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Chapitre I

Imtrogductionm Gemeser-ale







L‘estude des fermions soumis a des interactions est 1‘'un des themes
fondamentaux de la physigue actuelle. Ls aagnetisme ealectronique est
aujourd’hui un domaine de recherches fructususes.

Depuis guelgues dizaines d'annees, des resultats sur les systemes de
Fermions non charges ont pu etre obtenus grace a 1'He 3, isotaope de
1"Helium de spin nuclealire 1/2.

Lz phase liguide, stable jusgu'a T = 0 i basses presions, a pu atrs
decrite dans le cadre de la theoris de Landau des liguides de Fermii deux
types de transition superfluides ont ete gbservees ot interpratees
theariguement,

En phase solide, 1°ordre magnetigue nucleaire a ste ohsarve a des

jr]

temperatures de 1 mk § il est du a des interactions d'echange correspondant
aux perautations cycligues de plusieurs particules.

Les  etudes ont souvent mis en evidence 1l influence des surfaces; il a ets

-

mantre, par  exempie, que la relaxation wmagnetique nucleaire de 1 °'He 3

liquide dans uwn milieu confine est plus rapide gque oour le materiau massif,

st que l1'aimantation totale contient un terme Curie-Weiss.

oy -

AU cours des dernieres annees, les filas d He I adsorbe sur diffarents

substrats ant fait ['abjet d'etudes systematigues, oportant sur  les

[N

transitions commensurable~incosmensurable, ia fusgion, la reslaxation
magnetique, 1 =change, la superfluidite, etc., motivees par 1interat
theorique sur les transitions a dsuy dimensians.

Coas  experiences ont ets effectuses a des temperaturss relativement
glevess ({T:1 K} par rapport auw tepperatures caracteristioues du magretisme
nucleairs de 1"He I (freguencss d'echange exprimees en unites de
temperatures, ou temperature de degensrescenca).

Il etait sguhaitable d'aveir acces 3 des gxperiances de Physigue des
Surfaces 3 tres basses temperatures, dans la gamme du milli Kelvin. Ce
memeire eatend le domaine de teaperatures accessible experimentalemant
Jusqu'a 3 milli Kelvin et decrit les resultats phvsigues obtenus sur le
magnetisme et la relaxation nucleaires de ! 'He I adsarge.

Le chapitre Il contient wune introduction ogesnerals a la FPhysique des
Surfaces, la description de la technique des isothermes g ‘adsorpiion, et
nos resultats dans ce domaine sur l2s poudres d argent frittees =t le

gratnoil.

B







-
173

g techniques de tres basses tesperatures cencernant la calluls
grperimentale et le refrigerateur a dilution sont decrites dans le chapitre
I.

I

]

Les technigues de Resopance Magnetigque MNucleaire gue nous avons esployees
different sensiblement de celles qui sont habituellement decrites dans les
livres, de par la double contrainte des tras basses temperatures (donc de

. . L . . T
faibles puissances dissipees) et du nosmbre restreint de novaux (1% fca®

}.

Elles sont presentees aui chapitres IV (RMN pulsee) et VI (RHN cantinue),
Les mesures en RMM pulisee fournissent les temps He relavation Ti et T2

dune  worcouche d'He I adsorhbe en fonction de la temperature (I - 50 mk! st

du  champ wmagnetigus ({70 - 3040 Bauss), elles spont decrites et analiszses ay

L apparsillage HAMM centinue construit a permis d sffactuer des mesures
g aimantation naucleaire d'He 3 adsorbes dans la gammme de temperaturas de 3
a 30 mk, pour des wvoluamss adsorbes de ! a 7 couches, sous un champ

magnetique de 273 Bausss. LCelles ¢i sont decrites au chapitre VII.

Les modeles thegrigues du  magnetisme nucleairs sont presentess  au
chapitre VIII. Leur application a nos resultatse sst discutee au chapitre

¥, qui est suivi d'une conclusion genrerale.







Chapitre IXI

Adsor-ptiomn =+ Isothermrmes






a} Adscrption - Hecanismes Phvysigues

L adsorption est un processus par leguel des atsmes d'un gaz adherent a
la  surface d’un solide. en constituanrt ainsi une ceuche. L adsorption sa
distingue de 1 absorption par le fait que dans 1a dérniere. l2 gaz penetre
&2 "]l’interieur du salide, alars gue dans I adsorptiaon il reste a sa
surface,

Ladsorption peut a son tour etre classee sn deux types de processus: la
pnysisorption ou les interactions entre les atomes du gar =t le solide sont
failbles {forces de VYan der Waals) at la chimisargtion, ou des lizizons
chimigues se forment entre ie gaz st la surfacse.

La couche 4 atomes adsorbes peut etre consideres du point de  vue
thermedynamioue comme une phase independants , en plus des atomes gui
restent en phase gazeuse. D apres Iz renle des phases, on a:

F+F=0+2+1,
su  F ast  egal au naombre de phases presentes,F esti le noshre de da degrees

de liberts, L le nombre de composants et i le nomhre d'interfacss. Dans ls

et

c4s le plus simple d7adsorption, an a un  sau

gaz. et un sesul type
t

d'intertace, L=1. i=! et P=2 ideux ophases opre

ju

gn

1]

€ 1 gaz et couche

g 5
adsorhbse). Faur cetbs ituation, on F=2, o mgt a dirs, deux variahles

i
1

a
parmi la pression. la temperature, et les densites du gar et de la couche
adsorbe=z, sont suflisanfes gour caractariser coapletement le svsteae.

8i 1'esn a plusieurs types g interfaces, il v auraz autant de nouvalles
phases presentes,le nombre de degres de libsrte dameurant sgal a 2. Cela
peut etre le cas si 1'on a comme substrat des cristaux aver plusieurs plans
de clivage non equivalants,

La nlupart des substrats prasentant une surfarce irreguilare a 1 schells

[N

atomique. Les wmicro cristaux n'ont pas toujours 1a meme faceiie exposee a
1 adsorntion., La taille de2s microcristaux peut varisr. L atsarbat ce trouve
dans ce cas devant un substrat inhomagans.

Certsins materiaux, dits de structure lamellaire passedent un plan da

clivage opreferentiel,qui  domine eventuellement les autres. Il v aura donc




une praedominance d'un type de site d'adserption, qui  s'setend sur une
surface de plusieurs distances interatomigues., [Des substrats de ce type
sont usuellement appeies homogenes.

Dans le cas de ) adsorption inhomagene, on a une isotherme, qui decrit la
quantite de gar adsorbe en fonction de 1a pression, d une forme dite
sigmoide. On voit des courbes de ce tvpe dans la figqure {(II-1). La forme

arrondie de ces courbes est une conseaucence du fait gue I°on a3 un continuanm

e
=

de sites d’'adsarption, du a 1 irregularite de la surfac

L11]

Das le «cas de !'adsorption homogens, on trouve des isotherases a marchas,
comme  on veit dans a3 figure (I1-23. La couche adsorbee constitus ici un
seul systeme bien defini du point de vue therpodvnamique. ou bien un nombre
discret at petit de systemss thermodynamigues distincts. Le caractars
discret des couches gu'on peut adserber se traduit donc par les marches

dans 1 ‘isotharme,

b: Substrats Inhomggenes - Caracterisation de surfaces,

1

Un wmodele tres sauvent wutilise pour 1'analvse des isothermes genparees
par des substrats inhomogenes est 12 models B.E.T.., ¢ apres le travail ds
Brupauer, Emmett =t Teller (Brunauer 1967). Dans ce modele. on supposs gus
l2s atomss soni adsprbes par un substrat parfaitement lisse dans ie= sens ou
tous les sites d’'adzorption ont une meme energie de liaiscn. La deuxisme

couche et les suivantes aurant toutes 1 ensrgies de liaisan 8°un atose

rm

iguide condense. L'expressicn du volume adsorbe gui resul

oo

d adsarbat an

2811

Ym {l-u)ii-uw+Cul .

gu ¥ e2et la guantite de ga:z adsorbss, Ym est le vaolume atribue 3 uns

la pressicn raduits F;o . Ou % @sl la sressian

L

1]
~

sonocouche  adsorbes, ® es
de vcondensation du liguide, et C =22t una fonchion du Fapoort snire is8s deux
energies de liaiszon.

On montre sur la figure (II-3} une famille de courbes du tvpe B.E.T..
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FIG. 3-8. Type-II adsorption isotherms of nitrogen and argon on an iron catalyst.

Figure [i-1 . Courbes d adsorption isotherme du
tvpe ‘sigmoide®, souvent associees auy substrats
inhomogenes.
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Iig. [ 2. Comparison of krypton adsorption isotherms at 77.3 K on e\mlmled graphite and on
graphitized carbon black. ( ) On exfoliated graphite. (0) or (&) On Sterling MTG, a
graphitized carbon black (from refs. [67,68]); this isotherm is practically identical to that ob-
tained at the same temperature by other authors with the graphitized carbon blacks P33 {42]

and Sterling FT [77].

Figure Ii-2, [sothermes a marches, assdciees aux
suhstrats homogenes. Dans ce cas particulier, i1l
s‘agit du graphite,
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Figure iI-3 .Courbes d-adsorption prevues par le
modele BET. Ilustration superiesure: Courbe BET
pour L=100 ; en bas, detail des Courbesz BET dans la
partie basse pression. A compter du haut, C=1000 :
100 ¢ 30 ¢ 25 et {5,
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pour plusieurs valsurs du seul parametre ajustable, C. On voit que dans la
pesure au  on augmente L, la courbe devient de plus en plus “"carrse”, avec
une wmarche plus garononcee. A des pressions praches de PR, le volume
adsarbe diverqe, =tant donne la condensation incipienie qui selon ce ascdeles
commence des la deuxiemns couche adsorhse.

L2 modele decrit asser bisn un grande nombra d'isothermes d'adsorpticon, v
compris des cas ou le substrat est loin d'etre homogane, en peraetant de
deterpiner des parametras phenomenalogiques. Dans la mesure ou ce nodele2 ne
possede gu’une Enerqia de liaison a partir de la deuxieme couchs, les
affats dis a ces couches, cosme les isothermes 3 wmarches, sant
automatiquement exclus,

Halgre son approche relativement peu realists, le wmodeis B.E.T. est

1]

e
i

souvent utilise pour evaluer la surface de materiaux porsuz. L
depouillement des donnees west fait facilement par une regression de la
torme .lineaire de la fonction B.E.T. Des apparsils commerciaux (E.g.
Hicromariiics } realisent ce genre de mesure autamatiguement.

Nous avens wtilise cette methode pour evalusr la surface specifigue de
frittes produits a partir de poudres 4 argent. e materiau st ultilise en
Cryoagenie oour pragduire des echangeurs de chaleur avec une surface
importante, ainsi gue pour assurer un bon contsct therasique antre 1 'Heliuaa
liguide =2t wup metal. dans des situations ou la difference d impedance
acogustigue entre las deux matsriaux rend aauvaise la conductivibe theraigue
gar phonons (resistanpce thermique de Kagitzal.

Dans 1'arfticle qui suit nous avons rapports ces mesures, ainsi gue des
photos  falfes au wicroscogse elsctronigue a  halayage, qui  ont permis
detablir une correlation enftre la micro-structurs du materiac st san

carporiement vis-a-vis de ] adsorption.

10



We present a systemnatic study of the properties of sintered silver
powders used in heat exchangers at millikelvin temperatures. Scanning
electron microscopy and surface area (BET) measuraments have been
performed on various powders with different degrees of sintering. Values
of the Kapitza resistance with pure He3 and He3-He* mixtures are given

and compared with previously reported resuits.

Properties of sintered silver powders and their
application in heat exchangers at millikelvin

temperatures

H. Franco, J. Bo.ssy and H. Godfrin

Key words: cryogenics, sintered silver, heat exchanger

Sintered metallic powders are commonly used in
low temperature research to increase the boundary
surface area between a solid and liquid or solid
helium.!

Wheatley and coworkers* first used sintered
copper powders to enhance the heat transfer in the
exchangers of a dilution refrigerator. Sintered silver
powders are presently more popular, after the work of
Radebaugh, Siegwarth and Holste* and Frossati and
Thoulouze.® Sieady state temperatures as low as 2 mK
are reached in our laboratory by using sintered silver
heat exchangers with a total surface area of the order
of 200 m?” These applications are one aspect of the
understanding of the mechanisms of the heat transfer
which are of fundamental importance$* A
characterization of the sintered powders is therefore
desirable. Krusius, Paulson and Wheatley*® published
the first study of copper sintered powders. Most
recently, Robertson, Guillon and Harrison!! have
measured various properties of sintered copper and
silver powders and described them in the framework of
a simple model.

We describe in this article a systematic study of
the properties of the silver powders used in the
construction of heat exchangers, and their evolution
during the sintering procedure.

Sample preparation

Siiver powders. Three types of silver powders have
been studied;

~ 'French powder" grain size <1 um.?
— 7004 Japanese powder’ grain size ~ 70 om."
— ‘400A Japanese powder” grain size ~ 40 nm.?

Sintering procedure. The powder was piaced in a
rectangular mould, dimensions 3.4 ¢m x 1.9 cm, and
pressed at 460 kg cm™. The final thickness was
" 0.7 mm, and the density ~ 45% of that of bulk silver.
The resulting sponge was self sustaining, although fra-

gile, for the Japanese powders. but not for the French
one, at least at the pressure we have used.

The sponge was then introduced in a stainless.
steel container, which was pumped (vacuum < 107 mbar),
and then filled with a mixture of 90% argon 4+ 10%
hydrogen at an absolute pressure of 0.75 bar, The
container was introduced in an oven preheated to the
desired temperature (" 200°C).

The temperature was measured by a thermo-
couple located close to the sample. About 40 min were
needed to reach the finai temperature, which was
maintained for 45 min. The container was then
removed, and allowed to cool down at room
temperature in about 40 min.

Note that no pressure (ie no jigs or plastic
pistons’) was applied to the sponge during the sintering
process.

We use the following codes to define the samples

French powder. FO: powder as taken from the
bottle, F(160): sintered at 160°C.

7008 Japanese powder. J70; powder as taken from
the bottie, J7C: compressed powder, J7(T): five samples,
sintered at the temperature T (degrees Celsius): J7(160),
{190}, J7(200), J7(265); J7AD: powder as taken from a
different bottle and J7A(160): powder J7A0 sintered at
160°C.

400A Japanese powder. J40: powder as taken from
the bottle, J4(250): sintered at T " 250°C (the sintering
conditions were not controlled as precisely as for the
other samples).

Scanning electron microscope (SEM)
measurements

The pictures shown in this section have been
obtained with a scanning electron microscope.

The scale (2 white line at the fower right corner),
its length (for example: 1.8U is 1.0 pm), and the
magnification (for example % 60000}, are indicated on
each picture.

The sintered samples were broken to observe the
structure inside the sinter.

0011-2275/84/009477-07 $03.00 © 1984 Butterworth & Co (Publishers) Ltd
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Fig. 1 French powder; the scala {1 wm) is given by the white line at the
fowar right comaer of the picture
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Fig. 2 Japsnase 700A powder; scale (0.1 um) given by the white line

Franch powder

Samples FO and F{160): The shape of the
particles is shown in Fig, 1. the flakes are quite
asymmetrical, and the size scale is of the order of
| pm, They have a tendency to pile up like plates, and
this explains the difficulty of obtaining a self
sustaining sponge by compression of this powder. The
same orientational effect is found in the sinter. sample
F (160).

700A Japanese powder

Stage {: The powder as taken from the bortle
(sample J70). The 700A Japanese powder has a quite
different shape, as can be seen on Fig 2. The particles
are rather spherical; their size is of the order of 0.1 wm.
Large clusters (diameter ~ 0.5 pm) of particles are also
seen, with a structure at the size scale of the individual
particles; it is difficult to decide whether the particles
are sintered or simply form an aggregate.

Stage 2. The powder after compression. sample
J7C. The SEM pictures show only large clusters
" (.5 pm,

Stage 3: The sinter after heat treatment at a
temperature given for each sample:

Sample J7(160). Only large clusters are seen. Fig 3.
Their size ("~ 0.4 um) is somewhat smaller than the
one measured in the compressed sampie, J7C.

478
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Sample J7(190): Important qualitative changes show
up at this temperature {190°C). The clusters appear
to be much smaller than at previous stages of heat
treatment; Fig 4 shows up much thinner structure
than Fig. 3. The size scale is now of the order of
0.1 pm. ie, the particles of the original powder
appear individually. This can be clearly seen on
Fig. 5: large clusters (~ 0.3 pm) coexist with
particles (" 0.1 um) slightly sintered, which form
‘chains’ or ‘rings’. This effect will be discussed
further on.

Fig. 3 Japanese 700A powder sintered at 160°C: Sampie J7{160).
Scaie (1 um) given by the whita line

Fig. 4 Japanese 700 A powder sintersd at 190°C: Sampie J7{130).
Same scale as Fig. 3. Note the decrease in particle size as the heat
treatment temperature increasas

Fig. 8 Enlarged view of Fig. 4. Scale (0.1 pm) given by the white line

CRYOGENICS . SEPTEMBER 1984



Fig. 8 Japanesa 700A powder sintered at 200°C: Sample J7(2C0).
Same scale as Fig. 3. The particle size increases now with tha heat
treatment temperature

Fig, 7 Japanese 700A powder sintered at 230°C: Sample J7(230),
Scale (0.1 pm) given by the white line. A comparisan with Fig. 5 clearly

- demonstrates the particles growth

—? - )

Fig. 8 Japanese 700A powder sintered at 265°C: Sample J7(265).
Same scaie as Fig. 3. Figs 3. 4, § and 8 show the evoiution of the particle
size with the sintering temperature

Sample J7(200): At 200°C only small regions of the

sample show structures with dimensions v 0.1 gum.

The sinter looks rather homogeneous, with particles
0.3 um. Fig 6.

Sample J7(230): The particles have grown, reaching
a size v 0.4 pm, Fig 7. Sharp points can be

CRYOGENICS . SEPTEMBER 1984
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observed on the surface along which the sinter was
broken; sintering at this temperature produces a
mechanically resistant matenal.

Sampie J7(265): The particles are even larger,

"~ 0.5 pum, and more regular in size. A comparison
of Figs 4 and 8 shows clearly the evolution of the
grain size with the heat treatment

We have also studied samples JTAQ, JTA(160), taken
from another bottle of the same type of powder
(nominal 700A ). The grain size was found to be
roughly twice as large as that of the former sample.
This was also expected from the observation of the
celour of the powder (usually dark grey, the particle
size being smaller than the light's wavelength) which
was definitely lighter than that of sample J70.

Conclusions on the SEM measurements. We
conclude that the size of the particles of the Japanese
powder is of the order of 0.1 pm, even if larger clusters
are seen, which are certainly loosely bound. These
clusters are not individual particles, as suggested in
earlier works'' made with a smaller resolution of the
SEM.

A compression of the powder favours the growth
of the clusters to sizes ~ (0.5 gm. But 2 moderate heat
treatment produces a material with a smaller size scale,
~ 0.1 pm. Higher temperatures (22 200°C) are needed to
observe an effective sintering“accompanied by a
substantial growth of the particles and an important
enhancement of the mechanical resistance of the
sample.

It seems reasonable to attribute this behaviour to
a contamination of the powder. A heat treatment of a
large amount of powder, ~ | kg, in a quartz tube
under high vacuum, flushed with hydrogen, resuits in
degassing at T~ 150°C, of a substance which looks
like wax and condenses on the cold walls of the mbe 4
Its weight fraction is of the order of 0.5%.

It is not surprising therefore 1o see clusters of
particles in the samples which have been treated at
temperatures below ~ 200°C, including the original
powder. This aiso explains the growth of the clusters
with the compression of the powder. and the raduction
of the cluster size with the heat treatment

Above 200°C, sintering occurs very efficiently, and
the particle size grows.

The processes of degassing and sintering are in
competition to determine the ‘effective size' of the
powder, since their characteristic temperatures are
practically equal.

400A Japanese powdar

Sample J40: The powder. as taken from the bottle, is
very similar to the 700A one. The particles are
rather spherical. with a size ~ 0.05 pum. Clusters are
also seen, but their size, * 0.15 um, is relatively
small.

Sample J4250): After sintering at ~ 250°C, the size
scale of the particles. uniform in ail the sample. is of
the order of 0.1 um. Sharp points can be observed
on the surface along which the sinter was broken:
sintering at this temperature produces a
mechanically resistant material.

The experimental observations and therefore the
conclusions are similar to those concerning the
700A powder. The powder contains clusters due a
contamination of the surface. Heat treatment results in
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degassing and sintering of the powder in the same
conditions.

Surface area (BET) measuremants

The surface area of the sintered silver samples
was measured by standard BET adsorption isotherm
techniques,'**

The samples were located in a cell, and degassed
by pumping with a liquid nitrogen trapped diffusicn
pump during 3 h. The temperature of the cell was
raised up to 60°C during 30 min during degassing.
These conditions correspond to standard operation of
the sintered matertal

The cell was then cooled down w0 77 K. a suitable
temperature for argon adsorption isotherms.!” :

The amounts of -argon gas were measured at
room temperature with a calibrated volume and a
Baratron MKS 77 pressure gauge. The latter was also
used to determine the equilibrium pressures of the
adsorption isotherm, in the range 1-60 torr.

The results are presented, as usual, as plots of the
adsorbed quantity of argon, expressed in cm?® of gas
(STP) per gram of adsorbent, as a function of pressure,
Fig. 9.

These curves can be described by the BET
equations and were fitted 1o the linear form!*

x | c-1
= + X
w1 -x) mC

YmC
where v is the volume of gas adsorbed at a pressure .
vny the STP volume of gas necessary to form a complete
monolayer; x is P/P,, where P, is the saturation
pressure of the vapour (" 188 torr). The parameter C is
related to the heat of adsorption.?

Both v, and C are obtained by fitting x/v{1 — x)
as a function of x by a straight line. The fit is excellent
for 0.05 < x < 0.35.

The results are summarized in the following
table: specific surface areas S are obtained from the
measured vy, by assuming a coverage of [3.3A % per
atom, that is 0.27 cm?® of gas per m® of adsorbent,®
which is practically equal to the value reported by
Daunt and Lerner,*” 0.29 cm’ m. The mass of the
samples was ™ 2 g and the packing fracuon u 45%

Discussion of the BET rasuits (Table 1)

Japanese 700A powder As already seen by
microscopy techniques, Japanese powders from two
batches of the same type ‘7004 ' (samples J70 and
J7A0) do not have the same particle size. The specific
surface areas differ by almost a factor 2. The absolute
values, 1.88 m? g*! and 1.09 m? g are of the order of
that measured by Robertson et al*! i¢ .14 m? g-. This
surface area is low compared with what is expected for
"~ 0.1 pm particles ie > 6 m? g''. After compression
only v 10% of the surface area is lost With a heat
treatment at 160°C, 18% of the surface is lost and the C
coefficient decreases by a factor of 2.

For a sintering temperature T, = 200°C, the
surface area, 1.69 m? g, is larger than that at 160 °C;
for T, 3 200°C, the measured surface area decreases
rapidly with T, and is only 1.17 m* g for T, = 265°C,
Fig. 10.

C, the free energy of adsorption, increases with the
heat treatment above 200°C, Fig. 11. This can also be
seen in Fig. 9, the isotherm at T = 265°C crosses the
other curves showing that a substantial adsorption
occurs even at jow pressures.

The measured surface area, ~ 1 m* g, for the

Table 1. Properties of sintered silver powders

Sample Ve cm3 (STP) g™ 5 m? g Caer
French powder FO 0.35 1.3 13
Sintered F{180) 0.18 0.66 6
Japanese 700A J70 0.508 1.88 29
Compressed J7¢ 0.453 1.67 25.5
Sintered J7{160) 0.4186 1.54 14
Sintered J7{200) 0.456 1.69 14
Sintered J7(230) 0.388 1.42 21
Sintered J7(268) 0.317 1.17 25
Japanese powder 7004 J7A0 0.295 1.09 24
(other bottle)
Japanese powder 400A J40 0.691 2.56 37
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Fig. 11 Coefficiont C of the BET equation (sea text] as a function of the
sintering temperature. The solid line indicates the value of C for the
original Japanese 700 A powder, and the broken fine that of the
compressad powder

samples treated ai high temperatures agrees well with
that estimated from the measured particle size
of ~ 0.5 um.

The BET results can be understood considering
the conclusions of the 3EM measurements. The
contamination of the surface resuits in the formation
of large clusters of * 0.5 um. with the corresponding
decrease in surface area; the degassed sinter has a
larger C, stronger adsorption potential, and the
measured area agrees with that calculated from the

" observed particle size.,

Japanese 400 A powder. The powder as taken from
the bottle (sample J40) has 2 much smaller surface
area. 256 m* g”', than expected from the nominal
particle size. This can be explained by the observed
formation of clusters due to surface contamination.

The clusters are proportionally smaller in the
400A than in the 700A powder. The former would then
b ‘cleaner’, as confirmed by the high value of the ¢
BET coefficient ("~ 37} and the fact that this powder
adsorbs a substantial amount of gas even at low
pressures ~ 3 torr, Fig. 12,

French powder. The surface area of the
powder, v [.3J m® g*!, agrees roughly with an estimation
based on the measured "particle size’ of ~ | um. taking
into account the large variations in shape and size
shown in Fig. 1. A large reduction {30%) of the surface

FalelP eVl SEPTLY ey g e = R P TR d AR e &
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area is observed even for sintering temperatures as low
as 160°C. The values of the C coefficient are low (see
Table 1) and the adsorption at low pressures, below
10 torr, is small.

No attempt has been made to sinter the powder
at higher temperatures to “clean’ the powder; the
specific areas are already too small for their

application in heat exchangers,

Furthermore, the equilibrium time for the
pressure during the measurement of the isotherms,
which is very short with the Japanese powders (tens of
seconds) is of the order of 10 min, The porosity of the
sinter made out of french powder is very low, reducing
its efficiency as heat exchangers.

0 16 20 30 40 30 &0
Prassurs, torr

- Fig. 12 Argon adsargtion isotherm ar 77 K of silver powders: volume

{STP) of adsorbed argon gas per gram of silver as a function of the
equilibrium pressure. ® 400A Japansse powder: 8 700A Japanese
powdsr; A French powder; + French powder sintered at 150°C
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Fig. 13 Typical valyes of the Kapitza resistance between sinterad silver
powders and He? or He”/He* mixtures, plotted as A T3 vs 7




Kapitza resistance at ultralow temperatures
The temperature difference between the two
media is AT = Ry()/4 where {} is the heat flux across

the interface, 4 the surface area. and Ry the Kapitza
resistivity,® which increases at low temperatures as
TP (p 2 1). Sintered metallic powders have been used
to achieve thermal contact between a metal and
helium.! The design of low temperature heat
exchangers requires a quantitative knowledge of the
Kapitza resistance per unit area Rg. We give in this
section typical values of R for sintered silver powders,
(Fig. 13) obtained by the standard technique, measuring
AT as a function of Q. or by the thermodynamical
analysis of the operation of dilution refrigerators, in -
the case of mixtures, A sinter thickness of the order of
| mm was used to rediice the temperature gradients.'®

Pure liguid He'. Below 10 mK Ry is proportional
o T

400 A silver powder: 2.6 mK < T'< 10 mK. Rg =
470 T K* m* W™, In a second experimental set up
the value Ry == 900 T~ K* m* W™! was found.

700 A silver powder: T < 10 mK: Rx = 1000 T
K m?> W™ In good agreement with the results of
Ahonen et al,”® Ry = 1100 T K* m? W™ The Kapitza
resistance per unit volume is then R TV = 130- 107°
{MKZ3), to be compared with the value of ~ 60+ 10~*
{MKS). found by Berg 2nd [has® for 700 A
compressed powder.

1 pm silver powder, Andres and Sprenger® give
the following results; 1.5 mK < 7 < 10 mK,
R 250 T K2 m?* WL,

He'-He* mixtures. Below 10 mK: in the case of
mixtures, the surfaces are covered by one to two
{depending on the nature and the state of the surface)
solid layers of pure He*, even if the He* is later added
to pure He? at low temperatures.?

With a coverage of 2 He* layers the measured
" Kapitza resistance is the same as that found with dilute
solutions. Therefore, Ry does not depend on the
concentration of Het, if the amount of He* in the
mixture is large enough to form ~ 2 layers on ail the
surfaces of the experimental cell

Such Ry values, typical of ‘mixtures’, wiil be
found even for ‘pure He™ in cells of small surface area
{~ 100 cm?®), since a He* concentration of several ppm
will be enough to form a few atomic layers of He* on
the surfaces, with a typical areal density of 10" atoms
m~

R is found to be proporional to T2 below
10 mK for dilute mixtures.

400 A silver powder: 2 mK < T < 10 mK.
Different experiments gave the values Rg = 35 T2
K'm? W™ and Rg = 25 T2 K0m? W™,

Heat exchangers for difution refrigerators built
with this powder gave worse results than identical ones
made with 700 A powder.

700 A silver powder: 2 mK < T < 10 mK: the
andlysis of the performance of dilution refrigerators at
T <10 mK gives Ry = 14 T~ Km? W™L7 Osheroff
and Corruccini** also found that Ry is proportional to
T~ in mixtures: for 700 & particles, 0.8 mK < T < 4 mK,
Rg=162T7 Kim? W™,

For mixtures {10 mK < 7 < 100 mK): Rg is
approximately proportional to 7'~ in this temperature
range.

700 A silver powder: From the analysis of the
performance of dilution refrigerators™ Ry = 0.24
T Kfm? Wi,
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Conclusions

The French powder gives a sintered material with
a small porosity, and should not be used for heat
exchangers below 10 mK. As it sticks better than the
lapanese powder on metallic surfaces (as expected
from the observed particle’s shape), a thin layer of
French powder is usuaily intercalated between the
metal and the Japanese powder.’

The Japanese 700 A powder provides large
surface areas even after sintering (1 to 2 m?g,
depending on the-batch used), a good porosity. and a
relatively Jow Kapitza resistance, The specific area of
the 400 A Japanese powder is larger (v 2.6 m?g™). Its
Kapitza resistance with pure He? is rather smaller than
that of the 700 A powder. This powder is therefore
suitable for cooling pure liquid He?

On the other hand, it does not seem to be useful
for mixtures, since the larger Kapitza resistance is not
even compensated by the increase in specific area; the
700 A powder should be used in this case, The
enhancement of the Kapitza resistance in the finer
powders is probably due to the exclusion of the He?
from the sinter.

The origin of the surface contamination of the
Japanese powder is not yet understood. The weight
fraction of the contaminant is small, of the order of
0.005. Nevertheless. this corresponds to many atomic
layers covering the surface. and could affect the heat
transfer properties. The vicinity of the degassing and
sintering femperatures makes this problem difficult to
overcome.

On the other hand. the low sintering temperature,
combined with the large specific area and good
thermal properties, makes the use of the "spherical’
Japanese powders very practical and efficient for low
temperature research. The appropriate sintering
conditions are obtained with 200°C during 45 min, in
agreement with previous results”’
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Fig. 2.5. Cuts through the potential energy surface for a He atom over
the (100} face of a Xe lattice. The gas—solid separation distance is varied
80 that z = Zuu, the distance corresponding to the minimum energy at
fixed z, y. Chang=a in this minirnum energy with changing « or y are
shown by the constant energy contour lines. The numbers indicate the
energy change relative to the value at point S measured in multiples of
the depth of the pair-wise potential weil. (From .J. Chem. Phys.
51, 4079 (1969).)
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16 A. Thomy et al. / 2D phase transitions

C (30}

3 P/R,

Fig. 7. Schematic interpretation of a stepwise isotherm: (1) 2D gas; (2) 2D candensed phase;

(3) 3D gas. The three phases are in equilibrium between themselves, the 2D phases accurring
on the uniform part of the surface. :

Figure Ti-3, Cormelation entre les marches des
isothermes et les phases garesentes dans le cas

d'adsorption ap substrat homogense.
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A. Thomy et al. | 2D phase transitions —
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I'ig. 13. Redrawn diagram showing the evolution of xenon adsorption isotherms between 97
and 117 K on a homogeneous graphite surface (from ref. {7] for temperatures above 100 K;
from ref. {30] for lower temperatures); first layer domain. Isotherm temperatures: 97.4, 100.1,
1024, 1054, 108.3, 112.6, 117.0 K. Between 100.1 and 117 K, the layer undergoes two first-
order phase transitions where it passes through three distinct 2D states denoted as Hguseous”
(G), "liquid™ (L) and “solid” (8). The variation of the transition pressure as a function of tem-
perature is given tabie 4 for the different phase changes.

Figura 1I-4 . Families d'isothermes d adsorpotion
d it fanon sur granhits pour diterentas
temoEratures. Les points d'inflsxion oo ds cassure
de  pente permetient la detsrmination du diagramme
g2 mhases.



La ‘"couche complete" «correspond a la densite a gartir de laguslle les
atomes sont  promus  enp deuxieme couche., La "couche plus dense” est obtenus

lorsgue plusisurs couchses recouvrent la premiere.

a
. N . . . . - X
La deuxieme <couche sst liguide jusou’a une densite totale de 0.184 at./a4
» d7apras les mesures de chaleur specifique (van Sciver st Vilchass, 19787,
gul suggerent ume solidification de la deuxieme couche a cette valesur de la
densitea.
b'apres des mesures de diffraction de neutrons (Tiby et al, 1983}, la
. . . . . , C A e T,
deuxieme couchs serazit liguide & unsz densite totals de @, 203 at./Aa . A
partir de 1z <ftrocisieme cowche., 1la densite superficielle est estimes a
partir du voiume molaire de i'He I a la tension de vapsur saturante:slle
. , 22 . . - .
gzt de 1'ordre de 0.443 at./8 . Une discussion plus complete est prasentes
par la =suite {(cf. section el.
d! Hesuras Fraliminaires d° Adsorotion sur Braphitse
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pouvaiani contaminer 1s systeme de residus suscepbtibles de degazags.
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Couche densite dens, totale vol.gaz
. 2% L 0% ER.
Na. {at./A} (At./A] lcm STP)
1 n, =0.108 0.108 2.0
1 nf=0,112 a.112 2.8
2 A, =080 0.192 37,1
2 ﬁ;=0.@55 0.1%7 4.1
3 naéﬂ.ﬁ?ﬂ F.257 34,39
4 nLEO,O&S 0,332 47.4
S n 20,053 0,397 50,9
: nLéw.fEE J.442 74,1
~ o - P - P
7 nL=U.Ub5 0,527 1G7.4
Ce tabisau perset de connartre, a partir du volume de gaz introduit, la

Liincertitude sur 1a valeer du volume de gaz adsorbe atribue sst pour la
premiare  couche de l'ardre de 4 % ¢ pour deyx couches, d'environ 5% ;opour
plus da deur couches, d envirgn B I,

11 est pratigue d'attribuer a chagus volume adearbke un  “noabra de
couches® % a figure (Ii-15} etablie & gartir du tabl=sau precedent,
definit ¥ en fonction du volume adsorbe. & harametre ne {fournit pas,
strictement, la population des differesnts couches, etant donns les =fists
de compression et les incertifudes sur les densifes discutas precedemsent,
Il dennz cependant une valeur aporoches qui rend les taur de couverturs

interpretables de facon intuitbiv
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Chapitre IIXI

Cellule et Refri g=r-ateur






Cellule experimentale

La cellule utilisee dans nos experiences a ete faite en Araldite. On voit
sur la figure (III-1} un schema de sa construction. L'enzemble de la
callule est plonge dans la boite a melange, a I'aide d'une pisce gui sert a
la raccorder au fond de la boite., A 1 interieur de la celluls, nous avons
loge wune bobine de Radiofrequence, remplie avec 38 plagues de grafoil
concues de= maniere a ochienir un ban facteur de remplissags,

Une +oi1s gqus 13 cellule reste sous vide (en cubliant 1 'Helium 3 utilisea
pour 1 adsorpfion).une thermalisation du grafoil s impose. LCellie~ci a eis
redlisees a 1'aide d'un ruban asince de cuivre sur leguel le qrafoil & ats
fritte. Le ruban, a son tour, est visse a un ecrou sgalement en cuivre gui
sart de la caliule et est attache a un disgue 4 argent fritts. e disgue
reste en contact avec 1 helium de la boite a melange.

Le dizque de fritts d'argent a ete fritte sur un disgue fin =galsment en
I

Jaot

u L2 contact

o

e fond d'un moule cylindri

t

Ehermigue enfrz le +ritte et | a=crou =n cuivra ast fa

intermediaire

=)
=13

Le ban contact enfre le grafoil et le ruban en cuivra 2 ete assurs par un
a

chauffzge szous vwids a 8GO £, pandant leguel 1 'enszamble restait serrs par

deux alagqueties en acier inoxvdable.

L'ansemble constitue done up  “"sandwich" cylindrigue de {9 feuilles do

culvre,chacune  ayant une olaguette de grafoil de chague cots. Four eviier

des cgurants de Foucault gui pouraient resultsr du fait gue le grafail est
conductsur, on & separe les elements grafoil-cuivre-grafoil par une feuille
de ¥agton, un plastigue isolant, de 13 pa d’epaisseur. C2 procede fait gue

les plians conducteurs restent toujours paralleles au champ macnebtique
pzcillant de la radicfreguence L2 grafoil a gete ocrisgnte pour eirs

ggqalement parallsle au champ magnetigue principal, qui varis lui aussi avec

le temps, pendant Jes balayages. lire resgistance-thermometre du fvpe
Hatsushita 4B Ohms,une resistance Sllen Eradlsev 390 Ohms et une resistance
chayffante ont ets  attachess aux rubans de cuivre.Calles-ci dassiuyrent une

[ N
-
-
4
n
bt
m
b=}
TR
mn
—
i

4
I
7=
it
+

mesure gde itempsrature dans deuy  domainss

1K-12 K .La resistance chauffanta perset de realiser les recuits des
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couch dsorbees 3 des

2]
[H]
7]
n

temperatures
d'inductancs

a 1l exteriesur
boite a mslange.

C.M.N, a

La bobine ate etalonnes 3

{tension dg vapeur de

de la cellules, permettant

1"Halium 4 et

de 1 ordre ds ¥ Kelvin., Une bobine

mutuelle de C.H.W est fixee sur le disque de fritte d'argent,

la mesure de 1la temperature de la

chamo nu!l par 1a methode habituslie

comparalsaon 4 des  thermometres

eftalonnes aug paints fixes supraconducteurs N,B.3.),

L

1]

talonrnage champ wmagnetigue

20Us

stabilisant 1la ‘temperature du refigerat

{273 obteny

—
[F i
L3
w
1=
[F]
w
[r1]
i)
=
m

n

2
gur =t an affectyant des mesuarss da

Pinductance mutuelle du Z.M.H. avec et sans chame appligue.

que 1l aitmantation du C.H.H. ¢
gatures a I mk 273
facteur de Lande.

talonnage obtenu  ast
relative
mesures £t deg stal

thermigus lors des

les tempsratures inferisures 3 7  ak.

I'ipncertituda tombe a 5%,

rapresente sur la figure

sgl paramagnetigue slectronique! ne

sous 272 Bauss s'supligue par [ 'anisotropie tras

{111-%}., L'incertitudea

sur les temperatures, en tenant compte des probleses d eguilibrags

gnnages @st inferisure a {0 %, nour

Au dessus de 7 ak, jusgu'a 100 @k,
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Chapitre IV

Methodes de RMMMN Pul see






AN Fulsee
Spectrometre Fulse

Un spectrometre de resonance . maaqnetigue nucleaire pulses construit au
laboratoire a ete utilise dans nos mesures. Son schema simplifie est mantre
sur fa figure (IV¥-1}., C[Le spectrometre permet de gensrer des sequences de
pulses a durees ot intervalles gprogrammables, Un integrateur de tenetire
variable vy est egalsment incorpore.0n a2 particulisrement etudis le haut
rapport signal sur bruit du pre amplificateur, dont le schema est montre

sur la figure [IV-2}.

e

Bans la dstermination du temps de relaxation lonaitudisal, Ti, on a

o
21}

imise pendant

Ta

utilise des seguences de deux pulses a 70 degres. L'integrais
1 amortissement du signai He-3 qﬂi suivait lg 2 eme puisge indigue
l'aimantaticon en fonction du delai sntre pulses. '

Four  dsterminer T2, on a utilise une sequencs ds pulses 90° - 1800' v BN
mesurant gnsuite 1'intensite de 1| echa resyltant enregistre par  un
analyseur de transitoires DATALAE DL 505 , en fonction de 1| 'ecart entre les

deuy pulses,

Eguations de mouvement =i duree du gulse

Mofre appareillage RHN pulse. concu pour des gmesures a tras basses
temperatures, a une tension de pulses limitse & un sasisum de 30 volis,
L'utilisation de cette tension relativement faible (30 ¥: a Iimposs

l appiication de pulses relativemsnt longs {100 periodes ou 123 PS I opour
produire  des pulses a 90 degres, La puissance dissipse par les courants de
Foucault induits dans 1e graphite =stant proportionneilie ad carre de la
tsnsion, 1 'utilisation de pulses longs au lieu de hauiss tensions est

dasirahle,

-~
n
ot
et
=]
[
f s
m
o 3
-

Teug factsu ia longueur de pulse utilisahles l1a distribuitian
spectrale de poissance du puise appligue et l2z processus de relawation gui
peuvent avair liey pendant des nulses trop iongs.

§i 1'on ewamine la tiransformee de Fourier 4d°un pulse de porteuss
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sinusoidale 2t enveloppe rectangulaire, comme ceur gui sant generes par
notre spectrometre, on trouve dans la representation de fregquenczes la

tonction

gu TU est ia duree du pulsa.

i

ette fonction, repressnte2e =ur la figure (IV=3) pressnts un pic centra
sur la frsguence de 1la portsuss”, de largeur egale a win , ou n 25t le

nombre de cvcles par pulsa. Comme consequence du principe de ! 'incertitude,

=]

ur sulse long aura an gic pilus aigu, olus “moncchromatigus®

ar  conseguent, si 1'an a une rais de largeur Af, due aux interactinns gy
& dess iphomogeneites geometriques du  champ, on doit smplover des pulsses
plus couyrts gue I/74F . =i 1 on veut etre sur d'eciter tout 1 achantillan.

fans les assures de RMN pulses, nous avons un2 inhomogensite de champ de

¥
<18
=
ul
i
i}

ur un champ moyen de 273 gauss, c2 gul correspond a une dispersian

limite a 100 cvcles la

(s

da2 4requences de rescoranc Auwiw = 17160 , ce gu

I

enquedr de  puises. Avec la tension de 30 volts, on a la possibilite de
produire  des pulses a 70 degres inferisurs a ceite longueur. Z= n est pas
l2 cas pour des tensicns inferisurss a 70 volis.

L=z deurieme probless cite n'est ep faif gu'un dedoublemsnt du oresier.
Considerons  par  exempie le cas d'um solicde ou 713272, e gui nous peraat

d'ignorer les ttats dg TI. Une raie de forme Lorentzisenna aver uns

targewr Aw  ep  fregusnc2  aura une constante de relasation 72 = Z/am. Uns

relaxation trop courte par rapport 2 la durees du pulse impligue gu’un
dephasage impertant des spins a4 lisu pendant la duree du pulse, ce gui veut
direg gu'a Ta +in du pulse | ampiitode de ! aimantation gu'on tourne i =st
pius  la weme gu’au debut. La contraxnte pour {a durse du pulse T, qui evits

v

gu n 2st le nombre de psriodes du oulse.
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A h(t) = A cos 2 fo1)
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H(f) = A2TH[Q(f + f)
+ @(f ~ fo)]
_sin(2aTy /)
Q)= “ﬂﬁ_
fy 5 f

rigurd V=3 . Carrezgeondence gntra uyn train 4 ondsg
TifI BL 24 fraznstormse de Fourier,



On  woit sous un autre angle le fa2it que des pulses trop longs n2 sont
pas ceompaiibliss aver des raies trop larges, En fait, lss deus conditions

sont eaguivalentes:

—

Dans 1'image classigue des eguations de wouvement de 1 aimantation,
l"angle de rotation de 1I‘aimantation par rapport 2 17axe duy champ

principal est

o v Hyt .
c'ast a dire. ean apliguanst une RF & la frequance de Larmor, 1'aimantation

devrait simplement tournar  autour de ['axe de Hl., Les composantss de

I'aimantatian devraient donc obeir aux =quatians

By = ¥, sin ¥y H1 b

o
I
[
n
<
i

2

fans [a opresente :image, 1'amplitude de 1 aimantation ne varie pas.

r

bl

L'introductian de TZ dans ies gations de wmouveassnt condait a  un

fal

L

mi

2
amortissement et a un changement de la perisdicite simulfanee au rotation
1 i

da im L

[i)

ntatien p=ndant ie pelse., En grenant le

—4
o
=l

)

gal a 1'infini.c2 gui
simplifie les equations de Bloch, 1 aimantation esvolus pendant le pulze

selen les sguations:




M “t//z T { f
= e 2 cos {VIdl « ) + 1 sin m“(ﬂt
My 2 Ty Vsl 2
My e-t/z T, 27 H, sin sl
M 2
o Vil
2
2 2
ou § = L - s Hl
T

Bur la Figure (I¥-4), on sontre ! svaluticn de | ‘zimantationm. avec dos
parametras courants dans notre experience. On voit gue malgre la fait gue
]l aimantation possede une evolution cvcligue, avec des zaros succasits, sa
magnitude diminue pendant le pulse.Les “lobes" de la sinuszcoide devisnnent
assymetrigues 2 cause du factaur =xpanentiel. Le aazimum de My ne coincide
pas avec le zerg dz Mz,

Les «courbes peuvent stre utiliszees pour caracteriser le svsteme on vue de

—
0

realisation de sequences de pulses. Une comparaison des previsions ds
ces eguatians avsc ['aimantation reslle du systeme neut gire faite par des
sequences de pulses appropriess.

Four suivre 1'svalution de #y selon la dures de culse, on oesure
simplement 1 'integrale d une partie de la precessien libres des spins, en
fonction d2 la duree du pulss. La wmagnitude de cstis intesrale mst
oropartionnelle & la prajectian de 1 aimantation sur 1 axe de la bobine de
HFadigfraguence.

Four lesz wmesures de Mz, opn wutilise ! intsgrale d un pulsze “sonde” de

durse +ixe, =2n Fonction de la longusur d un pulse gui le pracede, &ver

cette procedure, on  Aesure la composante d2 [ zimantation *oui reste® sur

,,_..
1L
m
4
Ei1)
-
-
ip
1

fau : le pulse. Il faut dz2ns ces mesurss gue |'intervalle entrs

50
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Figure I¥-4 . Evalution des composantss [ at ¥ de
l7aimantation an  +fonctien de la durse du pulss
oour des alsurs du champ RF utilisees dans nos
mESUrSS a 3dB& kHz et TZ=¥00 microsscondss. Le
alayr du champ Ho sst indigus sur chagus cCourbe,
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pulses sait plus grand gue T2 (pour gque las dephasages debtruisant
l"aimantation longitudinale} et sensiblement plus court gue Tl (autrement
iors de la mesure d'aimantation par le= deuxieme pulse, Hz serait revenues a
.5a valeur initiale},

On montre des courbes obtenuss par ce procede sur la figure (IV-3). Comme
prevu  par lss equations, Ie maximum de2 My ne coincide pas avec le zarn de
flz, La definition de ‘“pulse a 90 degres" devient ambhique, selon gu'elle
solt detinie par My oo Mz, On voit egalement gu’'a une tensian plus p=tite
1'gecart augmente. Dans le cas extreme, on n arrive pas ‘a tourner
I1'aimantation de 90 degres. Suer la figure (IV-&) on voit une courbe de
cetfs  situation limite, ou l2 zero de Mz se trnuve.au temps intini, Dans ca
cas, 1'effet du rotation trop lent de 1 aimantation se detruit par Ia
ransverse siguitannse. L evolutien d# ! aimantation avec uns

t
tension RF de 10 volis sur la bobine est proche de ce cas, au moins jusou’a

1]

600 periaodes., Bu dela de cette dures, d autres affets semblent intervenir.

L]
1]
1]
[m}
=]
=
|
o
4]
1]
'
ikt
—

mantatinn permettent une calibratian approximative .de
1'angls de . rotatian de 1 aimantation en fonction de la duree du nulse, En

alsant un graphique de la trajectoire formes par My(t) et Mziti, on

-

obtisnt wun discramme polaire de 1 aimantation (fig !¥-7). Ce diagranme est

utile pour 13 programam

o

tion de sequences da pulses en fonctisn ds I angle
desirm,

A de=z anales ay dela de 180 daq:

il

nviron, on voit une augmentation

r+

res
apparznte de la wmagnitude de 1 aigmantati

1

n,ce gqui est peu plausiole

phAvsiquament =t mel en svidence des imperfections de | aznalyse. On suppose,

m
m
¥
K
m
o
L
jom
™
—

‘integrale dans un intervalle fini de 1 2nveliape du signal de

I "aimantation, gue la Faorme de ia

[J¢]
-

precession  libre comme wesure d

[N

relavatiaon ne ar

p

g pas avec la Ilangueur du sulse, cg gui n'gst pas
toujours le «cas. Des Foarees non sxponentieiles, 2t mese non monotones de
decroissance onft  ete observees pour des longueurs de pulse superieurss a
JG0 periodes, anviroen. La cause probable de csetiaz anomalie ast le fait gue

L'iptroduction d'une constante de relaxation phenomenclogigque T2 ne tient

1o

pas compre df la distribuition spatiale comalexe des aorientations de sgins
qui  pesut aveir lisu osndant le pulse en consequencsz ¢es inhomogensites du

chams magnefigus.
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Chapitre WV

Relaxxationmn de 1’3He
AU voisinmnage d unmne sur-face
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DF1

NUCLEAR MAGNETISM OF A MONOLAYER OF 3HE/GRAFOIL.AT MILLIKELVIN TEMPERATURES

5. FRANCO™, H. GODERIN, H.J. LAUTER™, D. THOULOUZE

C.R.T.B.T.-C.¥.R.S., E.P. |66X, 38042 GRENGBLE-Cadex, Frances
T LAUE~LANGEVIN Institute, B.P. 156X, 38042 GRENOBLE-Cadex, France

A monolayer of 3He adscrbed ¢n Grafoil has been cooled down to 5 mK. The magnetization folilows a
Curie law. The- temperature independent Tz (™ 200 psec) is due- to che-3He~dipolax'interaction. T
is independent on temperature and much shorter than che imrrinsic relaxaction time.

Our results confirm the basic a2ssumprions of the Hammel and Richardson model for the relaxation of
liquid. “He in confined geometries. Our previously reported results agree with the predictions of

the model.

The spin—iattice relaxation of 3‘rle in confi=-
ned gecmetriss, at low temperatures, is much
faster than in bulk liquid.

The work of Kelly and Richardsen (1) contri-
buted significancly to clarify the sxperimemtal
situation below .3 ¥, T| depends linearly om
temperature and frequency. Addition of %He re-—
sulzs in an ephancement of T1 by more than one
order of magnitude.

Phase transiticns studies in two dimenmsional
(2D) He films (2) clearly demonstrated thar the
substrates, or "wzlls" can be classified as
"homogeneous'’ or "heterceeseous™. The physical,
proverties of adsotbed lavers can be unzmbi-
zuously charactarized only on homogeneous sub-
strates ; Grafoll, an exfeoliated graphite (2},
has become a reference for surface studies.

Cur measursments on liquid 3He confined in
Grafoil (3} showed that T is also linear in
temperature for a homogeneocus substrate only
one layer follows a Curie-Weiss law (3,4). Fur~
tharmere, our direct measurementc, with neutronm
techniques, showed thaz only the firs:t layer of
“He ou grafoil selidifies at zero pressure. (3)

Our comnclusion was that the adsorbed layer
with a Curie-Weiss susceptibility and the "bulk"
liguid relax with a single T|, and thar the ad-
sorbed layer is responsible for the high rela-
xation rate (3).

It was therzfore desirable to measure the
magnatization and T of a meoolayer of JHe ad-
sorbed on grafoil, at temperatures well below
those used by the Sussex (6) and Tokye (7)
groups,

THE EXPERIMENTAL CELL built out of Araldire, was
located in the mixing chamber of a dilution re-
frigerator. The grafoil shests, parallel to the
steady and the RF field, were placed in a uni-

form RF field copper coil. A novel tachnique was
used Lo achisve a zood thermal contact : Grafoil
shests were sintered om copper faoils, inm vacuum,

x Fellowship grant from CNPg (Brazil)

at 900°C, during 3.5 hours the purpose of this
procedure  was aiso to clesan the sample (7).
Kapton foils were used to achieve alectrical
insulation of the Grafoil sheets.

ADSORPTION ISOTBERMS:4Ar (77 K)and 3He (4.20K) iso~
therms allowed a pracise determination of the
monolayer coverage : 11.92om3 §5.T.P.

The cell was pumped typically during 4 ta 7
days ; this was found necessary to obtaia a ma-
¥imum and reoroducible surface area. An amount
of gas squal to the daduced "monclayer coverage"
was introducad in the cell at 4.2 K.

NMR MEASUREMENTS : CW N¥MR ar 886 kHz, was used ro
determine the magnetizatiou of the JHe monolayer.
It was found to follow a Curie law in the range
'0mK - 200 mK. Below [0mKa substantial negative
deviation was observed. Tha affect is not due to
saturatiom of the ¥MR line. 4 possible interpre-
tation is that the winimum cemperature of the
grafoil does not reach 3 mK as the mixing chamber,
but rathar ~ 35 oK.

We shall restrict our analysis to tempera-

tures zbove 10 mK, whers the Curie law nolds.
This behaviour corresponds to a dense systam of
e atoms wich small exchange frequencies cgne=
tent with those dersrmined ac higher temperacu-
res (6,7).

Pulzed ¥MR experiments were performed at the
same- frequency (886 kHz). T% is squal to ™ [60usec,
in agreement with the CW lInewidth. Tz, measurad
by spin echo techniques, is 190: 30 usec, inde-
cendent on temperatura, in agrsementc wirh thae
sharp minimum of Ty at the monelayer coverage
observed at higher temperatures (5,7). T, is de-
termined by the exchange modulation of the JHa
dipolar interaction ) .
1, = 130 37 8% %/a% and
Typ =345 10 sec™ 05 1k

Note thac T,=T} ; i.e. the CWIMR linewidch is
intrinsic af the momolayer coverage.
T, was measured by saquences of two 9C° pulses.
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The Telaxation 1s expomentiazl on mors chan cone
decade (it is non-exponential for ligquid -“He
confined in grafeoil (3).

T; is equal to 7.3 msec independent on tem—
perature, and much shorter than the intrinsic
T1 ~ D see (6,7). The reasons of this difference
are still unclear. It can be due either to a
larger amount of paramagunetic impurities in our
sample, or, conversely, to a better degassing at
the strongly attracting and relaxing sites.

We conclude that T{ is independent on tempe-
rature in the regime of impurity relaxationm,
which is usually the dominant mechanism.

MAGNETIC RELAXATION OF LIOUID 3!‘11':'. IN CONFINED
GEOMETRIES

We have shown that the adsorbed solid layer
has a Curie law susceptibility and a short T
independent on temperature. These are precisesly
the assumptions of a recent medel (8) for the
surface relaxation of liquid JHe to deduce that
Ty = T1g{I+T/Ty5) where Tog = A/B when the teral
magnetization is A/(T-8} +B, T;_ the surface
relaxation time (we have shown {3) that the sur~
face layer and the liquid relax with a single
T1). For e /Grafoil (3) Teg =3.0mKand Ty is
linear with T ; from the slope
(10msec/mK = Ty, /Tog) we deduce that T) ™ 30msec.
This value agrees in order of magnitude with the
measyured surface T) (7.3 msec), and is much shor-
ter than the intrinsicone (6,7)..

In the case of SHe/Alumina (3) Tog = 9.2 mK.
Precisaly at this temperature we measure a
cross—over from a constant toc a linear beha-
viour. Adjusting one parameter (T|gz =3 msec) the
whole T) vs T curve can be aecurately fitted
(figure 1).

We conclude that Hzmmel and Richardson model
describes well the relaxation of pure JHe in
confined geometries.

However, the experiments with “He coating of
the walls (1,3) alsc show a linear dependence
on T. Even though a small Curie term in the sus-
ceptibility was observed (3), it decreased with
time : showing that the exchange frequency of
the "magnetic” atoms involved is not as fast as
regquired by the model. Furthermore, the linear
slope of Ty vs T is essentially the same as that
with pure ~“He. According to the model, T|g/Teg
would not depend strongly on the by coverage,
although T,g is drastically reduced ; the sus~
ceptibility and T; of the adsorbed liquid layers
could be responsible for the relaxation process
(9).

T, measurements as a2 function of e and “He
coverage are needed to clarify this problem.
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Relaxation de 1 'Helium 3 au voisinage d'un2 surfaca.

Le temps de relawation Ti de 1 'He 3 est determine a basses temperatures
nar ie temps d= collisian des quasiparticules du liguide de Fermi: il est
proportionnel au cosfficient de diffusion D et varie avec la temperature:
Tl est propartionsl a Tﬁ%

fe temps de relaxation intrinseque atteint 1000 sacondes a T= 100 mK 3 il
n'est observe gque daas des situations exceptionelies nu les wmecanismes de
relaxatiaon par les surfaces agissent faiblement. Les premieres mesures de
Ti infrinsegque a basses temperatures ont ete ogbtenues au Laboratoire
(Schumachar =t al, [979).

La plupart des amesures de Ti ont +fourni des valeurs netieament plus
taibles., Les resultats sont analvses de la facon suivante:; Ie faux de
relaxation mesurs TiﬁLest la somme da terme intrinseque Ti{l. propoertionnel

. . . . -1 .
a D « 8t d'un terme de relaxation sur les parsois,Tip™, proportionael a D.

i

Pt

Ce dernier iapligue une relaxation limiteer par la diffusian® vaers les
parois, agents de relavation séficarces. -

Un aufre wmecanisme peut dominer la relavation, & basses temperatures {ou
I grandi, dans des oeometries confinees: la “"relaxation limitee par la

I

r

¥ lon  sux parcis". Dans ce cas., le teasps de diffusion aux parais est

1]
[
[}

X &

[
1

u au  ftesaps da relaxation T1 mesure, Il 2st meme possi

[l1]

interi la gu’on n

..4
¥
-

fuisse plus definir un temps de diffusion: les quasiparticules peuvent

atteindre les parcis de maniere ballistigues a basses temperaturss.

b7}
r
i
ut

dans ce regime, le teaps de relaxation est determine par les propri
maqnetigues des prempieres couches adsorbees sur les parois. En sffat |, =i
I'oan  tapisse les parois avec deux codches d'He 4, le tamps de relaxatian
mesure augments de plusisurs ordes de grandeur.

L'analyse des differents mecanismes de ralaxation discutes precedement st
5 sur 1'ensemble des rssultfats anterisurs sont doaness dans
1l article de H. Bodérin st al (1984},

L'avgmentation du taux de relaxation au voisinage d une paroci a =ts

[yt

gtudie systematiguement par Kelly st Richardson (1972}, Lsurs mesurss ds T
de 1 'He I dans des milisux parsuy {(Larbolac) ont gontrs qu’au dessous de 1K
T!l est linsalre en temparature et 2n champ magnetigus. Ca copportement a

ste verifie avec plusieurs tyges de materiaux jusou’'a des teppsratures
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beaucoup plus basses (Gedfrin et al, 1978), en montrant de plus gua cet
effet est correle a la formation d'une couche adsorbee a farte aimantation,
1'ensenbla relaxant avec un temps T1 unigue.

D'autre part, des mesurss de Tl de couchess d'He 3 adsorbe sur Grafoil ont
ate etffectuss a Sussex (Secca,M.F., These 1983) ot a Takvo (Satch =t
Sugawara. 1980,1981)., Les wvaleurs de T! mesure pour differsnts tauy ds
couverturs gtant de 1'ordre de unes seconde, il samblait difficiie
d'expliguer les temps tres courts mesur=s a Grenoble ( 10 @ sec } pour la
relaxation de ['He I Iliguide en og=ametrie confinse par un effst de
relagation rapide en surface.

Le but de notre etude est par consaguent de asesurer 1z temps de
relavation des couches adsorbees st de correler ces recultats s ceux
obtenus avec de | 'He I liguide laorsgue T1 est detaramine par 1z refarstion

ady parnis.

Hesures de Tl pour 1,2 couches de He 3 sur GBrafoil,
fes masures ont eite effectuess avec le spectrometre pulse decrit
L] L ; h ‘.O 'o T q
precedsseent, par la seguence classigus 20 -t - %3 ou l'an mesurs
l'intzgrsls  du sigral de precession libre anres la deusiems impulsiocn dans

un intarvale de temps fixe (170 periades).

La plypart dss mesures correspend a2 ung freguence de 88& kHz., Jes mesures

]

caaplsmentaires oat  eu liegu a 123, 2549, 500 et 1000 kHz pour detsrainer la

L

-
14
-

1

E
L.

Y]

[}

puvsriure a2tudie =st d2 uns monccouche complete couverte d

T

"

de la deuxisme courche, afin da siasuvler ia situation sxpsriasentals

[

rapcontres dans le cCas ogu la surfarce est =

=

cantact avec du liguide,

apituelisment en  RMN, 1 'aimantation H{t) revient wvers la wvalsur
d’=sguilibra Mo exponentiellament, avec une constanta da temps T1. On o
dono legil-M/¥ol  e=n foenction de &, T! stant ohtenu de la pente dg iz

WMoz oramiers resultats {articles oresente a LT=-17, pages precadentes)

semflalent indiguer oue la relavation est sxponentielle, Ceci a ete dementi

ay  cadrs de fouvelles mesures, OU nous avons pu au lz precision d un

2
01
=1
m
e
T
1
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facteur dix, et detecter la relawation treos lsnte d'uns petite fr &
L 'aimantation totale.

Nos resultats ({figure V-1} montrent clairement gue lz relaxation n est
pas exponentielle. MNous definissons par consequant une pente a l'arigine,
qui  perask d'obtenir T1i, le temps de relavxation initial. e temps

correspond, d une maniere plus rigouresuse, au retour de ] aimantation a 30%

.

2 sa valeur & l'equilibre: en effet, risn ne prouyve que le stade initial

(w8

g la relaxation, non observable experipentalement, ait liey avec une

constanta de temps egals a T1i.

£

La meme forme de relaxation non exponentieslle a ate ohserve pour 1 'He

"+

ligquide an geometries confinees (Geodfrin, these!. Mos mesures confirmen

danc Iz role de la couche adsorbee dans le processus d2 relaxation de 1 He

5 liguide cenfine. Cependant,nos mesures dans la gamme 3 mk—- 2 K montrant
quz  le 71 de la <couche adsgrbes sst indesendant dz la temperatura (fig

Y-2),alors gu'une forte desendance 2 ete agbservee pour 1°He 3 liguide

cgntine dans le Grateil, 1la VYycor (Brewer 1970}, la carbolac (¥elly et

-

fichardsaon 1%74, 1 zlumine eof le platine {Godfrin et al, 1978. 19807,
bes ralaxations non-exponentielles dans les films 4'He 3 sur le arafoil

ant etz =2galement observees par M. Secca (These, Sussex Hniversitv, 15830

at Satoh et Suagawara (1980). Les mesuras, sffectuess a hautes temperatures
d

e
‘observer une variation thermigue d2 Ti au dessus

i 1K (preobablement dus a la promation en deuxieme zouche theraiguement

activeel. Les auteurz distinguent deuwyx temps de relawation (Tii, initial =t

—
o
-+
-
—
o]
u
ot
TS
=i
[11]
-
ut
—
—

1 est approximativemeat proportisnnel a Tif, comae
zela  avait ete observe pour 1°He I liguide confine (fod¥rin, these): il
semble donc qu'il s'agisse d'ume relaxatian non exponentieile coamplexe,

‘plutot gue de la superposition de deux sxponentislles.

Las w@e2sures aux plus basses temperaturses de Sussex =t Ta
la relaxation devieat independants de 12 temperaturs au dessous de 1K, ls
in nisme responsable etant la modulation de ! 'interactian disolaire ocar

1’echange quantigue decs atames d'He 3.

Las wvaieurs de T! gue nous obtenans devraient en principe se supsrpassr

i
(=
1]
n
[aa
Er i}
=
T
Ll
il
L7

avet ces mesures. Gelles-ci, cegendant, corrsspondent
relaxation de §'ardre de oguslques secondes, Disa

millisecondes gue nous mesarons.

§2



Cette dificults ne peut nas etre attribuee a des rproblsmes de non
axponentialiter le +igure (V-3) permet de comparer directement les mesuras
les plus precises affectues a Sussex (T=1.0% K} et a Branmble (T=23 ¥}, en
diagramme semi-log 1 1l est «clair gue 1'evolution de 1 aimpantation a le
meme aspect, mais les echeliss de temps sont differentes.

Nos wvaleurs de T1 sont plus courtes gue celies mesurzes a Sussex et
Takyo; on  peut donc s'interroger sur la presence d eventuelles impurstes
magnetiques dans nofre celiule, En 4ait, il n eviste pas de differences
significatives dans Ies methodes de pregparation 2t de degarage du substrat
dang les differenies cellules, excepts le frittage des fouilles de cuivrs

pur dans notre cas. Mais il samble difficile d'espligquer 1a mems forme de

(i

relay

Iis

fion noa-sxponentiells  avec un mecanisse intringesgue dans un zas, e
un mecanisae par iapuretes dans l'autrs,

tntin, ies mesures de T1 de 1 'Hel liguide confine dans du Brafail non

fritte au culvrs {(Bodfrin et al, 1978, 1980) fpournissent des valsurs de Ti
= 100 m sec, donc inferieures a celles mesurses a Sussax st a Tokyo sur les
couches adsarbess: 1! serait donc  impossible dans e cas sxpligquer 1z

relaration de 1'He 3 liguids contine par un =ffst de relaxation “rapide” en
surtace, Cet aspect de la relaxatiaon sera precise sar (a suits.

ne relaxation non sxponentielles a ete epalemeni chssrvee par Borchart et
Hota {thess Barchart, Cologgne) pour [°He I liquide dans Zu  CHN.
Cantrairement aux resultats de Grennhle {Bedfrin. these) dans du Grafnil,

1

i17alumine et l= oplatine, il semdble possible dans ce ca

~

d associer 1

il
(134
[
(=1}

n

comagsante ourte® de ia relaxation au terme diaimantation

surface, et la relaxation au ligquide de Fermi I D.
res recsmment, Okuda et al (communication priveel gnrt obssrve 1a

-

relaxaticon nan seyponentislls de 1°He I adsorbee sur la poudrs d argsnt

Mouos avans essaye de raeprasenter  1'svglution de 1'ailmantation par
-3

differentes formules. #ux temps Iongs. une dependancs sp t semkle
Sacca.

bien decrire nas resultats {(figure Y-4:, aais pas ceux de
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I1 faut de plus souligner le fait qu'il =st possihle nue 1& suhsktrat soit
chauffe par adsarption non resonnante de radiofrequence. Le Graphite =st
assez conducteur . meme aux plus basses temperatures(Rapp et al, 1984) ce
qui donpe lies a des courants de Foucault dont ies effats peuvent stre
importants wmalore 1'orientation favorable des sglans conducteurs dans notre
echantillan.,

La pulssance dissipee, pour une iapulsian d'um  angle donne, ast
propartionnelle a la tensien. WNous avons utilise des tepsians de 10 a 50
vilts sans abserver d'effets particuliers. Les mesures de Sussex =t Tokyn

ont ete effectuees a des tensions de 17ordre de 100C volts, mais a plus

Upne serie d'sxperiences a ote realises a une temperature de 44 nk pour
etudier les effeis de chauffage. Nous avans mesure l'aimantation par une
impulsion a 96° . un temps (“zyecle") variable apres une aremiere impulsiaon
de duree variable. Les resultats (Figure ¥-3! pontrent un minimum lersque
la duree du premier pulse correspond a un pulse a 180° t’amplitude est
minimum lorsgue le cvcle correspond a un temps de 1 ordra de T1,

Dz aminimum disparait pour des cycles superisurs a §.2 sec : gn shserve
une decroissance wmonotone de 1 aimantation avec la dures du premier pulsa,
Ceci peut a2tre interprete comme un effet de chauffage (1 aimantation =st
e 2 la duree de 1 impulsion, mais pas a 1‘angle de rotationi.

Oans ce cas, gour un pulse a 907 tutiliss dans nos mesurss de i, 1a
temperature auqmsnterait de moins de I % (a 44 mE).

Il semble geu probable gque cet echauffement, qui pourrait donner une
relaxation nan exponeniiells auk olus basses temperatures, soit

[

zignificatif & hautes temosratures (T30.5 K).
Ce resultat prouve sgalement gue jusgu’a des teamps de | ordre de 0.1 sec
i 2siste  ancare de la relaxation magqnetigue pour une fraction importante
de noyauyx, alors que I2 Tl initial est de 7 m sec,
g5 sxperignces  complementairss devront etre effectuses afin de preciser
ie comportement du systeme He I Grafoil apres une iapulsion, et, d autre
part, sur des echantillons isaclants,

Un deaxisme aspact de la relaxation magnetique ohcarvee, =5t sa
dependance en champ magnetigue. Fos mesures montrent clairement (figure

Y-A ) que le teamps de reiaration T1i ast ogropartionnel au chamg
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magnatigue. En  Fait cette relation est valable pour toute la relavation :
bien gu’on ne puisse plus definir un temps caracteristique T1, les courbes
d'evolution de M(t,Bo) sont de la forme M(t/Boi.

kelly (these, Cornell University) a observe le meme comportement pour
gz 1'He 3 ligquide confine dans du carbelac,

La forme de la relaxation., sa dependance en champ magnetique ainsi que,
sgus les reserves egxplicitees precedemment, 1'ordre de grandeur des T1
indiguent clairemsent que la relaxation de 1'He 3 ligquide confine est
directement reliee a celle de la couche adsorbee,

Tres recemment, Hammel ef Richardson (1984, 1983) ont propose un modela
simple pour ia reiavation de 1°He 3 liguide canfine. Ils supsosent une
cauche adsdrbee ayant une aimantation de type Curie-Weiss, en eguilibra par

i

echange rapide {temps d echange << T!

[

avec l=2 liguide de Fermi. Le temps

de relagation Ti{ de 1'ensemble s’ ecrit alars:

Tl = p Mso
Hio
gu p est la taux de relaxation en surface, danc egal a 1/Tls (71 de la
couche ad

sgrbee), M=o est le moment macnetigue des atomes de la couche
adsorbes, et Mig la moment magnetique total du svsteme:

Mto= HMgo + Hlo,

ou Mlo =st 1= mament du liguide de Farmi.
os = A ¢ Bo/{T-8), comme il a =te montre expsrimentalement 2 Hslsinki,

Brenobhis, USC at Gornell.

Mol=F =« Bo en dessous de T¢ {(liquide de Fermi}. Dans ce

(17}
[11]
™
k]
)]
Wi
1)
-
i
jma )
M1
=

5]
a8t kF sont des constantes =2t Bo est le champ magnetigue.

La wvalegur de B, datsrai

o |

28 experimentalesent, =2st (.3 mk. On a danec en

Tt
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pratique pour TriomK, wune relation lineaire en temperature pour T1
{Cornell, @&renchle) a caondition que Tls soit independant de la temperature.
L'est precisement ce gue nous avons demontre experimentalement.

La dapendance en champ magnetique de 71, dans le modele, ne peut provenir
que de Tls, le deuxieme fterme etant un rapport entre moments magnatigues.
Ory, T1 =st praportionanel au champ magnetique (Kelly, these, Carnell}, at
nos wesures prouvent gque Tls 1'est egalement.

Un probleme particulier resulte de 1la non-2xponentialite de la
relaxatien; on one pesut donc pas strictement parier de T{.Cepsndant, la
taorme faonctianneile de la relaxation de la couche de surface (nos mesuras)
g5t la mem= gue cellie de 1'He liguide confine (Bodfrin et al, 1978, i9B0).
Ceci confirme don¢ 1a relation de Hammel et Richardson en la generalisant.

Le rapport A/HE dans le Grafoil a 2te mesure {(Godfrin 1978): Tes=a/F = 3.0
k3
en  utilisant catte wvaleur, 2t les T1 mesurses dans l'He I liquide confine,
la model=s de Hammel =t Richardson permet d'obtenir Tis:

Tis = 30 m sec  {a 250 kHz)
Nous avons obtenu sur les couches adsorbees, a cette fraquepce, Tis = 2
m sec (les mesures de Sussex, par contre, corraspondent a Tis=sl sec)

=
3

Les aesures sur 1 'He ligquids confine dans | "alupine (Bodfrin et al,
1978, 1580} peuvent egalement sotre analvsees dans 12 cadrs du modsle de
Hammel et Richardsaon. Dans ce cas, il n'syiste pas de mesur=s de Tis, mals
Tls peut etre dedulf szans ambiguitess a bazsss temperatures, aou ia
contributiaon ge volume devient negligeabls:

Tig 7 m sec, {voir figure V-7 &%t notre publication a LT 17 , Franco st al

Gans notre <as, ainsi gue dans celul des pilles de fluarscarbone (ref LT
173, le modeie de Hammel et Richardsca permet des calculs guantitatifs bien
que des amesures complementaires soient necessaires pour comprendre la
dispersion des valeurs de Tis sur le Gratail.

Il reste a waxpliguer le caracters non exponentiel de la ralaxation ds
surtace, sa dependance linesire =n champ magnetique 2t le mecanisme de
ralaxatian,

Cowan (1%77) a opropose un mecanisme de relaxation dipoiaire du a la

diffusion a deux dimensions expliguant 1a dependance lineairs en chaap.
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Tans ce modele, par contre, ia relaxation longitudinale est expenentiellsa.

Satoh et BSugawara ont suggere gue la relaxation pouvait stre dominee par
le2s effets de diffusion dans un milisu confine (mecanisme de Robertson}, la
relaxation pouvant =tre alors non-suponentielle.

Il n'existe pas actuelement de theori= complete de la relaxation en
surtace, Par contre, la relation entre la relaxation du liguide confine et
des couches de surface sst maintenent clairement etahliae,

Le «couplage entre les spins de 1°He I adsorhe et les spins nucleaires du
sybstrat est un aspect impartant du probleme de la relaxatiaon magnetiqus.
Ua article de revue {Richardsen 1984} a ete consacre a ce sujet.

San importance a ete clairement aise =2n evidence dans les billes de

Fluprocarbone et le Ca Fz . ou le Fluor et 1 'He I sont fortement couplees,

les experiences ayant ete realiseas a Cornell (Friedmann et al 1981 ;

Hammel et al, 1983, 19B4 1 Gramila =t al, 1784} =t a Drsay {Chapellier,

1982 ¢ Schuhl et al, 1984 ; Ch
d

B

glliar ot a1 195

el 1

ap
Mous avons essave g detecter un couplage eventuel entrs i He
st le C-i{3 {1l % 4 abondance izotopigue) du grafpil (le systeme substrat +
monocouche d'He 3 contient 2.8 novaux de [-17 par novau d 'He 3},

Le signal du £-13 a ete obsarves son temps de relaxation T1 est supsrisur
a 20 mn a des temperatures sptre I =% § pE, 2t 2 minutes a I3 ai,

Lag mesiyres par impulsions ont pour effet 1 augmentation de la
temperature de spin du £-13. Ure serie d experiences d2 pulses mettani le
chapmp magnetigue Bo heors aoue 3 la resonance ont permis de montrer que ls

graphite {phonons! n’'etait chauffe significativement.

L'axperience similaire a colles de Corneil et Orsay, cansistant a saturar
I "gimantation du £-13F puis aobserver 1'aimantation de 1'Hs I, z montre gue
celle-ci n'est pas affectes a 10% pres lersque 12 signzl du 0-13 est safure
a 30%. Les aimantatisons des deux novauy scnt donc decouplees.

£
£ -1840 - Af - echal a wupe teaperaturs de I3 ak =t a des fr=quences
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Les resulfats sont representes sur la figure (Y-8}, La valeurs de 72 sst

de 1'ordra de 1 m sec, legerement croissante avec la freguence.

Alors gue les valeurs de Ti gua nous mesurans ( 7 m sec) sont tres
difterentes de celles abtenues a Sussex =2t a Tokyo {1 sec ) (yoir section
precedentel, les wvaleurs de T2 sont en excellent accord avac celles de

Cowan et al, 1977 ; Owers-Bradley et al (1978) ; GSatch et Sugawara
1978,1980.

D apres Satoh gt Sugawara, 198G, la relaxation transverss est
expgnantiells en dessous de 2 K. D apres Secca et Richards (1984) il existe
deux composantes; lsur analvse dans 1 'hypothese d°un  echange entre la
aremiers et la deuxieme couches permst de determiner des frequences
g 'achange entre rcouches relativament faibles | iﬂ_? K).

Les relaxations transverses que nous abservons sont exponentislles (fig
V-3i. L'ariaine de ce desacard n'sst pas compriss actusilement,

I1 faut signaier egaleaent que la valeur de T2 amesuree dans 1 He J

iquide canfine dans le Grafoil par GEozler et al (1983) a tres hasses
temperatures, ou ie signal provienti essentisllement des couches magnetigues
proches du substrat, est fres proche de 1 @ sec (0.4 a 1.3 m sec pour

G,854T<2 mid,

P13
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Chapitre I

Methodes de RMMMN Conmntimue






Le O-metra

L'schantiilon est place dans une bobine de radiofreguen:e. I 'enzeabls
etant soumis a un champ magnetique perpendiculaire a son axe.lLa presence de
I'echantillop a 1'interieur de la bobine de radicirequence modifis son
inductance par rapport & une bobine vide, La nouvelle inductance (complena)

est donnee par:
L=Lvide ( L +4 7 9 X1,

ou &= &7+ iX°' est la susceptibilite a faibls champ radiafregusnca
mentionee dans le conteste des enuations de Bloch, ef n esi le factour de

reaplissane, defini comme:

4 la premiere integrale =sf valculse sur iz volume de 1 achantillon et la
deuxieme sur tout | =space.
L'impedance d'un circuit RLL avec un facteur de surtension eleve aura a

la frequence de resonance uns iapedance egale a
i= R -4 79 BYX ' - 34 79 ' 1,

ou R est la resistance sguivalente paralisle du circuit,

Si l7an injecte dans ie circuit un courant, 2t on balave le champ H9,1a

]

usceptibilite alternative de !'schantillon, sera madifise a la resonance,

et  on aura une variation relativs de 1

in

tepsion (cOmplexel aux bornes de la

r

obine esgale a :

dv/¥ = -« & m o O X .ivoir p. 2x.

L'integrals de ¥ it W ou ¥ autaur ds la re=gnance #st proportionslls a
s susceptibilits statique ¥o. Si 1 on nealias lss changements de phass,
2t gn  ohserve uniquement les variations de lz amplitude de csifs tension,
on gbtient ay premiszr ordre 3
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4V = 4 ¢ g0 X',

Le systame de detection dit 8-mpetre wmesure des petites variations
d amplitude de la tension sur la bobine par amplificaticn puls
rectification par une dicde d2 ce signal.
Apres detection, le sigral est equilibre par une tension d ocppositian
coatinue, et ja difference entre les deux tensions ast ampplifise. On a donc
un systeme de pont a courant contino., La variation relative de tensinan
t proportionelle au facteur de surtension @ du circuit RLG qui comprend

n
l1a bobine RF, ce sysieme est habituellement appele O-metre,

Methode de pont et detection synchrone

La detection svnchrone {D.3.)est generalement utilisee pour augmentar le
rapport sigpnal sur bruit. Dans an systeme RMM, on a normalement uns ande

porteuse assezr intense par rapport au bruit, dans laguelie nn cherche des

1]

petites variations relatives. La detection dirscte du signal par 1z 5.8,
I'incanvenient d'exiger une amplificaticn trop importante pour que ds
glles variations soient appraeciables. Dans ce cas, an risque de sabturer la
D.5. avec la oportsuse., Inversement, si ['on asplifie de facon a ce Eue
17inteansite de la porteuse soit dans la gamme utile de la D.8., le bruit

d2  ses amplificateurs de seortie sera souvent du meme ordre de grandeur gue

Four compatibiliser la detection svnchrone aver la RMN, an a construit «

systeme do  compensati

[}

n de la porteuss., Dans un tel systeme, o2n rajouts au
signal de 1az bobine (apras aasplificaticn) un signal radisfrsgusnce
d'cpesition., de facon & obtenir un signal resultant petit, gqui peut a son

four atre amplifie 2t mesure par une detection svnchronse,

»
i
[]

L

ut gue Ie

fs

bne fois gue I 'opposition se fait =n courant altsrnatif, |

signal d'opposition possede non ssulsment la magnituda, mais aussi la phasa

T8
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correcte. L'ensemble constitue donc un pont a courant alternatif gqui a la
particularite da travailler a la freguence de Larmor de 1'echantililan.

Les ponts de courant alternati$ souvent utilises en mesures d aimantation
ne peuvent etre utilises en FRHMN, car les freguences utilisases sont
habituellement basses, de l'ordre de centaines, voir dizaines de cicles par
second2. On & construit, donc, un pont alternatif haute frequence, gui
utilise une detection synchrone PSR 5202 (§,1 - 50 MHz!.

Lz schema du systame est montre dans la figure {¥I-1), On utilise un
circuit construit au laboratoire d electronigque qui permet unae variation
independante de 1 amplitude et de 1la phase d un signal de reference. Ca2
signal wvariable est rajoute au signal amplifie provenant de la bobine, de
tacom a obtenir un signal resultant le plus petit possible. Le signal
resuyltant est envove a la L[.3.. 0On balave leg champ Ha’ en mesurant la
sartie en phase de ta B.5..

Pans Ia +igure (VI-Z) on voit 1l evelution du signal de rssanance selan le
reqlage de phase de la detection syachrone, ou differsntes combinaiszons
lineaires d'absarption et de dispersiop sont mises en isu. Dans ce cas, on
abtient avec un dephasags de 10° une absorpticn pure, alors gue a 100° .

ne dispersion pure. L absorption ne coicide pas exactsmen

rr

i
avac la s=ertie en phase { GO ! & cause des dephasages de la portsuse
praguits par les capacifances =t inductances du circwit, ainsi gue par. lss

ampliticateurs et les attsnuataurs,

Four cowpsnss2r ces dephasages, on eet le chasp H, hors resepance et on

regqle la phase de la detection svnchrone de facon a separer dans ses deuy

[1E]

ranauy 1a compasante sensible a des petites wvariations de phass de gelles
correspondant a1 7amplitude. Le diagramee vectoriel correspondant ast
montre dans ia figure {(VI-3). On trouve ainsi up "repere” dans le diagraane
vectoriel cu la dispersion et | absorpiion sont separees,

On aobtient, en kalayant le chaasp wagnstiqus autour du champ d2 resonance,
un  signal d'absorptios pure (symetrigue) et, on quadrature, un signal de

dispersion pure {antisvmetrioue).
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Systeme d'acquisition de donnees

L'acquisition de donnees de RAHN continue est faite par un ordinateur
Apple II connecte a 1 ssperience par une interface modele ADALAE, de
Microseft. Cette carte, possedant um convertisseur analogigue numerique et
un numerique-analogique de 12 bits, une horloge et une entree/sortis de 8
bits paralleles ogu bien independants,peut etre programmee en langage
Bazif.Ceci permat upe programmation assaz souple 2t donne la possibilite de
modifiar facilement les programmes sans passer par le langage A55EMBLER.

La carte est ytilisee simultanement zour genmerer les signaux de balavage
du champ magnetique et la lecturs de ls sortie du @-mefre ocu hisn d uns
detection synchrone. En oprincipe. =n ubtiliszant 1 horicge nous pouvons
j2narar n'importe guelle forme 4 onde.®ous avons uiilise un sianal

g
trianqulaire symetrigus pour lz palavage.

La Upilotage” de la bebine de champ est fail opar Ia scriis analaogigus de
la carte ADALAE, Granches sur upe source de courant. dn filfre a roanstants

de Etemgs reglabls =st wis enire les deux pour %lisser" les sauts discrets

gui existent forcement dans un contrele nuserigus,

La lecture g la sorile du signal RHN detecte,rectifie et filtrs est
faita diractssent a . la sortie du @-metre psr le convertisseur analogigus
numerigue  da ] interfacs, le filtrage 2tant regles & une constants de Lamps

general de 1 ordre du dixiems de

I
T
i
f—
31}
m
~+
f
]
)]
-
feig
|

ggale a l'intervall
seconde, Un  enregistreur, branche an parallele avec 1 'entree analagigue,
permet de controler les cycles ds= mesure d2 1 ordinateur,

Un=a attenuvatien calibree est =2galement coamandee par 1 ordinztsur, en

utilisant un bit de la =sortis nuperigue de la carts. Cethte attenuation est
t

[}

o
[
i
e ]
i
[§1]
i

1"interieur du  #-metre, persettant de geserar un @

variaftion relative de tension sarvant a normaliser les raiesz  RHH,

Ind

Frogrammas oour [ 'acguistition RMAN Continue -

Le grogramme d'acguisitiss de denness a efs ecrit en Basic. Par

simplicite on & «choisi des acquisitions de 237 geints. Ceci carrespond au



nombre de= goints de la page haute reseolution de !'ordinateur Apple, ce qui
permet wune wvisualisation «constante des raies mesurees. Les raies sont
imprimees sur une imprimante Epson FYX-BG, par une interface parallele gui
permet une copie directe de 1 affichage de 1 acran.

La premiere etape du programme est 1l acguisition proprement dite. Un
temps de balayage est choisi et divise en 237 intervallss. L harloge sst
constamment consultes, et  au bout d'um intervalle, 1'ardinateur change la
valeur du chasp aver sa soritie analogigue. Ensuite, 11 lit la teasion a la
sortie du spectrometre et stopcks sa valeur. Cette operation se repete
jusgu’au bout du balayage de champ. Ensuite,l‘urdinateur haisse le champ,
et en meme temps trace sur l‘ecran la raie mesurse. | acguisition et le
graphique sont separes pour pnossibilifer des acguisitons plus rapides, en
diminuant le nombre d operations realisees par point.

Four analyser la raie, on calcule d abord la ligne de base, c est-a-dirse,
le npiveau de tension hors de la resonance. On calculse la meillsurs dreite

qui  passe par les exiresmes

3,

e la courbe mesures; an prend les 40 preaisrs
gt derniers points,qui sont hors resanance.
L'integrai de la rais es

8
droite point par point. La soeme de ces ecarts nous donne |'integrale, en

statique. Far conseguent, [ integrale de la raie est proportionnelle a la

suscepiibilite statigue,

=t
[

Finalement, 1 ordinatesr rsalise un  stalonnage du signal mesures.
compare  les lectures avant ot apres uns attenuation controlee par relai, La

valeur de ['integrale peut donc gfre compares a une attepuation connus du

sigrnal.0n compare directement deux variations d impedance, cs gqui rend la
lecturs insensible a des eventuslles fluctuations =t derives du gain dsg

amplificateurs et de 1 intensite dez la RF du generateur, qui peuvest avoir

L1}

liey pendant des mesures guil dureni plusisurs mois,

L'ensemble dg rces #mesuras est iaprime avec le dessin de la rais.0n fait

1 acquisitian de 10-20 raiss, 3

i
1}

lor son intansite par rapport au bruif, en
movennant ensugite les resultats. 7

Dans !’article gui suif on a rapperte le resultat d'une seris de mesures
de  sugceptibilite de ['Helium I adsorbe en fonction d2 la temperature et du

faux de couverture,
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Chapitre VIT

Mesur-es =nm =i~rd 'Enntinue






Mesur=s en RHN cantinue

Nous decrivans dans ce chapitre laes resultats dos mesures d aimantatian
de 1°'He 3 adsorbe sur l2 grafoil zn fonction du volume adsorbe =t de la
temperatursa,

Les  taux de codgverfture sont dans la gamme 0.9 - 7 couches atomiguesy le
domaine de temperatures s'etend dans la gamme 3 ak a S0 mK.

Les wmesures ont ate effectuees dans la celiule decrite dans le chapitre
ITI. ©L'aimantation est obtenue, en unites arbitraires, par integration de
la raie d'absorption de 1'He 3 an BMN continue {(cf. chapitre VII.

Tout=s les mesures ont =su lieu a une frequence de B85 KHz, c2 gui

ave

carrespond A un champ magnetique de 273.14 Bauss.

La wvaleur de 1a temperature est Jfournie par le theracmetre a C H H

ur

re [iI}F.

i

stalanne sgus chaap

par des resistances dée carbone {(cf. chapi

et
Hous avons effectue deuy series de mesurss, La premiers correspond a

P

‘utilisation d'un spectromstre RHN do type @-metre/pont a courant cantinu,
Elle =& permis une exploraticn gensrale {la premiere dans le domaire’ st les
resgibats ant fait 1 objet de la publication ci-joints.

La +orte tendance Ferromagnetique ohservee entre doux et trois couches
nous 4 2ARCOUrages a4 effectusr une deuxieme serie de mesuras, centrass

taux de rouverture, L'utilisation d'un nouvesy spectrometfre

~matraspont alternati+s a detsction svnchrane, a parals

5 d& la premiere

o
¥

d'ageiicrer la oprecision d8s  mesurss par rapport & cel
Il faub souligner la +42it gus les unites arbitraires des deux s:zperiences
n2 <ant pas identiques, bGisp gus du meme ordre. Ceci est du a un leger
changemsnt du facteur de gualite du circuit resonnant lars de
l'introductign dans 1e nouveaw spectromstre d7un preampii?icateur dant
1 ispedance d'entree est d& 100G k Jhas .
La gamme de coauvertures explorees lors de Ia premiere serie d= mesures
est recouverts par relle de la deuxieme serie.

‘remisre seris de mesures,
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= nombre de couches corrsspondant a chague volume adsorbse a etz gpodidiis da

i3
Jads i %
f:mSSTF* tpublic. inQuy., apalysael
17.8 .58 0,53
35. 0 1,74 1,45
43,9 g, 2.3
3,37 02
1 R 5.5
Tl eoavient de soculigner le +3it gus l=s volumes adsorbss sont precis,
alers que les  valsurs de ¥ degsndent de parameirss sacore mal connus (en
particulier, Iz densits de la dsuziems couchel; ces darnisres pourrant afras
recalculess lorsque Ces  parametres  saraont  detsraines aveg plus  de
Oracision Lilntergretaiion donnee dans 1 articls n'est pas atfectes par
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PHYSICAL.REVIEW B:

VOLUME. 31, NUMBER 3.

1 FEBRUARY 1985

Ferromagnetic instability of *He. layers: adsorbed  on: Grafoil

H: Franco, H: Godfftin, and D, Thoulouze
Centresde Recherches sur- les Tres Basses. Températures, Centre Nationa! de-la Recherche:Scientifique;
Botte Pasuale 166. X, 38042, Grenoble Cédex. Erance
(Rieceived. 20: August 1984):

The: magnetization- of 0:9; 1.74; 2.57, 357, and- 7.04: layers: of 'He: adsorbed: om Grafoil has been mea~
sured.- dowrr to- 3’ mK. A large ferromagnetic tendency- was. observed: at 2.57 layers, with: a corresponding.
Curie: temperature:of: 1.8 mK.. The:effect is.interpreted: as:a: férromagnetic:instabitity: of liquid: He: when its.

thickness: is:of:the:order of: the: Fermi wavelength.

The- theoretical prediction of* a ferromagnetic: instability in-
confined: liguid *He (Ref. 1) and. the expetimental observa-

tion? of an: excess. susceptibility in liquid *He- confined. in-

Mylas foils: and carbon- black has stimuiated intensive
research: in this: field.

The: total. suseeptibility has. been: found: to- be. described: by
the: expression X =4/( T — @y +B; where: B'is the: constant
susceptibility of the- bulk Fermi liquid, 8~0:5 mK and is-
positive; and. the- magnitude of 4 wouid: correspond to —~35
“Curie-Weiss!" *He layers located. on the surface of the
Mylar or carbon-black substrate. :

Similar studies performed. in our laboratery’ and at the
University of Southern California® on Grafoil showed a Cu-
rie: behavior which could reasonably be. atiributed to a single
paramagnetic solid layer. If was deduced that the second

layer of *He- on Grafoil is. liquid and this was verified by .

neutron- diffraction experiments.’ This simple mode! with
one layer of solid and bulk liquid is intuitively reasonable
except that the crigins of the nonzero #-and the discrepancy
between the two sets of experiments remain unexplained.

One: difference between the experiments described is the
nature of the substrats. Grafoil is homogeneous from the
point of view of physical adsorption;® it can be easiiy
cleaned; the structure of the adsorbed. layers is known and.
is well defined.”™® Mylar and carbon black, on the other
hand,. are: extremely heterogeneous. and degassing: in situ is
very difficuit,

The: particle size: is also am important varabie: 400-A
alumina powder (heterogeneous) gave the same results as
Grafoil’ —one Curie-Weiss layer. The size of the cavities in
carbon: black and Mylar is. much smailer; the large ‘“‘excess
susceptibility™ could be either attributed to a larger number
of solid “‘layers” (which are not weil defined on hetero-
geneous: substrates) because of capillary condensation or to
@ boundary magnetism effect.

In order to clarify the experimental situation, we have
performed. susceptibility measurements. at millikelvin tem-
peratures. on “He- adsorbed onr Grafoil as a function of tem=
perature- and coverage. This preserves the advantages of 2
well characterized. substrate {Grafoil) and: moreover allows.
us to vary systematically the thickness of the liquid layers.

A plastic. (araldite) cell of volume 21.9 cm® was located
ingide the mixing chamber, [n its center it contained an
NMR coil with 38 Grafoil sheets (mass =3.26 g) sintered
on' 19 copper foils (thickness 25 wm), cut to fill the coil
form {diameter i$ mm, length 20 mm). and degassed at
800°C for 4 h. Kapton foils were used for electrical insula-
tion between the Grafoil sheets. The copper foils had
ribbon-shaped tatls which ware screwed {out of the high f

i

field-region) to-a copper post. This: post passed through a

Stycast: seal in the-cell. wall. into the mixing chamber whers 3
simtered: silver disk easured thermal comtact. A carbon
resistance thermometer (Speer 100 )} and a heater wers.
algor attached: to- the: copper post. The mixing-chamber tem-
perature: was-given by carbon: resistors and by a CMN mutu-
al inductanee thermometer calibrated at zero field and. at
273 G. The magnetic field was. provided: by a superconduct-
ing coil wound.on the thermal shield at 0.7 K.

cw: NMR measurements. were performed at 886 kHz (273
G) with- a low-level 0 meter; while the magnetic field was
swept. The magnetization was obtained by integration of
the- absorption signal by computer. The signal amplitude
was. normalized to a calibrated absorption signal to eliminate
the:problem of drift in amplifier gain.

The-cell, which was. connected to the gas-handling system
by Cu-Ni tubes, was evacuated, flushed with *He and then
pumped. for several days with a nitrogen-trapped diffusicn
pump. Adsorption isotherms at 4.2 K were performed with
a standard gas- handling system including calibrated
volumes, a 100-torr Baratron MKS 77 gauge, a charcoal
dipstick, and a diffusion pump.

The amount of gas corresponding to mcnolayer coverage
was determined to be 22.0 cm® at standard temperature and
pressure {STP), the amount adsorbed at 4.2 K at 1 torr
pressure. From the densities of the different iayers. deter-
mined by neutron scattering® and specific heat measure-
ments,” the gas volume corresponding to completion of the
second layer would be 14.7 cm®, and far the third and sue-
cessive layers, 12.7 em®. Accordingly, our 19.3-, 33.0-,
43.9-, 56:6-, and. 100.8-cm® STP samples corresponded. to
coverages of 0.90, 1.74, 2.57, 3.57, and 7.04 layers, respec-
tiveiy. ]

The 'He gas: was always introduced at 4.2 K, since we ob-
served: that when the gas was introduced at low tempera-
tures. it was not adsorbed, but condensed as liquid droplets
at:the-bottom of the cell. An anneaf at 10 K was performed
for the lowest coverages. The system was. cooled down to
1.5 K in several hours, and to 3 mK in ~10 h. At low
temperatures, all the gas was condensed on the Grafoil, and
the.vapor pressure was negligible,

The total *He magnetization measured as a function of
temperature: for these sampies is shown in Fig. 1. This is
plotted as the product of magnetization and termperature to
emphasize deviations from a Curie law. With 0.90 ‘He
layers. the behavior was essentially paramagnetic as expected
for a solid layer-at this density.” The results at this coverage
show that the *He has been affectively cooled down to mil-
likelvin temperatures. With 1.74 layers the Curie law is still

1699 ©1985 The American Physical Society

RAPTD LOMMENIUA HOY




1700
40O
£
g
= .
=200 - +
- . e wx - F o
& -
0 I O O A W i O S T T a0
3 100 T 100

FIG. .. The product of the magnetizatiom: and’ the temperature
(arbitrary- units). as a. function. of: temperature: for different covers
ages. &0.90:layers; 8:]1.74; #+2:57: @53,57; A.7.04:layers:

followed: and: the magnetization has. increased proportionally
to the number of adsorbed atoms. This. is a new effect,
since the incomplete second layer is: known to be liguid,’
but nevertheless, no Fermi degeneracy is.observed.

With 2.57 layers, the magnetization at high temperatures
(T 210mK) has- again increased linearly with the adsorbed
amount, still following a Curie law: At low temperztures a
new effect is observed. The product MT diverges with a
Weiss temperature #=1.8 mK, as deduced from the plot of
M™'vs T(Fig. 2). This behavior was modified by the addi-
tion of one further layer (3.57 layers). In this case, the Cu-
rie contribution remained unchanged, but the Weiss tem-
perature was reduced to —9.5 mK.

For the same coverage a small increase of MT was also
observed at the highest temperatures. This effect was better
seen for our highest coverage (7.04 layers) where a linear
increase of M7 above 10 mK indicated the existence of a
Fermi liquid with a constant magnetization. However, it ap-
pears that the degeneracy temperature was lower than in
bulk liquid *He. The ferromagnetic tendency at low tem-
peratures gave a small 9 (—~0.5 mK), as observed with
Grafoil in balk liquid.’-*

This experiment clearly shows that two-dimensional liquid
’He has a much larger magnetization tham the. bulk, since
the Curie behavior persists up to ~2.6 layers, even though
there is only one-solid layer. It has been suggested that the
second layer might solidify.” The disagreement with the
susceptibility measurements™* couid, in principle; be under-
stood if the “‘bulk’ liquid susceptibiiity in the Grafoil voids
is also enhanced by a factor ~ 2, modifying the: normaliza~
tion procedure.that was used. However, the neuiron experi-
ment® did not detect the existence of a solid second layer.
Even with the hypothesis of two solid layers at high cover-
ages, the Curie susceptibility for 1.74- layers and 2.57 layers
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FIG. 2. The inverse of the !otal magnetization is piotted as a
function of temperature for a coverage of 43.9 cm? (2.57 layers).
The Curie-Weiss temperature-is 1.8 mK.

indicates that thin liquid *He filins have a Curie susceptibili-
ty.
We interpret the ferromagnetic instability observed at 2.57
layers to be an effect in the liquid. This affect appears to be

" very senmsitive to the thickness of the liquid which is of the

order of the Fermi wavelength A= A/pr. Furthermore, such
behavior and a Curie-Weiss law may be inferred from the
theory.!

If the ferromagnetic instability were to be ascribed to the
adsorbed solid, it would be difficult to understand why 2.57
layers are necessary to observe this sffect, and why it would
be reduced at larger coverages. Suppose two lavers of ‘He
solidify, as was discussed earlier, then there is an alternative
explanation of our data, in terms of solid ferromagnetism.
Mullin and Landesman'® have proposed a reduction of the
interfayer exchange as a function of the liquid-layer kinetic
energy; this provides a coverage dependence of the fer-
romagnetic indirect exchange-interaction theory.'!

From our experimen:s, it appears that thin He liquid
layers are paramagnetic, that there is a ferromagnetic insta-
bility between two and three layers. For larger coverages,
the Fermi temperature is reduced compared to that of the
bulk. :

One of us (H.F.) acknowledges financial aid from Con-
selho Nacional de Desenvolvimente Cientifico e Tecno-
légico, Brazil.
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Comportement d'un systeme multicouches - degenersscence de Ferai

Des mesures plus detaillees de 1 aimantation avec un tauwx de couverture
de 7,04 couches ont perais, en conjonction avec les mesures 4§ aimantatian a
des taux de couverture inferieurs, un gxamen du ligquide de Fermi constitue

par les couches plus sleignees du subskrat, Epn detsrminant la constante oe

Curie, initialement en unites arbitraires, en ¥onction de la guantite de

gaz dintroduit, on a pu determiner la constante de Curie par atome, sxprimes
an  ces dnites. Or, la wvaleur de ce=tte aimantation peut etre calculee
independamment bpar la mecanigque statistigue elementaire d un svstsae d°ions
magnetigues independants. Nous pouvans  donc  exprimer les aimantaticns
mesuress en upites absolues. La susceptibilite statique atant reliss a la
susceptibilite altsrnative par les soluticns stationnaires das sguations de
ioch, wun calecul de wverification des caracteristigues electrigues du
sycsteme FRMN poura eftre uwlterisurement etabli,

Pour 1'instant, nous utilisaons les unites arbitrairzs nreduites par nos
mesurss, lLa canstante de Curie correspondant a chague tauy de couverture
peult  etre determinege a partir de la partie herizontale de 1a courbe de H x
¥, T . Ces constantes de Curie sont a leyr tour representess en fonction
du taux de couverturs, la ogente donnant la consztants de Curie par stoms
ifigure VII-il., A partir de 2.7 couches (Yads = 43,9 :m3 ETPI, il ¥ a une

cassur2 de2  la.pente, ce qui indique gee les atomes rajoutes au-deia 4

h1]
ri
{7

taux de couverture ne suivent pas une loi de Curis.

b essatra  efnsdite d'apalvser la courbe d aimantation plus complexe
. ) . . = . . A S
produite  par le systeme de 4.3 couches agsorbees {Vads = 100.8 ¢ STFl.La

a

&I

g2

r

courbe complete est  mantrze  sur | figure (MII-Z). On voib a

Tat

[

temperaturs une tendance ferromagnetigue qus se manifesta par une deviation
de  produit ® x T vers Ie haut, Il y a ensuite un regime gussi-lineaire de
{d a 40 wk., Une courbe strictement lineaires indizusrait un systeme
decompesable  2n une partie purement Curis et une partie indepsndante de Ja
tamperature, caracteristigue des liguides de Fermi au dessous de TF. Dans
notre achantillon de 2.3 couches, ce comportement exists dans une region
etroite de temperature, au dela de lagquelle il v a un ecart 3 cette droite,
avac un2  tendance a dne assyapfots horizontale, ce qui indiguerait ua

nouveau comportement de ftepe loi de Curie, obei par un liouide de Fermi a
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des temperatures sugerieurses a T¢, Ce comportement suggere qu'un certain
nombre de couches liguides auront les caracteristiquas d'un liguide de

-

Fermi, comme celui de 1°'Helium 3 liguide. Ce type d analyse a ate fait dans
l"Helium 3 liquide en presence de milieux poreux ou bien de grafoil
{Godfrin 1380}, en supposant que la temperature de Fermi du liquide confine
gst sgale a cslle du liguide I D.

A partir de la courbe d’aimantation a 20 m¥ {fig. VII-1}, on calcule
initialment le nombre de couches qui contrihuent a la partie Curie de 1a
courbe, consistant avec 1’extrapclation a T=0 de la partie lineaire du

produit M x T en fonctien de T a ce taus de couverturs (fig.VII-Zi. On

spustrait ensulite la partie Curis:
M lig. Ferml = # total - C/T

La courbe d’aﬁmantatian resultante a bien 1 aspect general 4'upe caurbe
d aimantation de liguide de Fermi, tendant vers une limite finie lorsque la
temperature tends vers zero, agale a C/T+#, ou L =st la constante de Curie
pour lz npombre d'atomeé mis en jeu. Celle-ci avant ste determinse par la
methode indiquee prealablement, on calcule TH#, 0On obtient TH% = {20 Wk,
une valeur nettement inferieure a ¢elle du liquide -3, meme a forte
pression: 300 ek a pression nulle et 190 mK a 34 bhar.

Ceci  implique wune pelarisation du liquide 30 superisure a c2lle du
itquide 3D : «c'est donc une nouvelle methode de polarisation, induite nar
les surfacss, gue nous avans mis en =2vidence,

Les resultats psuvent etra= rapresentss sogus la forme MT+%/C (aimsantatian
normalizee a | huur T=0) en fonction de T/TF#+ (temperature reduits) (fig,
¥I1I1-3i. On abserve wun boa acord entre nos mesures et celles du liguide 3D

er  coordonne2s reduites, ce qgui confirme la detsraination precadente de



syperieures a T

des femperaturs f. L= comportement suggere guun ce

5
nombre de coueches liguides auront les caracteristiques 4 un ligui

Fermi, comme celul de 1'Helium I ligquide., Ce tvpe d'analvss a ste fait

1'Heliup 3 liguide en presence de milisux poreur ou bien de gr
{Bodfrin 1980}, 28 supposant gque la temperaturs ds Ferami du liguide co
ast e=gaie a celle du liguide 3 D,

A4 partlr de la courbe d'aimantation a 20 oK (fig. ¥-1}!, on ca
initialment 1le nombre de couches gqui contribuent a lix partie Curie
courbe, cansistent avec ['extrapolation a T=0 de la partie lineai

Uverture {(fig,Y-2

gn fonction de T 3 ce taux de c
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La courbs d aimantation resultante a bien | aspect gensral d une ¢
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b)Deuxieme saria de mesurss

Mous avons mesure 1'aimantation de 1°He 3 adsorbe en fanction de la

temperature =t des voplumes adsorbes suivants:

Yads 1 AX
(cﬁSSTF) (couches)  absolu
22.03 1.09 £ 0.04
Ih.467 1.86
37.93 1.93
I9.22 2.01 # 0,10
40,49 2,09
41.74 2.17
43.04 2.2h
34,31 2.34
45,58 2.42
46,85 2.51 + 0.20
48.11 2,39
49,38 2.87
S0.45 2.75
31.92 2.84
34.48 3.01 O G.E4
7.03 3,20

Les wvalsurs de ¥ sont entachees d'un arreur absolue ( ¥) provenant das
estimaticons de densite, C'est demrc ! ensesble des valsurs de i gui peaut

atre decale dans c=s barras d'erreur, mais pas un point par rappart adx

+
"%
1]

ail S

!'_2

T3]
-

L tigures (VII-4) a (YII-19) representsnt les resultats axperisentaux,

sous la forme du produit de 1'aimantation {an unites arbitrairas) par la
temperature, en fontion de la tamperaturs.
L aimantation correspond & la surface de la raie J zbsorption mesures i

s :

lagquelle on a retranche la netite contribution due 2 1°He 2 de la boites =

H

ae

P

ange du refrigeratzur, Celle ¢i est constante dans cette gamme de



temperatures, gt egale a 0.3 unites arbitraires (esaviron 1/20 de

1'aimantation de la monocouche a 14 mii.

Analyse des resultats

Les mesurss avec un volume adsorbe de 22 cp® STP {x=1.00} montrent un
compariement Curie {H =« T = constante). Ceci est' en accoerd avec
I'interpretation d'une monocouche dense ou les frequences d'echange J
mesurses spnt tres inferiesurses ag mK (Richards, 19781,

Ce systeme etant maintenant bhien connu, ces mssurss servent surktact 3
prouver que 1'He I adsorbe sur grafoil z sffectivement ete refroidi a 3 uk,
teamperature de base du refrigeratsur,

Ces mesures permetteant de deduire la constante de Curie correspondant a

4

2.00 ca” S5TP d'He 3 ¢ 128 + 7 {unitss arbitraires).

I7]

Bvec VYads = 3I5.47 cn STF {u=1.8Bsj, d'agres les=z mesures ge chalsur

)

specifique et de neutrons {gf. chapifre I}, i2 systame ast constitue d'uns
premiere couchs selide dense et d'uns deuxieme couchs liquide,

il

t que cgs systemes n'interagissent pas, on ='a

i
fis
o
o
1
2]
-
<
"]
-

En  supposa tand

11}
it

tign Lurie de 1a premiere couche,

i}
=
=)
)

¥ Foosa2e, une

u
contribution de liguide de Fermi, s=enhlable a ceile observee par Dwers

Bradley et al (19%78) a faibles taux de couverture de la nremisrs couchs.
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La Higure (VII-Z20G) psrmet dz comparer 1
Au  dessus de 10 K, 1'snseable des spins suit une 1oi de Curie; a plus
hasse temparaturs, on  ohserve uns dimingtion de laz susceptibilits
compatible avec ] 'hypothese d'un liguide de Fermi, la tehgerature de

dagenersscence etant de 1'ordre de 19 mE. En sgustravant 1 aimantation

=
m
n
=
=
m
o
]
[mi}
=
-~
-

a premiere couche solide, on obfient 1 aimantaltion du liguide
dans  ce modele {figure VYII-21), On pesut resarquer [ ecart iaportant a la
igl de Curie a basses tepoeratures.

Les courbes correspondant a Y=37,93 ca STF  (X=1.93) jusgu’a V=41.

(8=2,17 mgntrant un comporiement similalre. La femoeraturs de




Un  fait important est mis 2n evidence pour un volume adsgrba de 40.4% cm
5TF  {x=2.0%). En effet, le pgoint obtenu a la temperature la plus basse
tfournit une valeur de M # 7 tres superieure a celle du point voisin (3.4
mk). Cet eccart, de plus de2 30 %, ne peut pas etre espligue par
I"incertitude sur la temperature. L'aimantation augmente donc rapideaent a
des temperaturss < I mk.

Cet eaffet n’a pas ete observe dans los mesures de 39,27 et 41.7a t; 5TP

{4=32,01 et 2.17); i1 faut toutefois remarguer gue la temperature minimum

ast reste superisurs a 3.2 oK dars cas masures,

Un changement important de comportement general apparait a partir de VYads

= 43.04 ca>  STP (Y

1
<

3

"

al. La loi de Curie ssgble s etendrz vers les

mK, ou une nette remontes de

LY

basses temperaturss jusgqu’a environ
17aimantation & lieu. Ce changesent est illustre par la figure (VII-22),
-

gqui recapitule 1 evoluticn de 1 aimantation entre | couchs st 2.3% couches.

‘Pour las volumes adsarbes compris entre 43.04 st 57.03 ca> §TP i = 2,28

4
a 3,203 1'aspect gqualitati+ des courbes =st identigue, On observe une loi
de Curis au dessus de 10 ak; au desscus de cetts temperaturs, ls oroduit M
# T auqmente de facon considerzble {(figure VII-ZZ).

L'aimantation a bassss temperatures esf trss superisure a celisz deduite

t
2n supoosant gue 1 aimantation de taus lss atomes du systeme spit la loi de

Curie. En fait, les mesures monirent une divergsnce de 1 aimantatiogn a une

temperature de 1 7ordre de 2 a I mk.
Lot effet atteint sor pavimeas pour Yads = 48,11 fﬁgsTP (X = 2,579}, 8Ba

disparition est illustre par la figure (2-23

el

Four ug  volume adsorbe de 57,03 cnm BTF  (x=3,20) 1 aimantation
supplementaire a tres basses temperatures est faible; 1 ensesmblas des points

sult pratigquement une loi de Curie,

fnalyse de § 'aimantation 2n fonction du volume adsorbe.

Les donneas precedentes peuvent etre reportess sous la forme d2 graphes de

H f{unites arbitraires) en fonction du  volume adsarbe. pour differentes

temperatures,
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La wvaleur de M pour VYads = 22.03 an §TP (x=1.ﬁﬁyﬂﬁérhét de determiner la
courbe d'aimantation en fonction de Vads pour des atomes suivant une loi de
Curie {droite passant par ce paoint et par l°origine).

On pourra ainsi mettre en evidence les situations ou tous les atomes
adsorbes’suivent une loi de Curie, et detecter les scarts a cette loi.

Les figures (24! a (29) montrent M#T pour des temperatures de 3.2 ; 3
1 5 20 et 3¢ ak,

A 3.2 mk (figure VWII-24), 1'aimantatian varie fortement en fonction du
volume adsorbe. La droite {trait plein} indique 1'evolution attendue pour
H&T (¥} si 1'aimantation de tous lss atomes du systeme suivait une Ioi de
Curie. Au voisinagse de la deuxiesme couche, les valeurs mesurees sont
inferieures a celle-ciy «ceci est la copsequence directe de [ "observation

taite precedemment d’une faible aimantation en dessous de 10 mkK pour ces

taux de couverture.
Les fortes remontees de 1 aimantation pour des volumes adsorbes tompris
eptre 43 et A0 cﬁs STF donnent lisu, dans <c=s5 diagrammes, a un pic

depassant largement la wvaleur Curie. A 3.2 aK, le renforcsment sst de

l'agrdre de trois. La hauteur de ce2 pic est extremement sensible 3 la

uw

temperature ¥ des mesur=2s d'aimantation laors de ! 'operation  du

~
3

refrigerateur sans reinjection ("one shot"! a partir de 3.2 mi aont fourni
das valeurs des 1'aimantation superisures a & fois la valsur Curie, alors

mperaturs varie de moins de 0.3 nk.

emg est tras proche d'une instabilite dont 1a

u
-

e
I est clair gue le sy

temperature caracteristigue est d'=nviron 2.7 ak.

%)

Le maxgimum a lieuy pour un volume adsorbe de 48 oy STP (X=2.8

L

guchas)

1 a

; ; - T crn ; . ; .
l"augmentation de H#T demarre a 41 ca 5TF {(X¥=2.1 couches}): lz decroissance

3.20 couchesi.

2
1l

gst pratiquement achavee a 57.03 co
Four un volume adsorbe de 37.95 ca- STPF (X=1.93) on remargue up legar
d

gic, guil rappraoche 1'aimantatian 2 la loi de Zurie., I! apparait plus

1

mk. Laimantation du

LA

clairement sur la courbe YII-25 ,correspondant a 7

=

pic principal reste superisure, a cette temperature, a la loi de Curis.

-

A 10 mk et 13 mk, les valeurs d’ aimantation sont plus proches de la loi

ge Curie. Le pic principal reaste visible.

A

A 20 et IO aK, 1’aimantation semble suivrs une loi de

-
L

urie iusqu’a

; . o . . s =
gnviraon 43 cm 5TP, puis chuts a snviran 50 cw GSTF.
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En fait. 1l'evolution en temperature du pic principal indigus gqu’il deit

’

subsister a T = 30 aK, una leger pic compris entrsz 43 et &0 tm3 §TP. Il est

) T : - - . . . . - 3
donc probable que I aimantation suive la loi de Curie jusgu‘a snviron 43 ca

§7F., puis sature a la valeur mesuree au dela de 3o cm3 STF, cette

saturation servant de ligne de bhase a un leger pic.

Au dela de 30 cﬁSSTP. a des temperatures » 15 a¥, la valaur de M*T reste
constante en  fonction de V et de T , a une valeaur de 2560 + 15 (u.a3.). il
g2xlste donc une partie du volume adsorbe, V5, gui suit une loi de Curie. Le
deficit d'aimantation par rappeort a ls loi de Curis de tous les atomes
adsorbes impligue la presence de couches a faible aimantation.

260 ¥ (22.05/128) = 44,8 £ I ca STP

i

Vs

deduit en utilicant lz constante de Curie de la Homocoucha. Caci carrasnand
a %= 2.3 + 0.2 couches.

On a neglige, dans ie calcul, une eventuelle contributioan des couches a
faitle aimamtation; le volume adsorbe suivant une ioi de Curie pour V = 06
cﬁSSTF at T¥ 15 n¥ est donc fres proche de Z couches.

La guestion fondamentale concerne 1'origine de ce pig tres fortsment
terramagnetigus. L inftsrpretation des resultats serait plus facile si | an
conaissalt la nature {selide ou liguide) de la deuxieme couche adsorzes.

2 geint a2 ete discutz dans le «chapitra 1I. D apres les mesures de
chaleur specifique, 1l est posisible gue la deuxieme couche solidifie pour
e couvertyre total n = ,184 atfsl.ﬁeci correspond dans notre cas a
¥=38 ca” STP; d’apres nos mesures, la deuxiems couche sa comporte plutot
comme un liguide de Fermi 2D.

J"apres lgs wmesures de naeutrons, affectuees a n = 203 at./a =, la

:

deuxieme couche n'est pas solide; ceci correspond a2 un taux d= couverture
de  ¥=41.5 g:mﬂ5 STF, ou naus observons un compartement de liguide de Farai
20,

0n est tente d'associer 1 apparition du pic a une aveantuslls

solidification de 1la deuxieme couche. Ceri aurait lisu a un volume adsorbe
-y

"

. ; o P - . . ; ' :
de 42 ca (#iqg VII-F), donc a & =2.Z2 couchses, de par la compression de la
deuxleme couche {cf chapitre IIJ).

Ceci sepligue le comportesenst a  hautes temperatures, ou enxiran deusx

couches ont  une aimantation qui  suit upe lei  de Curie; les couches
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superieures seraient alors constituses par du liguide a faible aimantation.

Cette deuxieme couche solide avant une densits proche de celle de fusion,
on peut s'attendre a dss forts gtfats d'echange, dans la couche et avec la
troisiene couche, et par conseguent a des effets importants sur
l"aimantation a basses temperatures,

Dans 1'hvoothese de |'absence de solidificatian de }a deuxieme coucha, il
taut necessairement attribuer les effets wamagnetigques au liguide, etant
danne qu’'il est peu probable d affecter les proprietes de la preaiere
couche quand X» 2.2Z.

Les effets se manifestent pour des epaisseurs de liquide allant de I a 2
coucfies, danc de 1'erdre de 1/Kf du liguide 30. £e2 sant nrecisement les
conditions ou ['on s’attend a ohserver les oscilations de surface predites
theariguement pour un liguide de Fernmi,

Les deux hypotheses etant a priori vraiseamblables. nous effectunns par la

suite uns analyse plus detailles,
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Thearies du magnetisme de 1 He 3

Les interactions de caractsres purement magnetigue qui existent entre lzs

-+

atomes d'Helium 3 scnt tres faibles., L interaction dipolaire, gui contient

les orisntations relatives des spins de facon sxolicite dans 1 ‘Hamiltonien

ne produlit gue des changements d'energie de 1'ordre du micro Kalvin.

Cependant, 11a ssule hypothese 4'un potentisl d interactian sntre

les atpmes ({independant des spins) peut cresr une interaction effactive
£

s magnetigues de 1'He 3. Let effet resulis de la

statistigue da Fermi-Dirac, par laguelle la fonction d'onde d'un enssmble

I~

de particules de spin demi =ntisr doit etre antisymetrigue, c.a.d., changer

de signe lors d'une nermutation des coordonness de deuxparticuies. Un
syampia simple gui iliustre g2 phenowesne sst le cas de deux fermions qui

-2}, On peul escrire la fonction donde

3]
—
-
mis
—

interagissent par un potent:

totale isaluflon de 1'zquation de Schroedingsr) conns:

=T SRR L ¥ 20T
2
su ¥ ot ¥ correspondent a4 Ia partis grbitale des fenctions d'onpde des
I et Z.
La wvalsur amovenne de VY dans 1 etat fondamental est donnee gar Y=4i{+/-1J,

Letat de s=zin doif esirz svmeirigus (5=01 larsgue 13 fonction o onde
orioitale est  antisymetriguse, 8t recigroguement. finsi, !orisntation des

snins 2st relise a 1'ansrgie potantiells,




Ce phenomene peut etre represents dans ! Hamiltonien par un terpe:

Hech=-1j{l+o .o t==1d {1+ o +o o +d o},
f 1 X "i 1 Y2 ta,| (a'l. KA 2y

qui ne met en Jeu gue les coordonnees de spin,la constante ] decrivant

tous les phenomenes lies aux coardonnsss,
ans un splide,c2t Hamiltonien est

stendu, mettant eon  isu des

ians entrs paires d atoses (Hamiltonien d ' Heisenharg):

en  utilisant comse parametres des constantes Ji., JZ,... correspondant aux

interactions des opremiers volsins., deuriemes voisinz., otc, Cet Hamiltonien

peut  efre ecrii, en fepant coapite de ! identits enbtre 1 aparatsur 172 (l+o
T be avec l'operateur de pereutation de 2 particules FIZ comme
Fa
H ech = 1 F{2
Dirac {19307 a amontre que la Forme generals de | 'Hamiltonisn d'echange
st

p
N

ou les operateuwrs Ps correspoandent 2 toutes permutations des parbicules (ou
ds  leurs coordonness), et i-lf 2st la parite de la nermutation, egale a !
nour les  perasutations psires  {c-a-d, decomposables en un nosbre pair da
permutations de £ particules! et -1 mour lszs impairss,

Les gperatsurs ga peuvent etre swprises on tsrass d aperateurs de soin,
=i 1l'en decompose  la permctation en up nosbre fini de transpositicns de O
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on peut develapper @ gperateur d'echangs de 3 particules comma:
= F ! =174 {]+m it ;
P, F 174 {1 waop o b

Il convieat de grouper ies operatsurs P123 at P321, gui correspondent a des
processus  egalement probables et qui ont le meme sffst, pour simplifier lg

:alcui.'Lg rasultat est;

1] p— ’f-':q '| N _‘
Flaz ey = I/ 0L+ D:.Q‘*J‘.B‘*D;.F’

LR 1 3
Les permutations a 3 spins ont. deng, 1a meme forame que | ‘Hamiltonien

g 'Heisenbern., Les pereautations a 4 spins, par contre, font intervenir des

-
(1]
-
=
m
u

plus complexes, de la forne

o

R
tes d’echange Jo sont das parametres a priori calculables a
partir des oremiers arincipes, a partir du pofentiel d'interactien entre
particules et lour depsite, plutet gue des parametres ahenomenologiques.
Herring (1944} =2tThouless (1943! ont propose que dans des systames denses
d2 particules avec un “cosur dur' {iapenetrables}), 1 'zchange de deux
particules est rendu difficile par la barriere de patentiel constituee gar
tes particules wvolsines gui ne participent pas a ia permutationy dans ce

u

cas, dag permutations a plusiewrs particuyles opourraient sire plu

L

La mndels d'echange multinle a sie apoligue avec suce2s dans !'analvee de
I'He 3 s=olide ({Rpoger, Thess. 1980 et Roger, Hetheringion =1 Delrien 1983).

B'une part, un developosaen germis de calculer a

r
[
-
s
=
-t
1
il
-
¥
=

bS]
15}
per
[N
[
=
b=
113
n
w

partir des donnees experimentales, lss termes dominznts de la serie de
termss  d'achange. Ces paramefrss ont  a leur tour fgurni un diasrames de
Fhases {+ig.YIII-1 | en ben accord avec celui presents par 1'He I solide,
notamment sa  transition antiferromagnetiocue a 1 aken chamg nul observsepar
Halperin {19743 et 1'existence d'une phase pseudoferrcmagnetigue a fort
champ caractsriss par une forte aimantation peu dependante du  champ
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a ete realise (FHoger, 17984}, & partir de 1 approzimation WEE =2t duy
potentiel d'interaction des atomes calcule a partir de la compressibilits
de 1'He 3, Les constantes d'eschange ne peuvent pas etre calculess avec une
pracision suffisante; cependant,! "importance relative des differents

processdus  J ‘eschange est bien determinee. Ce calcul justifie 1z predomirance
da 1'schanrge a 4 spins, suivi du 3 spins, par rapport aux autres types de

]

parmutations dans 1 'He 3 solide cubigue centre,
Ce wmodele prevoit egalement des effets d 'echange wmulfiple dans les
coguches d'He % sclide adsorbees. Howus decrivons gar la suite te models

d'z2change aultinlie 3z deux dimsnsions,

: -

roorogimation WKEB et echange multiple de 1°He 3 a 20

[

(1]
(=
]
e
5
[£F}
o]
1
=1
P
n
1Al
-
fw]
=

Dang 1 approximation guasi classigus, la orobabilit

n
re

g'une particule a travers une bparrisre de potentisl ¥iwl =

o 1/2

T= 2up -lfﬁ-/.{im{ut:E—EJ} di,

T

Lettz eguation geut s=e generaliser gour 12 cas d°un groupe §ini de

particules qui s'echangent simultanement dens un zolide dense:
ip 17z
3 = =xp -1.:":1'[ (ZmiVinl-Eil dx,
P

- 1l
s supposant  gue la permubtaiion de particulss de la configuration %1 st ip
se  fall par des deglacemenis ds le long du chemin classigus, appels dans la
lierature "MH.P.E.2." <{most probable sscaps path) (Rocer 15843,

En uiilisant un systems de coordenness curvilignes particulise, relisss
a chemin classigye.Hoger (1984} a repressente lo deplacement canioint des
sarticules par un sguivalent unidimen=zionns! Le potentiel a integrer dsnend

(2
1]
-
1t

evidamment du potentisl d'interaction entre parficules, ainsi que
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persuetation choisie.
Ditferentes possibilites de persutaticn sont examiness sspargment, =t
Isur +reguence o8t calculee par la probabilite de franchisssment de= 1a

barriers de= potentisl affective. L= potentiel utilise pour 1 'He J ast |

1]

artie repulsive du potentiel de Lennard- Jones, avae £=~310.32 ¥ at g=2.55

Ls g T
T

Les persutations les plos importantes sont montrees sur la figqure YIII-2

an ordre d'isportance dacrpissante.

m
Pl
—
"

Les valsure de langusur du  chesin L hauteur de la barrisrs ds

notentisl ¥ sont donness dans chagus ras:

Mombra Hagtaur i Joyt L Artion
. \ s

Fartic. Y L 3

3 41,43 1.1 45.73 B.37

4 id,9Q 1.28 7. a0 F.47

4 I5.9 1.483 7.54 7.7

y 52,5 1,30 §.25  10.50

1z 83.564 .08 14,21 15.0%

Les +4reguences o =change !

Jp  peuvent etrs calculses a partir de 1 actien
s

{ ! — : . PP .
So= JGQ ¥ odx =% V¥ L par | equation du coefficient ds

- , - 1, 171 5
cu 3p= 4oV UL et ashi(E e T € {2/
. -x
et oX= B % 10
L
Le coefficient g rend aux variables leur dimensionalite, supprimes dans
les calculs. Les pergutations ficurent dans ls tablean an ordrs croissant
de valesur de Sp, c-a-d, en ardre decroissant de freaquernce d aghange. Jans
1'agorovimation da solide dense bGidimensionnel cette hisrarchie =st
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independante du paramefire de maille a,
Rager (1¥24) a montre sgalement gue catts hierarchie est peu sensible auw
type de potentiel entre particules. Four des potentiels aussi diffarents

-

gue le coulombien et celui de Leppard-Jones, | ochange a 3 particules

domine les autres types de opersutations, v compris 1'echange a 2

particules, traditionnellement =upose setre les plus isportant {(modele de

nouless (1945), les perasutations d'ordre pair at impair
tavorisant le& ferromagnetisme et l’antitferremagnetisme respectivement. Le
processus a2 3 particules estant  dominant, le models prevoit une tesndancs
confine a 2 dimensions. Cette conclusion

sz 'anpuie sur  des  cardacteristigues geometrigues, plutot gue  sur un tvpe

x 1 » 5
3o/E = 73 (e iay axp (-31.7 (o 7ar 1+ f¥]
T B
" a :
du T = Z.463 A, On veit sur la figure (VIII-3) un graphe de cette fonctiaon.

Une temperature 'd'ordre magnetigue B=3d=5J_=3 a 6 ak peut 2tre astimee par

o
. P ial, -
la modele pour une densite ds 0.074 atopes/a (parametre de reoseauy a = Z.5

o
4) . valeur correspondant a la soclidification de ia premiere couche d°'He I

e

adsorbe sur le graphite {cf, chapitre [I).

On  pesut esperer des fariegs deviations a ia lol de Curis dans des pesures
de susceptibilite de cpuches d'He I solide 20 dez tres fa3ibles densites,

dugs a dss effets d'echange multinla,
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Fiaurs VITI-2., 12 evoliguas
utilisess dans 1 ‘He 3 =solide
3 ¢ diwensions montres an
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FIG. 15. Comparison of the experimental values of exchange
in two dimensicns, deduced from nuclear magnetic resonance, to
the theoretical predictions. Both sets of points (O and ®) are
from Richards (Ref. 36). They are deduced from different re-
laxation times. They represent Jr within an unknown multipli-
cative factor of order 1. The solid curve represents the extrapo-
lation to intermediate densities of our high-density series expan-
sion limited to the first terms. The dotted line represents the
crude approximation described in Sec. B using the “London
model.” We must essentially compare the slopes of these curves

(the preexponential factors have been crudely estimated).

Figurs YIII-3 , <fonstants o
gparticules sour 1'He I sclide
calcuiage gar Ia pmethodes  WEE,
terromagnetigua s=t  prevuds  par
temperazfuyrs agale a 3 4

_‘

BCfiande & trgis
a 2 dimensions
Une transitian
ie modele 51 une
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Echange par tacunes

La presence de lacunes dans un cristal ds Fersmions peut ipduire un

i
Qs

couplage entre 1ss spins. Selon le theoreme de2 Magaoka (1584}, | etat
fondamantal d'un svsteme de spins sur un ressau alterne gui cantient des

lacunes est ferromagnetigue. Un reseauy alterne sst celui gouwr leguel ifous

i

ies <chemins Jjoignant des remiers wvolsins comportent un nnmbre gair .- de
sites,.

Sokolofd et Widom (1973, 1974} ont aropos2 une tandance farrcmagnetigus

tn
]
m
po |
-
K
in
“
[
]
e’}
+
fut
m
%
m
if)
in
il
=
I
[y}
s

dans 1'He I solide massif cubigue a corp

ont appiious la thogrie des polarons crees nar

Heritie

- et Lederar (1979

I

s lacunzs dans 1'He I solide bidimensionnal [ls proposent gus dans un
hyoothetigus reseau carre {alterns; hidiaensionnel ilyaurait une tendence a
un  ordre ferremaonetigue, alors gue  dans un  rese

alterne) ta structures dg 1 stat fondamental est du tvpe reseau d2 vortsy

La structures obszerves dane la preasisre couche d'He I adsorbe sur draphite

Une sventuslle deuxlieme cpuche carrse serait forromagnretiqus.

fordanzky {1980}  analvyse en defail 1°=fat Fondamental d'up resead
triangulaire {pen alternel at contredit iss ronciusions de Heritier af
Ledarer {197%1. Il prepose un etat feondamental  “ferromagnetigues  noen
saturs", avac une aimantatiaon sgale a 173 de | "aimantation a saturation.
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FIG. 1. V, spin configuration.




Mcdeles d echiange indirsct

.

Sakoloft et Widom (1977} ont suagere la possibilite d'un couplage entre
atomes d une copuche d'He 3 snlide via les couches '-”__. “vogisines d ‘He 3
liguide.

Les auteurs reprennent ia madels ds  Rudermann-Kitrsl (1954,

antarieurement utilise dans le cadrz du magnetisme electronigue pour
decrire 12 magnetisme des terres rares {(voir p/ example Rade ot Juhl 1945
at Battis 1781}, Dans le modele de FRudermann-Eittel, des spins

siectronioues localises interagissent an polarisant localemsnt les spins

m,

des electron de conduction (delocalisss). Lles slectrens, en fant gus

tiguide de ferami, repoadent  avec uns lonn

j._
=
m
=
i
fr
fu]
=
[«
1}
It
41y
j
1
(]}
-
]}
-
b
11}
i
L

£
=
148

» €2 gui donne Iieu a des oscillations d°une gprtse de plusisurs
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"mer de spins" delocalises. capable de produire une interactinon a lonoue

cortes enbtrs les atomes du sglids.

Heritier (1%7%) a oprapose un modele d achange indirect par ls liguide,

ligquide, iaissant ane lagune qui Se depiace par =ffszt tunnel puis est

raaplie pDar wn atome du liguide.
Jichuy et Kuroda (1982) ont anaslvse iz ornbleme de 1 schangs indirsct gde
tacan pius detaillse le processus decrit par Meritier s2f igplicitement
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tvpe schange indirsct REEY
spin du liguide parficipe a !'interaction de deux spins du solide,

23 Echange de £ particules du solide, sé#fsctus a travers des efafs npan
oococupes {etats dg trou) du liguide,

I1s ont eqgalement realise un calcul des constantes 4 schanas 45 st 4
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apnraximatian, le processus REEY {2 particules!, avec ung tendance

c .- . . : . : . LY |

ferromagnetioue deomine [ 'echange via lss etatsde troyu du liquide \Jl);J(”f=
1

Les calculs sont effectuss pour

e <as d'une coguche solide fortement lise
au substrat {monocouche dense de He 3 sur graphitel en contact avec du

Tiguide 3I0.

Les valeurs de J9 icarraspondant a 1 interactiaon RERYlaobtenues vont de

wn

G.G18  a I mk suivant les oparametres A st 8, dans 1 approximatiaon de

oremisrs volsing:

gl 2.0 -3.01 9,187
5 1.8 -4.37 0.132
ai 1.4 -4, 25 0, uEY
&0 .5 -G, 735 G.0LE
a 2.0 -3 47 3. 184

% L
au w rofrespand aux stats localises at ﬁh aur stabs du jiouide.
La partie dependant dg : peut sire galculse par la methods  de

Hartree-Fock:




o{zi=

JT . .
Yook exg -z

ou ox =m1{.L est la taille du systeme iz long de la direction 7 = Kiest

composantetdu

La partie de la fonction o 'onde parallels au substrat

vactzaur o ande K,

torme:
a PR A o= 3
g i 0 v =R “ o B =
,'H'” nad fﬁ.—n‘ E‘.Q{El L, h_*.-}
- - —
¥oir 1= (14 explii i .r !}
e T i1, g4 x% r, 3

L'gxpression finale pbtenus par Jichu 2t Kuroda pour
L A U L . R .
dooFHEe N My sxp (-2 He ) F TR
b . E.L ﬁ 3’
F,;_'y
Tr/g__ z
oot F%:.?:fra oS ;E‘f: : _Tll.:,l sinty cos 81,
Q a
au Jl‘ a2zt la fonction de Bessel de deuriesme ordre
Fermi du liguids,
) i ) W, L . S m s
te sione dg I est detarmine par FIK, H.}, 20 sz portee

1a surtace du substrat st B a ote

"
- X
R dn montre sir 13

n  walt gue. 3 @oins d'une ragicn faiblem
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Fig. 1. F(z)/z%®as a function of z. The vertical
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o -l -
prEmIErs = =0.% & {correspondant s E§r=3. . La
constante {a gasme de sarametres mises en isy dans las
. . o . . L . . o .
caleculs, (Ena mn Stantes 0 eBchande etant tres sensythies au degrs
de  Ipcalisation du reseau, detsraine par o a2t ﬁ. la higrarchia pourrait

MEDE & IAVEFSEr pour des valeurs de X et ﬁ nius gpstites,

fractian de  deuxiema coughe, dams is  but diexglicusr lws resulbtats

i, &8st la fregusnce d echange dans la premiers couche) et o % lmasza
gifactive d un atome en deuzieme couchel,

Les auteurs, tras
zoulzanant  pourtant




Theoprie du figuide de Fermi

dne description phenomenglogigque de 1'He 3 liguide 23% fgurnie par s
modele de  Landag, pour les liguides de Fermi {voir oar exsmple Wilks, 1947

gu Armitage st Farquar, 19435,
Cette description reprend la structurs des niveaus o snergis du gaz de

grmi, =% supposs que les isteractions entre particules ng datruisent oas

sa tapologie: gn peut stablir une relation bhiunivagque enfre le2s niveaux das
zartigules ron intesragissantss et lesurs hosmologues deslacess par  Ia

31
=R
T6
i

fait disparaiire ] 'independanc
iy

BNErgies des differspits niveauy. Les niveauxr sont  gocupes  nar des
"narticulies” ptfactivas, Ies auasiparticules, dont la m@assa  est

wais [ energie depend sllis mems de 1l 'pocupation deosz atats,
# une temoeraturs  finis, I snergie d'un niwvean peut stre decrite coane

- — N = —_ T
€iml= &{5; +-/‘H.'ﬁa:' i }odf
. A
o FiT.ETF o= di
- |'-
2nl§) awip)
o=y ] [ 3 L ' I L T o A
ol aooipd e=t la deviation par rapport a la distribuition 3 T=0. ou <in:=
£iFy,
-]

En igoroguisant  lss  variasbles ds  sain, . aver 1 hvpoifese gus  lsur
contribatinon  pravient de 1 eshanpoe, st supposant gue les stafs concernes s=
. L _ o ; - c o e - = s x -
frouvent au  voisinage de la  surfacs de Farai (B~ g~ pi, Ia fanction

13
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gu {dv/de), est s densite d'etatsz au niveay de Fermi.
Cas fgonctions pedvent stre dgveloposss on polvnomes de Lagsndre:
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0

Lles premisrs termes de cetts ssrias, Far Fys gt 8 . gui peuvent etra
calecuies 3 partir des propristes oahvsigues ce !He I liguide, decriwant
asssz  correctement san comportemant. [le peuvent eire rolies donnses
experinentales par lss expressions:
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alcule les gparametrss F_ G

igs autesurs ont o

et F, pour un liguide

bidimensionnel dans 1 approximaticon 42 cosur dur, Le resultat a =te comp

hal:

il
11l

-

aux  mesurss de  Dwers-Eradley et al (19781Ff:iqV111-8)La susceptibilits es

|y

bien dscrite par la theorig du liguide de Fermi hidimensionnel dans £e cas

Il serait intersssant def dizposer de assures a difiarantes densites et
dang ung gamme g¢lus egtendue des  tempsratdres afin d'effectusr  une

conpafdison olus  pr la thegrie, ainsi ou'aver lss rospltats s

i1}
M
P
i
Y]
i
5
Fi

trois dimsnszions.

Hodelss microscopigues pour le liguide
L'He 3 liguide massif a une aimantation supsrisure 3 celie calculss gour an
gaz de fermi. On peGf, par ung approche microscopiqus expliguar ! origine

dhveigue du  renforcemsnt du maoneti de Fermions en interactiaon en

ur
10

sugposant use repulsion d2  courts portes, repressente de facon simplifias

de2 contact i(Herring 176&&10.

guy approchas diffaerentes: cellies des st
gz  Stoner., les fonctions donde de base
‘zteme sont des ondes planes., Lintsractian ds
H =] d aooi (-5 7
'int aI'\« Jl%lf‘_.‘ v E]
o vl *\f""‘ -5 ¢ _ CY P - N
o g ixs = "F {8 st 1 operateur densite de fspip uo',
Bans 1’aperache  de  Hubbard, du  tvpe “tioht binding® [ inferackion ds
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Fig. 1. The ratio of the magnetic susceptibility to the Curie
susceptibility versus the absoiute temperature for Ty, = 1.6 K. Also
shown are data from Owers-Bradley ef al.'*
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Ce dernier a ste utillse pour calouler la fonction de renonss gmagnetigue

de 1'He 3 liquide {Doniach 1546), gul caracisrlice uae reponss non locale duo

milieds
2 5 - ) ;g —_ oo — '
mir et} =J]~d Foodt EIPLT LELED HEF LR

lLa ftransformes de Fourier de cette eguation est plus soyvent utilises

dans les caleculs,

"
P,
1]

La opar

sinoularites
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1]
hn
i

g

11

] gvan

1

y a g

-
-
m
N1}

gui caracterise la relation de dispsrsion de ‘“pseuds  agodes"  agpeliss
"maramegnons®, La hauteur Bu pig ost esgale a
Im X = 1 i

Le a@odele gbtiliss yn ssul gaerametrs [= [ nié;), ou [ =3t la constante ds
Iinteraction de contact 2t ni{e.) is densite d'stats au nivsau de Ferml. La
suscaptibhilite macroscapious § ast donnes gar

v o= ¥%; pi. T

A= 2 Li= LF g,

Ja - . -~
ou & =2zt la zuseesntibilits d'un gaz de Farmi.
o] ~H ; [l _ - | [ At ms ey § S,
HEgal~Honpod (1%77) & wamontre aus la prsssnee dyne syrfacs psulb ipduirs
dee woacillations de Friedel dans lss progristss de [ 'He 3 de fagon & cresr
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araodulre par une alterabtion de la densite d'stats au niveau de Fermi. soit

gar une alteration de l1a constants [ due a une2 comprescsion locale de 1 He
3 provaogquss  par le pobtentiel  attraghkif., Bams §'Hs I massif, ups

Compression & par etfet d adgmenter la parametre 1.

Le rcalcul a3 ets sffectue dans 1

g5 nredite. Lg potentig!

b
-]
utilise gst up puite carre de largeur a = 3.4 A {de | 'ordre du diametre d

15}

“coeur  dur® d'un atame g'He I}, et de& protondeur Y, (fig¥ill-T7i. L snsrgie
deg fermi utilices pour ] 'He 3 massif s=f des 5 K.
La valeuyr rritigue IC necgssaire oour  proguirs uns  insbabilite

terromagnetigue  disinue en augasntant la srofgndeur du ouits de aotentiel V

act  entre les particules du zolide et celles du liquide., D apras

interaction seralant “amplifies® par ies e=ffets do  saramaanons de e
<

dernlar. La oortse de cet seffet serali de 1 ordre des 10 &, U snres res

aufosurs, zatts  langus portes iepliguerait dne reduction ds 17effal

terramagnetigue de surface pour un no@bre gpetit de  coaurhes liguides
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Fig. 13. He3 atom potential near a substrate,

Figura ¥IiI-7, Fuitszs de patentisl au voisinaage )
d uns surface et potentisl utilise dans ls calrul

des oscillations d aimpantation au voisinagse 8 une

surtace
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Fig. 14. Critical value I_c as a function of the square well depth V¥ [87].

Figurs WVII1I-5. Factsur de Stonsr criticsus oour
l'instabilite ferromagnetigque en  fnncticn  da ia
srofondeur du  puits de potsntiel YV utiliss daps
Ta paleul,
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D>, Spanjaard, D. L. Mills, and M. T, Beal-Monod

1=0.66 (scale x10)
2 —
Vg =75 K
R A =362 @
8 E;=5.0K
ST
oy
N
- )
.’
Ll
f
:'
i . 1 i »-
0 1 2 Z/Oo 3

Fig. 5.(a) The magnetization m(z) induced by a
spatially uniform magnetic field vs. z, for V= 75K
and two values ol / (0 and 0.66). (b) m(z) for I =0
and four values of V: (0, 2.44, 4.88, 7.5 K.

Figurs VMIII-%. dimantation relativae de 1 Ha

liguide E3i} glsinags dune  surftacs . Lignse

pointillee parfticules saps intaractians: ligne
avec interactiosss  {(facisur de Stoner I =

splides:

0.48451),
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Chapitre I X

Aapplication des Modeles Theorigusss
S| Resultats de RMRKAN Continmnue
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La temperaturs wva Jouer udn role ismportant, & 3 D, la courbe ds fusion

ropie  du  solide
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sont besaucoup plues basses (=10 mki, dosc olusz

oroches  des tesperaturss caracteristigues de [’ardre sacnetigue du =olide

8 ow Toi. L eatropie du solide st du liguids netant nas eannuses avec

srecision dans cetts gamme de 1l est dificile de pravoir Is

diagramme de phases de la deuxisae couche £, (T}, On pesut ceppendant
2

2 att=ndre a figuidess st de coeristengs dant los

theses precadentes, {1 apparait sntre 7 st 2.

deurigme couche : liguids,
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une  simanbaiion du twpe liguide de Fermi Z 0. Les aimantatione sssuraes
Lo = ;. . :

snire  £.& et 3,2 couches suivent bilsn une 1oi de Qurim-deiss ane fo0ic cus

I an a sgustrait ia roptribuatien o 1 ramt oe ~ 1 43ar ramarcusr

SouUsirait 1A conivibuticn d2 i1a presmisre Couchs. 11 faugt remarcusy

hauts ftemperaturs | k) 1s=s3 atomes en trgisicms couche pour § » 2.3
caucnes ne cantribuent sae 2 ] aimantabion taotals,

C'est donc | inverse des 1 de la deuygisse coucha gue nous
repreganrions en rtenction de T osur lgs fipuress (-1 a3 [i-14

L2 baon accorg aveco une lol de Carie-Weiss va dans le sens de I 'hypothese
duns couche solide a c2s taux de couverture.

Far gonbtr2, dans la gamme A Z.4, l2s gourbes de B en fanpciion da T
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Figure I3-1 . inverse d= I aimantation d= lsz
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Figure 1X-2 | Inverss de [ zimantation de la
deuxieas couche d ' He sur orafoll, & un valums

) Loy w5 A z -

adsoroe totzl d= F9.25 em” STF
—}_ T T 1 T T 1]
U 1 i i L L 1
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Te

(mK )

Flours i-ib Temperature de Cfurie prevus par lsz
modsls ¢ schange muitipls poy o dn reEssad
g g'He I en fomction du parametrs de
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8} analvyse des resultats dans [ hyoothese d° oo
couche
La nature de 1a transitiasn iquide-=alide fait  aujour ¢ hui 1 ohiet
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srdre) devient une region de phasa haxatigus en deuxisge souche dans
1 'tvpothese presente, le reste de | analvse raestapt valablae,
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des resultats en sypposant une deuxisms couche liguida,
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L'application directe du nodele implique la supposition = gue le liguide
bidimensionnel confine a le meme comportement que 1 °'He I massid, malore ls
21t que le nouvement dans la direction nerpendiculaire au plan du substrat
=0i% liamits de la distance interatomigus, bien
aue 1= long i Hamiltonises par translatios zoit
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Caonclusian

L'appar=illage nous & perais d'effectuer les premieres experisnces de
Fhysigque des GBurfaces sur un substrat homogens dans la gamme duy ailii
kelvin.

Les mesures RAN pulsee ant mantre que la relaxation longitudinale de 1a
monocouche est nen- spanentielle, independente de la temperature entre 2
mK et 1 ¥, rapide {T: % 7 m sec), =t que Tl est lineaire en chamnp
magnetique eptre 70 et 300 Gauss. Elles ont permis d expliguer les
sxperiences de relaxation magnetigue de 1°'He 3 liguide au voisinags d'une
surface, confirmant ie modele de Hammel et Richardson.

Les mesures d'aimantation a une monocauche ont persis de verifier 1e
thermometrie et 1l& bon contact thermique de 1'echantillan a 1a #&oite a
melange, dans un cas o4 on  a une loi de Curie., [ette courbe a servi da
refesrence pour les pesures a2 dauires tauy de couverture.

4]

A des taux de couverture de 1.B84 a 2.2 couches, 1 aimantation ast

inferieure & celle d'une loi de Curie , a basses teasperaturss. Catts

devia

E

rt
-
]
=1
o
T
o
-

etre decrite soit comes une tandance antiferrnmagnetique,
so0it  par un comporiement de liguide de Fermi, La precision des mesures,

ainsi que la relative complexite des courbes theoriguas pour un ligquide de

Farmi bidimensionnel n'ont pas perwnis de distinguer entre ces deuw
possibilites,
Entre 2.3 et .3 «couches, la deviation correspond & up  ENCESS

gaimantation de plus importante par rapgert a la loi de Curie, avec un
maximum a 2.5 couches, ou 1'on ohssrve une temperature de Curie de 1'ordere
de I mk.

Une aimantation ecale a & #pis celle de la ioi de Curie (puur'tnut las
atomes ) a ete mesuree aux plus basses temperatures, ce gui correspond a
gnviran 3 4 de polarisation., 81 1'on  attribus 1'exces d'zimantation
uniguement auy atomes de ia deuwieme et troisisme couches, on aurait une

polarisation de !'ordre de 10 %, Cela wmontre gue nous atteignons des

temperatures proches d'une eventuslle transition.

L'effet decroit pour des taux de couverture alus importantes, st la
valeur de temperature de Curiz devient de I ordre de 1 @k pour 3.4 couches.
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n observe egalessat gu’'a partir de 2.8 couches, la valsur du produtt H
Te & 13¢T<#0 @k se stabilise a une valeur correspondant a 2 couches. gu:
aheissent donc, une loi de Curie. Cette valeur nous semble plus correcte
gue le nombre de couches assimilees a une loi de Curie dans des experiences
realisees precedemment en presence du liguide, ou il v avait une divergence
des resultats des differesnts groupes.

En particulier les wmesures realisses a Grenoble et a U S C donnaisent 1
couche seplide, la normalisation efent realises a partir du camportement de
|'aimantation a hautes temperatures {ou le ligquide dominel. CLette
divergance suggere gue la surface induit uns poiarisation dans le ligquide a
son  voisinage. Les mesures du  chapitre v . 2 & couchses indiguant gue la
temperature de Fermi du liguide est reduite tondent a confirmer cstte
hvanthese,

Un etude plus detaills et precise du camportement "haute temperature” (7
» 30 wmK) sur des systemes a n » I couches pourrait permettre une meillsure
conaissance | du  comporiement du liquide guasi bidimensiennel et  son
evalution vers lz liguide 3 D.

Des =etudes a faible taux de couverture sont egalement souhaitables. Un
gffet ferromapnetigue similaire a celui observe =ur ia douxieme couche
pourrait efre eventuellesent observe, pour des densites proches de la
soliditication, si 1 effet obsarve dans nos experiencés 4 pour origins une
splidification de la deuxieme couche.

Ces resultats qui apportent la preuve de 1'exictence ds la tendence
ferromagnetique de surface pourrant stre analvses sn detail dans 1o cadre
das modeles fhenriaues des gue la nature {zolide ou liquidei et Ia densite
de la deuxieme couche en fanctiop du taux de couverturs seront connuss,

Des esxperiesnces de diffraction de neutrons entre deux et trpis couches

—t

gourraient repandre a ces questions, rendues critigues par les resultats

decrits dans ce memoire.
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