur la courbe de fusion. Le signal de BRMN (figure IV-24] est mesuré en fonction
Hs
Ny, + N3

de la fraction de salide x_ =
=

1t de l'or-

I.I.'l

Le solide est formé en plusieurs é&tapes, la fraction solidifide &t
i

- L - - - - - ll-

dre de 10 % par étape. La figure IV-25 représente la surface 5 de la raie de RMN en

fonction de la fraction de solide ; pour x. = C , § est proportionnel 3 1'aimantation

X

du liguide,

E:.

x i ¥
valeur de S5, pour Xxg = 1 est obtenue & partir de la pente ds /

-

=

figure. On ebtient ainsi le rapport S_ / S; , soit M_ / My & chadue
— L

mesuree sur 1 i

i

tempeErature,
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Fig. IV=-24 :; Compression Pomeranchuk.
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Fig, IV=25 : Surface de La rajie de RMN en fonction de la fraction de solide xs.
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La lindarité de 5 (x )} pour x_ ¢ 0.5 est excellente (voir figure IV-25) ;

le signal de F®MN est proportiomnnel & la fraction de solide, pourvu cque 1l'on attende

"Squilibra,

Mous avons effectué des changements de volume trés rapides (guelgues secondes],
3 7.2 Tat T =4 pF, et constaté gue l'aimantation relaxe vers la valeur d'éguilibre
(celle gue l'cn obtient par une compression lente) avec un temps caractéristique
T, = 160 secondes lorsque X%, est faible. Lorsque la fracticon de sclide est importante,

ce temps devient plus long ; on constate sur la figure IV-26 gque les points correspondant

& x.> 0.5 sont légérement hors d'éguilibre.

5
La figure IV-27 représente les résultats de nos mesures entre 3.5 et 30 mK ;
les valeurs de 1l'aimantation du solide sont nettement inférieures A4 celles que l'cn ob-

tiendrajt par une simple loi de Brillouin.

lLes calculs de l'aimantation en champ moléculaire que nous avons effectués 3
1'ordinateur (cf, § IV-C) décrivent correctement ces résultats avec une température de
Curie-Weiss A = (- 3 X 0.5) mK, en accord avec les mesures de susceptibilité 3 bas

champ. (cf. § IV-D).

Nous avons essaye de poursuivre ces mesures au dessous de 3.5 mK, en utilisant
la compression Pomeranchuk pour atteindre des pressions plus élevées (donc des tempdratu-
res plus basses), puis en asservissant la pressicn & cette nouvelle valeur lors de la for-

maticn de zolide par chauffage.

Malgré cette réfrigération suppiémentaire, l'aimantation du sclide n'a jamals
dépaseé la valeur de 24 fois l'aipantation du liquide, c-&-d la valeur &
T= (3.5 % 0.5) mE. L'aimantation A satnration du solide étant M =NuU

HE;:_.*'-":
b | !.."2 B il "-2 Bo
entre 3 et 30 pK &tant M yay = kEm =

, at celle

du liguide on obtient :

-_
k.EL"':_I

= 32 (veir figure IV-27)

la polarisation maximale du solide obtenue dans ces sxpériences est alors

Pupx = 24 [ 32 =0.75.

Pour des compressions rapides (c-d-d effectufes en des temps ¢ 1 mn), nous

avons observé des pressions de fuszion trés élevées par rapport 4 la valeur 4 T = 3 oK

l'aimantation mesurée dans ce cas est faible, typiquement Mc / M wax 15 ; la pression
=] -

diminue trés rapidement lorsque la compression est arrétée.
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Fig. IV=27 : Mesure de L'aimantation du solide a By = 7.2 T.



Les expériences gue nous décrivons dans la section snivante expliguent l'ori-
gine de ces effets associés A des compressions rapides ; pour des compressions lentes,
nous pouvons conclure que l'aimantation & 7.2 T reste inférieure & 75 % de l'aimantati
4 saturation, et cu'une température de Curie-weiss de (- 3 I 0.5) mK décrit correcte-

ment nos résultats,

c) Mesure des pressions caractéristigues sur la courbe de fusion fort champ.

Ces mesurss, effectudes avec la collaboraticn de A, Greenberg et D. Thoulouze,
3
funt partie d*une étude systématigue du “ﬁmnﬂrtemen; de la courbe de fusion de 1’ He
lorsqu'on augmente le champ magnétigue, rendue nécEESaira par le caractére totalement

irréproductible de nos expériences préliminaizres & fort champ.

De plus, il &tait difficile d'établir un lien entre nos mesures a 7.2 T 8t
celles de Xummer et al. (0 <Bg <1.2 T) et de Schuberth et al. (B ,= 2.0 et 2.,B T);
en particulier, nos mesures 3 7.2 T ne montrent aucun signe ée l'existence du "backstep”,
c-3-d de la transition cbservée par Schuberth et al, (1972). Nous aveng effectué des com-
pressions Pomeranchuk aux champs magnétigues suivants : O ; 1.044 T ; 2,088 T ; 3.132 T ;
3. 6548 T = E. 176 T » 4.50 T .22 T t 7.2 T, an déterminant la pressicn des transitions
21,2, B' du superfluide, la pression maximum (correspondant & la température minimum)

obtenue 3 chague champ, ainsi gue le= conditions d'apparitiorn du backstap.

. o i z LA
1) Transitiocns superfluides de 1' He liguide,

Les propriétés de l'EHe liquide superfluide sont décrites dans un article de
revue récent (Wheatley, 198B0). Nous ne considérercns ici que les propriétés de 35& super-
flujide =sur la courbe de fusion ; c'est d'ailleurs dane ces conditions et 3 champ nul,
que Oshercff, Richardson et Lee (1972) découvrirent les phases superfluides A et B, la
transition entre le fluide normal et la phase A est du deuxiéme ordre et la températu-
re de transition est notée Ty ; la transiti Tamn » par contre, est du premier ordre,
et 1'on cbserve un surrefroidissement important. Alnsi la température de transition en

refroidissant (Ty) , est trés infédrieure & ({obtenue au rechauffement), celle-ci

B

eétant expfrimentalement identigue d Tpg.
Fumser et al. (1977), Halperin et al. (1976 et 197B), et Schuberth et al. (1973)
ont &tabli le diagramme de phases [E = 7] du superfluide en champ magqnétique sur la

courbe de fugjon. (Figure IV-2Z8).

TR S z i i 3 .
L2 phase B disparalt pour Bg5 > 0.5 T :; la phase A =e sépare en deux com-

posantes SO — _ . . . .
= Al et A7, la premiére se limitant 3 une région étrocite en températures, Cet
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La phase A est assccife aux deux premiers, Sous champ, l'un des deux £tats
est favorisé par rapport & l'autre et la phase se dédouble en A; et A, ; | +4>
a une Snergiec Zeeman jnférieure (U est négatif pour 1'3He}, majis ce ralsonnement sim-
pliste ne tient pas compte de la présence des autres atcmes d‘EEE* On ignore actuelle-
ment leguel des deux &tats caractérise A,. La phase A; est constitufe par un mélan-
ge de | **> et de |++> _ Une transition du premier ordre domne une phase B COrrespon-

dant 3 1'apparition de l'é&tat |4+ + [+4>,

La courbe de fusion est déprimée en fort chapp magnétigue : la réductiom de
1'entropie du solide, dicutée précédemment, est responsable de cet effet, décrit par la

relation de Clausius-Clapeyron :

de / dT |- o

{55 sk SL:' -"Ir :_'.1'5 <. 1-"1']

L'incertitude expérimentale sur la thermométrie sur la courbe de fusion 2

fort champ ne permet pas d'obtenir des valeurs précises de T,, et IAE , Les tempéra-

tures correspondant aux transiticns., ILeur différence, par contre, a é&té mesurée par

plusieurs groupes 4'expérimentateurs.

- D'aprés Gully et al. (1373) : pour B, < l.4

]

Fa /J T

' 2
By, (0) — Py (Bg) = 670 B

i
fat
e
L
[

Ta. — Tay est estimé 4 64 uX/T en supposant une pente locale de
Y, 1

la courbe de fusion de - 3.3 kPa / mE.

- Oshercff et Anderson (1974) ont wérifié la linfarité de Pas, = Pp, en fonction de
B, r elle est meilleure gque 7 % pour B, € 1.51 T.

Pour 0.49 T €8, % 0.75 T, P,, - Py, = 2278, Pa/T.

Az
D'autre part, leurs mesures du déplacement de la frégquence de résonance transverse
peuvent &tre décrites par la thforie de Anderson, Brinkman et Morel, ce cgui conduit

3 la relation suivante pour les températures de transitlon :

les coefficients étant reliés aux discontinuités de la chaleur spécificgue 3 chague
transition.

La pression correspondant 3 la tempfirature T, -est alors

(1]

Pp(B., T,) = 0.375 P5, + 0.625 P

= A i * 22

=i

La promiére relation fournit un point fixe en température ; la deuxiéme permet de
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suivre l'évolution de la pression &

champ.

£
Eﬂ

D'aprés les mecures d'Osheroff et Anderson :

Las mesures de Fummer ot al, (1977)
LS o,
Pa, =~ Fa, = 220B;, Pa /T
L b - - + ¥ Lo
T2o Tay = {63 T 5) B, px /ST

Schuberth, Bakalyar et Adams (1979) effectuent des mesures &

2
PA{:' ':.EL] ™ P‘Egi Tl:l - EE"I* E:

(61.0 = 5.0)

température fixe (T = Tp)

(Pa / TEJ

B, UX/ T,

en foncticn du

fournissent les résultats suivants, pour

By = 2.0 et 2,87 :

a1 accord

avec les mesures précédentes.
A 2.8BT, par contre, ces auteurs mesurent mne déviation par rap—
port & la lindarizs @ (Tp, = Tp,) / B = (74.3 - 5) K STy Ppao Ppa
gant également plus rapidement qu'une extrapclation lindaire.
=2 . | 7 =] tr— oy = '.:.||:“ Fa)] =522 = Pa e
Pinalement, a0, Tyl Pi{B,: Tal = 4 B, Pa o e

-Ef'F}*:Fa&

<— Pression

'« Courbe de
Fusion

F3}$1Q

[l I 1 L i I I i L

R— A Pression

10 0 2
Temps [mn]

Fig. IV=-29 : Compressions 3 champ nul,
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Ies résnltats de no= mesures 3 chanp nul sont similaires & ceux de Halperin et
al. et de Xummer et al. Une légére surpression caracterise le point od la compressicn du
liguide provogue la formation du solide. (Pigure IV-29, "courke de fusion®), Cet effet,
signalé par Halperin et al. est dans leur cas de l'ordre de 2 kPa, et 5 fois inférieur

dans notre callunle, ot la nucléSation de sclide semble par comsécuent plus aigée.

Nous observons également la cassure de pente de P(t) & T,, les accidents

associés & B' et B (ce dernier manifestant un fort surrefroidissement), ainsi gue la
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cassure de pente et le maximum de la courbe de fusion associé 3 1'ordre nucléaire du seoli-

de, Les pressions que nous mesurons & champ nul sont :

Pg: = 3.43620 MPa

étalonnage en pression recalé sur la valeur P, = 3.43420 MPa de Halperin et
al, (1978), (cf. Chapitre IT-C).

Ainsi :

Les valeurs de Halperin et al. sont :

Pa = 3.43420 MPa P, =

Lid
i

.4362 MPa e = 3.4394 MPa

Pgi - Py = (1.9%0 I 0.01) kPa

Pg - Py = (5.23 I 0.02) kPa
et celles de Kimmer et al. : Py = 3.43420 MP2 (par étalonnage)

Py: = Fp = 2.07 kpa

Pg - P, = 5.4B kPa

-
=
Nos différences de pression sent par conséguent en excallent accord avec celles de

Halperin et al., et mettent en évidence une erreur systématigue de l'ordre de 5 % sur

l'étalonnage de la jaoge de pression de Fummer et al,

Nous avons également remarcud une différence dans le comportespent fe la cour-
he Prt) aprés un arrét de la compressiocn suivant cue le liguide soit superfluide ou
normal. Dans le premier cas la pressicn reste constante, si 1l'on exclot une Gécrois=-
sance caractérisfe par une longue constante de temps gui peut 8tre attribuée au rfegui-

librage thermigue de l1'ensemble sclide-liguide dans la cellule.



Dans le deuxidme cas l'arrédt de la compression ast suivi par une décroissance
3 -2 . . AW
rapide, (T 10 a4 T 5a=K, et T T ) , qui peut 2tre assocife au temps d'éguili-
bre thermique du liquide normal ; celui—ci est limité par la diffusion :

-11 -2

=7 x 10 mzfs ¥l de l'JHe liquide de Fermi dans une cellule ol les dimen-

sions caractéristicues sont de l'ordre de guelgques millimdtres.

Hos mesures en champ inférjeur 4 2 T sont en accord avec celles de Kummer et

al., sur les valeurs des pressions Pﬁl gt PAE et la lindarité de la différence

Phi = Pﬁl , avec le champ magnétigque.

EFFETS IRREVERSIBLES A FORT CHAMP

" . . , P
Toutefois, nous avons mis en évidence une variation systématique de A et

B 7 . .
A2 avec la vitesse de compression, cet effet augmentant avec le champ, Pour des com-

pressions lentes, c-4-d4 2&F / dt = 1 Pa/s, soit dr /J dt € 1lur/s, Py, &t ?AE sont

reproductibles et cnt la méme valeur 2 la compression cu & la décompression. Au cours

des compressions rapides (4P / 4t v 10 Pa/s] on cbhbtient des valeurs de ?Al trep

forteg, at il en est de méme pour (l'effet £tant moins marcuss) ; le décalage des

pressions est de 1'ordre de Pa, — P, {300 Pa).

Des décompressions avec la méme ! ar f at | conduizent 4 des valeurs de PFa.
inférieures 3 celle gue l'"on obtient par compression lente ; P, , par contre, n'est pas
- - AE - ¥ &

eangiblement affectds

Nous avong par cansédquent £tabli une distinction entre les compressions réver-

gibles, caractérisées par des valeurs de pression correspondant & 1"éguilibre, et les

compressions rapides cu irrdversibles. Au cours de ces derniéres, les pressions mesurédes

correspondent & des courbes de fusion hors éguilibre ; celles-ci sont déterminées prin=-
cipalement par l'entropie du solide, gui est une fonction de l'aimantation. Ainsi, la
compressiocn rapide du liquide & faible aimantation (liguide de Fermi) produoira un =soli-
de scus-aimanté (l'aimantation 3 l'equilibre du sclide, de type Curie-Weiss, <£tant supé-
rieure 4d'un ordre de grandeur A celle du liguide ; voir nos mesures d'aimantation ,

E _T."‘.F— E""'h} -

La courbe de fusicn correspondante se rapproche par consécuent de la courbe de
fusicn & ajmantation nulle {c-3-d B, = 0), et on cbtient des rressions plus élevéesz 2

chague tTemperature.

A la décompression en partant d'un solide trés aimanté, l'effet inverse se
produit : le solide fond en produisant un liquide de trés forte polarisation. L'aiman-

tation du solide 34 1'interface est augmentée (effet analogue & la fusion de zones), ce

66



gqui provogue la dépression de la courbe de fuslon.
Ceci est précisément 1l'effet prédit par Castaing et NoziZres (1573), cui a conduit &

3 " .
1'cheervation & Grenoble (Schumacher et al, 1979) et A Copenhagen (1979) de 1'"He ligui-

de fortement polarisé.

Las articles de Lhuilier et Lalo2 (1372) et Castaing et Noziéres (1973) pré-
disaient également la dépression de la courbe de fusion lors de la fusion du solide :

nots avons observé cet effet grice & la pression de la transition A1 du liguide.

Au cours de nos mesures d'aimantation & B, = 7.2 T, nous avons €galement ob-
servé dirsctement la formation de sclide sous aimanté (§ IV-E-b ), la polarisation &

l'équilibre se reconstruisant en 160 secondes.

Une vérification supplémentaire est apportée par des compressions extrémement

rapides (2T / 4t ¥ 100 Pass) ; la figure IV-30 montre l'effet de plusieurs augmentations

=

de dP f dt consécutives, & B, = 3.132 T.

La pression maximale irréversible, PFy,y 1gg = 3.4366 MPa, est incompatiblae
avec n'importe guelle extrapolatigon 2 basses températures de la courbe de fusion & ce
champ. En fait, elle est trds proche d'une courbe de fusion & champ nul !. L'irréversi-
hilits est misze en évidence par la température indiguée par la résistance de carbone :
un bref refroidissement, au début de la compression, est suivi par un réchauffement im-
portant, di au processus d'aimantaticn du solide dans ie champ externe, AVec uUne cons-
tante de temps T, = 160 s.

L'arrét de la compression produit une trés forte décroissance de la pression,
la valeur finale &tant supSrieurs 3 celle de départ, ce qui confirme la forte irréversi-

bilité du systéme,

= Le "backstep"

Mous avons observé des hacksteps du type mis en évidence par Schuberth et al.

{1979) (voir figures IV-23 et IV-30b).

Au cours des compressions irréversibles, c-i-d lorsgue les pressions ?Hl et

FS

n'ont paes lenr wvaleur & 1'éguilibre, nous observons un retour relativement rapids

ol

A=
aux pressions d'éguilibre & une température légérement inférieure & Tﬁz’ et d'autant
plus proche de Tﬁl gue la compression est lente. Pour des compressions réversibles,
Lol

cet accident n'est pas observable, L'effet est tris important & fort champ ; vers 4 T,

la pression aprés le backstep reste constante, et a la valeur Puny cbtenue par les

compressions réversibles, discutée par la suite.
r = =
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P MAX
E'D=3.132T LLIEE =
MPa S
“\.H
Fig. IV-202 : =—Cs
Effets irréversibles dans des coapres- [ .
sions rapides : la pression atteint des va-
leurs élevées, mais la résistance de carbone Tempéruturfz
chauffe (aprés un léger refroidissement). CUnités »
L'arrét de lLa compression provogue une Arbitraires] ;'
!
chite brutale de La pression (retour — ;
2 U'dquilibre)., T
Y i
I
1 C7
c —e B
3.4288 MPo 1 1mn
Pression
Ci = Compressions| Rapides

A la décompression, on n'observe pas d'effets analogues ; la pression Fas

varie peu, P,  est {ortement dépriméfe, mais ce déséguilibre persiste, ce gui est mis

en évidence par une longue constante de temps de Py lorsgue lz décompression est

arrétéda

Ainsi, la courbe de fusion est & l'éguilibre dans le superfluide Ay ; dans

i . .
le fluide normal ou l1a phase A, , par contre, des vitesses de compression tréds lentes

zont neécessalres pour mesurer des propridétés a 1'éguilibre,

Dés la publication de Schuberth et al. interprétant le "backstep” comme une

transiticn de phase, Delrien (communicaticn privée) avait suggéré la possibilits d'un

effet irréversible 80 i la formation de solide scus-aimanté. Le temps de relaxation dans

l1e liguide normal n'est pas le T; intringigue ( > 103 5, mais est contrdlé par la
diffusion de spin wvers les parois (voir Chapitre V). Il est de l'ordre de gueldues se-
conces dans notre cellule ; dans le superfluide A, T, devient inférieur 3 10 ms,
grdce 2 ses propriétés de transport d'aimantation extracrdinmaivss. (Corrucini et
Osheroff, 1378 ;: Webb, 1978), Le solide n'aura 1l'aimantation & l'égquilibre gue si la

g =1 il Nk i e K : Fol oeh O = R .
diffusicn de spin est suffiserment rapide pour fournir 3 l'interface des spins orientés
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Bol0L4T Bg=2.088T
A2
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Ay Imn
Imn 10 mn
Bo=3J32T

BACKSTEP

IV-30b : Backsteps a champ f

faibl

e.
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BACKSTEP

- e
1mn Bo=4176T
Volume Bg 450T
Q
[
'S |
Pression = |

= =
1 mn

Gain x 100

Fig. IV=30¢c : "

backsteps

&
=

champ fort.
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paralldlement au champ.

vu et Anderson (1279) ont développ® ces arguments, montrant la relation entre
le déficit d'aimantation du solide, la courbe de fusion hors éguilibre, et le changement
du temps caractéristique d'éguilibre.

Nos mesures des pressions Fp, et montrent clairement gue la ccurbe de

=
Fas
fusion pour des compressions rapides n'est pas en égquilibre. Nous avons €galement obser-
vé la sous-polarisation du sclide formd rapidement 3 7.2 T a2 partir du liguide normal,

par une mesure directe de l'aimantation,

L'cbgervation du temps d'éguilibre, apréds un arrét de la compression, nous a
permis de verifier gu'ils sont longs (en accord avec le calcul basé sur la diffusion de
spin) dans le fluide normal, et plus rapides ¢'aumoins deux ordres de grandeur dans la

phase Az,

Pinalement, nous n'cbservons le backstep gue dans des CoDpressions iITEVEersi-

bles (fournissant des wvaleurs de Fp, et ¥, hors éguilibre).

Nous avens par consdquent vérifié toutes les hypothéses théorigues Zmises par
pelrieu et Tu et Anderson pour expliguer le backstep ; nos mesures démontrent expérimen-

talement que le backstep ne correspond pas 2 une transition de phase, mais un affet
3

hors—&quilibre analogue 3 la méthode thermodynamigue de production d't'He (" He polarisé)

Lad ¥

de Castaing et Rboziéres (1979).

RESULTATS A L'EQUILIBRE

Aprés avoir mis en évidence ces effets irréver=zibles, et trouvé leur explica-
g : : 3 ;s s ,
tion dans le cadre des théories sur 1' He liguide pcolarisé, a0us avons pu pOUIsulvIe Nos
expériences 4 fort champ,
Les résultats de nos mesures de Pas = Pp, seat fournis par la table suivan-

te et la figure IV-31.

Table IV-5,

' |
|

1 1
- - |
T3 + -1 |
T | 218 I 10 245 225 | 48 T ¢ soz T | az0 ™59 |
a2 "o q | | -20 |
['EJ I | | ,
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Fig. IV=31 : Ecart entre lLes pressions des transitions super—
fluides Aq et As 2 fort champ. Nos mesures mettent

en evidence lLa presence d"un maximsum (voir texte).

A ges champe Eg « 2 T, nous obbtenons :
I |
. |
B - = L -0 = T i =
A3 A4 (202 1o} B, Pa / T ! en excellent accord avec

les mesures citéesprécédemment : 200 B, : 227 B, + 220 B

Four B, > 2 T , nous avons mis en évidence un effet remarquable ; F tteint

= - | -

un maximm de l'ordre de 500 Pa, puls décroit pour B

Lez barres d'erreur sont une conséguence de la variation de Pp, et Pa.
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avec la vitesse de compression glles ancadrent l'ensemble de nos compressions les

plus lentes & chague champ.

la pres-

Sous B, = 4.176 T, la transition As

eion atteignant un maximum qui sera discuté plus loin ; Ay "incertitu-

= est importante, malgré la lenteur des compressicns pratiquement au

F
Ay TRy

de la courbe de compression

de suar

max i rmam ey

Finalement, aucune des transitions n'apparait & 7.2 T. Schuberth et al. {1973)

SZ ZE 3
PAE = Phl linéaire

nos mesures montrent clairement gue les Scartes 3 la linéarité sont

avaient signalé une augmentation de par rapport & l'extrapolation

2.8 T ;

pour B

ndgatifs.
e

Nous attribucns ce désaccord & la forte irréversibilité présente dans les expé-
riences de Schuberth et al., dont les vitesses de compression sont trés importanies.
de la precgion 3 la température fixe

La valeur Tp est donnée, d'apris osheroff

et Andercson (1974), par la relation citée précédemment :
Balperin et al. (1978) cbtiennent un résultat similaire :

Py (Bye Tp) = 0.364 Py, + 0.636 P,
- Az
lLes résultate de nos mesures de Pﬁl et FAE’ et le calcul de PFpl(B,, Tp) avec la re-
lation 4'Oshercff et Anderson scnt donnés par la table IV-6 et la figure IV-32.
Table IV-6.
= T |-
| : |
i = = | s Y (- TR | D IR, )0 T
Ofreslas] | “PL (mpa] | 32 j[mpa] | R CortA fypg [ FA erTAl T SAN,
| | -
1.044 | 3.43345 | 3.43387 31.43359 . 0.61 - 0.02
- - | +
| 2.o088 ‘ 3.43152 3.43197 | 3.43180 ' 2.40 - 0.02
3132 | 3.42913 é 3.42962 3.427944 | 4.76 - 0.02
|
. | *l I
= | T
1.654 | 3.427&3 3,42813 3.42800 6.20 - 0.02
i
{ 4.176 3.42686 W 3.4270 3.82685 T.d4 = 0.2
' 4.50 N 3 A5 ] | T A9ET x
i - g i B T R - | A B.E - :-.2
. ' i
S A2 : - | 3.4232 11.0 = 0.2
1
| 7.153 - = =2 31,4163 17.2 = 0.5
] ]
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“‘Nos Mesures

0564 B2 kPa/T2
Osheroff et
Anderson
(1977)

0.524 B2 kPa/T2

Schubert et al
(1879)

(0.53%0.01) 82 kPa/T2
Osheroff et Anderson
(1874)

H2 (T2)

o
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Laes valeure de Py (Bg,Ta) pour des champs supérieurs 4 4.50 T sont celles du maximum de
la courbe de compression réversible, et ne correspondent pas, par conséguent, 4 une ob-
servation directe de RA) et A; . Cette assimilation de Pypy & Pp sera justifiée

par la suite.

A bas champ , (B = 1.044 et 2,088 T) , nos mesures scnt en excellent accord

avec les résultats antérieurs. En effet, nous chtenons :

Pa (Bo,Ta) - Pa = (550 % 10) B2 pa / 77

- 2 2 .
(Osheroff et Anderson (1974) : 530 B, ; Kummer et al. (1977) : 564 B, ; Schuberth et al,
2
(1979) : 524 By ).

Au-dessus de 2.2 T, la loi guadratique en champ ne décrit plus correctement
les résultats ; Pp (B,,Tp) = Pp crolt plus lentement que 550 Eg , =e gui expligue la

: = . - ; .
valeur faible (524 Enl du coefficient trouwvde par Schuberth et al. avec deux points &
2.0 et 2.8 T.

Pour By * 4 T, la dépendance de ¥ en champ est nettement lindaire, celles de

Pupyx.

= Pression maximale 3 1'dcuilibre,

A1 cours d"une compression Pomeranchuk la pression de 1*35e augmente an suivant
la courbe de fusion, la température décroissant en conséguence. On atteint une pression
maximum (c-3-d une température minimum) lorsgue la puiszance frigorifique de l'effet
Pcmeranchok est réduite au niveau des pertes thermigues sur la cellule, c-3-4 lorszgue

l'éntropie du solide 4 décru de facon appréciahle (en pratigue, pour 5™V 0.1 R 1a 2).

La décroissance de l'entropie a également pour conségquence la réduction de la
pente de la courbe de fusion, la pression &tant alors peu sensible & la variation de la

température,

D'autre part, le maximum de capacité calorifigue associé & la réduction d'entro—

pie du solide s'opposera au refroidissement du golide préalablement formé dans la cellulas,

Ainsi, une réducticon rapide de l'entropie & une température donné€e se traduit

par un plafonnement de la pression de fusion au-dessous de cette température,

Pour des compressicone réversibles nous observons & chague champ B une pres-
=
sion maxisum pratiquesent indépendante de la witesse de compression ; cette valeur dé-

crolit pen, et trés lentement, lorsgue la compréssion est arrétfe, 3 cause des entrées de
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chaleur, inférieures a 0.1 nW,

Ia table IV-7 donne nos valeurs de Pupy en fonction du champ, représentées

graphigquement sur la figure IV-33.

Table IV-7.

| ) ) . ,
| Be rreslas] HAL | MPay
! k- = I
- i

! o 3.43939 - 0.00005 |
B -

1.044 3.43740 - 0.0001
‘; 2.088 3.43385 = p.oool

3.132 3.43039 = 0.0001

3,654 3.42856 - 0.0001 |

+

£.176 3,.42714 - 0.0002

4.50 3.4257 2 0.0002
| 5 e |
i 5.22 31.4232 - 0.0003
|
[ 2 2 + :
: 7.153 31,4163 - 0.0004
l J

A champ nul, nous chbservons une cassure de pente de Pyyy pour P = 3,43935MPa;

le maximum est trés proche de cette valeur (P = 3,.43839 MPa).
La variation de la pression maximum pour des champs eantre 1 et 7.2 T est lindaire,
et trés rapide par rapport & la pression caractérisant la trarsition du premier ordre

{(praticuement constante].
Nous avons £galement représenté sur la figure IV-33 les pressions Py, €Tt Pas

deg transitions superflnides du ligquide. Pour By de l'ordre de 4 T, les courbes se

rejoignent et se confondent avec celle de Pupx.

d) Thermodynamigue de l'€guilibre solide-liguide

L'éguilibre du solide avec le liguide sur la courbe de fusion est dé&gcrlit mathé-
matiguement en égalant les énergies libres de Gibbs des deux phases (Landan et Lifshitz,
! — —_—

JB . d8 av

L
Electrodynamicue des milieux continus, 1967) d& (T,P,H] = - 5 4T + V 4P -

—

Soit H' le champ magnétique produit par le =dme cystéme de courants en l'absence du

=
-
ilign aim 5 . d - o H = U = 1~ (m P H'Y = - v ap -~ | v S
milien aimanté ; dans ce cCas ¥y x H= Vx H', ot d¢ (T,P,H') = =5 dT + Vv dP »a MV cO,

T s B o P
Pour des milieux & faible aimantation, comme .'"He solide, By = Up (H + M) UgH



Fig. IV=34 : Diagramme de Phases Pression = Champ HMagnetigue,

|
szl T Y V]

3.43

P [MPal

3.‘{!2|— \H
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Par conseéguent :

4% (T,P,E') = - S 4T + V 4T ~ M V a8,

L'égalité de % dans les deux phases implicme :

4B,

—_

- Sg 8T + Vg dP - Mg Vg dB, = - S, @7 + Vg, &P - My V

A un champ fixé B,, cette expression se réduit 3 l'"égquation de Clausius-Clapeyron :

ar 5L - =g

= =—————— reliant la pente de la courbe de fusion aux différences 4'entropie
aT |Cc.F. ¥V, - Vg

et de volume molaire des deux phases,

On obtient de la méme fagon la variation de la température correspondant a une

pressicn dennée en fonction du champ :

dT
SEo

C.F. Se = St

o
ju |
1}
it
(B8
i
bE |
b
e
iy

et la variation de la pressien 3 température constante en £ hamp nagnétique :

aP

Mg Vs - Mg Vi

% Ve - VL

2=z

Ces relations thermocdynamigques vont nous permettre de transposer les résultats
de nos mesures en pressicn en d'autres variables plus intuitives : 1l'entropie du solide,

et =mon aimantation.

a) Entropie du solide & fort chamo

3p SL - S o . :
La relation — - peut &tre exploitée de la fagon suivante : & la tem-
dBg IC.F. WV - Vg

pérature T (v 2.75 mK), nous avons mesuré£ la largeur de la phase Ay en pression :

L}

Pay, — Fpy 7 S3 largeur en température croit linfairement avec le champ
2 2

Tﬂz g :Al = - 64 B, y T (voir la discussion 4 ce sujet du § g).

Fous pouvons Scrire alors :

d N ; i F.!i.‘ ’ . .= 5 =3
;gi v Rk (Pay - Pay) / - 64 x 10~ Bg (S1)
- TA: = _':!"l e

Halperin et al, (1378) : Vy - Vg = 1.314 c= (T « 20 mK), ainsi gue 1



gquide & Ty : 5S¢ (Ta) = 1.1B3 x 167% R par mole.

Celle-ci est faible devant l'entropie du scolide que nous considérons, Sgn R Inm2.

Par conséguent :

SE:: - {‘IL = "."E'.' {Fﬂz - Ph:r-:l ,-"r {TP"E — .:'P-"ll:l - EL
Y 2.05 x 1 =3 (Pa. - P } / B. + 5¢
Sga Ls A0 L An Ay / Bg ) P
soit Se / R 1n2 = 3,56 x 1073 {th - Py.) / By + 0.017

En utilisant nos mesures de ?32 - Fp, nous obtenons l'entropie du solide & T, :

Table IV-8B.

8, (T) Sg / R 1n2
1.044 9.76 = 0,03

[ |

: 2088 0.776 * 0,044 |
3,132 0.581 ¥ 0.007 |

I
+

3.654 0.506 = 0.006
2.176 o078 * |

Ces valeurs sont représentées sur la figure IV-33.

Pour des cheamps inférieurs & 2 T, l'entropie est peu affectée par le champ
magnétigue, iuas{ kaf ) ; elle reste de l'ordre de SgiTp) / R 1n2 = 0.B30

(Ealperin et al. 1978, Xummer et al. 1977),

Au—dessus de 2 T, nous cbtenons une diminution rapide de l'entropie, qui

devient de l'ordre de celle des spins sans interactiocn, Le calcul de l'entropie en

champ moléculaire tenant compte d'interactions antiferromagnéticues (G= - 3 mK) n'est
pas £n accord avec nos résultats Erimentaux : ceci confirme 1'existence =zimultanée

d'une tendance ferrcmagnétigue déjd cbservée sur la susceptibilité & bas champ
- - - - —

(cf. & IV=-D=a-l), gui s'dcarte d'"un comportement de type Curise-Weiss en se rapprocinant

at

da la Ipi ds Curie,
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Fig. IV=35, 81

Entropie de L'3He solide 2 Ty en fonction du champ magnétigue :

®m Halperin et al. 1974, 1978. o Kummer et al. 1975, 1977.

O Schuberth et al. 1979. L Calcule avec les donnees de Kummer et

@ Nos resultats. al., en suivant la procédure décrite
dans cette these.

@ spins Libres. @ Champ moléculaire, 8 = - 3 mK.

@S=lnE-D.SE:HIktT+*}]:E avec g8 =-3nkK,

@) champ moléculaire, 8 = =3 mK, décalé pour obtenir S (Tp, B = 0).

S (Ty,H) R In2
>
@
6.
/
f.f
s

B, [T]




La méthode de calcul qui consiste 3 effectuer le développement de la fonction
de partition & hautes températures fournit le résultat suivant pour l'entropie

T .
&7 83

T8 (kgT? | 12 (kgD 2

- uBs R
E'RET P+ kgT | (kgD 2 = °°°

Pl | b=

A la température Ta 2.75 mE :

- Pour B, = 0, si 1'on considire,en accord avec des mesures de Cy et By,

i s
que &, = 7 =K, la valeur de 5 (0,Ta) obtenue en négligeant ey est raisonnable

s (0,T.,) / R=-1In2 = 0.12 (Halperin et al. 1978) et

)
3 2

",
Une valeur 2e e5 = 7.8 oK 2 £tS proposse par Foger, Delrleu et Hetherington

(198C) pour décrire la comportement de l'sntropie au voisinage de la transitionm anti-

Lal

. = = ' b i - _
ferromagnétique 4 bas champ. Cette valeur fournirait, de par le terme e3 / 12 (kgT) ,

une correction de 0.031 se soustrayant de la waleur 0.115 ; ainsi S (0,Ta) / Rln2

(calculé) serait de Q.08B4, en désaccord avec la valeur expédrimentale 0.12.

]

-

Nous pensons par conséguent que la waleur de ey = 7.8 3K est surestimee, les

termes c'ordre supérieur n'étant pas négligeables au Voisinage immédiat de l'ordre ; nous

&+ g
proposons de considérer gue la valeur de Halperin ot al. &gale 4 0.12 - Q.01 impligue

A -
une valeur inferieur e 4 0.0l pour le terme en éﬁ, goit [£3|.q2.5 mK,

- Pour B_ # O, le développement en série est peu utile & T, car Tas .

La premidre correction est 2§ / k. Ti= - 2.2 ; la deuxidme est 3 C / (kg TR) , soit

- ;|
30 8 =B/ Likgeydn -
Il n'est donc méme pas possible d'ocbtenir le szigne de ce terme. Nos mesures
indiguent gue la wvaleunr doit 8tre trds proche de 1 & Ta isgue nous obtenons un

comportement proche du paramagnétisme.

X - = 1 - e
f) Calecul de 1'aimantation du solide

Nous avons également calculé l'aimantation du Sclide & Tpn 2.75 mRK en

en fonction du champ magnétique & partir de nos mesures de la pression Py (B,,Ta).
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En effet,

az Mg Vg = My ¥y,

d B [T CiF Ve - Vi

E I_ L VL - Vg
d B, |T, r:.s."J_HE'HT-‘v_}:I"" Ve
D'aprés Halperin et al, (1978) : Vi, = 25.537 m? & T=3m
et Vp - Ve =1.314 e (T < 30mK)
Vi, = Vg -2

soit Vv, = 24.223 em® , ¥, /Vg=1l.054 et —a = 5,42 x 10 °.

Le moment magnétigue Mg Vg

du solide est de l'ordre de 30 fois celui du

meme noabre d'atomes de liguide, Mp Vi,
Ms Vs . Tr 178 oX 31
My Vr, T =g - 2.75 = (= 3) mK

(loi de Brillouin) deviennent impor -

A fort champ, les effets de saturation
Ms Vs i A
tants : & 7.2 T, nous avons mesurs e v = 24 au voisinage de Tj.
Mp, VL
Ainsi, Mo Vo - ¥, Vp & 0.37 Mg Vg
. ap = = 0.97 Ma Ve / [Vy = Va) = = 17.9 Mg
== ag, [Ta: C.F. ceTh s s LA SRR
— (5.1.)
Hsfaﬁ] ﬁ.: Lo s R o - .I.C:l E‘: !TAJ :-:-_‘ = . =
1
e Ms Vs -24 -27_ 2
— = avec ¥ =giUn s (u¥n = 5.05125 x 10 ergs/G = 0.05125 x 10 A= )
Mg am N-u
- L=
pour 1'"He gs = =-2.1274
I
=43 . =25 2 |
soit u = 1.0746 x 10 "“ergs/G = 1.0746 x 10 Am |
|
; . 3
{ U désigne le module du moment macnéticue de 1'"He).
S——— -8 L=k '
et U/ kg = 7.7835 x 107 K/G = 7.7835 x 10 KA |
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Le moment magnétigue 3 saturation par mole est :

Mepr . Vy = Hg\l.{_,- = §.47142 ergs/G.mole

= §.47142 x 10 ~ Ax" / mole

b =
—=— = Mg Vs / 6.47142 x 10 (SI)
#E5AT

. .
Soit, pour Vg = 24.22 x 10 m3 :

Msar dBoTA, C.F.

En utilisant les valeurs de P (B,,Ta) gue nous avons mesurées (table IV-6 et
Figure IV-32], et la relation précédents, nous obtenons la courbe d'aimantation & Ta

(£igore IV-386).

-

it t 1 1 1 1.1

6 8. 10
B, [T]

- . : : . 3 -
Fig. IV-3&6 ; Aimantation de L""He solide deduite de nos mesures

ce pression,
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AbBas champ (B< 2T, P (B, Ta) - By =~ (550 2 10) B} Ppa / T

"o = - -1 ﬂ'_P = T
dod Mg =-5.59x 10 ool o =6L538, (5.1.)
M - =5
et | ¥%gimy) =P = (7.73 2 0.14) 107 (5.1.)
o

1a constante de Curie est

2 2

2
C=mﬂﬂ5f5+l]§':__n,u"EkB"Jm-uQHﬂvka"?n

-12
Soit C = 6,3295 10 ! Ve i (s.

=
"
e

L

et pour le volume molaire WV, = 24,22 cm> (solide sur la courbe de fusiom).

l C=2.613 10 '%

Une loi de Curie impliguerait X. (2.73 m¥X) = 9.5 x lD-E, et une loi de Curie-
Weiss avec ©= - 3 oK : Yo-w = 4.5 % 10 -

Ta valeur gue nous cbtenonz (¥ = 7.7 x 1|:|-5]- est par conséguent plus proche
d'une loi de Curie gue de celle de Curie-Weiss ; cette tendance ferromagnétigue, gue
nous avons évoguée au cours de nos calculs de l'entropie 3 7T,, est en accord avec les
mezures directes de Prawitt et Goodkind (1977) et Deville, Bernmier et Delrieu (1979),

cui obtiennent en champ trés faible (B, % 20mT)
=5
X =52=x10 cgsd Ty,

: % + =5 3
soit L = (6.5 = 0.7) 10 (S.1.)

Si 1'cn considire les barres d'erreur et une incertitude de l'orxdre de 5 &

sur la température T,, 1'ensemble des résultats est cohérent.

A plus fort champ, (2 ¢ B, ¢« 4 T), l'aimantation reste comprise entre les courbes

données par la loi de Brillouin et le calcul en champ moléculaire avec 8 = - 3 2 K.

(figure IV=-38).

-

A fort champ, (B
—_

i
111*

_— 4 T), 1l'aimantation se sature 3 une valeur de l'ordre de 70 %

l'aimantation 3 saturatien (figure IV-36]).

Le calcul de cette aimantation 3 fort champ exige une discussion supplémentai-
re. Les courbes deg pressions Phl et Pfﬁg rejoignent alors la prezsion maxismm (fi-

) 3i5SEr - imi i 51y §.9 = i o Y g
gure IV-34), et la différence Pﬁz Faqgs dimirme (figure IV-31l) : la réduction de l'en

— '_"' |'_= * - - - - - - . -
tropie du solide caus=e un aplatissement de la courbe de fusion gui rend négligeable la



différence Pypy - Fa pour les calculs gui suivent, Afin de rendre compte de la dé-
d PMAX
d Bo

rons l'égalité des énergies libres de Gibbs du solide et du liquide

croissance linéaire de Pupy avec le champ

= 3,40 kPa / T), nous considére-

-5 dT + Vg dP =Mg Vg dBy = =S &T +# V, dP = M Vg 438,
soit (Sg - Sp) 4T - (v - Vg) dP + (Mg Vg - Mg, V) 4B, = O

L'astimation de ces termes donne les ordres de grandeur suivants, en supposant
que la variation de pressien dP A 3.4 kPa pour 43, = 1T correspond au plus =
dT% 1 K =

Pour A5 n S5gw R 1n2 at dTv 1 mK z AS AT n Exlﬂ'jJ

3

ﬁv-?L-vsm1.3m3 et dFP A 3.4 EPa Vg 4P A s x 10 3

UL

iw

A(MV}A Mg Ve A0.7 Mgar Vs n 5 x 10670 et dBgn 1 T Mg Vg dBga 5 x 10 3

Ainsi, tant que 1l'entropie du solide est de 1l'ordre de R In2 par mole, les
trois termes sont importantes, Or nous avons observé une forte décroissance de l'entropie
A fortschamps : 3 4 7T, 5S4 0.4 R1n2 AT, , et inférieure & cette valeur pour

Pupx > Pa, o84 Tumy < Ti-

En fait, d'apr®s les mesures d'entropie pour 0O « Bgo < 1.2 T de Halperin et
al. (1978) et Tummer et al. (1977}, l'effet Pomeranchuk permet de former facilement du

solide dont l'entropie est inférieurs 3 0.1 R1n2,

Nous avons vérifié ceci jusgu'd 7.2 T en formant du solide a vitesse cons-
tante, et en chauffant simnltanément pour maintenir la pressicon constante ; en tenant
compte des entrées de chaleur parasites, nous pouvons estimer l'entropie du solide formé

aux plus basses températures : S5¢ ( P~ Pypy) <« .2 R 1ln2,

Ainsi, mnfme =i la relatien 4T = 0O n'est pas strictement vérifide pour

Py v Puay, nous pouvons négliger le temme d'entropie As dT.

L'expression dp - e Ne =L Ny
ﬂEg, =5 nGELF 1ITL = vs
- A dp
est alors identigue & celle de _—



&P‘EHH )
Ainsi, pour E:E.n = 3,40 kPa/T, nous obtenons une aimantation :

-2 d Puax .
N = o [—— = T
s ( 5%0) 5.53% x 10 T5, 120 (5.I
M -4 AF
et 25 (sa0) = -2.092 x 10 VS Lo n
NEAT 4 Bg
¥g
71 %

HEH.T -

Cette valeur de l'aimantation est obtenue en utilisant une approximation lindaire &

Fupy (B,). Si 1'on considére les petites déviations 3 la linéarité, on cbtient ume
aimantation ¥s / MsaT 1 0.6 A bas champ (8. 1 T),®t % 0.75 2 fort champ (Bov 7 7)

(figqure IV-37).

La courbe d'aimantation atteint des wvaleurs trés élevées & bas champ (pseudo-

ferromagnétique), et bloquées 3 71 % de l'aimantation & saturation jusqu'a 7.2 T : ce

comportement différe radicalement de celui d'un antiferrcmagnétique clasigue (figure IV-10)

Par contre, il est en accord aver le moddle d'échange multiple (cf. § IV-C-e) : la phase

3 fort champ, caractéristigue de la présence d'un échange & 4 spins important, posside
une forte aimantation ; l'extrapolatiom & champ nul est donnde par l'expression

1/2 - =
(J+ / Xp) / imodéle & deux paramétres).

Avec les valeurs J. = - 0.100 R et ¥p = - 0.355 mK cbtenues des mesures
de B et -t':g, on calule :

AL i S3

M / Mgar (B = O3S + 0) = (J¢ / Kg)
La figure IV-37 montre nos résultats de Puay et M; en les cooparant & ceux

du modéle d'échange multiple. On constate un décalage de la courbe de Pypy (By), 4l
au fait gue l'aporoximation de champ moléculaire surestime le champ de transition entre

les deux phases.
L'aimantation,par contre, est en excellent accord avec nos mesurss.

De plus, celles-ci sont confirmées par notre mesure directe de M.+ / M 37.27T,

fournissant la valeur 0.75 {(cf. § IV-E-b).

g) Température caractérisant la décroissance de l'entropie

Afin de déterminer la température o0 se produit la chite d'entropie, et par

conséguent 1l'aplatissement de 1la courbe de fusicn et celle d'azimantation, noue avens
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employé les tranmsitions A; et A,,en supposant gue Th: - T‘:'"'l ~ B4 B4 UK J T,

d&finicsant ainsi un nouveau thermométre dans la gamme do millikelwvin.

5*'i1 eat difficile d'affirmer que cette relation reste wvalable 3 fort champ
(By ~ 7 T), il est &galement certain que les faibles déviations a la linéarité observdes
par Schuberth et al (1979) =ont dles 3 l'irréversibilité de ces mesures. En effet, elles
trouvaient leur justification dans wun écart & la linéarité positif de fP:'*z = Py,) en
fonction de B, , alors gue nos mesures prouvent gue celui-ci est négatif (cf. figure

Iv-31) pour des compressions lentes.

Nous considérons par consdguent les résultats de Schuberth et al, comme une

preuve du faible &cart 3 la linéarité de T"*E - Tp,s jusqu'd deschampsde l'ordre de 3 T.

Nous supposercns également gue T*‘*l et T“'ﬂ ge géparent de la wveleur & champ
nul T, de fagon symétrique lorsque l'on augmente le champ By : une isctherme
T = 2.75 mK peut étre imaginée entre les courbes A} et As de la figure IV-34,
Les accidents caractérisant A} et A de la courbe de fusion fournissent ainsi deux
"points fixes" pour chaque valeur du champ gui permettent d'estimer la température & leur
voisinage. Ainsi, 3 4.2 T on atteint la pression maximum 3 la température de la transi-
+ion A: (T w2, 6 mK), et & 5.0 T ceci a lieu 3 la température de la transitien

Ay (T~ 2.9 =K).

A 7.2 T, la température correspondent 3 la chiite d'entropie est de
2

0.25) =mE, d'aprds les mesures décrites plus leoin.

On a ainsi une estimation de la température 3 laguelle les spins voient leur
entropie fortement diminuée, c-3-d celle gui correspond au maxismum de la chaleur spe-
cifigue du solide, en fonction du champ magnétigue ; ces points sont représentés sur la
figure IV-38, ainsi gque le diagramme de phases prédit par le noddle d'échange multiple.

On constate i nouveau un bon accord entre les expériences et le modéle.

h) Courbe de fusion et entropie 4 7,2 T

Wous avons effectus, en collaboration avec G. Frossati, deg mesures de pression de
fusion en fonction de la température 4 By = 7.2 T. Comme nous l'avons expligud an
début de ce chapitre, la température de 1la cellule (Tegpr) est obtenue i partir de
celle da la bolte 4 mélange I[Tm.r_] , Fournie par un thermcmétre capacitif, Afin de tenir
compte du temps d'égquilibre thermigque entre la cellule pleine de liguide et la boite &
mélange, nous avons supposé une relaxation exponentielle avec une constante de temps
T = 32 heures. Cette valeur a &té mesurdée & Bg = 0, et vérifiée 3 7.2 T lorsgue le

thermomdtre capacitif de la cellule fonctionnait, au début de l'expdrience,



HT]

I
W

= T [mK]

Fig. IV-38 : Diagramme d '
, gramme de phases deduit
e 4= éduit de nos mesures de pression.
o ® —-_e - - . |
= Halperin et al., (1974 et 1978).
QO : Kummer et al. (1975 et 1977).

& : NOos mesures.
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Bien que trds imprécise, cette procédure 4 l'avantage de fournir la premiére
mesure de la courbe de fusion a fort champ (Bn = 7.2 T), représentée sur la figure
Iv-39,

L'entropie du solide, déduite par dérivation au moyen de la relation de
Clausius-Clapeyron, permet d'obtenir l’entropie en fonction de la température &4 B,=7.2T.

Les résultats sont représentés sur la figure IV-40.

Pour des températures supérieures 4 6 K, l'entropie est trés proche de celle
d'un paramagnétigue, et s'écarte par conséguent de la valeur calculée en champ molé-
culaire avec le modi2le d'Heisenbarg, (pour § = - 3 mK, goit J = - 0.75 =mK). Jchnson,
Rapp et Wheatley (1972) avaient observé le miéme effet 3 plus hantes tempdratures , et
6.36 T.

Nous avons également représents sur la fiqure IV-40 les points gue nous avons
obteru & T, pour l'entropie scus 1.044 ; 2.088 ; 3.13 ; 3.65 et 4.18 Teslas, gui per-

mettent de vérifier la décroissance rapide de l'entropie sous champ magnétigue.

i) EEsumé des REsultazts

Nos résultats peuvent &tre groupds an deux catégories : d'une part ceux gui
prouvent l'existence d'effets irréverszibles, et d'autre part les mesures 3 1l'dquilibre
thermodynamique. L'irréversibilité lers des "compressicns rapides” définies précédemmant
a €té mise en evidence

- par la Variation des pressions Fhl et ;AE eni fonection de lz witesse de

compression, de décompression, ou de la puissance de chauffage :

- par la mesure directe de l'évolution de l'aimantation en fonction cdu Temps
aprés avoir formé rapidement du sclide, et 1'cbservation de pressions de fusion caracté-

rigtiques d'une sous—polarisation du solide ;

- par l'observation de temps d'éguilibre remarguablement plus courts lorsgue

le liguide est dans la phase superfluide Aj.

Ces cbservations nous ont permis de conclure d l'existence d'une forte irré-
versibilite dans les mesures en Pomeranchuk effectufes jusgu'E présent, et de déterminer

les conditions nécessaires pour effectuer des mesures 3 1l'éguilibre.

Nous avons prouve expérimentalement gque le "backstep"™ correspond A ces effets

irréversiltles, et ne constitue pas une transition de phase dans le solide.

D'an point de vue plus technigue, nos expériences ont montré les limitations

= a1 s : ¥ 3
4 fort champ de la réfrigération Pomeranchuk et de la thermemétrie au e dEUTE S



de fusion.

L'utilisation d'"un réfrigérateur A dilution atteignant des températures infé-
rieures 3 3 m¥ nous a permis d'effectuer des compressions extrémement lentes, d partir de
liquide froid ; dans ce cas ncus avons mesureé, avec une jauge trés sensible et précise,
les pressions caractéristigues de A,, A;, B', C, et du maximum de la courbe de fusion.
Nooe avons observé des déviations négatives de th = Phl par rapport 2 la linéarité
en fonction de B,, en contradiction avec Schuberth et al. ; dans notre cas, 1'importance
de 1'effet observeé let la faible incertitude expérimentale)garantit 1'exactitude du résul-

tat : l'effet inverse décrit par Schuberth et al, peut &tre expligue par 1'irréversiblité,

Mous avons mis en évidence une déviation de P(0,Tp) - P (Bg,Tp par rapport &
la lei guadratique en By (cf. figure IV-32), en effectuant la premiére mesure des pres-
sions ?ﬁl et ?52 A fort chapmp (B = 3 T).

Loersgue le champ dépacsse 4 T, Pﬂl et Phg déviennent de l'ocrdre de Pypy, la pression
maximom atteinte dane 1a cellule ; celle-ci est remarguablement linéaire en fonction de

By pour 1 < B, < 7.2 T (cf. figure IV-34).

Nous avons obtenu, au moyven d'une analyse thermodynamique des mesures de pres-
sion, l'entropiedu solide &4 Tp en fonction du champ magnétigue ; ces résultats, en
accord avec les mesures de Furmer et al, & bas champ, indiguent une valeur de 5(Tp) &

fort champ voisine de celle d'un paramacnétigue.

Catte mesure confirme donc la tendance ferrcmagnéticue cbservée en susceptibi-
1ité & bas champ (cf. § IV-D-a) ; il devient alors nécessaire d'admettre un deuxiéme pa-
ramétre dans 1'Hamiltonien du probléme pour tenir compte de la coopétition entre deux
types d'ordre : échange et lacunes dans le modéle d'Andreev et Marchenkc, &change &

3 et 4 spins dans celui 4'échange mmltiple,

D'antre part, il est clair qu'une théorie n'introduisant l'échange que par um
modéle d'Heisenberg fournira une transition du deuxilme ordre & bas chasp, en contradic-
tion avec l'expérience. Dans ce cas, il faut ceneidérer soit un échange a deux pa-
ramdtres, comme l'échange multiple, soit un couplage entre l'échange et les lacunes ocu

les phonons.

Ces théories, décrites au § IV-C, peuvent en principe rendre compte de Ces
effars. Le calcul @étaills n"a 6té effectné juscu’l présent gue pour le modéle d'échan-
ge multiple. En fort champ, celui-ci prédit une transition du deuxiéme crdre vers une
phase ordonnée i forte aimantation. Si nous associons la forte décroissance d'sntropie
que nous mesurcns 3 cette transiticn, nous obtenont un accors remarguable entre la
prédiction de l'aimantation de cette phase et les résultats gue nous déduisons de nos

mesures de P, et Puax en fonction du champ, (figure IV-37).

T 70 s ; - - i .
De plus, l'estimation de nos températures d'ordre correspond bien avec le diagramme de
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phases théoriques (figure IV-38).

Les moddles invogquant le couplage é€change-lacunes ou échange-phonons pourraient
éventunellement décrire nos résultats concernant 1'entropie 4 fort champ. Ceci impligue-
rait 1'introduction d4'un EEItﬂiﬂ nombre de paramétres ajustables et une description de
l']He solide fort compliguée, Le moddle d'échange mnltiple, par contre, expligque l'en-
semble des résultats 3 partir d'un Hamiltonien de premiers principes et deux paramstres,

diractement mesurables.

La forte aimantation déduite de nos mesures de Pypy privilégie cemodile : les

autres théories présentées jusgu'i présent ne peuvent pas rendre compte de ce résultat.

Il est donc légitime de mettre les mesures de Py,y en gquestion, et en parti-
culier de rechercher lesz causes pouvant limiter la température minimm (donc la pression
maximum) au cours des expériences 3 fort champ, si 1'on exclut l'hypothése d"une tran-

sition de phase.

Nous avons étudid la possibilité que la température minimmm soit atteinte
lorscue la puissance frigorifique Pomeranchuk est égale & la puissance dégagée par
1'aimantation du so0lide 5'1il est formé hors éguilibre, Dans ce cas, la conversion li-
quide-solide absorbe une énergie T (Sg - 5;) v TSe, et le chauffage est donné par
B, AM, ot AM est la différence entre l'aimantation du solide formé et sa valeur & 1'e-
gquilibre. Avec la définition 2 = AM / Mpporr (fracticn de 1'aimantation hors &guilibre),
si 1'cn congidére les “températuree d'ordre™ gue nous mesurons, et qu'ocn suppose 1l'en-
tropie voisine de celle d'"un paramagmétique, on constate que l'irréversibilité (donc 4 )

devrait &tre faible & fort champ (B, 7 T=2 V8 %), mais trés forte a@ bas champ

(a=14&7.27T1!), contrairement & ce que 1l'on observe expérimentalement.

D'autres effets peuvent limiter la température f{inale. Nous pouvong écarter ce-
pendant tous ceux qui ne dépendent pas du chapp, puisque &8 B, = 0 notre cellule pexr-
met d'chbtenir des températures au desscus de la transition du premier ordre, donc

T < 1w, 5. 0.1 RInZ,

Ayant écarté la possibilité de l'irréversibilité dans le processuc d'aimanta-
tion du solide, il serait nécessaire de considérer des pertes thermiques sur la cellule
: - : -10 e an e e o
dépendant du champ. Celle—c¢i sont T 107" Watts méme & 7 T (valeur d&duite 3 partir de

la résistance de Fapitza mesurde =t en tenant coopte

(AH

u fait gue la différence entre la
température de la cellule et celle de la bolte 3 mélange est de l'ocrdre de 1 =2K) ; il

faudrait des entrées de chaleur supérieures de deux ordres de grandeur pour expliguer

par cet effet les températures minisum gque nous obtenons.

Nous pensons par consécnent que ces effets sont réellement diis & la réduction

de 1l'entropie danes un €tat magnétigue ordonné, et gue les pressions saximim gue nous



observens proviennent de l'aplatissement de la courbe de fusion assocife 2 la faible

valeur da l'entropie.

§) mésultats des autres groupes de recherche en 1580

Nous décrivens dans ce paragraphe les résultats publiés par divers groupes de

recherche simultanément avec les nftres, dont 1'snsemble a permis de comprendre le com-

portement de l'JEE solide.

1) Osheroff, Cross at Pichar (1980) ont effectué des mesures du spectre de re-

sonance antiferromagnétigue

des monocristaux E'EHE gsolide dans la phase A bas champ.

Leurs résultats (figure IV-41) montrent que le cristal est divisé en trois domaines

magnétiques, et qu'il existe deux modes de rescnance pour chague dcmaine : un mode dont
nul, et un mode dont la fréguence est

la fréquence atteimt une valeur finie
- -
preperticnnelle 3 B, & bas champ. La

fncompatible avec un état magnétigue de

F.‘.gl I‘f-'r-r'f;

FIG. 1. NMR spectra for a single crystal of solid "He
costaining three domains. Lower and upper frequency

modes of the same domsain are desoted by the same

symbol. The dashed line (s the larmor resocance lne,
The solid Hnes are theoretical curves genermied from
Eq. (1) with O /2r = 777.7 kHz and values of cos’s cho-
520 1o obtain & best fit to the data. For the upper moda,

linewidths were typically 300 Hz iz high flalds, and

1.5 kHz gt zaro ficld. For the lower mode the Hoewidth
brosdenad rapidly from aboat 300 Hz to sboot 2 kHz as

(%5 & champ

valenr de

(lo est de B25 FHz A température

symétrie cubique.

OUSERVED NESONANCE FREGUENCY (Wil

the rescoance frequency was decreased to slighely be-

low ope=h3lf the vaioe of the freguescy of the upper

mode 1o rero fleld. We believe this broadeciog results

from a three-magnon process,

Osheroff et al. concluent gque la phace 3 bas champ est anisotrope, et déterminent

sa structure, du type UODD

implicue gque les axes d'anisotropie scient (100}, (010) ecu (COl).

T+Dj

o . :
- zzal @
| & ooen
[ o ase
. & =

w00 - ____;.-v'" =
- -H"‘- ‘!

\,1 .

| O T | O PO | X

R —

el e ]

LARMOR FREDUENCY [kHz]

décrit au § IV-C-e. L'existence de 3 domaines magnétigues

Dans le cas d'un axe

(0Cl), les spins dans les plans {(001) ont l'orientation représentée sur la figure IV-15

{anisctropie planaire).

Le mod@le d'sdchange multiple permet de rendre compte de cette phase TUDD 4 bas

champ, et prédit sa susceptibilité,

(1377) . La frégquence

en accord avec l'expérience de Frewitt et Goodkind

{ig calculée est de B7O kHz, trés proche de la valeur expérimentale,
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Le modéle de Guyer et Kumar permet €galement d'obtenir cette structure,

associée a une déformation du réseau.
Finalement, le=s mesures de Osheroff et al. confirment le caractdre du premier

+ . .
ordre de la transition, 4 une températura Ty = (1.03 - 0.0l) mK, la discontinuité de

1'entropie étant de Q.443 R1ln 2,

2) Adams, Schuberth, Haas et Bakalyar (1980) ont effectué des mesures de EMN

contirune sur 1'3He solide produit dans une cellule Pomeranchuk, pour des champs infé-
rieurs 4 3 T. An dessous de 420 =T, ils chservent la raje de résonance antiferromagnéti-
que correspandant qu mode de haute fréguence décrit par Osheroff et al., moyennée &
cause de l- présence de plusieurs cristaux. Ils en concloent &galement gue la structure
magnétique ne peut pas &tre cubigue,

Au dessus de 420 =T, ils observent un déplacement de la raie de résonance vers
les hautes frégquences correspondant Aun champ interne de l'ordre de celui que produirait

un alignement total des sping siivant le champ.

O 200 400 ECC
tisec)

Fig. IV=4Z,

La figure IV-42 montre le comportement de la pression; de l'aimantation, et dn
décalage en fréguence, pour B, = 1.67 T : on constate une forte augmentation de

dM d (&v) . .. . . .
d_" et T associée au plafonnement Ge la pression de fusion, en accord avec

l'hypothése d'une transition de phase vers un &tat de forte polarisation, Leurs mesures
ne peuvent pas fournir une valeur absolue de 1'aimantation, car ils ne peuvent observer
qu'une partie du sclide formé dans la cellule, mais confirment la forte aimantation du
solide ordonné méme A des champs relativement faibles (<2 T).

Bn associant la discontinuité de d4{AV) / dt & la transition, ils obtien-

nent le diagramme de phases de la figure IV-43,
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FIG, 4, Megretic phase disgram as determined rom
this work and thet of Eormmer, Mosllar, and Adams

(Ref. 2) and of Schuberth, Bakalvar, and Adsms (Ref.
12},

el =

Fig. IV-43.

Ces résultats sont an excellent accord avec les nOtres ; en particulier, ils
justifient notre interprétation de l'aplatissement de la courbe de fusion comme une

transition de phase, et l'utilisation de Pypy pour déterminer l'aimantation du seclide

arconnée.

[ ] ] 1 ] i ] ] ]
180 _!1 Cs]
140 - -
f fa¥
100L
B Deville et al
F* = & Adams et al.
60k @ Nos mesuregs
204
Bo CT]

il

Fig, IV-44 : Temps de relaxation T de L‘EHE sclide sur'la courbe

da fusion.

Les valeurs de Ty obtenues par ces auteurs sont comparables aux notres

re IV-44) mais plus courts que ceux gue l'cn mesure hors de la courbe de fusicon

(Schumacher et al. (1973).

197



3) Prewitt et Goodkind (1980) ont mesuré l'aimantation do splide jusgu'a

0.85 T, pour un volume molaire proche de la courbe de fusion (24.2 I::‘.:.31:| :

Pour des champ inférieurs 3 0.4 T, leurs mesures confirment Ia forte chilte
de l'aimantation au dessous de Ty, et les déviations ferromagnétigues par rapport 3 la

loi de Curie au dessug de Ty.

Pour B, = 0.46 T, ils cbservent une forte augmentation de 1l'aimantation,
aprés une discontinnjté de dM / 4T, en accord avec l'hypothése d'"une transition de
phase du deuxiéme ordre (figure IV-45).

e -

Fig. IV-45.

| O—LE W

The inverse effective susceptibility (1.¢e™"
= 3/M for solid He. Upper graph Is for the Seids
{triangles) 4.0 kG and (circles) 0.8 kG. The line la-
belad CW Ia the Curfe-Welss 3.7 ' » (T +8)/C with
Weizss temperaiure 8= 2.5 mE and Curie constant O,
The lower graph (note the change in scales) s or
Belds 4.0=-5.8 k(. Individoal daium poinex have been
omitted for clarity. Lines are fres-hand f: to the
dsta. The line lsbeled FS iz y, /¢ ! for fres spins at
3.0 kG with the "He moment and density.

Nous avons comparé les aimantations maximum gqu'ils chtiennent 3 trds basses
températures i nos mesures directes de M / Mgar 2 7.2 T et les résultats déduits de
nos pressions Puax entre 1 et 7.2 T. (figure IV-47), ainsi qu'aux prédictions du mo-
ddle 4'échange multiple : il est clair gue ces résultats sont d'accord sur l'existance

d'une forteaimantation (M / Mgap ~ 0.6) mdme 3 des champs faibles [ 1T).
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FIG. 2. The 'He magmetic phase dlagram as obtgined T e
by (crosses) Enmmer, Musller, and Adams, and (cir- Higl| e .
clea) this work. Error bars for this work fomitted . . T
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Fig. IV=47 : Courbe d'aimantation de L' He solide :

+

 Prewitt ot Goodkind (1980).
& : nos mesures d'aimantation & 7.2 T.
a) nos résultats (analyse thermodynamigue).

B théorie : échange multiple.



4) ¥Yurke, Polturak, Sagan et Lee (1%80)ont cbservé les transitions A; et

A, A des champs B, = 2.0 et 2.5 T au moyen de mesures d'atténunation du son zeroc,. Des
mesures systématiques en fonction de la vitesse de compression prouvent un décalage des
pressions Pil st PAE, et par cohséguent l'existence de courbes de fusion hors éguilibre

conduisant 4 l'cbservation du backstep (figure IV-4B).

.
h 7
E a }/
: g la’s
% iz :
= 5
=N r __,ﬂf‘,
i &, o
-2k e
| =
r ~
, . i 30 . . :
e.3 . L9 5.0 ; Pressure (relative 22 Pa3) ws, =crmmlioed
Comprisamon  =otl [ mper f | time trecet fir elrioyg Coporssios eptes az ¥ F
:'Ps_t wWribseli dxft 73 sroporziomal o IEemErYTER
-::ltl'r‘:ILT-‘ :L_:ﬂl serssiiIntion srocECuTE QMR Jivem A
) . e TAET,. TRE AFTDe) thow o aasiiiom of e 4%
= z o o8 : o | T .
oo B S R By S e et T BT LN
Vi e 2 P ﬂ‘ : " = riiEs e (Loe To ootnoam) were 5,833 079 3.76.2.40,
3 1.85,1.30. & 0.3 ssar/mn, respeciieely, atf

pressares followisg the cacisies.

Fig- I?'#E-

Ces résultats sont de toute &vidence en accord avec les nfitres. Ces aunteurs ant
également mesuré la différence PAE - EAl pour B, = 2,0 et 2.5 T, et indigquent gue

360 Pa, pour By = 2 T,et450Pa pour B, =2.5T.

il

Pgi - Pll = 180 B, Fa/T, c-3-d th - Pﬁl

Hos mesures sont en excellent accord avec la valeur 32 2.5 T {en fait ce point

est situé exactement sur notre courbe {P;E = Pa,) (Bg) =i 1'on considére la valeur

470 Pa au lieun de 450 Pa, cbtenue de leur graphe, figure IV-48).

Ia valeur 360 Pa 4 2.0 T, par contre, est légirement trop faihle &'aprés nos
mesures ; cecl pourrait expliquer le fait que leur dépendance de Pp. - Py, en B,
- st Tt
scit décrite par le coefficient 180 B,, inférieur 3 toutes les valeurs mesurées jusgu'ad

présent (200, 208 (notre résultat), 220, 227 Bys ©f. § IV-E-c}.
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v - P - CONCLOSION

Les mesures gue nous venons de discuter confirment nos résultats ainsi que
leur interprétation. Le modi2le d'échange multiple décrit correctement 1'ensemble des
expériences, alors gue les autres théories en sont incapables. Nous pensons cependant
gu'il est possible gue les phénoménes physiques décrits par ces modéles existent, sans
toutefois déterminer le comportement génédral, cu bien en s'inscrivant damns une descrip-

tion relidée d l"échange multiple.,

Ainsi, la présence de lacunes de point zéro affecte les permutations des
spins, et modifie les coefficients d'é&change (Roger, thése, 15B0).
1e couplage échange-réseau favorise le rapprochement de sping paralléles, et 1l'éloigne-

ment des spins de direction opposée, modifiant de ce fait les probabilités de permutation.

Le propriétés générales de l'jHE so0lide semblent par conséquent avoir été com-
prises, aussi biem 3 1'&quilibre thermodynamique gue hors équilibre. Des mesures plus
précises sont maintenant nécessaires pour permettre de nouveaux progrés & la théorie ;
nous pensons qu'il est indispensable par exemple de réaliser les expériences suivantes :

- mesure directe de l'aimantation en fonction du champ et de la température,

au dessous de la température d'ordre, pour B, ¥ 1 T,

- détermination précise de la courbe de fusion en fonction éu champ magnétigue
afin de wérifier la forte décroissance de l'entropie. (Nous avons agsayé de mesurer di-
rectement 1'entropie par la méthode de Halperin et al,, mais les irréversibilités a fort

champ rendent ce proceédé peu fiable & fort champ.)

- Mpsure des Températures Tp. et T}‘E en fonction du champ, afin de déceler
d'&ventuels &carts 3 la linfarité, Ces résultats auraient d'une part un intérét considé-
rable du point de vue technigue (par l'usage thermcmétrique que nous avons proposé),

; pe " . . . 3 .
mais Sgalemant du point de vue de la physigque de 1' He superfluide.

- Expériences de diffraction de neutrons, afin de déterminer les structures
magnétiques de chases crdonn€es : la phase UUDD n'est gque la plus simple parmi celles
qui sont compatibles avec 1'expérience d'Oshercif et al. (Roger et Delrieu ont suggsré
des stroctures du type UU--UDD-.D), et la phase "naf™ avec deux sous-réseaux corthogonaux
ayant la direction du champ magnétique pour bissectrice, n'est évidemment pas la seule

- - - P
A explicquer notre résultat & fort champ M / MsaT "~ y2 / 2,

Ces expériences présentent plusieurs difficultés ; la section efficace de

g

[P
"

3 < p
capture des neutrons par 1' He pose Ce&s problemes

(&1
5|

igératicn, et la thermometrie 3
fort champ, trés rudipentaire actuellement, devra étre développée pour effectuer les

2UTISsS mesures proposdes,



D'autres voies sont ouvertes : les mesures en dehors de la courbe de fusion,
en particulier, devraient &tre sensibles aux varliations de l1l'é&change avec le volume mo-
laire. Delrieu et Roger ont suggéré, par exemple, d'observer les interactions
ferromagnéticues dans 1'3313 solide hexagonal, dont le comportement devrait #tre dominé

par 1'échange triple.

Finalement, les problémes d‘lﬁe adsorbé peuvent constituer une excellente
épreuve pour les moddles d'échange, appliqués & 2 dimensions ; nos résultats dans ce

domaine sont exposés dans le chapitre suivant.



CHAPITRE ¥

PROPRIETES DE L'3HE ADSORBE

v - A - INTRODUCTICH

MNous aveone érudié au cours des chapitres précédents les propriétés des phases
eplides er licuides de 1" He 4 trois dimensions. Au voisinage d'une surface ("substrat®),
calles-ci sont fortement modifidées par l'existence d'une force attractive de van cer
Waals. Il sst ainsi possible de restreindre les déplacement des atomes & deux dimensions
lorsgue le taux de couverture est inférieur & une cocuche atomigue ("“monocouche™) , et de
créer de nouveaux systémes, fortement anisotropes, lorsgue plusieurs couches sont absor-

bes sur le substrart.
Nous dscrirons en premier liev les propriétés concernant la structure des_cou-
. g = i 2 <3 4

ches adsorbées ; nous considérerons ensuite le pagnétisme nucléaire de 1' Be dans ces

conditions.
Ces études sont trée récentes, d'ol le caractdre spdculatif des thécries et le

noshre restreint des résultats expérimentaux.

Vv =- B - PHYSISORPTION - STRICTURE DES COUCHES ADSOHBEES

al)l Aosoroilion

-

L'artraction d"un atome par une surface est un phénocméne général. On distingue

habituellement la chimisorption de la physisorpticn. Le premiére est caractérisée par la

formation de liaisons fortes entre 1l'atome adsorbEé et le substrat (dnergies caractéris-

- - B - - A 5 » - - - - =
tigues supérieunres & 10* XK / atome) elle dépend par conségquent trés forcement de la

-

nature des ecpéces chimigues consicércees.

la physisorption correspond & des énergies de liaison de l'ordre de guelgues
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centaines de degrés Felvin par atome, dlies aux forces de van der Waals. Ces liaisons ne
ne sont pas spécifiques, sont favorisfes par un abaissement de la température, et permat-

tent la formation de couches Epaisses, contrairement 3 ce gue l'on observe en chimisorption.

L'interaction des gaz rares avec mne surface a lieu évidemment par physisorp-
tion ;7 nous n'étudierons donc que la pnysisorpticn de 1'héliom par diffidérents suostrats.
ne discussion plus dftajillée est fournie par les puvrages de Steele (1974), Frippiat,
Chaussidon et Jelli (1971}, et Dash (1975).

L'un des modéles les plus simples consiste 3 supposer l'interaction d'un atome
isols avec un substrat plan, cristallin et semi-infini, dont les prcpriétés de surface
seraient les mémes gue dans le matériau masgif (paramétre de réseau, syméirie, composi-
tion chimique) . On suppose égalenent gque les forces sont décrites par un potentiel de
Lennard-Jones, et additives.

Ainsi 1"énergie totale sera :

Urgp (£) = L U (ry)
= =
» o P P < s .. g.6
od O (r) =4 (=} = =
ol ry est la distance entre l'atome d'hlivs et l'atome i du substrat, E iz
profondeur du puits de potentiel, et O la distance pour laguelle l'interactiom

entre l'atome A'hdlium et un atome du substrat change de signe (cf. Chapitre IV - B).

Le potentiel resultant n'est pas simple ; en décrivant le solide comme un
milisun continu 4 n atomes par mitsé de volume, on obtient lsa poteantiel loin de la sur-

fance, en fonction de la distance 2 perpendiculairement & la surface :

u (2) :ET- o a%[-% = E%BJ

r._l

Au voizinage de la surface, la présence du réseaun périodigue fait apparaitre des coopo-

santes péfricdiques du potentiel, représentées habituellement par une s&rie de Fourier.

insl, i substrat IEseau carre, on & des sites fortement sttractiis
Ain iy un Eetrat & = | # fort t att

=-ga "Tow) o = -y = e § £ T T, | L 0 { = = e e
(notée "25%), des sites peu attractifls ("A") ; le déplacement d'un atome entrs deux sites

& =s'effectue en franchissant la barridre de potentizsl en "selle 3 cheval" (point

L



B
" 3

= 5 5:,,..-"’"‘ st face
|

A gR—i

Ainsil, pour de 1'4Ee sur la face (100) du X solide,

O = - 246 K
Usp = = 152 K
Up = - 9B X

alors gque sur le noir de carbone graphitisé (substrat "plan”},

Ug = - 252 K

Ugp = = 235 E

L ]

Ug = = J32 K

Ces valeurs correspondent & l'énergie potentielle. I1 fant &€galement Tenir compte de

1'énergie cinétigue T ; dans le cas de 1'hélium, méme 4 trés basses températures, celle -

ci n'est pas négligeable

- A faible dencsité superficielle, on cbtient un gaz de Fermi bidimensionnel,

ot les vitesses caractéristicues, de l1'ordre de la vitesse de Fermi,sont izportantes

{vpe n 50 mfs}.

-lorsgue la densité superficielle est élewée, on retrouve dans ie solide bidi-

mensionnel l'Snergie de point zéro (cf. Chapitre IV-3).

pans les deux cas, T>> | Uy - Ug| pour le graphite : les atomes d'héliumm ne

saront pas localisés sur ce substrat.

De plus, la positicn (distance & lz surface] &'un atcme sera
celle qui correspond au minimm de 1'énergie potentielle (cf. Chapitre
mdéme i U A - 250 K pour 1'hélium sur le graphite,.l'énergie ge liai=on

0 = T! , st 140 K QEEE], et 145 % [4HE].

: ot = L 2 . :
L'adsorpticon préférentiellede ]’ He est due & son énergie de
faible (voir Thoampson, 1978).

-—=

I1 faut £galement tenir compte des interactions entre atomes

L]

Ege - ge ¥ 10 K / atome. Dans ce cas l'interaction avec le substrat (“verticale”) est

%

plus grande gue
IV=B) ; ainsi,

par atoge,

point zéro plus

Ad'hélium

beaucoup plus importante gue les intéractions He - He ("latérales®), ce qui favorisera
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1'adsorption en couches uniformes.

Influsnce du substrar,. Les substrats utilizses en laboratoire sont malheureuse—

ment trés différents du cas idéal Gécrit précédemment.

En effet, le plupart des expériences regquiérent une surface volumigue importante
(plusieurs r.:E / cmj'! r probléme gui est résolu actuellement de deux fagons : soit par le
recours 3 des poudres trds fines (taille de grains %1000 &), soit par l'utilisation de

matériaux exfoliés, dont nous donnerons une description plus éétaillée par la suite.

Il se pose alors un probléme fondamental, celui de 1'homogénéité du substrat.

Ainsi un matériau pulverisé présentera de nombreuses faces cristallograchigues, caracté-
risges par des énergies d"adsorption différentes; et les mesures sur ces systemes ne

fourniront qu'une information moyvennée.

Les substrats peuvent 8tre caractérisfs aisément au moyen des isothermes
d'adsorption de gaz rares, c-3-d la mesure de la pression du gaz en equilibre avec les
couches adsorbfes, i températurs constants, en fonction du noshre d'atomes de gaz, dans

un yolume donné,

Dans le cas d'un substrat uniforme, la pression refléte soguvent la formation de
coOUuches SUCCEeSS1ives ; cette méthode peut alors &tre utilisfe afin de déterminer le nombre
d'atomes correspondant i mne monocouche pour mn substrat et un gaz donnds, Un exemple de
de c& type de copportesent est donné par l'isortherme du Kr sur le graphite exfeolié (figqu-

re V=1).

[ on
| T

I .

(A ar
QUANTITY OF GAS I
ADSORBED (LAYERS)

il

sesitd |

i T U IS MR ‘
0 Q¢ 04 06 0B .0
P/ P,

Fig. V=1 : Isotherme d'adsorption du Krypton sur Le graphite exfolié,
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(1] 200 200 SO0 SO0
PRESSURAE {mam]

Fig. V=2 : isotherme d'adsorption sur un substrat héterogene.

Dans le cas de substrats hétérogenes, on cbtient des "eourbes sigmolides”
(figure V=-2), gue l'en décrit habitusllement par l'éguation de Brunauer, Emmett et Teller
("BET"), bien gue le modéle physigue sous-jacent ne corresponde pas 34 la réalités (Dash,

1975 et 1978%.

NMous n'avons abordé jusgu'a présent gue l'effet de l'hétérogénéité sur les
izothermes. En fait, il faut E€galement conszidérer les propriétés de nucléation de la phase
tridimensionnelle & partir de la surface (nucléation hétérogdne) . Une analyse theroody-
namigue dftaillée montre en effet gue la croissance en couches décrite précédemment, et
caractérisée par des iscthermes & marches, n'est gqu'un des 3 cas possibles dans la classi-
fication effectude par Dash (1978): la classe I, Cans ce cas la substance adsorbee

"mouille™ le substrat 3 toutes les pressions P, jusgu'd ce gue la tension de vapeur sa-

turante P, so0it atteinte.

La classe II correspond aux cas ol le mouillage est parfait (c-3-3d la couche est
uniforme) jusgu'd une pression critique P, <€ Fp ; la crolssance se poursult alors scus

forme de gouttes de la phase massive.

Finalement, la classe III décrit les cas od il n'y a pas d'adsorption : la
phase massive nuclée sous {orme de gouttes, sans former de couches uniformes. Dans ce cas,

1'isotherme ne présente pas de marches, la pression croit régulidrement jusqu'a Pg.

Cette classification n'est pas absolue : un ensemble gaz=-substrat peut changer
de classe en fonction de la température. En particulier, tous les systdmes ont au @moins
me régicn de températures (pour T > Tempdérfature critigue de lz phase &8 3 - D de 1'adsor-
bat] ol ils sont dans la classe I. Un systéme de classe III 3 basses temperatures devien-

dra classe II, puis I, & plus hautes températures.

3 4 ) i
Dans le ¢cas de 1'"Ee et 1' Be sur du graphite, & T~ 1 X, l'appartenance a

la classe II semble &tablie ; il en est de méme pour 1‘422 cur le mylar et sur MgO



(Bienfait, Dash et Stoltenberg, 1980). L'épaisseur critigue & partir de laguelle la phase

3-D sa formerait est de l"ordre de 4 couches sur le graphite, 1.5 couches sur Mg, et

entre 3 et 4 sur le mylar,

Substrats Expérimentaux

Mous avons discutd an conrs des paragraphes précédents les problémes reliés &
1'inhomogénéité des substrats. Les premiédres expériences sur des films 4d'Be adsorbé ont
toutes &té effectufes sur des substrats hétérogénes : poudre de Fep O3 (rouge de

-
joaillier), de Ti O, wverre Vycor, noir de fumfe, Zeolite (pores “-13 A.)

Des progrés importants ont été réalisés grice 3 1l'utilisation de substrats
plus homogénes : le carbone graphitisé, et les poudres comme Pe Cl) ou MgO, présentant

des faces cristallines éguivalentes.

Dans le cas du graphite, les liaisons sont trés fortes dans les plans perpendi-
culaires 3 l'axe ¢ du réseay hexagonal, et trésc faibles perpendiculairement 2 ces plans.
=
Ainsi les plans de base sont trés denses (distance interatomique = 1.42 A}, et leur sépa-

B
ration importante (3.40 A).

La graphitisation de petites particules de carbone (traitement 3 haute temnd-
rature, T > 1000°C) favorise l'appariticn de plans de base, =t par conséguent l'homoge-

néirté de ces substrats,

Le graphite exfolié est probablement 1'un des meilleurs substrats 3 surface
spécifigue importante dont on diszpose actuellement., La préparation s'effectue en inter-
calant des chlorurss de Fe, Co, Cu ou Al, puis en chauffant brutalement, ce gui orocduit
1'exfoliation. Nous avons employé pour nos expSriences un graphite exfolié commercial

{(Onion Carbide Corporation) dénommé Grafoil (voir par exemple Dash, 1975).

Aprés traitement thermigue, le grafoll est comprizd sous forme de feuilles,
dont la densite esct environ la moitié de celle du graphite massif. Sa surface spécifigue
est &2 20 =2 f . Les plancs de base sont orientés préférentiellement parall@lement 3 la
feuille, avec me distribution angulaire d'environ 30°. Les plans de base ont des dimen-

giens de 1'ordre de 100 f-'.. et les cavités "wioo A.

I mesSures AUX neutrons exigent souvent me meillsure orientation des cristaux
de carbone ; on & alors recours 3 un2 autre variété ‘de graphite exfolié, le ZYX. Sa
surface spécifigue est faible (%2 m< / g), mais l'orientation des cristaux est meil-

leure, et la longueur de cohérence supérieure & 300 A,



b) Structure des couches d'hélium adsorbées sur le graphite.

< F
le diagramme de phases de 1" Be sur du graphite pour des taux de couverture

inférieurs 3 une monocouche est représenté sur la figure V=-13.
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Fig. V=3 : Diagramme de phases ; 18Ff® couche de He [/ Graphite.

La densité superficielle (nombre 4'atomes ;i-'fl correspondant & chague transi-

tion est portée en fonction de la tempdrature. Ces mesures scnt effectufes 3 surface

constante ; en cbtient par consdégquent des régions de coexistence de phases différentes.
De plus, seule la régicn hautes températures (T » 1 X)] dJdu diagramme de phases a été

explorée. A basses densités et hautes températures, on observe un gaz bidimencicnnel,
i fort caractére quantigue (statistigue de Bose-Einstein). A plus basses températures,
les mesures de capacité calorifigue mettent en évidence la coexistence de liguide et de
gaz 2-D. Une transition d'un type particulier 3 liew & T "3 X pour n = 0.0637 Ea-z
les atomss 5'455 adoptent alors une structure ordonnée spatialement, commensurable avec

—_—

pesics
le réseau du graphite (“phase registrée /3 x V/3%), représentée sur la figure V-4.

A forte dencité, et basse température, on cbtient ume phase solide bidimen-
sicnnelle, non commensurable avec le réseau du graphitre. La capacité calorifigue varle

£

/o

Lnl

en T, en accord avec un modéle de solide de Debye & 2-D (Brerz er al. 157

209



Fig. V=4 : Phase régistrée.

Des mesures de diffraction de neutrons révélent une strocture triangulaire ;
la densité correspondant & une monocouche compléte est ny = 0.113 atomes [ ig,i:arneirﬂ

et al, 197¢). 1a température de fusicn de couche complite est d'environ 9 X.

Le probléme de la fusion & 2-D a été étudié théorigquement en particuiier par
Kosterlirz et Thouless (1975) et Feynman (non publié) ; un effort de recherche important

porte actuellement sur ce sujet.

Finalement, le diagramme de phases présente une région interprétée par Dash
(1978) comme une coexistence cCe phaces splides ot registrdes.

'tmne monocouche compléte,

lorsqu'on augmente le taux de couverture au deld d
cn observe deux effets distincis : d'une part l'établissement d'une deuxidme couche, et
d'avtre part une légére apgmentation de la densité de la premiire couche, (Lauter et al.
1980 ; Carneiro et al., non publis] .,

=
La deuxiéme couche de 1' He présente mn comportement similaire 2 celui de la

premiére, mais on n'a pas observe de phase registrée. la phase solide a2 une structure
trianqulaire, et la distance entre premiers voisins lorsgue la couche est compléte est

=
de 3.59 A (alors gu'on cbtient 3.16 A en premiére couche).

it

Il est probable que la deuxiéme couche =olide scit commensurable avec la pre-

midre, (Lauter, communication priwvée).

On a'observe pas de phase sclide au deld de la deuxidme couche pour l'dﬁe sur
le graphite.

L' He adsorbé sur la graphite a un comportement sigilaire en premiére couche :
cn observe les transitions gaz-liquide, gaz-sclide, ainei gue le phase registrée et pro-
bablement le domaine de coexistence solide-phase registrée. La densité de la monocouche
compléte (non registrée] est 5.112 atomes / &2,

A basse densité on observe un comportement de liguide de Fermi & 2-D.



Le diagramme de phases de la premiére couche obtenu par Van Sciver et Vilches

1980) est représentd sur la figure V-5. iy
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La région hasses températures du diagramme de phases et relativement mal connue,

La deuxidéme couche ne prfsente pas de phase registrée ; cn ocbferve pAY conssé-

quent un comportement de liguide de Fermi jusqu'a des densitéds dlevees,
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Van Sciver et Vilches signalent gue lenrs mesures de capacité calorifigue de
1‘333 sur du graphite pourraient s’iqterpréter en supposant que la deuxiéme couche de-
vient solide (avec une tempdrature de fusicn v 1 K] lorsgu'elle est recocuverte par un
faible nombre d'atomes en troisiéme couche. Nous reviendrons sur ce point, gui est an

désaccord avecs nos mesyures.
Leur diagrasme de phases de la deuxidme couche est représenté sur la figurs V-£.
A partir de la 2° couche, la croissance s'effectuerait sous forme de gouttes

de la phase liguide 3-D (Van Sciver, 1978).

¢) Rucléation de solide & partir du substrat.

Dans le cas od le substrat est placé dans de 1'h&€liwm liguide, celui-ci pou-
vant &tre sous pression, 11 est parfois possible de nucléer la phase splide & partir du

enlide bidimensionnsl adsorbs.

L'observation peut 8tre soit directe, 2u moven de neuntrons, soit indirecta, en
cbservant la dépression de la courbe da fusion pour de l'héliun en contact avec mne

surface importante bien caractérisée.

Cuelgues sxpe€risnces ont £t efifectuses & Sussex sur du verres Vycor, 2 Eaffa
sur du grafoil et du MgO, & Paris sur du grafeil, et 4 Grenchle et 4 Mayence sur du
grafoil st du MgD. Les résultats peuvent Stre décrits schématiguement ; sur de substrats

homogénes @

il=

Be / Grafoil phase hexagonale nuclée de fagom continue.

[
'_
[

= la phase cubigue centrdes ne nuclée pas.

i
l_l
il

Be [/ Grafoil phase cubique ne nuclés pas.

— 1l n'existe pas Se mesyres dans la phase haxagonale.

- i i
He / MgO : = la phase hexagonale ne nuclée pas.
- la phase cubigue ne nuclés pas,
3 oy e
Be / MgO : = la phase cubigue nuclée.

(REférences : Lauter, Stiihn, Tiby, Wiechert ; 4 paraltre ; Balibar et Castaing (1980} ;

Landau et al. (1980) : Eckstein, Landau, Lipscm et Olami (1I9BO)).

D'aprés le groupe de Baifa, la gymdtrie du substrat détermine la nucléation :

les phases hexagonales nucldent sur le graphite, alors gque la phase cubigue de 'EHE nu-

-
)
S
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=
clée sur le réseau cubigue de MgD. (Dans le cas de 1' He cubigue, l'absence de nucléation

serait dfie & la faible région du diagramme occupée par cette phase),

Nous avons proposé, avec H, Lauter, un mécanisme difffrent : la nucléation est
terminée par la structure de la derniére couche sclide adsorbée, d pression nulle. Les
couches solides &tant triangulaires dans le cas de 1'hélium sur le graphite, la crois-
sance de la phase hexagonale est favorisée. Des expfriences sur la deuxiéme couche de
4Ee et 33& gur Mg0O seront prochainement effectudes afin de mettre cette hypothése &
1'épreuve. Elles sont devenues indispendables pour établir le lien entre les expériences
A4 faible taux de couverture { € 1 monocouche) et celles qui impliguent un substrat plongé

dans 1'h&liom liquide.

¥V = (C = MAGNETISME NUCLEAIRE A DEUX DIMENSIONS

Mous £tpdisrens dans ce paragraphe les résultats concermant le magnétisme nu-
=
cléaire des couches 4" He adsorbées, obtenus par des techniques de résonance magnétigue

nucléaire (cf. III-C).

al BMM des couches adsorbées.

Les premidres 2tudes (Santini et al. 1%63 ; Monod et Cowan,; 1967 ; Brewer,
1970) ... ont &té effectudes sur des substrats inhooogénes, et leur interprétation est
difficile. Des expériences récentes sur du grafeil ont permis de mettre en évidence
quelgues propriétés simples concermant la susceptibilité pagnétigue et les temps de re-
laxation T; et T; des couches adsorbees, dans le cars de faibles taux de couverture x

(x = | correspond & une monocouche) .

Bedge et Daunt (1978) ont montrd que pour x < 0.4 oncbserve une forte mobi-
1ité des atomes adsorbés, la susceptibilité étant celle d'un liguide de Fermi & 2-D.
(Voir fégalement Owers-Bradley et al. 1978, Bavens-Sacco et Widom, 1980, et Siddon et
Schick, 1974).

Pour des taux de couverture 0.9< x< 1 {au woisinage d'une momocouche) et

-

pour 0.35 ¢ T ¢ 4.21 K, ils cobservent un comportement de solide £Z-D, avec des Ifréd-
quences d'échange comprises entre Eﬂ4 et 107 Bz, de l'ordre de celles de 1'35E masgif
pour le méme paramétre de réseau. La largeur de raie (" 30 uT] est alors nettement
inféreurs 3 la valeur caélculdée pour un rSseay rigide ﬁﬂ 1.6 G). Ces résultats, ainsi
que les nfitres, contredisent ceux de Rollefson (1372), socuvent cités pour Gémintrer la

E
fusion de la premidre couche de 1' Ba. '

3
La fusion de la monocouche est graduelle, contrairement & celle de 1' Be & 3-D
=



(Sato et Sugawara, 1978).

Pour des tanx de couverture 0.5% <« x <« 0.80, et 0.35 « T < §.21K, 1a suceptihilits
ne montre pas de déviations par rapport 4 la loi de Curie. Ceci n'est pas surprenant a
hautes températures (T ¥ 1 X, ol les affets gquantigues =ont négligeables. Les mesures
4 plus basses températures seraient en accord avec 1'nypotnése de Dash (1380) de coexis-

tence de phases spolides et registrfes, plutdt gue solide-fiuidse,

Des mesures de RMN pulsées trés précises ont &t effectufes sur du grafolil par
Cowan et al, (1977), Owers—-Bradley et al. (1978) ; des articles de revue i ce sujet ont
&té& publiés par Richards (1978, 19B80).

|
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La figure V=7 représente leurs résultats de T, en fonction du taux de couver-
ture, On remargue la réduction de TE {donc l'aogmentation de la largeur de raie) auesi
bien potr x = 1 gQue pour X 4 0.8 (monocouche et phase ragistrée),. L'effetr est moins
important dane ce dernier cas, ce gui expligue gu'il n'ait pas été apergu par Hedge et

Deunt.

Ces mesures, sffectuées dans une large gamme =n x et T, confirmsnt les
mesures de capacité calorifigue citfes précédement.

Ia situarion axpérimentale deviant beancoup moins cliire lorsgque le taux de
couverrure dépasse une monocowrche. Pour un nombre d'atomes en deuxiéme couche faible,
certaines mesures impliguent un échange important entre la premiére et la deuxiéme cocuche,
caractdrisé par le paramétre J;;. La remontée de T; pour x > 1 (voir figure V-T)
illustre ce comportement. Mpllin et Landesman (1980) ont analysé ces résultats en temant
compte du ralentissement de 1l'échange ddau siouvement de translation des atomes en

=
a

couche,. Cat €ffet similaire & un rétrécissesent par échange, fournit une. constante
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i'échange effective J12 ¥ J3fp /4 w?, o@ 4 w2 ¥ 1 K, est une énergie caractéristi-

gue de translation, de sorte que J;5 <<Jy;.

En fait, il semblerait (Richards, commmication privée, Satc et Sugawara, non
publif) que le signal de RMN pulsée présente une décroissance non exponentielle, sépara-
ble en une réponse rapide, caractéristigue de la premiére couche solide, et d'une réponse
lente, attribuée au liguide. Dans ce cas, les couches seraient découplées, contredisant

les modédles d'echange inter-couches.

Ces faits expérimentaux exigent une vérification ; &4 hautes températures, des
effets de désorption peuvent altérer les résultats (Sato et Sugawara, non publié).
D'autre part, la partie du signal & court T, est difficile 3 observer en RMN pulsée, 4
cause du temps de recouvrement des amplificateurs aprés 1'impulsion RP. Ce sujet sera

discuté en détail ultérieurement.

Lorsque l'on atteint un taux de couverture de plus de 2 couches, mdme la struc-

tore de la deuxiéme couche est mal connue (ef. V-8-b).

Les mesures de capacité calorificue de Van Sciver et Vilches (1978) suoggérent

gu'elle serait splide, mais ceci est en contradiction avec pof résultats de BMN sur du

: 3 P "
grafoil plongé dans 1' "Be liguide, et les mesures aux neutroms avec x ¥ 2 couches.

-

Il n'existe pas encore de peusres RMN & trés basses températures (T <<300 mK)

&

pour x 2. En fait la plupart des mesures pour x v 1 gue nous avons Gécrites précédem—

ment ont €té effectuées aprés les ndtres, datant de 1577, et la situation théorique et

eypérimentale Stait alors beaucoup plus confusa qu'aujourd'hui.

3 : 3
bD)RMN de 1' Be lorsqgue le substrat est plongd dans 1' He liguide.

De nombreuses expériences ont mis en dvidence 1l'effet des parois sur la relaxa-
a2
tion magnétigue (T3]} de 1" Be liguide en milieux confinés, sur différents subetrats :

zéolite (Monod et Cowan, 1967), particules de carbone de 90 X (Kelly et Richardson,

J-ut
L
-

/4, Ahonen et al. 1977) Vycor (Creswell et al. 1972}, Mylar [Ahonen ot al. 197€), etc.

i S =3 nt
Dans 1' " He liguide massif, T ]

est dd & la modulation de l'interaction dipo-

laire par le mouvement de diffusion des atomes,; et dépend par consdguent du coefficient

I

de diffusion D,. Le coefficient de diffuSicn de spin D est en pratigue é€gal a D :

= -12

Garwin et Reich (1959) ont monté que les interactions spin - spin ne contribuent que de
@ 3 x1 £

]

cmt/s & la diffusion de spin totale, D T & x 10 ca /5.

(¥ 1

'srdre

Be=
H

'aprés la théorie de Bloembergen, Purcell et Pound (8PP, 1948) le temps des

rel i T 2 =
= MEL_EH e | ESt rEli.; D ?ar lﬂ. fl:l'l'._.I:".LlE -



1 _ 2% n y* x2
d

=
D

|
= = |
=1 & I

n étant le nombre de s5pins par mnité de volume, vy le rapport gyromagnétigue de ]_'BEe, et

d la distance minimmm d4d'approche (diamétre atomigue) .

Expérimentalement cette formule reste approximativement valable mime au-dessous
de la température de Fermi du liquide (Schumacher et al. 1979, Godfrin et al. 1980) : le

T intrinsédque varie alors de la méme fagcon que D, en ?-E. et dépasse 1035 gu=-des-

sous de 100 mK. (I?n*b'\rﬂ et ELM'VJOU-% r "L"IE?_)

Dans le cas d'une géométrie confinée, les parois fournissent une source de
relaxaticn supplémentaire. low et Borschach (1960C) ont analysé leurs mesures de TI'L
- . ) . -1
sous la forme d'une somme d'une relaxation intrinséque ".-’."lb C:0/D, et d'une relaxa-
== =1

tion en surface, Tﬁw = Cy D, c—-a-d Tl' = EJ. g/ +CeD (p &tant la densité du 1i-

quide) .

Dans ce modéle, on suppose gue les centres de relaxation (par exemple des
impuretés paramagnétiques €lectronigues) sont localisés sur les parois ; les spins doivent

iffuser wvers les parois, ol ils sont iopeEdiatement relaxdés. Pour ume sphére de rayon R,

le temps de diffusion est donné par 1l'saxpression Ip = ® / D ; ainsi Cy= (g /)=,
r
. = - - " = =
Pour Rv 1l mm, et D A l0 cm? -1, Ip %10 5 , et domine par conséquent la relaxa-
tien : T3 % Tp-
—

[ |
|x
W

La figure V-E montre clairement les effets de la relaxation de suface sur las

surés, compards aux T; intrinsdgues.

I l L I ] L
02 L£L5 1 .2 5 1 2 5

Fig. V-8 : T4 de L""He liguide : .-.= théorie BPP ; ... Horwitz (1970) ;

—— Beal et Hatton (1965) bas : mesures ; haut : mesures corrigees ; (@ Schumacher et al

(1979) et Godfrin et al. (1980) & tension de vapeur saturante, et(+), 3 P = 2.2 ¥Pa.



La séparation des contributions jintrinségue et de surface s'effectue habituel-

lezent en portant [:aTEl‘.l'l en fonction de D"2, puisgque (DTy)~1 = c; 0 D¢ + o,

L'analyse des mesures effectudes i Grencbhble dans une cellule remplie de fils de
- 3 2 = Ty
cuivre (dimension caractéristigue pour 1' EBe liguide 0.6 =m) montre gue l'on obtient
les T, intrinségues, bien que le remps de diffusion Tp soit de l'ordre de quelques

secondes (soit Tp<<T;). (Voir Schumacher et al. 1979 ; Godfrin et al. 1980).

D'autres expiriences (Careri et al. 1959) ont montrd une forte influence des

surfaces, pour les mémes dimensions caractéristiques.

Il est donc clair que le temps de diffusion & la surface n'est pas le seul
paramétre important : il faut €galement tenir coapte de la probabilité de relaxation a la

surface ; si celle-ci est faible, T, > Tp.

Dans le cas des géométries confindas gue nous étudions, les dimensions caracte-
3 2 = = . | :
ristigues des pores oft se trouve 1' He liguide sont dans la gamme 50 A - 1. Les valeurs
expérimentales de Ty varient entre 1073 et 1 5 = le temne de diffusion est alors infé-

rieur 3 T; de plusieurs ordres de grandeur.

insi, contrairement & une idée trés répanduoe, Ty n'est pas limité par la

=L A - & e L :
diffusion dans ces expériences. L'effet de gquelques couches d' BHe, adscrbées préférentiel-

lement par le substrat, aété mis en évidence par Relly et Richardsom (1974) : T et Tai

: 3 : . ; - g
sont fortement augmentés ; les atomes d' Be sont €cartés de la surface, et la probabilite

de relaxation diminue en conségquence,

leg mesures de BMN permettent également de mesurer la susceptibilird da 1' EHe
confiné. Ahonen et al. (1976 et 1977) cnt obserws récemment qQue celle-ci est fortement
aucgmentds par rapport 2 la valeur comstante du lignide de Fermi lorsgue celul-ci est en
contact avec des feuilles de mylar ou de particules de carbone de 90 A. L'exces de suscep—
tibilité, qui n'apparalit gqu'd des temperatures de l'ordre de guelgues millikelvins, peut
étre ddcrit par une loi ds Curie-Weigs, et ast attribué aux ccuches en surface. Ainsi,

L f — + B , © &tant positif dans le mylar (f§ ~ 0.5 mX) et dans les particmies de
g

carbone (g v DB mEK):

Le pnombre de “couches" (g-3-d d'atomes) impligués par le tarme an Curie-Weiss
est un point particuliérement important. Les mesures citées précédemment indiguent gue
celui-ci serait de l'ordre de 5 couches sur le mylar, et de 1 a4 ¢ couches sur les parti-

cules de carbone (1 couche & P ~nD.6 MPa, et 2 lorsgue P "~ 2.8 MPa ).

D'apré= notre discussion sur la structure des couches adsorbées, il est clair

gue le nombre de couches sclides est au maximm de 1l'ordre de 2 ; les résultats sur le
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mylar, au moins, tendent 3 prouver gu'en plus de la contribution des couches sclides,
dont on attend vme contribution de Curie-Weiss, il existe un fort magnétisme dans le
liquide.

s

Las mesures sur le carbone montrent en outre gue TE [c=d=d la largeur de
raie) varie avec la température, et ce fait est attribué 3 la présence d'une composante
courte, gui serait diie au solide, et d"une composante longue, die au liguide, celles—ci

dépendant fortement du champ magnétique appligné (2B mT).

Les mesures sur le mylar, réanalysées apres ces constations, condoisent & mn

nombre encore plus important de couches responsables U comportement Curie-wWeiss.

Hous avons effectud des mesures similaires, sur un substrat homogdne : le gra-

foil, bien caractéris&é du point de voe de la physiguoe des surfaces (voir § V-3).

Nous avons également effectoé des mesures sur 1'3EE liguide confiné dans de la poudre
d'alumine de 400 i; et de platine de l'ordre de B y . Les édchantillons sont situés dans
des bobines da FMN (128 spires sur mne longueur de 5 mm, bobinées sur un mandrin plasti-
gue, diamétre intérieur 4 mm, extérieur 5 mm) .Le grafoil a mn poids de 60.6 mg, et une
surface de 1.1 =° (d'aprés les mesures de BET effectuses 3 Grenchle, la surface spécifi-
que de notre échantillon est de 18 I 1 = /a, proche de la wvaleur 20 @l /g utiliséde

hahitusll ement) .

L'alumine a un poids de 39.3 mg, et une surface de 4.1 =2 (surface spécifique,

103.5 me / g, obtenue & Grencble par BET).

La poudre de platine, utilisfe principalegent pour la theroomftrie, a une =ur-
face trés faible 4 cause de la taille relativement importante des particules. On n'chbserve
pas dans celle-ci la contribution de surface & la susceptibilité, négligeable devant celle

du liguide 3-D.

Les bobines sont situées dans me cellule en Araldite, destinée & contenir
"_'EEE. Un échangeur en pondre d'argent frittse de 400 i permet de thermaliser la cellale
a4 la température du réfrigférateur 3 dilution ; la cellule est plongde dans la bolte &
mélange du réfrigérateur (cf. § ITI-B). La surface de l'argent fritté 3 1'incdriéur de la
cellule est de l'ordre de 2.3 m®. Des eéchangeurs thermigques en pofdre d'argent frittée
situés sur le capillaire 3'arrivie d'"He & la cellule ont une surface totale inférieure

i 0.2 ml.

Les mezures de susceptibilits ont £té€ efifectuses en FMN continue au moyen du
Q - métre "Q-1% (cf. § ITI-C), & 757 et 923.2 k Hz ,correspondant i des champs magnéti-
ques de 23.3 et 28.5 mT . lIa susceptibilité est ocbtenue en ités arbitraires par intégra-
tion graphigue (3 1'aide d'un planimétre) du signal 4d'absorpticn. Les amplitudes de zignal
sont normalisfes 3 une fracticn de la porteusa RF grice 4 un étaleon d'absorption

{cf. § ITI-C), La largeur du Signal est exprimée en unirdés de tension du générateur pilo-



21%

tant le balayage du champ magnétigue, et peut étre Stalonné en unités de champ (T) en
) 3
oheservant la réscnance de diverses espéces chimiques situées dans les bobines ( Be, Pt,

(e ¢ P, < =P (O

Les mesures de T; sont effectudes 3 250 KEz (7.7 aT F, &@ 1'aide 4d"un systéme
de RMN pulsé commercial ti‘l‘ Bridge) destiné en principe & la thermométrie par BMN du
platine {cf. § III-C).

la température est fournie par la loi de Curie du platine mesurée par RMN pulsée
aer continue., La constante de Curie est déterminée par étalonnage avec une inductance
mutuelle de CMN au dessus de 10 mE. (Voir chapitre III, "Thermométrie".). Le domaine de

températures utilisé s'étend de 2.6 pK 3 300 mK.

3 4
1a cellule est remplie, &4 T =1 K, d' Ee pur [ < 100 ppm d' EBe) 4 la tension
de wapeur saturante (P . O en pratigue). Nous avons ajoute dans la deuxidme sférie d'ex-

= 4 3 = =
périences, w 0.3 ¥ d' Ee (la cellule étant tr&c basses tespératures).

A Y

Cette guantité correspond 3 2.75 couches 4' He supposées uniformément réparties sur toutes
les surfaces dans la cellule, en considérant une densité superficielle de 10:2 atomes / mé

par monccouche (Daunt, 1973).

MESURES de SUSCEFTIBILITE

. e e . bt ! one A
Nos mesures de susceptibilité sont trids bien décrites par la loi X = ——+ 2

il -
3~ r —
- L

aux deux valeurs de champ magnétigue, et pour tous les substrats employeés. Dans le Gra-
foil et 1'Alumine, le terme A / (T -8) devient important devant B au-dessous de

10 =X ; dans le platine, m@me 2 2.6 m X, la contributicn Curie-Weiss est négligeahle.

Les figures 9 et 10 représentent nos résulitats de EEE' / Grafoill & 757 KEz , et
EHe / Al; Oy & 923.2 KEz . L'additicn ﬁ*die réduit dramatiguement le terme de Curie-
Weiss : celui-ci disparalt pratiguement sur le grafoil, ol il est reéduit de 9B % : cette
valeur eet de % 70 § pour EEE / Als 03 quelgues heures aprés aveir ajou 1‘4Ee, et Evolue
vers une valeur "stable”™ de B0 % aprésune heure, Un effer similaire a été chserve sur le
grafoil. Nous n'avons pas effectué de recuit des couches adsorbées & hautes températures

(T > 4 K.

Afin de déterminer les coefficients A, B, et € , nous avons porté le produilt

YT en fonction de T {figures V-1l et V-12).

Un dépouillement par moindres carrés 3 l'ordinateur fournit les waleurs sui-

yanres
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Fig. ¥=% : Susceptibilité de L' He adsorbée sur le grafoil.
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- 38e / Grafoil (£= 757 Kuz)

I ¥

(£.22 - 0.02)

¥ + (0.398 T o.oo5)

I

T T - (D.47 ¥ 0.12) B K

" {EEE - 4EE:| J Grafeoil (f= 757 KEHz) :

. (2.2 * 0.5} x 1072 "
X= T (oF) + [0.358 T 0.005)

3
- "Be / Grafoil (f

= 923 KBz ) :
{1.67 * 0.02) "
A= s —o.e8 T o.14 =x T (0-575 = 0.003)

= EHHE + 4EE1.| J Grafeil (f = 923.2 KBr) :

-2
(5.0F 1) x 10

£ = + (0.575 £ 0.003

T (mK) 183 ]

(4.79 T 0.05)

poia— ¥ (07530 Z 0.005)

(7.04 ¥ 0.04)

- 5 4 =
¥ 0.05) B E (0.767 T 0.005)

3

- ("Be + Be) / Al, O3 (f = 923.2 KBz2) :

+
: (1-31 - 9.12) R =
= = o — 005}
x T BE] (0.767 0.005}

A
Sour ls grafoil, on ohtisent E-.l 3.06 4 757 KBz,

et —p = 2.90 3 923.2 KBz .

o =

(&1}
il
:ul i)
= F
il
L
L3
i
Ll
(T
i
el
[N}
13

: A e
Pour l'zlwmine, 3_2= 9,21 & 757 ==
2



(A1 et By correspondent au grafoil et Az et B> & l'alumine a 757 XHz ; on note par

A et B les valeurs 3 932.2 KBz ) : la sensibilité du O-métre dépend de la fréguen-

=5

ce ;- -ainsi les rapports entre les paramétres A ou B mesurés ad ces deux freguences

sO0T
Alumine : Grafoil
RS / B = 1.47 Ay / A, =1.37
EE / Bo = 1.48 2 7 By = 1l.44

aver une incertitude "2 %, L'applification entre 757 KHz et 923.2 XHEzx est de

1.46 . 0.02 ; la valeur de Ai / A] est légérement trop faible.

En tenant compte de la valeur de Ai [ Bi. plus faible gue Al / By , on peut

attribuer cet écart soit 3 une légére réduction du terme Curlie-Weiss (A) lorsgue le champ

augmente, so0it 4 une erreyur systématigue dans les mesures d'origine inconnue. Nous avons
en particulier vérifié l'absence de saturation des signaux RMN, et la proportionnalité

de nos Schelles de température Ay platine avx deux frégquences ot du OMN. (Cf. § III-C).

Ces différences =ont toutefoi=s petite=s, bien goe bhors des marges d'erreur.

Dans le cas de l'alumine, les valeurs de A / B aux deux fréguences sont en parfait accord.

=

Les valeurs de @, c'aprés les sxpressions précédentes sont :

+ T 3
- 2.L) K

i
L
L
i
Ll

sur le grafoil 8
et sur l'alumine § = (0.30 2 0.04) akK
Le nombre d'atomes participant au terme de Curie-Weiss est obtenu en calculant

le nombre d'atomes de liguide massif (contribuant au terme B de X ] et le rapport des

aimantations par atome du liguide de Fermi, ot du "solide” de Curie-Weiss.
=]

n

A lOmEK, l'aimantarion du solide est 35.9 fois supérieure 3 celle du liguide (veir ta-

ble II-1, constante de Curie 3 pression nulle).

I1 faut également tenir compte de la distribution du licguide et du solide
dans la bobine (en particulier, éu liguide proche de la bobine, et hors du substrat}, et
de la carte de champ FRF.

En employant cette méthode, suggérée par Ahonen et al. (1977), nous obtenens :

= dans le cas du grafeil, " 0.9 couches sont respondables du comportement de

- Pour 1l'alumine, cette valeor est de 1 monccouche.

L& premiére courhe adsorbde gst splide (cf. § V- B ) ; sa susceptibilitEe suit par consé-

quent, aud premier ordre, une loi de Curie.
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Etant donné que cette loi n'est obéie que par une couche dans nos expériences,

celles-ci ddmontrent que la deuxiéme couche de 1'3Eﬂ sur le grafoil est liguide. Il en

gzt de =éme pour l'lae sur 1'alumine.

Ces résultats sont en contradicticn avec ceux de Van Sciver et Vilches (197B) :
. 3 3 .
d'aprés ces auteurs, la deuxidme couche de BHe / grafoll serait sclide d2s gue la 3°
couche commence d se former. Il n'existe pas de mesures pour un taux de coygverture plus

important.

Des mesures effectufes par le groupe de Brewer & Sussex sur du verreWVycor
(pores de 70 A) peuvent 8tre interprétées en supposant gue seule la premidre couche est
solide ; d"aprés leurs travaux les plus récents, la deuxiéme couche, liguide, aurait une

densité supérieure 3 celle duo solide sur la courbe de fusion (Mitchell et al. 1980).

Les expériences sur le grafoil sont les seules a avolr été effectudes sur un
substrat homogéne, &t sont de ce fait particuliérement significatives. Nos résultats sur
ce substrat ont €t€ confirmés par des mesures de Bozler et al. (1978) sur 3E|=_L f grafoil,
présentées Simultanément avec les ndtres & la 15° Conférence Intermationale sur les Tras
Basses Températures (LT 15) ; 4 des pressions de O ; O0.€23 ; 2.80 MPa , la nombrs de
couches calculé est 0.B6 ; 0.95 et 1.19 respectivement. Leur wvaleur de § est de

(0.42 I 0.05) mX, également en accord avec nos mesures,

Par contre, les résultats du groupe de Helsinki, publiss Egalement 3 LT 15
(Ahomen et al. 1978) sur EHE / poudre de carbone de 90 A indiqueraient un comportement
tout 2 fait différent : leur signal de RMN pul=ée montre deux constantes de temps T:;,
la premiére 40 Us, et la deuxicéme " 400 Us. La premiére contribution, correspondant
1.2 monocouches, a une suscaptibilité de Curje-Weisgs, sais & est négatif :
== 0,09 aK. La deuxidme contribution est analysée sous la forme standard

A - F = .
= —& + B ; le terme Curie-Weiss correspond & envirom 5 couches, et 8 est posi-

L =

= D @

tif, variant de 0.35 4 0.50 mX en fonction de la pression.

Il semble difficile gu'un nombre aussi important de couches soit solide, bien
que le caractére inhomogéne et la faible taille des particules remdent ipcertaine toute
rédiction. D'autre part, cez rdsultats sont en contradiction aver ceux qul avaient Sté

obtenues en 1977 sur le méme substrar, dans le méme lahoratoire,

Une partie, au moins, des problémes provient du fait gue les groupes de USC

(Bozler et al. 1978) et de Helsinki (Ahonen et al. 1978) mesurent la susceptihilits an

RMN pulsé€e. Ainsi le signal court ( Ty " 40Us) mesuwré A Helsinki estob

I

arve gdans de
mauvaises conditions : & des temps courts, l'oscillarion amortie du circuit résonant et
le temps de recouvrement des applificateurs empéchent toute mesure [cf. § III-C). De plus.
la variaticn de la largeur de raie avec la teppdrature exige, pour mesurer A en By

Ykdai A . ; : i : i) . :
pulsce, d extrapoler le signal de précession libre & temps = O (moment de 1'impulsion).
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3He (T>10mK)
et 3Hﬁwf'l-IF: Sur .
GRAFOIL

757 Kiz 1ZuT=

/

/ 3He sur

GRAFOIL
= T=3mK

12 uT
757 KHz

Fig. ¥v=13 : Raies de Resonance de L'"He / grafoil a 757 KHz.
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Fig. V=14 : Rajes de RMN de L' "He /[ grafoil a ¥23,2 KHz,
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Catte opération est effectnée en supposant une décroissance exponentielle du signal,

c—2-d une forme de raie Lorentzienne.

Or nos mesures montrent clairement que les formes de raies ne peuvent pas Stre
décrites par une expression simple (Lorentzienne ou Gaussienne), la figure V-13 montre

les formes de raies gque nous observons.,

Mous pouvons effectuer plusieurs remargues. En premier lieu, les rajies présen-
tent une structure, et anssi une largeur ( A B,) Iimportante ("% Z20uT), environ un
ordre de grandeur supdrieure 3 l'inhomogénéité du champ magnétigue appliqué B,. Ceci
implique des gradients de champ locaux importants. Ce fait a également étE€ confirmé par

Bedge et Daunt (15978).

Le champ démagnétisant 44 au subtrat n'est pas asserz ipportant, dans ces mesures

& bas champ, pour expliguer la largeur de raie.

L'origine de ces champs locaux n'a pas encore été éclaircie.

k|
Dans le cas de "He / Grafoil a 757 X Bz AB, = 12 uT
A 923.2 X EBE= AB, = 21 T
3
et pour Be / Al5, 03 & 757 KBz Az = 30 uT
a4 923.2 XB= AB, = 35 nT.

=

{largeurs de raie 3 mi-hauteur du signal BRMN).

En utilisant l'expressiaon TE =2/ % AB, (cf. § III-C-b), nous cbtencns pour

ABy % 12 uT Ts " 780 us
et AB, Vv 35 uT r, v 270 us -

La valeur correspondant 4 un soclide sans échange (réseau rigide) est 4B, ~ 170 HT,

soit Ty ™ 32 Us, 4d'od le sguhait des groupes de recherche travaillant en RMN pulsée
¥
d'étendre leurs mesures 3 des temps courts, malgré les problémes expérimentaux graves.

Nos mesures, effectuées en RMN continue;. avrajient é&t6 tras semsibles 3 umn
gignal de cette largeur, s'"il avaitr &td présent avec mne intensité correspondant 2 Y 1

NMous observons un élargiscement de la raie de BMN 3 trés basses températures,
lorsque le signal Curie-Weiss devient prépondérant par rapport 4 la susceptibilité
constante du liguide de Fermi : la raie devient lisse, ses ailes plus importantes (voir
figure V-13) . Nous en déduisons que la largeur de raie de la couche solide 2dsorbée
est de l'ordre de la largeur totale de la raje, ™ 10 UT, bien inférieure 3 la raie de
réseau rigide. Les expériences de Hedge et Daunt (1978) sur des monocouches confirment

nos résultats, et contredisent également ceux de Rollefson (1972), gui aurait observs



des largeurs homogénes de 160 o T ,

La forme de raie gue nous cbservons dans toute la gamme de températures avec
(355 + 434!] / grafoil et alumine est exactement lz méme gque dans le cas de l'EEE pur
sur ces substrats au-dessus de 10 mXK, of la contribution de Curie-Weiss est négligeable
(figure V-13). :

Ceci confirme gue 1'on cbserve bien dans les deux cas 1' EBe liguide massif, le reste du

signal devant Etre attribué aux couches de surface pour T < 10 m¥.

Mous avons effectus yne série de mesures trés importantes (plus de 1000 raies
de BMN), et ume partie de ces résultats seulement a ét€ employée au cours des analyses pri-
cédentes. La raison principale est lide 3 un effet surprenant gui reste actuellement
inexpligué : aprés une premidre série de points noms avons chservé un dlargissement des
yaies de RMN sur tous les subtrats; ainei gu'un changementde forme de raie (celle-ci pré-

sentant toujours l'aspect accidenté des courbes montreées précedemment) .

Cette forme s'est maintenue pendant plusienrs jours ; soudainement, sans gue
la tempdrature ait 6t élevée au-dessus de 300 m K, les ralies ont repris leur forme ini-
tiale, de fagon trés précise, celle-ci &tant ensuite restéde stable pendant plus 4'un mois.
(Ce sont ces derniers points que nous AVOnSs analysés) . Ce phénoméne n'est pas 4di &
l'appareillage expérimental (electronigue, champ magnétigue appliguéd) ; son origine est
li€a d celle des champs locaux, et probablegent au magnetieme des couches adsorbees, un

effet similaire ayant en lien simmltandment sur tous les substrats.

L'ensemble des pesures, effectudes dans plusieurs laboratcoires, est par consé-
quent relativemsnt contradictoirs, Bien gue toutes les expériences montrent un comporte-
ment de Curie-Weiss pour les couches adsorbées, (avec 8 % 0.5 m K sur le graphite), il
existe un désaccord fondamental sur le nombre de couches concerndes : une mCnocouche
(USC et Grenchle, sur grafoil, et Sussex, sur Vycor), 2 couches (Van Sciver et Vilches
(1978) , sur grafoil), et plus de 4 couches (Belsinki, particules de carbone de 9¢ fh

mylar) . -

MESURES de T4

Ll

Nous avons mesuré le T de 1' Be confiné dans les méaes substrats ainsi que
dans la poudre de Platine, 4 250 KEz , 4 1'aide 4d"un spectrométre pulsé commercial, au
moyen d'impulsions & 90° (cf. § III-C). La relaxation de l'aimantation n'est pas exponen-
tielle ; dans certains cas il semblerait que le signal puisse se séparer en deux contribu-
tions exponentielles, mals cettes cbservation n'est pas systématigue. La composante “"courte”
(dent la constante de temps sera désignée par "T;" par la suite), suit la aéase varia-
tion en température que la composante "longue™, la relaxation dans ce dernier cas étant

environ 3 fois plus lente.
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Dans le cas des mesures de 3131! 7/ Platine, la relaxation devient plus lente
lorsgue la tensicn du pulse FF est augmentée ; elle n'est pas affectée aux temps Courts
(Aébut de la relaxaticn). Il est donc probable gue des problémes de saturation du

substrat par absorption non réscnnante de FF apparaissent aux temps longs.

Ce comportement est observable méme au-dessus de 10 oKX, ce qul écarte la

possibilité d'une relaxation indépendante de 1'"Be liguide et des cocuches sclides.

les valeurs de Ty gque nous avons obtenues sont donnfes par la figure V-16.

| p— T T i T I T T | | |
. T1 rSj G 3+4 1__,--""'-""'"-.,‘
7 C3+4 O
+ ~

B, * # =

-
Fig. V=16 : Mesures de T4 de L'EHE dans le grafoil (6), L'alumine (A) et le

Platine (P.) ; avec de l'EHE pur {3) et 2.7 couches n'nHE (3 +4).

- ; 1 i I lq- t k! TR —
\ s :L, * Vesnsos de K*—‘*"{” by e Mdusdama (1594 oavs e
F R . o= LR | 1 u'h b
| W = — N N "'ﬁ_ = {:E er I:: ?_‘* "I"Ll
3 AT u . .
Avec de 1'""He pur, Ty; est relativement lindaire aun-dessous de 100 m K : les

i

leurs se reccordent gualitativesent 34 celles de Kelly (thése, 1974) obtenues sur

-

- : - 5 E 1 . i
He / carbone, 90 A a hautes températures, cui présentent un maximm wvers T v 1 K.

Gz " R A & =
agddition de 2.7 couches d" Ee augmente T, d'envircon deux ordres de gran-

geur ; dans ce cas, T¢ Atteint umn maximm &4 T 20 m ¥ dans les 3 échantillons. Les

mesures de Xelly montrent un effet similaire, mais le maxisum est aoins déplacéd (vars
0.5 K, voir figure V-15) ; dan= ce cas, cependant, nous avons calculé gu'il existe une

=
Jquantité 4' He plus importante en surface [ YWE.5 couches) . Dans tous lac cacs T 5Ty
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3
{intrinsique, 3, 1078.)
Nous awons mOnLre précédemment que dans des gEomsStries 3ussi restreintss T
n‘est pas limité par la diffusion, mais par la faible probabilits® de relaxaticn a la

w

4 : . . z
surface. L'effet de 1' He prouve gue celle-ci a bien lieu i la surface.

Soit € la probabilité de relaxation par collision avec la surface ; d'apris

Garwin et Reich (135%3), T; est alors donné par l'expression :

4V
T,V ——
1 EWvV S

1
V étant le volume de 1""Be, S5 1la surface des parois, v la vitesse moyenne des parti-

cules (v~ vp au dassous de 1 K). Soit :

R, VT
il E?‘:-

|
|
—

a ¢&tant la dimension caractéristigue de la cellule.
Nos valeurs de T; impliguent sar conséguent gue la probabilité de relaxation est in-
versement proportionnelle 4 la température ; pour l'alomine et le grafoil € ™ 10 , &t

pour le platine £ " ll'.}_E.

Ces veleurs sont réduites d'environ deux ordres de grandeur lorsque les surfa-

4
Ces sont recouvertes 4' Be.

V. P . i
Des resultats similaires scnt obtenus lors des mesures de T: dans de 1' He
gazeux ; nous avons obtenu des valeurs 4't du méme ordre en applidquant notre méthode

(V. Lefévre, commumication privée),

Les mécanismes caractérisant la probabilité de relaxation par collisiom ne
sant pas connus actuellement. Ils pourraient &tre reliés soit 4 la probabilité d'adsorp-
ticn dans la phase solide 2 D, soit aux processus magnétiques & 1'interface sglide-
liquide, ces deux phéncmédnes pouvant &tre reliés.

Plusieors modéles seront discutés par la suite,

Ces mesures Ge T; présentent également un intéréc plus technicue ; elles
permettent de caleuler les conditions expérimentalecs (tzille de cellules, matfriaux) né-
cessaires aux expériences ﬂ'EHE polarisf, od 1'on vent éviter la relaxation aux parcis
avec des dimensions caractSristiguesminimales imposdes par 1l'échage thermigue (woir

Godfrin et 21, 138Q).

La relation entre ces mesures de Ty et la résistance de Xapitza danc la

[

gamne du millikelvin est traitée dans 1'appendice I,
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c) Modéles Thécrigques - Magnétisme nucléaire & 2 D.

De nomhren x modéles théorigques ont &té proposés afin d'expliguer la
susceptibilité de Curie - Weiss ferromagnétigue et les temps de relaxatiom décrits pré-

cedemment.

Expérimentalement, il n'est pas encore possible de déterminer si le magnétisme
superposé 3 la loi de Curie provient de la (des ?) couche(s] sclide(s), du liguide adja-

cent, ou d'une propriété d'interfacre (adsorption, échange liguide solide).

Il existe ainsi mn certain nombre de mndéles directement issus des &tudes de
l'jﬁe solide massif (cf. Chapitre IV), du liguide (cf. Chapitre 1I), applicués au cas

bidimenzionnel, ainsi gue des mod@les spdécifigques & l'interface sclide-liguide.

Modéles de Ferromagnétisme lacunaire,

- Sokoleoff et wWidem (1975, 1976) ont propos€ un modéle de ferromagnétisme aid

" 2 ' . L, s iy ;
4 la présence d'un nombre important de lacumes (10 )} dans le cas de 1" Be splide massif

(voir § IV-C-d).

Dans un article plus récent (15877), ces auteurs proposent un modéle différent, discuts
plus loin, mais suggérent que le ferromagnétisme nucléaire lacunaire 2 2-D peut expli-
quer également les résultats expérimentaux. Dans ce cas, la transition serait du premier

ordre, vers un €tat ferrcmagnétigue.

Cependant, il est peu probable gu'il existe vn grand nombre de lacumes dans la

[} =

appligquer & une

premiére couche solide, de densité trés élevée. Ce modéle pourrait s
deuxidéme couche si elle 4tait solide et de faible densite, malis les rdscultats de USC

N % 3 :
et Grenaoble infirment cette hypothése, dunoins pour EHe / Grafoil et Al 504,

- Guyer (1977) propose également d'appliquer le modéle de Sokcloff et Widca
aux systémes confinds, mais il s'intéresse surtout 2 la phase registrée sur le grafoil.
Ce cas est particulidrement intdressant, car une déviation du taux de couverture par
rapport 4 celul de la phase registrée fait apparaltre scit des interstitiels SOlt des
lacunes. Le diagramme de phases résultant, trés spéculatif, cocoporte des zones ferro- b

et antiferromaqnétiques en fonction du taux de couverture, i fdes tempdratures de 1'ordre

du mx. Il n'existe aucune mesure experimentale & ce sujet.

- BEritier et Lederer (1977, 1978, 1979) oot appligue 12 thiorie des polaronsde

=

=min ds “He sclide Aau cas des couches 3 2-D.(Cf. § IV-C-d) : une lacune crée un polaron
de spin ferrocmagnéticue dans un réseau alterné (par exemple, carré) ; ce polarcn a une
taille de l'ordre de 3 distances interatomigues 4 température nonm nulle.



Dans un réseau non-alterné (triangulaire, par exemple), l'énergie n'est pas
minimisée par un alignement ferrcmagnétigee, mais plotdt par un résegu . de vortex 44

& la frustration -
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Le théoréme de Nagacka (cf. § IV-C—d) ne s'appligue gu'aux réseaux alternés
les lacunes n'impliquent donc pas le ferrcmagnétisme dans le réseau triangulaire de la

i o L
premiere couche de He / graphite.

De plus,; le ncmbre de lacunes en premiére couche est probablemenr tras faikle
ce modéle n'explique donc pas le ferromagnétisme, si celui-ci provient du soclide en

premidre couche.

Par contre la deuxiéme couche, si elle dtait sslide ot de structure carréds,

pourrait avoir un £tat fondamental ferromagnéticue.
Cette possibilitf est contraire a nos cbservations au sujet du nombre de couches
solides et de leur magnétisme ; de plus, il serait difficile d'explicuer l'absence de

- 3 )
nucléation de 1' " He cubigque corps centré sur le graphite discutée au début de ce chapitre.

- Iordanskii (l15980) analyse en détail l'état fondamental d'un réseau triangu-

laire (c=3=-48 non alterné), et contredit les conclusicons de Biritier et Lederer : 1'érar
fondamental serait "ferrcmagnétigque®,; avec une aimantation égale 3 1/3 de I'aimantation
4 saturation. Dans ce cas il faudrait goe la deuxidme couche soit golide 3 réssau

trianqulaire, ce qui est évidempent contraire 3 nos résultats, pais pius vraisemblable

qu'un réseau carré,

Mcdéles d'Echange Multiple dans le solide 2-D.

- Delrieu, Roger et Hetherington (1980) ont suggéré gue 1'échange multiple,

Lad

qui 38crit Dien le comportement magnédtigue de 1'YEe & 31-D, devrait également Etre domi-



nant dans lee couches solides & 2-D (cf, § IV-C-a), Dans ce cas;, le réseau triangulaire

favorise l'échage cycligue de 3 spins, ferromagnétigue. Le ligquide n'est pas suppose

inf

gst

Weiss sercnt de l'ordre de gquelgues

luencer ce pécanisme,

La thforie de 1l'échage & n-spins a étd décrite en détall au chapitre IV ; il
clair qu'aux densités trés Slevées de la premiére couche; les constantes de Curie-

uX. La situation serait évidemment favorable dans

le cas ol la deuxiéme couche serait scolide et triangulaire ; en particulier, les constan-

tes

permutations de spins. Ainsi, les lacunes donnerailent un

tigue, en principe.

Modéles d4'Echange solide-liguide.

an
=

échage geraient d'un ordre de grandeur raisonnable pour obtenir$ © 0.5 mK.
L'introduction de lacunes dans un réseau triangulaire modifie la parité des
état fondamental antiferromagné-

{Un &tat fruetré du type Béritier et Lederer ou Iordanokii’

atomes du solide 2-D, via le liquide, analogue & l'interaction

Wiy of Beal-Honad (tommuiciing biice) et Mok
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- Sokoloff et Widom (1977) font proposé un mécanismpe d'échange indirect de deux

XY du magnétisme dlectro-

nigue des terres rares.

Cette intaractien est de longue portée, et favorise le ferromagnétisme ; la
température critigue devrait &tre inférieure d'un facteur ™ 3 & celle du solide 3-D.

n=l

das

e
L'ices

Le "croosover”™ entre 2 et 3 D permet d'cbtenir un ferromagnétique bidimensicn-
. en principe interdit dand le cas d'un systéme réellement 2-D, invariant par rotatiom

spins (Mermin et Wagner, 13966).

riences réalisées jusgu'id

e
o
B+
e
5
it

Ce modéle n'est contredit par aucune des ext

TR

physigque est séduisante ; cependant, les rdsultats sont encore beaucoup

i
L
o

qualitatifs pour conclure 4 la réalité de ce processus.

rédui

\la
r

[

geeffective Jep entre le solide et le liquide rélide a

la ecouche

- Mullin et Landesman (1980) ont montré gue l'échange du type precedent est

la translation des atomes du liquide ; ils cbtienment mnme constante d'échan-

=

Dar

DET

4 l'opérateur d'échange JsL

- = = Mg s > 2 : - T E F
formule J,, % J13 [/ €9, E; étant une €énergie translarionnelle caractéristigue
liguide, %1 % said

K. 3T J12 est important, la p

H

emiére couche aura unzagnétisme renfor-

cas contraire, le sglide 2-0) et le ligquide 3-D sgnt découplés, et relaxe-

indépendemmant. Cela semble &tre le cas dans les expériences de Eelsinki, mai

des formes Ge raies en AN comtinn 1t lenr

procédure expérimentale

de plno

i

I3
Jt

lenres contributions, et particulier de celle gui correspondrait
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De plus nos mesures de T3 ne présentent pas de discontinuités lorsgque T de-
vient inférieur & 10 mK, ol la susceptibilité mesurée (et par conséguent Ty) est sur-
togt celle du solide 2-D ; solide et liguide semblent donc relaxer avec le méme '1"1 , Cce

gui impligue un fort couplage Jg; entre le solide et le liquide.

- Béritier (1979) a proposé un couplage indirect de deux atomes du sclide : unm
atome quitte le solide wvers le liguide, créant une lacume ; celle-ci se propage, puis
est détruite par un atome venant du liquide. Ce couplage est de courte portée, 2t anti-
ferromagnéticue ( ~ 40 K.

Le modadle tend & expliguer le signal antiferrcmagnétigque de Ahomen et al. (1978),

mais cet effet n'est pas confirm® par les résultats de USC et Grencble.

Modéles de magnétisme renforcé dans le liguide.

- Béal-Monod, Doniach, Mills, Spanjaard ont analysé le renforcement de la sus-

ceptibilité du 1li de au voisinage d'un substrat et le temps de relaxation T; assccié,

dans le cadre de la théorie des paramagnons (Doniach et Engelsberg, 1966 ; Berk et
Schrieffer, 1966).

L'"hamiltronien s'écrit sous la forme

]
d

i 3
]
i
<

Pl

I
il
=
¥
o

o m est la masse nue de l'atome l:“.‘?'EE+ Le terme d'dnergie potentielle cdécrit une inte-
raction 3 portée nulle (interaction de contact) -: V = T E(T8), agissant uniquement esntre
spins de sens copposds. Plus précisément V = T d-"::".j XN, E;; né (x') 5 [;-;'] : oi

o4 [;:I = %, f;] ‘?'f [;3 - L paramétre I = I N Ep) , (e N (Ex] est la densité d'états
ap niveay de Fermi), caractérise le comportement magnétigque du systdme : celul-ci devient

Ferromagnétione lorsgue I = 1.
Pour I <1, & trés basse température, la susceptibilitd s'dcrit sous la for-

Xa = Xgp J (1 =I), ol 'F'.:,- est la susceptibilité du gaz de Fermi szans
interactions. Ono obtient ainsi un ligonide de Permi 3 susceptibilité renforcée ; on re—
trouve par ce modéle microscopique les rdsultats de Landau (cf. chapitre II).

Pour > 1, la susceptibilité suit une loi de Curie-Weiss (ferrcemagnéticue

itindrantl :
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Dans le cas de 1'352 liguide 3-D, la susceptibilité est fortement renforcée, sans
arteindre toutefois 1'instabilité ferrcmagnétigue : de fortes fluctuations de spin, ou
"saramagnons” sont responsahbles de cet effet, ainsi gue de l'augmenrtation de la masse

3 _ Lo
effective des atomes d" Be : ™ > m. ; leur température caracteéristigue est

Tsp = Tp (1 - 1), relativement faible par rapport & Ty dans 1'3EE 3=D.

La théorie des paramagnons & également permis de decrire avec succeés, et sans
paranmdtres ajustables, les déviations de la susceptibilité par rapport 4 la valeur
conistante en fonction de la température (cf. chapitre II), malgré la simplicité de

1'haziltonien. (Béal-Monod, Ma et Fradkin (19€8)).

3
Il est E tur&L ﬂ‘EEEndLe son application au cas de 1' " Ee en géométries
confindes. Jg—wﬂ-—mﬁd su.bsu‘a.: induit des oscillation de Frieda]l de la

Al G L
susceptibilité au voisinage de la surface ; dans ce modéle, alle EEE—&@EJ:E:LPEEHEHﬂ—

e hmafl | B o 1 .
expression oe x fortme Y = EF /! Ll - 1T F [kﬁzﬁl e o8 £ ER;E} est une fonction oscil-

lante de la distance Z 3 la surface. Pour des couches ':::m: wes du substrat,

< If (kg2)> peut devenir supérieur i T ; le magnétisme de surface est ainsi renforce,
et peut méme atteindre 1'instabilité ferromacnétigue, pour une valeur critigue I. in-
féreure a celle du liquide massif. Dans ce cas la susceptibilité suit une loi de Curie-

=

iverge 8 T = Qo TCurnd

(A ]

#elss & hautes températures ; elle demeure finie &4 T =
é._.l.a.. m&w lca-l-é-k"w -

Ce modéle, proposé par Béal-Monod et Doniach (1977) pour expliquer les resul-

[0

, BT

tars de =& / mylar du groupe Se Belsinki, a été développé par Spanjaard, Mills et
Béal-Monod (1978, 1979) et BSal-Mrnod er Themmann (1980), en tenant compte de la partie

attractive du potentiel de surface, au poyen 4'un puits carré de profondeur V,. La

figure V-17 repréeente le résultat de leurs wmlculs de I, en fonction de V, 7 il

est clair gue la partie attractive du potentiel favorise le magnétisme de surface,

==

5 1 1 .
o 5 L]
vﬂl:HJ

Fig 4. Mot of the ortcal value of [ ahnove which the surface

rcprrn becomes [erromagne e va the depih of the altractive
weil Ve

Fig. V=17 =



En particulier, la deuxiéme couche de 3Hae'. /! grafolil, ligquide d'aprds nos ré-
sultats, est un excellent candidat ppour le ferromagnéti=zme itinérant décrit par ce mo—
déle, ot i1 semblerait naturel de lul attribuer la contribution de Curie-Weiss mesurées

experimentalement.

Cependant, il faut tenir compte de la forte aimantation (au-moine de type
Curie) attendue dans la premiére couche splide, Les expériences 4 USC et 4 Gremoble, od
la contribution de Curie-Weiss cbservde = limite 3 une couche, ne semblent pas, par
conségquent, montrer une aimantation assez importante pour gue le liquide soit concermé, a
moine que le signal de la premiére couche, plus large I'I'; < 50us'?)ne soit pas visi-
ble dans ces mesures. 1 ol ’f':““‘L e o '-v-cl.t.q,'hq,;...z %ELE‘ des dbonus &34
m hq:.u—a 21-D et elas duit o nm{Fﬂ'aA ezt s ( Honeda eF Dowiada , $72)
Dans le cas des résultats de Belsinki, le fort nombre de couches "magnétigues"™
concernées (> 5) favorise ce moddle, puisgu'il est peu probable gu'un nombre aussi impor-

tant de couches soit solide sur ces substrats (mylar et carbone).

. 2 - .
Signalons également que 2.7 couches de Ee n'ont pas totalement annulé la contri-
buticn de Curie-Weliss dans nos expériences ; ce fait favorise un modéle de magnétisme
3
dang le liguide. Cependant, il est possible gue dSes atomes 4" Be socient restés pidgés

(localisés) dans des ddéfauts de la surface, de facon métastable.

La dépendance de la susceptibilité en champ magnétigue 3 tréz bassas tempdra-
tures mesurce par Bozler et al, {1378) est également bien décrite par cetts théorie

(références citées précédemment) .

Celle-ci permet également de calculer le temps de relaxation au voisinage de
e psoa e

la surface : BSal-Monod et Mills (1978aet b, et mespubiié), Albers et Wilkins (1979).
Les couches adsorbées =ont caractérisfes par des fréquences caractéristicues de fluctua-
tionde spin Y (gui augmentent lorsgue l'on s'#lcigne de la surface : de l'ordre du
mE, c-d-d la température d'ordre, dans la couche solide, et de Tp " 500 mK'dans le
liguide 3-D, les valeurs intermédiajirses caractérisant les couches succesives de ligui-
de 2-D), ainsi gue par leur susceptibilité Xj- Le substrat est 4fcrit par les quanti-
tés analogues, ¥ et X ; mais d'origine électronigque (impuretés, liaisons brisées, erc....
Il est alors possible de calculer les probabilités de relaxation des atomes r_“BEe de
chaque couche lors de leurs collisions avac des spins de la méme couche, d'autres couches
et du substrat.
Ceci a &1t effectu€ aussi bien dans 1'hypothése 4d'interactions dipolaires magnétigques gue

dans celle d'un couplage isotrope 4 courte portée.

La forme géndrale de la fréquence de relaxation est

| T o ] al Wl
ﬁ_f_mnil+ﬂ:| Jz. X3 (3 3a X [g-flu-_u

]
il Ly
]

— ——
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1

S o otey JoTy o= [E:P (o /T -1 _1- , X3 (w) et X5 (w) les susceptibilités
=

gynamiques des spins des milienx 1 et 2., 2f T ndusur =& 'ﬂiﬂ;k-l_ mnscm .

o Les L‘Eﬁultlg;s" ne sont pas ibles _a’;lr_‘. funqﬂf"rﬁe la./ﬂéEité/ﬂ'_éE?&l{MM

qu{/ :aﬁ:;éme le :al'ﬁtl dg__,m{. ; 4 a :
& . ;

I

ILa variation de pratiquement linéaire en T, obhservée par KEslly et

T

l. L
Richardscon (1974) et DOus mémes jusgu'd des températures de l'ordre du millikelwin, €5C
alors obtenue en supposant un substrat (milieu 1) & susceptibilité électronique

= -1
XpeT l, sur lequel relazent les spins de Ispremilre couche liguide, X, o (T - B8) .

Des résultats similaires peuvent &tre cbtenus en considérant la relaxation de
1'3E-g au voisinage de la surface diie au couplage avec les couches solides et liguides

directement en contact avec le substrat,

BEn effer, il n'est pas établi que les impuretds pAramagnétigues £lectronigues
soient responsables de la relaxation ; en particulier, Kelly et Richardsen (1974) ont
mis en évidence umme variation linéaire de T; en fonction du champ, dans une gamme de
températures importante : la saturation de l'aimantation é€lectromique n'a donc pas

d'effet remarquable sur T;.

Essentiellement, cette théorie a le mérite d'expliguer les caract€ristigues
principales du comportepent de T3 en fonction de la température ; le resultat de BPP pour
le liguide massif est retrouwe lorsgue la relaxation de surface est négligeable, et la
dépendance en T, dans le cas contraire. Une discussion plus détaillée exige une meil-
leure connaissance expérimentale de la structure des couches adsorbées, de leur magné-
tisme, et surtout, du nivean ol se situe le couplage déterminant T; : substrat - He,

cu entre les différentes cocuches adsorbées.

Il est également possible de caleculer, de facon similaire, la résistance de
. 3 . . R . .
Fapitza entre 1' " HBe liquide et le substrat. Les résultats dépendent alors de la densité
spectrale supposfe dams chacun des milieux ; l'analyse est alors plus compliguée, et

les ré=zultats expérimentax sont insuffisants devant le nombre izmportant de paramdtres,

Cependant, il est clair gque la résistance de Kapitza & trés Dasses températu-

ras ast directement relife au temps de relaxation en surface.
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¥y - E—MEAHHMEDELAEECE{EEDE HE / GRAPHITE.

le caractére (liguide au sclide 7} de la 2% couche de 3EE / grafoil est par
congégquent un probléme fondamental pour la compréhenszion du magnétisme de ca systéme,
Des expériences aux neutrons ont &té proposfes par M.T. Béal-Monod dés 1978, Une deuxifme
couche solide a &té pbservée pour jEE / Grafpil, probablement commensurable avec. la pre-

midre (Carneirc st al, 1980 ; Lauter, communication privée).

3 " ; e . :
Dans le cas de 1' He, l'expérience est plus difficile : la forte section effica-
3 : :
ce "He - neutron provoque un chauffage de l'échantillon trég important, dans la gamme

de températures T <1 X ofi 1'on recherche le gsignal d'une deuxidme couche solide.

Ceci a motivé notre collaboration avec lauter, Tiby et Wiechert 34 1'Institut

Lage-langevin (Grencble).

Nous avons employé un échantillon constitoé par un empilement de feuillesg de
graphite axfolié, Z¥X-UCAR, dont les plans cnt un meilleur parallélisme gue dans le
grafoil (voir § V-B). Le faisceau de neutrons incident est dans le plan, afin de détec-
ter la periodicité du réseau 2 2-D, L'ensenble est zitué dans une cellule étanche at
refroidi au moyen d'un réfrigérateur & diluticon dont la température minimale est de

l1'ordre de 50 mX.

Nous avons mis au point une méthode de thermmalisation particulidérement effica-
ce. Aprés des essaiz concluants sur du grafoil, nous avens déposé par pulwdrisation an
maghétron une couche de cuivre d'une éSpaisseur de 100 sur la tranche des feuillesz de
ZYX (cette grientatioh est yendue nécessaire par la conductivité anisctrope de l'échan-
tillon). ILa couche prédsente une achérence, et une rigidité mfcanique excellentes; il a
donc €tE possible de soucer sur celle-ci des fils de cuivre reliés au réfrigérateur i
diluotion (contacts thermigues). La température peut ainsi &tre maintenue aux environs
de 150 =K sous irradiaticn de neutrons.

Les mesures ont €t8 rézlisdées sur le diffractométre D18 d8 1'IL1L.

Les spectres ont &té effectués 4 3 températures différentes : 12 K ; 1.2 K
=2
et 0.15 K, avec un taux de couverture de 0.19 atome=s / A , scit la premiére couche com-
T ' ] a - - - ﬂ -
pléte (n; = 0.112 at / AE} zinsi gue la deuxidme (n, = 0,075 et / AE}, et une fraction
senlement de la troisidéme couche Ena = 0.0l6 et / izl.
La figure V-18 montre le spectre obtenu par soustraction des résultats a

T= 12 ¥ de ceux cbtenus 3 T = Q.15 E.

A 12 X, mme la premifre couche est liguide ; on ocbtient domc une soustractionm
du =zignal de fond ("background"), et le signal de la raie (10Q) de la prémiére couche
solide apparalit clairement. La forme asymétrigue est caractéristigue d'un solide bidi-

menslionnel.
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- La deupxidme couche, par contre, ne serait pas obhseryvable sur ce spectre, &
cause d4'un signal provenant de la raie (002) du graphite.

Cet effet peut &tre minimisé en retranchant du spectre 2 0.15 K un spectre obtenu 2 une
température plus basse, Nous avons cheisi 1.2 K, afin de rester au-dessus de la tempéra-

ture présumée de ligquéfaction ~de la IE couche (Van Sciver etWVilches, 1978).
Dans ce cas, nous obtenons le spectre représenté sur la figure V=19,

Le pic de la deuxidme couche, présent aussi bien 3 0,15 X qu'd 1.2 K, est
ainsi éliminé par soustractian,

L' effet du pic (003 du graphite est également rédnift.

La raie superposée i la figure V-19 représente le signal attendu par compa-
raison avec celuni de la 2% couche, solide, de 1'4HE ; bien gite les barres d'erreur
soient importartes il ne semble pas gu'une telle contribution ne soit présente dans le
cas de 1'3HE,-' graphite : la deuxidme couche gerait donc liguide, en accord avec nos
mesures de RMN, at en contradiction avec cellee de capacité calorifique (Van Sciver et

Vilcheg]).

Les limitations de temps de mesure rendent difficile une meilleure preécision
aux neutrons. Par contre, les techniques de thermalisation développées pour cette expé-

rience ouvrent d'excellentes possibilités de mesures de RMN au millikelvin sur de
3
i1

L]
L1

Ee / grafoil 3 faible taux de couverture, Nous travaillons actuellement sur projet

(en particulier, le systéme de EMN courlé 3 un ordinateur, cf. III-C).

2s5



Y - E - CONCLUSION

Sur un substrat homogéne (le grafoil), nous avons retrouve les résultats obte-
nus par différentes égquipes sur des substrats inhomogénes (poudre de carbone, d'alumi-
niwm, Vycor, mylar, ete...) = la susceptibilité est angmentde a la surface (loi de
Curie-Weiss), les temps de relaxation sont trés courts, en linfzsires en température au

dessous de T A 0.3 K.

Nous avons de plus déterminé gue le nombre d'atomes concerné correspond i@ une
couche ; ce résultat est confirmé par les mesures de Bozler et al. (USC) sur le mime subh-
strat, malis contredit ceux du groupe de Belsinki, oft - plus de cing couches contribuent
au magnétisme de surface. Dans ce cas, il faut considérer d'ume part cgue le substrat est
inhomogéne, et d'aptre part que l'analyse des formes de raie conduisant & ¢es resunltats
(somme de deux Lorentziennes) est infirmée par notre observation directe de raiss de

forme complicufe, &largies par des gradients de champ locanx.

De pombreux modéles ont &été proposés afin d'expligquer le ferromacnétisme de
surface., Il semhle difficile gue 1'déchange ou le nombre de lacunes dans la premiere
couche solide, trés compacte, soient assez importants pour expliguer les résultats. La
situation serait plus favorable dans une deuxiéme couchs solide, mais celle-ci est li-

3
quide, du moins pour Be f grafoil et 3Ee I Al, O3, d"aprés nos mesures.

Les modéles d'échange viaza le liguide peuvent expliquer les résultats, =ais

restent sur un plan trés gualitatif.

Le ferramagnétisme itinérant du liguide peut explicuer & la fois la suscepti-
bilité et les temps de relaxation, mais plus d'une couche devrait 8tre alor® impliguée
dans le comportement de Curie-Weiss, la premidre couche étant nécessiarepent solide et
magndétique. Les résultats de Helsinki favorisent nettement cette théorie. Dans ce cas,
il est nécesgsalire de supposer gue les résultats de USC et Grenchle scus-estimpent la
contribution de Curie-Weiss, sgit dans la dftermination du noabre d'atcees du solide,

s0lt par incapacitd de détecter le =ignal RMN de la premiére couche.

La situation expérimentale et théorigue est par conséguent particuliérement
complexe, et refléte la yichesse de la physioue sous-jacente, par rapport & 1l'étude de
1

1'""He solide 3-D.

Nous avons discuté principalement les résultats de He / grafeil ; il est
probable gue la structure des couches sclides seit différente sur d'autres substrat
hemogénes, tel Mgl ; cec: fournirait une gamne de systémes mettant 3 1'épreuve les

theories de magnétisme & 2-D.



CHAPITRE VI

CONCLUSION

Nous résumons dans cette section les conclusions détaillées des chapitres

IV et V.

Nous avons montré au chapitre IV que la description par la théorie d'échange
maltiple 4 3 et 4 spins egt la seule 4 pouveir rendre compte de nos résultats concer-
nant l'ajmantation, l'entropie et le diagramme de phases de 1' Be sclide. Nos mesures

ont d'ailleurs fortement contribué i imposer ce modéle.

Il est probablement excessif de-prétendre gue le probléme est Géfinitivement

résolu ; l'expérience du modéle d'Heisenberg devrair suffire 4 nous en convaincre ; pour-

tant, il est satisfaisant de disposer 4'un Eamiltonien de premiers principes qui décrive
un vaste ensemble de résultats expérimentaux unigquement i l'aide de deux paramétres ajus-

tables.

Les mesures sor l'EEE liguide en géométries confindfes font intervenir las
couches sclides adsorbées, des couches ligquides de forte densité, et du liguide massif.
Il n'existe que trés peu d'expériences, ce suiet de recherche édtant trés recent. Nos
mesures de susceptibilité sur un substrat homogéne (le grafoil) oontrent qu'une seyle
couche r:".'aae adsorbé suit une loi de Curie-Wiss. Le temps de relaxatrion magnétigue du

liguide sur les parcois est rapide, et linéaire dans une large gamme de temperatures.

s .- A R - . :
L'addirien de Z.7 couches 4" He supprime la contribution de Curie-Weliss, et

P - = = = 2
Iy Aaugmente de deux ordres de grandeur.

Des résultats sipilaires sont cbtenus sur 1l'alumine (¥, T1) et le platine

[Tl.- .

Plusieurs moddles théoriques ont &t£ proposés pour expliguer la tendance au

ferrcmagnétisme observée en gécmé€tries confindes : d'une part ceux gui l'attribuent su

solide 2-D (échange multiple, cu indirect, lacunes), et d'autre part la théorie

267



des paramagnons de l'BHE ligquide.

Les expériences actuelles, trés préliminaires, ne permettent pas de trancher ;
en particulier, il existe un désaccord fondamental au sujet du pombre de couches impli-
quées dane le magnétisme de surface (une pour USC et Grenoble, substrats homagénes at
hétérogénes, et plus de cing pour Helsinkl, sur des substrats hétérogénes) .

En tenant compte des problémes expérimentaux pouvant affecter raisonnablement
les mesures existant jusqu'd présent, nous pensons gque les modéles d'échange indirect
par le liguide de Sokcloff et Widom et celui de ferromagnétisme du liguide de Béal-Monod

Doniach, Mills, Spanjaard sont les plus vraisemhlables.

Ces mesures prélininaires ouvrent un nouveau domaine de recherches, directe-
. . 3 - :
ment relié & la physigue des phases solide et liguide de 1" He, du transfert thermigque a
trézs basses températures (Kapitza magnétique), et de la relaxation magnétigue sur les

3 2 = 1 N Sy
parols (mesures sor 1' He sglide 3 fort champ, dans des cellules Pomeranchuk, “Be ligui-

de polariseé].



249

APPENDICE 1

RESISTANCE THERMIQUE DE KAPITZA

Das poudres d'argent frittdes (taille des particules T 1u) sont utilisées
dans notre laboratoire afin d'cbtenir un bon contact thermigue avec l'hélium liguide &

trés basses températures.

Les &changeurs en argent des réfrigérateurs i dilurion nous ont permis d'at-

raindre 2 mX en opération continue (Frossati et al. 1978) ; une celldle contenant de

1'hélium a été refroidie par désaimantation nucléaire du cuivre au dessous de 0.4 z X
: 3 o 3 4 o A e .
avec de 1' " He pur, ot 1.6 mK avec un mélangs Be + He (x4 = b.4 § ;7 finalegent, des

cellules similaires [voir chapitre V) ont été placées dans la bolte & mélange du réfri-

gérateur 3 dilution, et refroidies jusgu'd leur teppérature minimale.

Au cours de ces expériences, nous avons Iesuré la résistance thermique (ou
. 3 . gt e . s
de Kapitza) entre 1' He ou les mélanges et l'argent frirté, le cuivre-nickel, et d4d'autres

matériaux utilisés en cryogénie.

le saut de température i l'interface est donné par l'expression sulvante,
AT = P Q qul d&finit la résistance de Fapitza Ry ; @ est le flux de chaleur a
travers l'interface.

Ry étant inversement proportionnel 3 la suface de contact g , on d&finit une résistivi-

£ Pp et une conductivite de Xapitza Sy s

Oy = Ry O (mnités : Xme /W

Entre 10 et 100 m K, le flux de chaleur est 40l aux phonons et la dépendance en
teoperature d= Py est proche de =3 , en accord semi-guantitatif avec la thforie de
YXhalatnikov. Au desscus de 10 m K, un mécanisme paralléle semble apSliorer le transfert

A

. i I .
thermigue, probablesment par couplage entre lec spins de 1' Be et ceux du solide,



la réaistance thermique devient trés importante 4 basses températures ; pour

des valeurs typiques de p_, de 1'ordre de 108 K2l /W 41 nK, méme avec 10 m? de

surface d'échange on obtient un saut de température de 0.1 mK par nanowatt.

Un article de revue d ce sujet a €té publié récemment par Barrison (1979) :

des détails plus technigues sont donnés par Lounasmaa (1975).
La figure Al —1 résume 1'ensemble des rédsultats.

O cbserve que les poudres présentent une résistivitg plus dlewfe Tarem'on
diminue la taille des particules (comparer Ag ly - »élange et Ag 400 & - mélange) ; la sur-
face spécifique est évidemment plus importante. Il n'existe pas de mesures systimatigues

permettant de déterminer la taille de grains coptimale.

Au dessous de 10 m K, on observe une variation de QK o 'I"'l pour les mEtaux

HBe pur. Nous avons mesuré une variation de Py o .'L'-2 dans les mlan-

31

en contact avec 1
ges : cecl est confirmé par une mesure trés récente d'Osheroff (commmication priwde) .
Nous avons observé une déviaticn en T - par rapport 4 la loi en T-¢ aup-gesscus de
2.3 mK ; les mesures d'Osheroff ne montrent pas de déviation ; notre expdrience a &ts
réalicée en introduisant 4'abord l'EEe pur dang le frittd, puis 1'453. & froid : i1 est
possible gue de 1‘3EE soir restd plégeé dans le fritté (pointe de forte adsorption),

améliorant le contact thermigue.

Hous obtenone ainesi

1) 10 X < T< 100 X

'l 1_.-1_":': ‘ 2 . I E
- &g 1 u=- mélange : -:‘K='*x"; £ so0it a4 = = -lifﬂlI
T W pg T3 W

3
- Ag lu~- Be pur (Andres et Sprenger, 1975), praticuement leg valeurs précé-

dentes (ligne brisée figure Al-1).

- w2t
-ag 700 & - mSlange p, = 2% x4 g2 sy goit n=4.2/EB
L = W
: o= = - B
- Cy-Ni - mélange Dy = § x;-': 2% 22 /W salE Q= iToi
= = 3 , : - " 3 x 1073
- Epibond 100 A - "He (Anderson et al. 1%€l) Mo —-:%-— el /W
. s o s ol TS T
- Fapton - m€élange (Bébral, thése 1978) Mo m - XKpes /W



Ll L1

|

(Cu- Ni) -mel.

n

1

Ll

100 A - *He i
s
r
'
/ Kapton - mel. =

1

I

10 20 30

() |—

T (mK)

1 = Résistance de Kapitza.



2) T<lD BK

11

T

-hg?ﬂ}i-lﬂl! Og = ¥ m? /W

nos résultats s=ont en accord avec ceux de Ahonen, Lounasmas

at YVeura (1978].

-age0k-3se p =32 R2q2/4

- Ag 700 i - mélange By = E%—ég:mz /W
T=

soit o' = =1.1xlﬂ'gﬁf!:§az

=

DK.J.

- Ag 400 A mélange ;31=i—§ ¥2 mafw

reparquons que cette valeur est supérieure d celle que l'on mesure pour la poudre de

3
T00 i, salgré que l'on chtienne une valeur infdrieure avec de 1'"Be pur (ce dernisr

effet €tant procbablement relié 3 l'incertitude =zur les surfaces estimdes) .
; = 113— 1 = s -1;- f 5 T § g
Nous pensons que 1' BHe peut étre exclu du fritté par 1' Ee (voir chapitre V).,
ce gui diminuerait la conductance de Kapitza et la conductivité thermigue du liguide

confinég, =

= - - 2 = - =
[a deuxiéme courbe "Ag 400 A - mélange”™ (pour 3 <« T £ 10 m¥] correspond en
yi £ 2 RS - - L2
fait 4 la cellule utilisée au chapitre V : 2.7 couches d' Ee recouvrent les sufaces, ce

qui suffit 3 retrouver la valeur de py des mflanges.

Nous avons utilisé des plaguettes de poudre d'argent frittfe d'uedpaisseur
inférieure 4 2 mm, afin 4'éviter des gradients de température dans le fritté. Cet

effet a ét€ é&tudié dans le cuivre par ¥rusius, Faulson et Wheatley (1978).

Une €tude plus systématigue de la variation de la résistance thermigue totale
en fonction de la taille des particules et de l'épaisseur du Iritté serait utile pour
améliorer les technigues cryogénigues 3 trés basses températures, et en particulier les

réfrigérateurs & dilution.



Nous avons utilisé le syst3me international d'unités (5.I) ;

APPENDICE

II

UNITES

les &quivalences avec les valeurs en unités cgs.

| Factor by which
ryeeen mued by
sultiplisd &
Umsi va m ks, Onil in e.§s. | comoert B eg.
mnnlr Pz FyEem FpErT
Length 4 . Mewe Cenzirmetre 1»
L . . Kilogramms Gramres 10
Tooe . . Beeond Eeeond i
Density . kpfemmere? £ =t 10
Fares . Newtom or k- | Dhme Jos
et
Coupie Newton.-matrs Dvoecm 107
Woek Jouls or pewton. | Erg 107
metrs
Fower Wess, joule-sec™! | Erg-second™? 107
oz volt-impers
Chargug . % - | Coulomb emn. r
Corrent , . Ampare mu. 12
Potsnpel ¥ = ; Valt LT 10
Elsetrir dumplaserent D Coolomb-meire? | enn. 12z x 100
Electric intensity E Volt-matre™ or [T1 8 §x 1074
Db -aen barn b
Elsctrie P Coulomb-metre™ | sl 3x 100
Indoctance L - | Heery emn 1o
Farictanss B Qkm eI 1w
Capasitares O - Farsd (TN B= 10
Macoetic f2id B Webar metre™? AT 1
Magnetic fiedd H . : Ampers.merre™! (E..%. 1 f=x 104
Magnstomative foroe . Ampors S.TELTL 4710
Magnetic flux N - . . | Webar armm i
Intensity of magnetation M metre—! X, B. R 102
Magnstia moment m . metrat o 1P
P Volome sosceptibility y m.k s metre? s.m.n e lig=
Masy sosceptibality - mira kg emun g (i g
Crasmess . malar snsrentibility | moics /g-mols SO F-IDoke 10 4=

Where a fastar 3 appears in the tabie, it invelves the spproximation c = 3 x 1™ emjaee.

To the same spprovimation. sines by definition
Py = 4w 10" heary metre™,

= have

1
= — 10 farsd metre—l
b et '

Z, [fres space) = 130 obm,

le tableau

suivant (Bleaney, B.I. et Bleaney, B., Electricity and Magmetism Oxford 1965) fournit
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X

Autres conversions d'unités utiles :

- Induction magnétique (B) : 1 T (Tesla)

- Pression

1 ma Hg (torr)

1l atm =

] bar =

Aimantation, Susceptibilité

Systéme cgs

1 Pa =

1 ¥/22 = 10°7 bars

9,869 x 10

6

atm

=1 an-z

=1 V="
= 10% Gauss

7,501 x 1077 = Hz (rorr)

1,650 x 10~ 1b/1n?

4%3,3 Pa
101,3 kPa
0,1l MPa
% B=H+ 4mM |
i
! MM |
| XTEEE

Susceptibilité par gramme : iz

B = uB

Systéme interpationsl (5.I)

= yfdensité Eﬁmafg:

-

u=1+ &my
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