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INTRODUCTION

Le rayonnement émis par un noyau radioactif de spin I n’est pas isotrope : la probabilité d’émis-
sion dans une direction donnée dépend de Pangle de cette direction avec le spin 1 dua neyau. Done,
si nous arrivons & rendre anisotrope la répartition des spins d’un ensemble de noyaux radioactifs, la
distribution angulaire du rayonnement émis par cetle source ne sera plus isotrope.

g y P P P

Dire que la répartition des spins I par rapport 4 un axe de quantification est anisotrope signifie
que les 2 I -}- 1 sous-niveaux d’énergie nucléaire sont inégalement occupés.

L’application d’un champ magnétique ou d’un champ électrique inhomogéne au moment multi-
polaire des noyaux de spin I rend les 2 I + 1 sous-niveaux distincts en énergie Em. Pour un ensemble
de novaux en éauilibre thermicue, les populations am de ces sous-niveaux sont définies par une fonction

¥ q que, pep p
de Boltzmann :
om = Aexp. — En [ KT

Lorsque la température est telle que :
f=E(m-+ 1) —LE (m)/KT

est pelit, les populations an sont pratiquement identiques, par contre lorsque { est de Pordre de I'unité,
les populations sont inégales et on dit que I’ensemble de noyaux présente un certain degré d’orientation.
Pour obtenir :

B=E(m+1)—E(m/KT @l

il faut que :
p Hegr
KTI

v 1

en effet I'énergie des différents sous-niveaux est donnée par :
Em - m;_LHe”/KTI

ol p. est e moment magnétique du noyau de spin I et Heer est le champ agissant sur le noyau.

Si nous considérons un noyau de spin I = 1 ayant un moment magnétique de 3 magnetons
nucléaires, pour obtenir % 0 1 il est nécessaire d’avoir i 0 107 o0e/°K  ¢’est-a-dire un champ

magnétique de I'ordre de 10° oe et nne température de ordre de 0,01 °K.
Donc si nous réalisons T 1 107 0e/0K pour un ensemble de noyaux radioactifs, le systéme
des spins nucléaires sera <orienté» et le rayonnement émis par la source sera anisotrope.

On distingue alors deux types d’orientation nucléaire :

— La polarisation |} qui correspond & une concentration des populations dans les sous-
niveaux m < 0 au détriment de m > 0 ou inversement, de sorte qu’il existe un spin résultant
sur Iaxe de quantification. Le degrd de polarisation se mesure a T’aide du coeflicient f :

fl = TE/I




— L’alignement 1| qui correspond a un état d’ordre dans lequel des orientations paralldles
et antiparalléles sont également probables, dans ce cas :

fLi=10 car @m = OQ—m

La connaissance de la distribution angulaire du rayonnement y émis par un systéme de noyaux
orientés permet de déterminer certaines caractéristiques des noyaux émetteurs : le spin, la parité des
niveaux, le champ effectif agissant sur le noyau.

Le travail présenté ici porte sur la polarisation de noyaux de Cobalt 60 dissous dans un alliage

de NdCO,.




CHAPITRE PREMIER

METHODES D’ORIENTATION NUCLEAIRE

A) METHODES STATIONNAIRES.

Nous avens vu qu’il est nécessaire que les populations des sous-niveaux d’énergie nucléaire
soient différentes pour que certaines orientations de spins soient favorisées par rapport a d’autres.

Donc toute méthode permettant de lever la dégénérescence des sous-niveaux magnétiques,
combinée i 'application de températures assez hasses fournit une orientation nucléaire.

Pour décrire ces méthodes, il est avantagenx d’utiliser I'Hamiltonien de spin d’Abragam et
Pryce [1]. Sous I’action du champ cristallin interne et du champ magnétique extérieur, les niveaux
normalement dégénérés d’un ion, deviennent distincts. Abragam et Pryce ont montré que les niveaux
d’énergie d'un tel ion dans un cristal paramagnétique possédant un axe de symétrie Oz et soumis i
un champ cristallin électrique et & un champ magnétique extérieur peuvent &tre représentés par un
hamiltonien de la forme :

T — pos (9, Fa Ss + 91 (He Sx + T, S)] W
ol s—isE+n ] @)
L ASeTs i B (Selet S 1) (3)
—|-QﬁIz.2~4%(I+1)I_. (4)

p..
s (=%)m 6)

S et I sont le spin électronique et nucléaire
€ et 9 les composantes , el ; a4 Oz du tenscur gyromagnétique électronique g,

1) Interprétation des différents termes de UHamilionien.

(1) vex [9, Hz Sz -+ 91 (Hx Sx + Hy 5)]

représente la séparation des niveaux électroniques dans un champ extérieur. Le tenseur g rend compte
de Ianisotropic de la susceptibilité paramagnétique.

(2) D[Szz—%—S(SJr-l)]

représente la séparation des niveaux d’énergie électronique dans le champ cristallin électrique.




(3) ASaly + B (Sx I + Sy L)

représente le couplage hyperiin. Interaction du moment magnétique nucléaire ¢t de la couche incom-
plete d’électrons qui est a "origine des propriétés magnétiques. Ce terme est le plus important soit que

5= et A» B ou B» A, soit que S>% I>% et A et B £ 0.

b9

5 1
(@ of r—grasy |
représente le couplage du moment quadrupolaire électrique nucléaire avec le champ é&lecirique
cristallin,

2
Q=3 v Moment quadrupolaire électrique nucléaire.

82 412T—1)°
V est le potentiel du champ électrique au nivean du noyau.

th
(5) — kL HI

représente le couplage direct avec le champ magnétique extérieur H et le moment dipolaire magné-
tique mucléaire (L.

1) Méthode de Gorter et Kurti-Simon (21 [3].

Orientation par interactien directe d’un champ extérieur.

Cette méthode est caractérisée par le dernier terme de I’Hamiltonien et donne une polarisation.

Comme mous avons vu qu’il est nécessaire d’avoir des valeurs de == de Iordre de 107 oef/0K, c’est-a-

T
dire un champ de 10° oe, sur un échantillon de 0,01 9K, elle est trés difficilement réalisable. Cf. Dabbs,
Roberts, Bernstein [4].

En principe, cette méthode est applicable 4 tous les noyaux ayant un moment magnétique p,
mais les longs temps de relaxation nucléaire Ia limitent aux métaux et alliages,

IIT) Méthode de Gorter et Rose [5] [6].

Polarisation par interaction de structure hyperfine.

Cette méthode utilise Porientation des spins électroniques qui, par couplage hyperfin, conduit
a l'orientation des spins nucléaires. Ceci est possible car dans les ions paramagnétiques les électrons
des couches non saturées produisent un champ interne au niveau du noyau.

La polarisation des spins électroniques est obtenue par un faible champ extérieur (& 103 oe.)
— en effet, le moment magnétique de Iion est environ 10° fois plus grand que y. Ce sont les texmes 1 et 3
de I'Hamiltonien qui sont prépondérants.

1V) Méthode de Pound [8].

La dégénérescence associée 4 lorientation d’un noyau est levée par Pinteraction du moment
quadrupolaire avec le champ élecirique cristallin, Généralement les gradients doivent &tre d’an moins
10% e.s.u. pour provoquer une séparation en énergie. Ils ne peuvent é&tre dus qu'd une distribution
asymétrique des électrons de Pentourage immédiat du noyau. Ceeci a lien dans quelques cas de liaisons
homopolaires par exemple UO, dans (U0,) Rb(NO,),.

Le terme prépondérant est le quatriéme et comme il dépend de m?2, la méthode correspond a
un alignement des spins.

V) Méthode de Bleaney [7].

Alignement par interaction de structure hyperfine.

Les champs cristallins électriques provoquent souvent unc forte anisotropie du mouvement
orbital des électrons non appareillés dans un ion paramagnétique. En effet, le mouvement orbital



peut avoir lieu d'une maniére préférentielle dans un plan perpendiculaire 4 I'un des axes cristallins
et ce phénoméne peut étre tellement prononcé que Ie moment angulaire I, est fortement 1ié & 1a direction
du champ cristallin méme 4 haute température.

Exemple : Ce, Mg, (NOy)p, 24 HL,O  ou  Nd (G,H;80,), 9 H,O

A basse température il va y avoir un couplage entre le moment orbital I et le moment nucléaire
et on va obtenir un alignement des spins nucléaires sur la direction du champ cristallin.

Comme Pinteraction entre le champ cristallin et le moment angulaire orbital L donne un aligoe-
ment du moment L sur I’axe cristallin, cette méthode donne un alignement des spins nucléaires sur cet
axe,

Les termes (2) et (3) de Phamiltonien sont prépondérants pour cette méthode, qui est applicable
aux menocristaux de compoesés paramagnéliques et anssi aux métaux de terres rares.

V1) Méthode de Daunt-Gorter [10] [11].

Alignement par couplage hyperfin magnétique dans les substances aniferromagnétiques.

Dans un certain nombre de substances paramagpétiques il existe une interaction d’échange
négative entre les proches voisins, qui conduit 4 an ordre antiferromagnétique au-dessous d’une certaine
température Ty. Dans cet état antiferromagnétique, le réseau des ioms magnétiques peul étre divisé
en 2 sous-réseaux, de telle maniére que pour T = 0 ils soient chacun complétement aimanté mais dans
2 directions opposées.

De cela il résulte que pour T < Ty, il existe un certain alignement des moments électroniques
qui peut conduire & un alignement nucléaire grice au couplage hyperfin magnétique.

Cette méthode est & rattacher i la méthode de Bleaney car elle correspond a la prépondérance
des termes {2) et' (3) de I’hamiltonien,

VII} Orientation par couplage hyperfin magnétique dans les substances ferromagnétiques [12], [13], [31].

Tl n’est pas possible d’observer directement la décomposition hyperfine dans un métal, mais sur-
tout dans le cas des métaux du groupe 3d, on peut s’attendre 3 une décomposition hyperfine. En effet,
les électrons 3d peuvent étre considérés comme suffisamment localisés de sorte que l'on se trouve dans
une situation nn peu analogue au cas des substances paramagnétiques.

Dans un domaine, tous les moments électroniques sont paralléles a la direction de facile aiman-
tation. Donc A suffisamment basse température (2 0,01 °K), dans le cas d’un monocristal on peut
s’attendre & un alignement des spins nucléaires sur I’axe de monocristal. Dans le cas de polycristaux,
lorsqu’on applique un champ extérieur suffisant pour atteindre la saturation, on doit s’attendre & une
polarisation des spins.

Cette méthode doit également &tre rattachée & la méthode de Bleaney, car ce sont les termes (2)
et (3) qui interviennent.

B) METHODES DYNAMIQUES

La saturation de la résonnance électronique dans certaines conditions, fait bénéficier les noyaux
du facteur de Boltzmann des ¢lectrons.

Cette méthode fut préconisée par Overhauser [42] pour les métaux, mais Korringa [44] et Abra-
gam [43] ont montré qu’clle peut aussi &tre appliquée aux substances paramagnétiques.

C) METHODES TRANSITOIRES

Ces méthodes utilisent les grands temps de relaxation nucléaire i basses températures. Ces
méthodes furent proposées par Feher [45] et Abragam [46].







CHAPITRE II

DISTRIBUTION ANGULAIRE DU RAYONNEMENT
EMIS PAR DES NOYAUX ORIENTES DE COBALT 60

Le schéma de désintégration du Cobalt 60 :

GOCO 5% 282 Mev

.

4% 250 Mev (10 sec)

¥(E,)

2% 1,33 Mev (10~ sec)

Es)
0, 3(Es o

est caractérisé par deux transitions quadrupolaires élcctriques pures en cascade précédées par une
transition 3~ (Gamow Teller permise). :

Pour des raisons expérimentales gue nous ecxposerons, nous sommes amenés a utiliser la
distribution angulaire du rayonnement v de 1,33 Mev correspondant a la transition 2+ — OF,

Nous allons donc étudier successivement, la distribution angulaire d’un rayonnement quadru-
polaire électrique, et I'influence de la corrélation angulaire des 2 v successifs et de la désorientation
due & "émission du rayonnement -

A} DISTRIBUTION ANGULAIRE D’UN RAYONNEMENT QUADRUPOLAIRE.

1) Distribution angulaire de champs mullipoluires.

En électromagnéiisme classique la recherche de la distribution angulaire en fonction de Iangle
pour différents rayonnements multipolaires, se raméne a la recherche de Iamplitude du vecteur de
Poynting en fonction de 'angle,

11




Pour un champ électromagnétique avant un potentiel vecteur A e-ictkt, Pamplitude du vecteur
| 1p g q ¥ p © P
de Poynting & une distance suffisante de la source est donnée par :

CK?

8r

nS — [A.A* — (n.A) (n.A*j] ' (1)

oll n est le vecteur unitaire dans la direction de S. Pour les multipoles électriques ¢t magnétiques, les
fonctions d’ondes propres sphériques, solutions des équations de Maxwell A, (L, M) et Ay (L, M) sont
données par D. S. Ling Jr. et D. L. Falkoff dans le tableau I, réf. [22].

En remplacant celles-ci dans I’équation (1) on obtient :

C 1
M _ . M
mSL = 5 T ) i

|2W

VE T (L M) (L= M )Y

zj @)

+ (L M) (L4} D)

ot YJ sont les fonctions harmoniques sphériques.

On définit alors la distribution angulaire associée 4 un multipole {1, M} par la fonction :

. 3,2
BE(6) = 0T s ®)

et on constate [23] que Ff (0) est un polynome de degré L en cos20 satisfaisant & :

FL (0) = FY (—0)
indépendant de M
JLACELE
(4) L
> FE (0) est indépendante de 0
M=-—L
F (6) =0 pour M = +1

En utilisant ’équation (3) on obtient dans le cas d'une radiation quadrupolaire électrique ou
magnétique :

L =2
o 5 s
it (8):5(6603 0 — 6 Cos 0)
(5) Ffl(ﬁ) = g (1 — 3 Cos® 0 -} 4 Cos® 8)
+2 5
Fy"(0) = 3 (1 — Cos* 6)

I1) Distribution angulaire du rayonnement v émis par des noyaux orientés [14] [15] [16] [17] [18] [19] [20].

Nous considérons une transition vy qui fait passer le noyau de Iétat excité défini par (Ii, m;)
a I'état final (I;, my):

12



li, mi

H(L' M)

4f, mf

et nous supposons que l'orientation des noyaux est telle qu’il existe un axe de révolution 7. L’orienta-
tion est déterminée par les populations ay o les nombres ay sont les probabilités des états définis

par I, m :
Zamzl (6)

m

Soit U%Y (0) la distribution angulaire de la radiation vy émise par un noyau orienté dans
Iétat (E:, mi) :
Soit W () la distribution angulaire de la radiation v observée pour ensemble des noyaux.

§ est I'angle entre la direction d’émission de la radiation et I'axe de quantification.

6)_20m1UI (6) R

Si maintenant on caractérise la distribution angulaire de la radiation v (L, M) en fonetion de

| (0) [18] on obtient :

Nous pouvons dO]lC éerire :

U"ff (6) = 2 € (It LL, mf M my) F¥ (6) (8)

oit les C (Iz LIy, mf M mi) sont les coefficients de Clebsch-Gordon pour I'addition de 2 moments ciné-
tiques.

Par conséquent, en considérant les équations (7) (8) (2) on constate que I'on peut calculer W ()
en forction des populations am.

D’autre part comme :

Eamzl

m

2
=1

)

i

C (I LI, mf M m;)

[Fl}f (6) dQ = 8=

w

La fonction W (6) est normalisée & 8 m :

f W (0) dQ = 8= (9)

13




ITT) Caleul de la distribution angulaire avec I aide des paramétres d’orientation fx [14] [15] [16] [17].

En utilisant les équations (7) et (8) nous pouvens donc écrire que la distribution angulaire est
donnée par :

W () = Z am D2 (6) (10)

m

ou D} (0) est la distribution angulaire de la radiation émise par les noyaux dans Pétat (I, m).

Pour calculer Iexpression (10), il est utile d’introduire les paramatres d’orientation Sx, qui sent
des fonctions linéaires de an [14] [15] :

.f1=112mam]
f2—1—2—2m2am—%1(1+1)]

fy=1T- Emaam—%(312+31~—w1)2mamJ
m m

fi=T11 "Zm‘iam—%(ﬁlu61—5)Emaam+%1(1+1)(1+2)(I_1)]

A . L, . . , .
eut aussi s’écrire — et est appelé polarisation nucléaire : c’est le quetient de l'aimantation due
1P I PP P q

»

aux moments magnétiques nucléaires par I'aimantation i saturation.

Pour une orientation au hasard des noyaux f, = 0 c’est-a-dire IZ — 1 I{I+1).

3
Lorsqu’on a un alignement suivant ’axe de révolution du systéme f, > 0.
Lorsqu’on a un alignement dans un plan perpendiculaire i cet axe f: < 0.

Si le systdme est entiérement orienté, c’est-a-dire tous les niveaux correspondants & m # I
sont vides :

f1:1

fi=@I—131
(12)
fi=@—1)@I—15D

fi=2(@—121—1)(21—3)/35 I

Pour calculer les fx il est utile d’approximer la distribution de Boltzmann des ‘populations an
par un pelynome ;

an = (' exp (fm) avec B = %% (13)

Si PI € 1 on peut écrire en se limitant au quatriéme ordre :

2 @3 ‘34 -
G = G L4 Bm o Gpm? 4+ 29 m® f- 7 m

am:0[1+A1m+A2m2+Asm3+A4m*I (14)

14




En utilisant les expressions définies par les équations (11) et I'équation (14) nous pouvons
pouvons caleuler les différents fx en fonction de A, A,, Ay et A, :

f1:n| %(I+1)A1+%(I+1)<312+3I—1)A3]

fmn| BTET=V DT DA T Y ET 61—

er—1 -+ 4|

(15) .
f3=n[?{5—15(1—1)(21~1)(1+1)(2_I+3)(1+2)A3]

fi=n| gpeI-na—neIDELD T+ +2EI+9 A, |

1 1
n C.21+ 1)

Aprés introduction des paramétes d’orientation, la distribution angulaire W (6) peut étre exprimée
par la formule :

1 i
=TI+ DA+ IA+)EE+31—1)4,

W) =1+ 2 bx fx PK[ c«;s (6) | (19}

K pair

— Px (cos ) est un polynome de Legendre d’ordre K.
— bg est un paraméire qui dépend :

— du spin I du nivean initial

— du changement de spmm A I = I; — Iy,

— du ecaractére multipolaire L de la transition :

[A1] < L done K < 2L

Par conséquent, il ne faut considérer qu'un terme dans le cas d’une transition dipolaire et
deux termes dans le cas d’une transition quadrupolaire.

Des résultats précédents, on peut déduire que les termes de 'expression (16) donnant W (8)
sont obtenus en faisant le produit de :

— fx déterminé par le degré d’orientation du noyau initial seul,
— et de bg . Px {cos 8) déterminé seulement par le schéma de désintégration.

Comme nous nous intéressons principalement a la distribution angulaire d’un rayonnement
quadrupolaire qui s’accompagne d’une décroissance de spin nucléaire de 2 unités, on obtient [24] :

2w () = 1—17?sz2[’2 (cos 8) — 5 N, f, P, (cos )

(17)
& N I;®
25 —1 T (LD 2L —1) (21 —3)
La distribution angulaire W (0) est la méme pour une transition quadrupolaire électrique ou
magnéticque [14].

avec N,

B) CORRELATION ANGULAIRE DES TRANSITIONS v SUCCESSIVES
Influence sur la distribution W (0) [26] [17] [16] [20].

Si on considére deux ouw plusieurs transitions y successives, on peut observer une corrélation
directionnelle des rayonnements y méme dans les noyaux non orientés. La fonction de corrélation
angulaire W'(yp), olt p est Pangle entre les v, est de la forme :
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=

i=

W (p) dO = Z Ay Py (cos ) d _ (18)
1=0
ol A,; sont des coeflicients qui dépendent des changements de spin Al et AL, et Py (cos ) des polynomes
de Legendre d’ordre pair.

Pour les noyaux orientés, cette corrélation change et 'on obtient des fonctions de 3 dimensions
{n axe de quantification, et les 2 directions d’émission K; et K,).

Cependant, dans le cas de transitions quadrupolaires pures comme celles que I'on a dans la
désintégration du Cobalt 60 il n’est pas nécessaire de calculer Nk et fx pour chaque transition . Cox,
Tolhoek [17] et Steenberg [18] ont montré que le produit Nx fx reste constant dans ce cas.

g q P

Ce résultat signifie que le degré d’orientation nucléaire reste inchangé aprés une transition
quadrupolsire, donc les distributions angulaires des rayonnements y successifs émis an cours de la désin-
tégration du Cobalt 60 sont identiques.

C) DESORIENTATION DUE A L'EMISSION D'UN RAYONNEMENT g

Une transition 8 ameéne le noyau initial de spin I, jusqu’a un état excité 1; du noyau final. La
transition vy, qui suit, a lieu dans un temps beaucoup plus petit que le temps nécessaire pour obtenir
une distribution de Boltzmann de I'état excité I, Donc les paramétres Sx (1) sont obtenus & partir
de fx (Io) et dépendent aussi de Pinfluence de la transition I, —> I; sur Porientation [26]. .

Cette désorientation dépend des interactions # amenant la désintégration £ qui peut aussi bien
étre une émission B ou £~ qu’une capture K.

Nous ne considérerons que les transitions § permises obéissant aux régles de sélection de Fermi
ou de Gamow Teller.

Pour une transition § obéissant aux régles de sélection de Fermi, I = 0 et I, — 0, en conséquence
le spin nucléaire reste inchangé en grandeur et direction :

S (To) = fx (Iy)
et il n’y a pas de désorientation.
Pour une transition § obéissant aux régles de sélection de Gamow-Teller :

AT=0, +1 et m=20, +1
il y a une désorientation si ATl — 0 et Am = 0, 4: 1 et COX [28] a montré que ’on a alors :
pew) = [ 1S sy 19
Par contre il n’y a pas de désorientation si AT = — 1, car alors le spin nucléaire change de
grandeur mais non de direction et nous avons :
Nx (To) fx (Io} = N (I} fx (o) | (20)

C’est-a-dire dans le cas des noyaux de Cobalt 60, la distribution angulaire W (§) s’écrit ¢
1 15
S W (0 =121, (5) Py (cos 6) N, (5) — 5 N, (5) fu (5) P, (008 0) (21)

N, et N, gardant les mémes définitions que pour I'équation (17).

D). ANISOTROPIE DU RAYONNEMENT y EMIS PAR DES NOYAUX ORIENTES.

Dans Iétude préeédente, nous avons montré que la distribution angulaire d’un rayonnement v
émis par des noyaux orientés, n’est pas isotrope.
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Expérimentalement il est plus facile de considérer la grandeur physique ¢ représentant I’aniso-
tropie maximum mesurée dans deux directions perpendiculaires :

a w (g) — W (0) 2

¥ (3)

Cependant des schémas de désintégration différents peuvent fournir la méme valeur de ¢ sans
que les distributions W (0) soient les mémes.

Si la transition v est pure on a :
¢ < 0 pour une transition dipolaire ;
g > 0 pour une transition quadrupolaire.

Application eu cas du Cobalt 60

Nous avons trouvé précédemment :

~21-W (6) = 1 —175 N, (5) fu (5) P, (cos 0) — 5 N, (5) fy (3) P, (cos 6) (21)
I, ' 1}
avee Ne=37,—=7 MNMT@mL-peL-_D@L -3
done : % W0y =1— -g—i_fz (5) P, (cos B) — %f; (5) Py (cos 0) (22)

et ’anisotropie (g} est donnée par :

e = W(g)ﬁW(O)/W(g)

25/14 f, (5) — (625/252)% 103 £, (5)
= 1 1 25/42 f, (5) —— 625/25270,375 f, (5)
5,571 A, f 148,571 A,
~ T 11,857 A, + 218,857 A,

Pour calculer § = nons avons pris w(CO™) = 3,800 4 0,007 magnetons nuecléaires.

wH
KTI

Cette valeur a été obtenue par Dobrowolsky [29] par ume méthode de résonnance nucléaire.
Nous trouvons alors :

H
— —8
8 = 2,787 10°8

ot : H est exprimé en oersteds,
T est exprimé en degré K.

Pour des températures de Pordre de T = 0,1 0K, 8 # 3. 1072 et on peut écrire alors :
e#5,571 A, ou /¢ #£4,66 107 H

Donc la pente de la tangente a 'origine a la courbe /€ = f(%) est proportionnelle au champ H
au niveau des noyaux.

Comme nous nous intéressons au champ effectif au niveau de noyaux orientés de Cobalt 60
dans le Cobalt métallique et dans différents alliages de Cobalt, nous avons calculé :

i W () ﬂﬁ(?) pour 6 =0 et 0 = get Ve = f, (EI) (fig. 1 et 2).

Nous avons pris comme valeur du champ effectif dans le Cobalt métallique :
H = 193 + 20 Koe

valeur obtenue par Grace [30] a Oxford.
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CHAPITRE IiI

CHAMP INTERNE

Le champ magnétique total agissant sur le noyau est la somme du champ extérieur appliqué
moins les corrections de champ démagnétisant et du champ effectif dit aux interactions existant entre
le noyau et son cortége électromique. :

I) Le champ local H, qui résulte de 'application d’un champ extérieur Hext sur 1’'échantillon s’écrit :

H1:HextmDM+§nM (1)

[y

ot M est Paimantation 4 saturation, — DM le champ démagnétisant et z = M le champ de Lorentz.

3

Le champ local Hy, qui est de I'ordre de quelques milliers d’oersteds, est négligeable devant le
champ effectif que nous allons analyser maintenant.

Iy Le champ effectif.

Pour un électron et un noyau, Iénergie d’interaction magnétique est donnée par (cf.

Abragam [50]) :
b b (3EE9) ., 52609 | )

me(zMBNI)

T3 ra

oit B et fx sont le magneton de Bohr et le magneton nucléaire,
v et I le moment et le spin nucléaire.
L et S le moment orbital de I’électron et le moment angulaire du spin.
r le vecteur position de I'électron par rapport au noyau.

Les différents termes de ’expression {2) représentent :

— IL’interaction magnétique entre le noyau et le moment orbital de I'électron.
—- L’interaction magnétique dipolaire entre les epins électronique et nucléaire,
— L’interaction de contact de Fermi quand I’électron est au niveau du noyau.

Chacun des termes caleulés sur Porbite de I’électron contribuera au champ effectif et dans le cas
d’un atome il faut faire la somme de chaque type de contribution pour tous les électrons.

Considérons maintenant le cas particulier d’un noyau dans un métal ferromagnétique.

a) Le moment orbital non. bloqué de I'atome crée un champ Hr, :

Hp = —2up < r® > (g—2) <S> (3)

Les valeurs moyennes sont calculées pour les couches incomplétes.
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Giauque [35] et Debye [36] ont pensé aux sels paramagnétiques qui, aux températures de ’hélium
liquide, ont leurs spins électroniques complétement désordonnés, mais qui peuvent étre amenés i un
état d’ordre élevé par application d’un champ magnétique de quelques milliers d’oersteds. Le principe
de ce refroidissement est illustré par le diagramme entropique,

SA / H =20
Entropie SO aimantation isotherme

[Désaimantation

adiabatique H
Y

| 1

| |

{ Sw !

1 ! T,
Pl

T‘F 1 °K Température

L’entropie en champ nul décroit vers O lorsque ’énergie d’interaction entre les spins électroniques

devient de I'ordre de KT,

La courbe S, représente I'entropie en I'absence de tout champ magnétique extérieur ; lorsqu’on
applique un champ magnétique élevé a 1 9K, il se produit une orientation des spins et une diminution
d’entropie S, — Sy par augmentation du degré d’ordre.

L’aimantation des spins libére une certaine quantité de chaleur qui doit &tre évacuée, d’vi1 la
nécessité d'un bon contact thermique avec le bain.

Si on coupe ce contact thermigue, en supprimant le champ magnétique, le sel se refoidira 4 entropie
constante, La température finale Ty aingi obtenue correspond au point du diagramme (S, T) pour lequel
Pentropie a la méme valeur, en absence du champ que celle de S a 1 oK.

Comme sel de refroidissement, nous avons utilisé 'alun de chrome potassium (CrK (80,),, 12 H,0)
dont la température de Curie est de 0,011 °K et qui a une forte chaleur spécifique entre 0,01 °K et
0,1 oK [38], [37].

) Mesure de la tempéraiure.

Les températures sont repérées par la mesure de I'anisotropie du rayonnement v émis par un
monocristal de Cobalt (4 > 4 X 5 mm) contenant quelques noyaux de Cobalt 60 (10 . C) et en contact
thermique avec I’échantillon. Le monocristal nous a été fourni par M. le Professeur Brissonneau du
laboratoire de Magnétisme du C.N.R.S,

Le champ effectif, au niveau du noyau dans le Cobalt métallique, a été déterminé par mesure
d’anisotropie par Grace 4 Oxford [30] gqui donne :
Heff — 193 j: 20 Koe. (1959)
Ce résultat est en honne concordance avec les résultats obtenus par des mesures de chaleur
spéaifique :
— Herr, Erickson [39], (1957) H = 180 000 oe.
— Arp, Edmonds, Petersen [40], (1959) H = 219 000 + 4 000 oe.

et avec les résultats plus anciens obtenus par des mesures d’anisotropie v de Cobalt 60.
— Grace, Johnson, Scurlock, Taylor [12], (1955) H = 217 000 oe.

D’autre part, le moment nucléaire uy du Cobalt 60 a été mesuré par Dobrowolsky [29] par une
~ méthode de résonnance nucléaire :

u (Go%) = 3,800 4 0,007 magnetons nucléaires
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Ceci nous permet de caleuler la distribution angulaire W (6) et I'anisotropie = du rayonnement vy
émis par des noyaux de Cobalt 60 dans du Cobalt métallique, en fonction de la température T (fig. 3).
La mesure de "anisotropic nous donnera la température absolue.

b Ve
0,70 = Anisotropie du cobalt métalligue
e
0.50 | H =193 Kee

Hy=3,8mn

0 10 20 30 40 - 80 60 70 80 90
Fig. 3

Cette méthode présente les avantages suivants :

— Elle donne directement la température ;

— Elle ne nécessite ancun champ cxtérieur. En effet dans le Cobalt, les domaines sont alignés
parallélement et antiparallélement a {"axe senaire. Done, dans un monocristal, nous obtiendrons un
alignement macroscopique des spins nucléaires dés que la température sera suffisamment basse.

IIE) Schéma du montage.
1) Calorimétre (fig. 4).

L’é1ément essentiel est le« calorimétre» dans lequel se trouve le bloc de mesure (photo 1) qui
comporte le sel paramagnétique, I’échantillon et le thermométre. Ce «calorimétre» est plongé dans un
vase contenant 5 1 d’hélium liquide, lui-méme dans un vase contenant de P’azote liquide,

a) Contact thermique et sel de refroidissement. — Le contact thermique entre I’échantillon et
le thermomatre est assuré par une tige de cuivre recuit de 3 mm de diamétre et de 40 mm de long aux
extrémités de laquelle sont soudées au métal de Wood, I’échantillon et le thermomaétre.

Le contact thermique entre le sel et 'échantillon est assurée par une tige de cuivre de 3 mm
de diamétre et de 100 mm de long, d’un cdté soudée au métal de Wood a T’échantillon, de 'autre soudée
a Pargent & 5 000 fils de cuivre nu de & = 15/100 mm sur lesquels on a fait cristalliser 150 g d’alun
de chrome de potassium (} mole).
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Little a caleulé [27] que le transfert de chaleur entre le sel et le cuivre était régi par une relation
de la forme :
d
R A (T — T M
di
o A est la surface de contact sel-cuivre,
T, la température d’un cHté de cette surface,

- Ty la température de 1'autre c6té
et K = 4,7 105 ergs/sec (°K)* cm? -

Tube pompaye caloriméire

tt

suprocenductrice

\f‘iéges a radigtion

Ay

Support ajoure Fils_de 5/100 mm

Soudure gu métal de wood

Résistance de chaouffage L

| 1000_(Constantan )

71
- —

Masse thermigque

=
Manocristal de coball _.L. | __Résistance de conirole R,
o résistance de cur‘bone}=
"ﬂgg ‘de. cuivre I Bobine d’Helmhoifz.

chantillon

Tige de cuivre

=]

_Résisiance de conir
__Resislanc role R,

L |

Suspension ‘(4 fils de nvlon)

ot
5000 fils de cuivre nu [
I_¢.....1,5£'100 1 jis Sel (Alun de ;P;l;gsrr;ﬁlm '
T - ”
T
Container en quertz. i
; Fil de nylon_(s_:,emr‘cge
,ﬁ}x-
Résistanceé de controle Ry —17] ‘-““‘J"
N’
CALORIMETRE
g, 4

Expérimentalement, on n’a jamais obtenu une loi du type (1), mais plutét :
% =K A (T2—T,% (2)

oit K’ est un coefficient qui dépend du contact entre le cuivre et le sel. C’est pour augmenter cette
valeur de K’ qui peut varier de 100 a 10 000 et plus, que nous avons fait cristalliser notre sel directement
sur les fils de cuivre.
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D’autre part, en considérant la loi (2), on constate gue ’on a intérét A& ausmenter la surface
‘éch A ! d 2 350 & 4 8
d’échange A qui, dans notre cas, vaut om?,

Little a calculé ainsi le libre parcours moyen I des phonons d’énergie (hv = KT) pour le transfert
effectif de 1’énergie aux électrons de conduction :

L =410-3 (%) cm (3)
Le transfert d’énergie phonons-électrons de conduction est donné théoriquement par :
d
T? =1.0107%(T,;5 — T,5) (4)

Donc il n’y a aucun intérét a avoeir des fils trop fins pour augmenter la surface d’échange, si le
diamétre de ces fils devient comparable au libre parcours moyen des phonons.

Pour obtenir la cristallisation. nous avons utilisé une solution sursaturée d’alun de chrome
potassium maintenae & 31 °C dans laquelle trempe Ja tresse de fils dont ’autre extrémité est maintenue
a la température de la neige carbonique.

I1 faut environ 36 heures pour faire cristalliser 1% mole sur 5 000 fils de 15/100 mm de diamétre.
Le sel terminé est placé dans un container en quartz et doit étre maintenu 3 nne température de — 10 °C
pour éviter la déshydratation.

b) Moentage du bloc de mesure. — L’ensemble thermométre-échantillon-sel dans son container
en quartz forme un bloc rigide qui est suspendu par 4 fils de nylon de 20/100 mm A un sapport en laiton
ajouré, vissé¢ au chapeau du « calorimétre» {photo 2). Le centrage est assuré par un fil de nylon.

Fixé sur le suppert en laiton, une bobine d’Helmholtz réalisée en fil de niobium de 7/100 mm
de diamétre, supraconducteur au-dessous de 9,2 °K, produit au niveau de ’échantillon placé en son
centre un champ horizontal de 2 000 oe/A constant sur 8 mm & 5%,

Des résistances de contrile Ry, R, et Rg, résistances de carbone« Speer » placées sur le bloc de
mesure permctient de connaitre la température en cours de désaimantation. Durant 'expérience, la
résistance R; nous permet de savoir & quel moment de I'échantillon est en équilibre thermique avee
le sel.

Le contact thermique entre Ie sel et Je bain d’hélium liquide est assuré jusqu’a 1 °K par du
az d’¢échange que Fon peut repomper rapidement avant de désaimanter.
g ge q P pomp P

2) Ensemble expérimental (fig. 5, photo 3).

Le circuit de pompage comporte une pompe & diffusion & vapeur d’huile (100 /s & 10~% torr),
placée a la sortie du tube de pompage du calorimétre et débitant sur une réserve de vide.

On obtient une pression de 1 & 21079 torr 4 la sortie du calorimétre en 20 & 30 minutes. Nous
avons constaté que dans ces conditions le contact thermique bain d’hélinm — bloc de mesure est rompu.

La température du bain d’hélium est abaisséc au moyen d’une pompe & gros débit {150 m®*/heure)

jusqu’a T = 1,2 oK,

Une bobine sans fer, & faible résistance et haute intensité (2 000 A maximum), refroidie par cau,
produit un champ magnétique vertical de 40 000 oe constant & 19 prés sur 8 cm, A P'aide de vérins
hydrauliques, la bobine est placée de telle sorte que le sel paramagnétique se trouve situé en son centre.

S

La régulation de la génératrice & courant continu alimentant la bobine ne permettant pas une
décroissance lente du champ magnétique en fin de désaimantation, on réalise une désaimantation par
extraction. On descend lentement la bobine en maintenant le champ constant. Cette méthode permet
d’éviter I'échauffement de I'ensemble par les courants de Foucault dans les tiges de cuivre.

Au cours de I’expérience la plus favorable notre échantillon a été refroidi jusqu’a la température
de 0,022 °K, I’équilibre thermique étant atteint au bout d’un temps ¢ — 20 minutes. Dans une autre
expérience en laissant I’échantillon se réchauffer de lui-méme, nous avons constaté que la température
avait varié de 0,04 °K 4 0,08 °K en 10 heures, ce qui correspond & un apport de chaleur d’environ
15 -ergs/sec.
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C) APPAREILLAGE ELECTRONIQUE DE MESURE.

La mesure de P'anisotropie du rayonnement y émis par I’échantillon, nécessitant Ja détection
de Iintensité W () dans deux directions a 900, il est nécessaire d’avoir deux circuits indépendants,
commandés par la méme horloge. Comme d’autre part le probléme de la stabilité est trés important,

nous avons décidé d’atiliser un sélecteur transistorisé & 400 canaux associé A un chissis d’aiguillage
. .
i 2 wvoles.

L’appareillage nous a été prété par le service électronique du Centre d’Htudes Nucléaires de
Grenoble,

I) Schéma du montage (fig. 6).
Le bloc diagramme nous monire le montage avec 2 détecteurs v. L’aiguilleur a 2 voies met en
mémoire dans le sélecteur les impulsions provenant simultanément de ces 2 voies.

Le sélecteur permet d’afficher un temps de stockage et un temps d’enregistrement sur un numé-
rateur piloté par un quartz. Cette horloge permet de travailler :

— Soit en temps réel écoulé ;

— Soit en temps actif — dans ce cas, tous les temps morts des circuits se retranchent automa-
tiquement du temps réel écouls. Ceci mous est utile pour connaitre le rapport des activités de
2 échantillons.
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11} Appareiflage.

1) Sélecteur multicanaux.

Le schéma de principe (fig. 7) montre le fonctionnement dans le cas d'un détecteur unigue.

Un convertisscur analogique digital transforme l’aniplitude du signal 4 analyser en un train
d’impulsions périodiques dont le nombre N est proportionnel a cette amplitude et représente I'adresse
du canal o ce signal doit &tre compté. Une échelle d’adresse sélectionne le canal de rang N dans une
mémoire 4 tores de ferrite et y inscrit une unité, Dans chacun des canaux de la mémeire on peut aceu-
muler jusqu’a 10° coups. Le contenu de la mémoire est visible sur un oseilloscope incorporé et peut &tre
transcrit par un appareil d’enregistrement extérieur.

2} Compieurs de rayonnement <.

Chaque compteur est constitué d’un cristal scintillateur INg, d’un photomultiplicateur (P M),
d’un blindage magnétique et d'une cathode suiveuse :

a) Les cristeux scintillateurs I Na (activé au thallium), de dimensions 134" x 2, ont un pouvoir
de résolution 8%, — (Cs 127) et sont en contaet optique avec les photomultiplicateurs type E M 1 6097 F.

b) Blindage. — Les photomultiplicateurs sont blindés par du mu-métal qui dépasse la photo-
cathode d’une longueur au moins égale au rayon. D’autre part, ensemble de la sonde est monté a I'inté-
rieur d’un cylindre en fer doux. En effet, il est primordial que le champ au niveau de la photocathode

solt trés faibie.

Expérimentalement il a été constaté qu'un champ de quelques cersteds au niveau de la sonde
n’a aucune influence sur le spectre v. Le pouvoir de résolution n’est pas modifié.
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3) Alimentation trés haute tension des photomultiplicateurs.

Elle est assurée par 2 alimentations MESCO et CRC stabilisées qui délivrent une H.T. continue
dans la gamme 300 4 2 500 V avec un débit de Pordre de 3 mA,

Ces alimentations sont régulées de facon que les variations de la tension de sortie soient inférieures
< L1 .
a 0,19 :

~— En fonction des variations du réseau (.- 109 autour de la valeur nominale) ;

— En fonction des variations de température ambiante (4 5 °C).

111} Stabilité de appareillage.

Ce sont les difficultés que nous avons rencontrées en essayanl de stabiliser en température les
T.ILT. et les P.M. qui nous ont amenés i utiliser un sélectcur multicanaux.

Nous ne pouvens pas prédéterminer d’une maniére rigoureuse, une bande d’émergic autour
d’un photopic, du fait des fluctuations de la température sur des périodes allant jusqu’a 36 heures.

1y

Nous employons la méthode qui consiste & planimétrer chaque spectre & chaque enregistrement.
Nous effectuons le total du nombre de coups pris dans les 20 canaux les plus remplis et centrés autour

du photopic (fig. 8).
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Les dérives dues aux variations de température, sc traduisant par un déplacement du specire
de 1 ou 2 canaux dans 'ensemble des 400 canaux, en planimétrant & chaque fois la méme bande d’énergie
autour du photopie, nous obtenons une trés grande stabilité — environ 0,2%.

rﬁhrﬁe utile du spectre du cobalt 601

Détection suivant deux directions a 90°
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45 000 —
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Fig. 8

IV) Corrections d’angle solide.

Comme chaque compteur définit un angle solide, I'intensité mesurée représente [ W (6) d Q.
Les facteurs de correction pour différents cristaux, différentes énergies de y et des distances allant de
53 10 cm ont été calculés par Yates [47]. De ces résultats, nous avons déduit que le facteur correctif
était de I'ordre de 0,19 pour un cristal de 1 34" x 2", une distance échantillon-cristal égale & 13 cm
et des rayons v d’énergie 1,33 Mev.

V) Phénoméne Compion —- Influence sur nos mesures.

Nous donnons dans la figure 9, le spectre du Cobalt 60, tel que nous 'avons mesuré avec le sélec-
teur multicanaux.
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' 1
Nous constatons que nous avons une résolution R = 1% = 0,08 sur le photopic de 1,33 Mev
et un rapport pic-vallée égal a 3,5. Ceci nous montre déja que I'appareillage permet une analyse extré-
mement. précise du spectre du Cobalt 60,

Nous avons représenté aussi sur la figure les « gaussiennes » correspondant a chacun des photopics
de 1,17 Mev et de 1,33 Mev et aussi le front du pic compton dii au v de 1,33 Mev :

2 Ev/m, c?

By e =By 2 Er'\{/mo ¢+ 1

Ce qui nous donne E vec = 1,12 Mev. Les différences qui existent entre les 2 photopics corres-
pondant aux 2 v successifs viennent de la différence d’efficacité du eristal en fonction de TPénergie.

L’analyse du spectre (fig. 9), nous permet donc de constater que lorsque nous planimétrons la
bande d’énergiec AE autour du photopic de 1,33 Mev, nous ne commettons aucune erreuar discernable
due au fond continu Compton.

Spectre du cobalt 60
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1 canal pour 10 Kev | 1 i
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30




D) APPAREILLAGE DE CONTROLE.

Etant donné notre méthode de mesure de la température, il est nécessaire de pouvoeir connaitre
la température en cours de désaimantation et, & la fin de celle-ci, pour ne pas faire des manipulations
inutiles.

Pour cela nous avons monté sur notre bloc de mesure, 3 résistances de carbone que nous avons
étalonnées a Paide de notre thermométre au cours d’une manipulation préliminaire. Nous donnons la

T

7

courbe Log R; = f(l) utilisée pour les manipulations sur alliage Nd Co, (fig. 12).

De cette maniére, et bien que ces résistances subissent des variations de quelques 9% en champ
magnétique [41], nous pouvons suivre les variations de température du bloc de mesure et les gradient,
de température entre les différents éléments.

Cette méthode nous a permis de constater I'importance des échauffements dus aux courants
de Foucault qui proviennent des variations de champ dans la bobine sans fer ou dans la bobine
d’Helmholtz.

Ponts de mesures de résistance (fig. 10 et 11).

Le pont de mesure I (fig. 10) a été réalisé de telle sorte que la puissance envoyée dans la résistance
A mesurer soit inférieure 4 10~ w pour la plus faible valeur de R (1 000 Q). La tension aux bornes de R

est constante,

PONT DE MESURE DE RESISTANCE I

oaénirateur]
¥ 3signal de rélérance

§_‘ 15000 Lx00 .

T.B.FE
2
e,
- Ampliticareur Détecteur
% de Enregistreur
électif phese
Fig. 10

C’est un pont de Wheatstone, mais comme on ne peut metire qu'une seule branche du pont 4 la
masse, il peut arriver que les perturbations dues au 50 Hz induisent dans Pauire branche des parasites
qui suffisent 4 réchauffer la résistance de carbone. -

Nous sommes amenés alors A utiliser le pont de mesure IT (fig. 11) dont la sensibilité est un
peu moins grande. Ce pont a avantage sur le précédent de permettre un enregistrement continu des
valeurs de la résistance en fonction du temps.

En effet, 1a tension aux bornes de la résistance i mesurer est :

R .
2WWMQ+R Rt

V=RI=
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. . “q . K .
Si on maintient V constant il vient R = — et K est déterminé en passant le commutateur sur

R
la position R référence que nous avons prise égale a 100 K Q.

PONT DE MESURE DE RESISTANCE I
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g : e} m
& g g 1 &% 3
- 2 = = » 3 "
(1] Y = ] a
w2 ™ ) Y o -
m oz e 2 2 3 3
2 = =] %5 o
S of R=20 MQ 4 =
" el
2]
0,8 Hz = ¥
L o ‘
77T
Fig. 11

E) ECHAUFFEMENTS DUS A LA RADIO-ACTIVITE DES ECHANTILLONS.

1) Echauffement dit au rayonnement f = 0,312 Mev.

L’activité des échantillons est généralement de I’ordre de 10 y C. Nous allons calculer I'échauffe-
ment maximum en supposant que tous les rayons § émis sont absorbés dans I'échantillon.

1 curie = 3,7 10" désintégrations/sec dont I’énergie maximum dégagée est :

W = 3,7105 x 312.10% x 1.6 107% erg/sec.

= 18,5 10-2 erg/sec.

Comme le bloc de mesure comporte deux échantillons radioactifs (le thermométre et I’échantillon),

Pénergic maximum dégagée est :

W < 0,4 erg/sec

II) Echauffement dit au rayonnement .

. y . . 1 -
I’intensité absorbée I par une source ayant la forme d’un disque est donnée par = 1-—exp e R
oi1 1 est le coefficient d’atténuation et R le rayon. 0 T

Pour nos échantilions o «2 0,32 cm— et R = 0,25 cm, done IL =1-—exp ;T?: % 0,32 % 0,25 #£0,08,
0 .

Donc 89, des rayons y émis par la source sont absorbés et I'énergie dégagée dans les 2 échantillons
par les rayons v de 1,17 et 1,33 Mev est :

W = 3,7.10% % 2500 10% x 1,6 10~ X 8 102 x 2 ergfsec.
W < 0,25 ergfsec

32



'F) REALISATION D’UNE EXPERIENCE.

1) Montage.

Une fois le sel réalisé, le monocristal de Cobalt et échantillon sont soudés au métal de Wood
sur le bloc de mesure, On monte ensuite Pensemble de telle maniére que le champ de la bobine
d’Helmholtz soit paralléle & Paxe du monocristal.

2} Refroidissement.

Aprds installation des 2 vases, on procéde au refroidissement en prenant soin de ne pas pomper
sur le sel A haute température pour qu'il ne se déshydrate pas. On repompe I'air contenu dans le calori-
métre 2 T = 77 °K et on introduit du gaz d’échange hélium (p 2 100 torrs).

On procéde ensuite au siphonage de I'hélium liquide, puis an refroidissement du bain jusqu’a

T — 1,2 °K,

3) Désaimantation.

A cette température on réalise I'aimantation isotherme du sel dans un champ de 34 000 oe.
I) = 1700 A et V = 240 volts). :

On repompe le gaz d’échange jusqu’'an moment ol 'on constate que les vibrations tendent a
réchauffer le sel. On désaimante alors en diminuant le champ jusqu’a H = 5 000 oe puis, par extraction,
en baissant la bobine. Le refroidissement peut &tre suivi grice aux variations de la résistance de contrdle
R,.

La désaimantation terminée, on met en place au nivean de I’échantillon et du thermomeétre un
plateau qui supporte les 2 sondes disposées & 90°. Les sondes sont disposées paralldlement et perpendi-
culairement au champ de la bobine, et le thermoméire et I’échantillon voient celles-ci sous le méme

angle solide.

4) Comptages.
, v, T 1.
On peut commencer les mesures des intensités W {0) et W (2 . Nous considérons que ces mesures

sont effectuées A température constante. La chaleur spécifique du sel est suffisamment élevée pour que
le dégagement d’énergie dans les échantillons ne provoque aucun échauffement notable pendant le temps
de comptage (t = 10 mn).

Nous avons vérifié cette stabilité grace A la résistance de contrsle R,. En considérant la courbe

1 .
Log R = f T (fig. 12), et sachant que l'erreur relative ﬁ sur notre pont de mesure est inférieure

R

4 0,5%, lorsque nous constatons une variation de résistance de 10 K Q, nous pouvons dire que la varia-

tion de température pendant les dix minutes de comptage est inféricure ou égale a.: AT < 1000 oK.

Pour élever la température, nous envoyons une quantité d’énergie (2 10 000 crgs) dans la résis-
tance de chauffage. Le temps de mise en température du bloc de mesure est environ de 30 secondes.

Lorsque la température est de 0,1 °K, nous réchauffons I'ensemble du bloc de mesure jusqu’a
T = 1,2 oK, température a laquelle nous effectuons une série de comptages que nous appellerons
« Comptages & chaud » W (0) 1w.

En effet, quelle que soit la précision de la mise en place des compteurs, il est impossible de

b ‘TC hY » ' L]
réaliser W (0) = W 3)3 haute température, car nos mesures sont effectuées pour I croissant.

Nous utilisons les grandeurs réduites :

W(O)T/ W (O)re et WG)T/ v (g)h

Nous effectuons d’autre part a 1,2 °K une série de comptages avec el sans champ magnétique
pour vérifier que celui-ci n’a aucune influence sur les sondes.
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La durée d’un comptage est de 10 minutes, le temps d’enregistrement est de 1 minute. Nous
effectuons environ une trentaine de comptages par désaimantation, ce qui nous donne 6 ou 7 points

de la courbe /&' = f (%)

Nous avons réalisé jusqu’a 4 désaimantations par manipulation, ce qui représente un temps
total d’expérience de 36 & 40 heures et nécessite deux siphonages d’hélium liquide (environ 12 litres).
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CHAPITRE V

RESULTATS EXPERIMENTAUX

A) POLARISATION NUCLEAIRE DU COBALT 60 DANS UN ALLIAGE DE COBALT-
NICKEL. :

1) Echantillon.

Nous avons réalisé cette expérience pour vérifier le bon fonctionnement de notre appareil.

Arp, Edmonds et Petersen [40] ont obtenu le champ effectif au niveau des noyaux de cobalt
dans un alliage cobalt-nickel (60,0 Co — 40,0 Ni), par mesure de chaleur spécifique. Ils trouvent :

Heiry = 161 - 3 Koe

et le rapport du champ effectif dans cet alliage au champ effectif dans le cobalt métallique obtenu par
la méme méthode est : ‘

Heer, = 219 4 4 Koe

H, _ 161
H, 219

Notre étude a porté sur un alliage de Cobalt-Nickel, réalisé dans le laboratoire au four a fusion
de zone. L’analyse chimique quantitative réalisée au Centre d’Etudes Nucléaires de Grenoble a donné :

39,29, Nickel ;

traces de Si, Fe, Cu, Al ;

faibles traces de Na et Ag.

Notre échantillon se présente sous la forme d™un disque de 5 mm de diametre et (,2 mm
d’épaisseur.

Il a été irradié dans un flux de 4,4 10'2 nth/em?¥/sec pendant 2 h 15 mn dans la pile Melusine du
C.E.N.G. Nous avons laissé décroitre Pactivité du nickel 65 (T = 2,6 h) jusqu’a ce qu’elle soit négligeable
devant celle du Cobalt 60 (T = 5,3 ans), environ 10p C. L’échantillon a été recuit pendant 12 heures
4 900 °C pour réparer les défauts créés par irradiation.

= 0,735

Des mesures comparatives faites avec le sélecteur multicanaux fonctionnant en temps actif

nous ont permis d’établir le rapport de I'activité du monocristal et de I’échantillon de Go Ni.

ACo

= 1,018
Acon:

Ce résultat a éié obtenu par une séric de mesures & température ambiante, cffectuées avee la
méme sonde et en planimétrant uniquement sur le photopic de 1,33 Mev.

Par ailleurs nous avons étudié le comportement magnétique de notre échantillon a T = 4,2 °K.
Nous avons constaté que I'alliage Co Ni a une trés faible aimantation rémanente (fig. 13).
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Ce résultat est en bonne concordance avee le résultat gue nous avons obtenu & partir des mesures
de chaleur spécifique [40] :
H,

H, = 0,735

En utilisant la valeur du champ effectif dans le Cobalt métallique donnée par Grace [30],
H == 193 000 oe, nous obtenons pour 'alliage CoNi {(40%, Ni) :

Heff = 137 000 oe

Nous avons vérifié que I'erreur commise en faisant T’approximation :

LHA®
€ # cste (KT I)

est négligeable devant les erreurs de mesure que nous calculerons plus loin.

En effet, & partir des valeurs Here = 193 Koe. pour le Cobalt métallique et Hyir = 137 Koe.
pour alliage CoNi, nous avons calculé ex et g, et le rapport cgfeo, en utilisant les équations (1) et (2).
Nous avons obtenu les résultats suivants :

1
T 10 20 30 40 50
cH 1,46 1,48 1,49 1,51 1,53
1]

Ce qui nous donne :
A (emeo) [ {ensmo) < 0,025

Nous avons aussi vérifié le résultat H = 137 000 ce, en déterminant I’anisotropie de I'échantillon
de CoNi en fonction de la température T (fig. 15).
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Les mesures sans champ nous donnent s, — anisotropie du cobalt métallique — ce qui nous

g0
0,504
permet de déterminer la température T.

1
Les mesures avec champ nous donment eg = 0,504 g - 0,496 =, donc e, = 0406 (em — =0)

anigsotropic de I'échantillon.

De cette manidre nous avons trouvé les valeurs qui sont représentées sur Ja figure 15, Les courbes

en pointillé représentent les fonctions 4/¢ = f (T) que P’on aurait si le champ interne valait :

H =125 Koe. et H = 145 Koe.

Nous voyons done d’aprés cette figure que la valeur probable du champ interne dans notre échan-
tillon est comprise entre 125 Koe et 145 Koe, ce qui concorde bien avee le résultat précédent :

H =137 Koe

T 2
avec et sans champ, pour montrer la dispersion des points par rapport aux courbes théoriques calculées

3 partir de H, = 137 Koe et II, = 193 Koe (fig. 16).

D’autre part, nous donnons les courbes W (6)2/W (0)1 = f(l) pour § = O et 6 = T mesurées

, Wiel T
Wl T W
9
direction §=Tc ——i = f (i)
2 Wie)tw T
— 1,03 aveec champ
avec el sans champ exiérieur
- 402 pour Co Ni (402 Ni) + Co monocrislal
L
a8 a
A
L 1,0/| A&/,ﬁ/ @/‘/ -
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A e
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Dans le cas particuller précédent, nous avions en moyenne W (0) = 2,5 . 105 coups et nous avons
fait 4 comptages, ce qul nous donne :

As L 40
\/25 {4
[Asf < 0,004

Comme ¢, et eg sont pratiquement du méme ordre de grandeur, nos valeurs €, et 5 sont connues
avee un :

Ae= 404 . 10

valeur représentée par les barres d’erreur de la figure 14.

3) Erreur sur la valeur du rappert x = Ez
1

o]

cH H,\*
Nous avons vu que : -= #1 - (=2
g H,

donc :

Bl

1 Lifz 1 — 13
dx = = deH( ) — 5o d%(EHul)
2 £9

< 1 e 1/ AEH EH IASOI
2 Ep _
e

expérimentalement nous avons trouvé : — = 1,5.
€a

el :

Ax

done :

Ac

€0

Ax| < 1,78

Comme g, est de l'ordre de quelques % {la valeur maximnm de g, est g, # 6 10— 3 et
que Ae = 404 . 102

. -3
<178 . Bt 107 #0,12

’M 6. 10

C’est-a-dire :

1,
g, = 07 £ 012

En admettant comme valeur du champ interne dans le Cobalt métallique :
i; = 193 000 oe
Le champ dans notre échantillon est donné par :
H, = 137 000 + 23 000 oe

Nous voyons donc qu'il est inutile de tenir compte de la non linéarité de = en fonction de H2
méme pour des températures de I'ordre de 0,02 oK,
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C) POLARISATION NUCLEATRE DU COBALT 60 DANS UN ALLIAGE NEODYME-
COBALT (NdCoy).

I} Echantillon.

Notre échantillon fait partie de la série d’échantillons du type Ax Coy {4 terrc rare), que nous
pensons étudier dans notre montage.

En effet, 'étude de I'influence des interactions magnétiques sur le moment de Cobalt, obtenues
en changeant soit la terre rave, soit le pourcentage de Cobalt, nécessite ;

— L’étude de la structure de ces alliages par diffraction neutronique et aux rayons X ;
— L’étude du moment du Cobalt.

Cette amnalyse peut é&tre utilement complétée par la mesure du champ interne au niveau des
noyaux de cobalt. Comme il est impossible de faire cette mesure par effet Mdssbauer, la méthode
d’orientation nucléaire reste la seule possible. Les mesures de chaleur spécifique 4 basses températures,
nécessitent des échantillons plus grands.

Pour chaque terre rare, les différentes concentrations de Cobalt correspondent aux alliages :
ACo, ACo,, ACoy, AyCo,, ACog, ACoyy, Co
NdCoy est un alliage de structure isomorphe de Cu Ca (cf. Wallace et Cherry [51]). L’alhage

a une structure hexagonale avec six atomes dans la maille elementau‘e.

Les mesures magnétiques montrent un couplage ferromagnétique des moments et un couplage
antiferromagnétique de spins. En effet, il y a une interaction négative entre le spin du Cobalt et le spin
du Néodyme, mais comme la contribution orbitale au moment est trés grande pour le néodyme
(J = ), les moments pagg et (oo sont de méme sens,

L’échantillon de Nd Co; nous a été gracieusement fourni par MM. Lemaire et Schweitzer du
Labotatoire de diffraction neutronique du C.E.N.G. 1] a été réalisé par la méthode dite de «levitation»
avant d’étre trempé brutalement dans un creuset en cuivre refroidi par eau. L’analyse aux rayons X
permet d’assurer la présence de la phase Nd Co, & 29, prés.

Notre échantillon a été irradié dans un flux de 4,410" nth/cm?/s pendant 200 secondes dans la
pile Melusine. Ceci nous a permis d’obtenir une activité du Cobalt 60 d’environ 5 pC. Avant utilisation
nous avons laissé décroftre les activités de Nd 147 (T = 11 jours), Nd 149 (T = 1,8 heures), Nd 151
(T = 12 minutes).

Des mesures effectuées au sélecteur multicanaux, fonctionnant en temps actif, nous ont permis
d’établir le rapport de I’activité du monocristal de Cobalt et de ’échantillon de NdCo, :

AcofAxaces = 1,912

Par ailleurs, ’étade du comportement magnétique de NdCo; & 4,2 °K a été réalisée au laboratoire
de magnétisme du C.N.R.S. (fig. 17).

I1) Mesures.

Nos mesures devant &tre effectuées avec et sans champ magnétique appliqué 4 1’échantillon,
nous avons été amenés a4 modifier notre méthode pour tenir compte des propriétés magnétiques de
notre échantillon.

Nous ne pouvons pas appliquer un champ le temps d'un comptage et le couper ensuite pour le
comptage suivant. En effet, méme avec H = (), notre échantillon conservant son aimantation réma-
nente, le rayonnement émis aura une distribution angulaire anisotrope,

Nous avons donec réalisé 2 expériences différentes 'une sans champ, l'autre avec un champ
magnétique H = 2 400 oe sur I’échantillon. Pour avoir une correspondance entre les résultats des
2 expériences, nous avons utilisé la résistance de contrale R;.

Dans la premiére expérience nous déterminons une anisotropie o = fo (R;) et dans la deuxiéme
expérience avec I — 2 400 oe, sg = fm (B;). Comme nous n’avons pas réchauffé notre bloc de mesure

au-dessus de T = 1,2 9K, notre loi Log R, = f n’a pas changé, Clest-a-dire, dans les 2 expériences,

T
4 la méme température T correspond la méme valeur Ry de R;. Ii nous est donc possible d’éiablir une
correspondance entre g, et cn.
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En effet:
gq = 0,656 ¢

ex = 0,656 ¢, + 0,344 €, 5a

BT e / 1Y (1o fig. 1)
= — 1 connue .
0,656 1 T) ¢ €

€y 0a = (21— <o) / osss = (%) (fig. 19)

Les résultats précédents nous permettent d’établir 1a valeur minimim Hpini du champ interne
dans notre échantillon. En effet, en portant eq en fonction de €, (fig. 18), nous pouvons écrire :

ew/ ., (0344 € oA
/EOA A /0,655 e

140,523 - =, m/

€1
= 1,385
. = f €,
g &= ()
g
il
pour NdCog + Co monocristal
0
o =1,912
b AndCo, ,
W —— 7
rd
T/
e
’
P
rs
//
s
6 — //,
K _échantillon=0
+ /
-
//
4
4 — i
I
+ //
4
s
/r’
/ 4
rd
I 1

4 6
€, ¥ sans champ

Fig. 18
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et comine : :

> UA/ # Hg mini/ &
g1 H,

“H, mini/ 2 . 07385/ — 0735
) H, ] 0,528

H, minimum ## 0,86 H,,

il vient :

¢’est-a-dire :

et en prenant H, = 193 Koe, nous trouvons :

H, minimum £ 165 Koe

Nous avons vérifié ce résultat en déterminant 4/, sa en fonction de l'inverse de la tempé-
- 1
rature (fig. 19). Nous constatons alors que les valeurs de /g5 oa se trouvent entre 2 courbes +/c :f(T ‘

dont I'une a é1é calculée avec T = 155 Koe, 'autre avee H = 165 Koe.

Anisctropie de NdCog
& >
l‘LN = 3,8mn /,/ /0
-~
Ve =f (1 AT
| £ = g -
030 (T) ,cl/:/
A .
A7 [ H 165 000ce
e
<
¢k [ H 155000ce
V. e
/)‘/,o/
0,20 — P ////
-~ //}
e 3
s .
///,h’ a Points calculés avee H=165000ce
/// 7 o Points calculés avee H=155 000 ce
e 4 . .
00— - a Poinis effeclivement mesures
v
e
-4
;/
P
o
A 1
o &~ 1 | | I L .
0 10 20 30 40 50
Fig. 19

Iil) Précision des mesures :

1) Nous avons déja calculé Az dans le cas du Cobalt-Nickel :

Az

W {g) i=1

4 J— 1 '
g ————— ot Wig) = — Z Wie)
/ T n
n \/

comme ici W) ## 2,5 . 10* coups
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et n=4
|ae] < 0,4.10-2

H,; minimum

<0,
T, 0,13

) on trouve

A (H2 minimum

2) En effectuant le caleul de A (
o,

en prenant H, = 193 Koe
H, minimum = 165 000 - 25 000 oe
i
3) Nous allons calculer Perreur commise pour un point de la courbe /& — f (T)

T
2

Ag

&

‘AT <

pour T = 0,03 oK AT = 0,1, 102 oK, et

< 34,3

=l -

32,3 <

A vE| < 0,085
0,20 x<., ’\/52 GA S 0,27

La figure 20 nous permet de vérifier les hypothéses que nous avons faites quant aax différentes
aimantations de I"échantillon,

W 1
Les courbes 1 ¢t 4 représentent (QP)T/ :f(—) effectivement mesurés avec et sans
Wioire T
champ.
W 1
Les courbes 2 et 3 représentent (tP)T/ = f() calculés & partir des valeurs :
W(CP)TOQ T
H, =193 Koe
H, = 165 Koe

Sans champ nous vérifions bien (ue ous avons ;

Courbe (4) v (g> B [NI (g) A% (g) N (g> ] AN (g)
W (o) = [Nl (0) — AN, {0} + N, (o) | £ AN, o (0)
au licu :
Courbe (3) A G) - (g) Fah <;) N (g)
W (0) =N, (o) —AN, (o) + N, (o

De méme avee champ nous trouvons :

W (g) mesuré — W (g) caleulé + AN, 5z (g)

W (o) mesuré = W (o) caleulé 4~ AN, sz (0}
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-
W( )mesuré et W (o) mesuré correspondent aux courbes (1)

2

W (g) calculé et W (o) calculé correspondent aux courbes (2).

Wie)T
WB)Too
L direction 9= -
’1,04 | 6=0 w{e) P
B il . f(4_ P
T -7
— 1,03 W(G)Tw //‘ /C¢§/
-~
Pour NdCog+ Copgnocristal L~ =
- . /04’ =]
//‘ //
— 1,02 e //.,4;/ ///
—_‘1,0‘1
2
T
— 099
— 098 SO \-.\\
~ o ~
~ ~ 3
~ N~ ~
~ \\\\ \\
— 097 o N BLTR
~ ~ ~
~ N ~
~ NN ~
\\ SO AN
— 0,96 ~ ~ ™
4 AN \‘\ ~ ~
A ~
~ \\ \\
L~ 0,65 direction 9=% o \\A\ o
AN
A Courbe mesuree avec H 2 400 oe \\ N
L 094 o Courbe calculee avec Co monocristal \t\
! et échantilloa orienté N
a Courbe calculée avec Co monocristal N
et échantillon nen orienté

+ Courbe mesurée alo fin de lo désaimaniation
échantilion non soumi @ un chemp

Fig, 20

D) EFFET DE LA NON-SATURATION SUR LES MESURES DE .

Rappelons que la distribution angulaire du rayonnement détecté, est donnéc par une expres-

W (0 =1 Z bx fx Px (cos 0)

Kpair

Considérons un monocristal de métal ferromagnétique, la direction du moment dans un champ
H < H saturat. fait un angle ¢ < 6 avec la direction du champ. § est 'angle de la direction de facile
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aimantation avec la direction du champ, Dans un pelycristal, toutes les valeurs de 6 sont possibles et
Iaimantation dans la direction du champ est donnée par :

ou = | o5 cos ¢ Prob (g) ds
&
prés de la saturation tous les ¢ sont petits, done ;

52
223
Cose w1l 3

. _
GH:GS[I——/EZPmb(a)da]
- .

L’anisotropie du rayonnement, émis par une source partiellement orientée, est réduite, car les
axes des domaines ne sont pas tous dans la direction de I"axe de gquantification, ¢’est-a-dire dans la direc-
tion du champ.

Pour faire la correction il est nécessaire de déterminer les nouvelles valeurs de Py (cos B) pour

e:Oa;

Si nous appelons P, (cos 0), la nouvelle valeur qu’il faut considérer, il vient :

P, (cos 0) :fP2 (cos &) Prob (£} de

4
or

Pz(cosa):%(S cos? g — 1) @1—%32

done
3 :
Py(eos 0) =1 —f§ e? Prob (g) d ¢
£

c’est-a-dire :

Py (cos O) — P75 (cos O) 48 —OH
P, (cos O) B o8
et
Py (cos O) — P/, {cos 0) 1p %8 —om
Py {cos O) o8

, ™
on démontre les mémes formules pour § = _.

2
La courbe d’aimantation (fig. 17) donne og # 100 unités pour o3 = 120 unités arbitraires, done :

P, (cos O}y — P, (cos 0) 320 1

P, (cos O) 120 2
, 1 1
Py(cos O) = . P, (cos O) =
2 2

P'y(cos 0) = —- . P 0)— .2

1 (cos =—z. . (cos )ﬁ%g




done la nouvelle distribution sera donnée par :

1 25 P, (cos 0) = 625 2
gW(O) == fi(®) —5—" 553k (5) 5 Py (cos 0)

ou :

W (o) —1— o0 fi () + 2o £ (5)

b 5
W(5) =1 gy £ B + G55 49

~(v(3) v
(75/84) SO (5/12) ‘ (625/252) A
1 (o) 50 (] ) 5O

2,185 A, 4 63,435 A,
= 11 10,928 A, |- 204,928 A,

Pour des températures de I'ordre de T = 0,1 °K
e #2,785 A,

o = D] =

ceci nous donne :

ou:
v e#3,28.107 H
iy : — 1 i
En considérant la figure 19 et si nous supposons que la courbe 4/ = f 7 | que nous avons tracée
résulte de la distribution calculée ci-dessus, nous obtenons :
pour H

%: 10 4/¢ #0,072

c’est-3-dire :
0,072
H # m 107 oe

H # 220 000 oe

Ce résultat représente certainement la valeur maximum du champ ; en effet, les mesures d’aiman-
tation réalisées au laboratoire de magnétisme ont montré que I'aimantation rémanente croit lorsque
la température décroit. Ceci laisse donc supposer qu’a des températures de 'ordre de 0,01 2K, la satu-
ration est plus rapidement atteinte, donc :

(65 —om) A 0,01 °K < (55 —om) & 4,2 °K

Nous pensons donc que le champ interne au niveau du Cobalt dans notre échantillon Nd Co; est
donné par:

165 000 oe << Heff < 220 000 oe

E) ETUDE DE L’AIMANTATION DE I’ECHANTILLON Nd Co,.

Néel a montré gue sil’on applique sur un grain g ferromagnétique un champ h d’intensité variable,
mais de direction constante, la composante m du moment magnétique du grain, suivant la direction
du champ appliqué, varie d’une maniére qui dépend de la direction du champ par rapport a T'axe du
grain.
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H = 2400 ce
_—

> X

Deonc, dans le champ H nous avons :

sur Ox Mzx = ?a 4+ y:H

sur Oy My =0

sur Oz Mz = proj de%s — %siu 0

vwH 3

2 as

avec cos () =

.1, ; . . . . G
En considérant la courbe d’aimantation on obtient une aimantation Mz de 1’ordre de ES

Les hypothéses que nous avons faites lorsque nous avons caleulé g et £, semblent donc justifiées

. e e . X " I ’

quand bien méme le modéle que nous avons utilisé ci-dessus n’est qu'une grossidre approximation de la
réalité,

F) CONCLUSION.

Dans une premiére partie nous avons pu établir le champ interne au niveau des noyaux de

Cobalt dans un alliage Cobalt-Nickel {60 — 40).

La précision de nos mesures, au moins égale a celle des mesures effectuées jusqu’a présent, nous
a permis de constater le bon fonctionnement de notre appareil,

Dans une deuxiéme partie, nous avons observé les limites inférieure et supérieure du champ
interne au niveau des noyaux de Cobalt dans un alhage Néodyme-Cobalt, Dans ce cas nos mesures sont
moins précises

165 000 oe << H << 220 000 oe

nous avons été génés pour "'aimantation rémanente de nos échantillons.

Nous pensons que pour la suite des expériences, il serait utile de prévoir, en remplacement de
la bobine d’Helmholtz & axe horizontal, une hbobine supraconductrice & axe vertical, donnant un champ
de méme sens que le champ de désaimantation. D’autre part, il serait utile de mesurer ’état de satu-
ration de nos échantillons si la réalisation d’une bobine donnant un champ assez élevé au niveau de

1"échantillon se révélait impossible.
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