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INTRODUCTI ON

Plusisurs méthodes peuvent 8tre utiliséss pour
1'étude des interactions hyperfines dans les matérilaux ma-

gnétiquen

- résonance maghétigue nucléaire (R M N)
- résonance paramagnétique électronique (R P E)
- effat Mossbauer
- corrélations angulaires de rayons Y successifs
- orientation nucléairs
et chaleur spécifique nucléaire (CNB

Chacune a ses avantages et ses inconvénients,

Toutefols, les mesures de chaleur spécifigue nuclé-
alre présantent 1" avantage do pouvoilr étre utilisées
en principe avec tous les métaux et alliages alors que les
méthodes d'effet Mossbauer, de corrélation angulaire ou
d'orientation nucléalre, nécessitent des noyaux ayant des
proprilétés spécialss et que les méthodes de résonance sont
souvent inspplicebles pour des raisons d'élargissement dss

rales.

CN est feacilement identifiable & trés basse tempé-
rature et pesut 8trse interprété sans difficultés. En ce gui
toncarne les alllages d'or gue nous avons &étudiés, i1 est
par exemple impossible actuellement de mesursr quol gue ce

soit en R 11 N, les raies de résonance gtant trop élargies par




1'gffet quadrupolaire, Trés scuvent des mesuraes de CN.ont
aidé les expérimentateurs de R M N & localiser la fréguence

de résonance.

Il faut ajouter que leg mesures de chaleur spéei-
figque nous donnent en supplément la valeur du terme élec-

tronigque et magnétique dans les alliages dilués, par exemple.

Les mesures de chaleur spéoifigue ont cependant
cartains inconvénients. Il faut tout d'abord travailler en
dessous de 1°K dans la majorité des ces., gquelgues centidmes
de °K en ce qui nous concerne. Cecl posse ds sérisux problé-
mas expérimentaux. On ne peut pas mesurer la variation de
l'aimantation en fonction de la température parce gu'en
dessous de 1°K, ls champ effectif a déja atteint sa valeur
& saturation et, aux plus hautes températures, CN est trop
failble par rapport aux autres chalsurs spécifiques, &lectro-
nigue ou de réseau par sxemple. Dg plus, connaissant CN‘
i1 n'est pas toujours facille de séparer les diverses contri-
butions, dipclaires magnétigues ou quadrupolaires électrigues.
C'est une mesure globele sur l'ensemble de 1'échantillan.
Ainsi, le CN mesuré se rapporte toujours aux propriétés
moyannes du métal dans sa compesltion isotopique naturelle.
On pourrait remédler & une partie de css inconvénients an
utilisant plus systématiquement des substances isotopigquemsnt
pures. Enfin, 11 est difficile de mesurer la chalsur spéci-
figue des isolants parce qu'd basse température 1'éqguilibre

thermigque est trés leng & atteindre.

Par leurs mesurses sur la chaleur spécifique du Cobalt entre
0,6°K et 3°K, HEER et ERICKSON {1) ont les premlers mis en

¢vidence, dans un métal magnétiguement ordonné, l'anomalils ds




chaleur spécifique due au couplage_hyberfin électron~noyau,
Ensulte se multiplidrent les mesures sur les méteux de tran-
sition [2) et leurs ellieges, puils sur les terres rares et

leurs alliages (3).

La mise au point d'un appareil & deux étages de
désaimantation adiebatigue permettent des mesures de 0,02°%K
4 0,5°K rous B permis d'étendre le domaine d'investigation
gt de mesurer das coupléges hyperfins d'un crdre de grandeur
plus faible. C'est ainsi qu'il nous a 6té possible de mesurer
ls couplage hyperfin propre du gadolinium 4 1'6tat métallique
ou dilué dans de 1'yttrium, de 1'holmium rilué dans le lanthanse,
du rhodium dans le FED,SZ' Rh0.46' Nous avons aussi mesuré le
couplage hyperfin induilt dans la matrice (palladium ou or] par
un ou différents éléments de transition. Les résultats obtenus
ont 6té comparés & ceux existant déjd ou interprétés théori-
quement, particuliérement en ce qui concerne les alliages
dilués or-métaux de transition pour lesquels il & fallu falre

appel aux théaries d'états 1llés virtuels.




CHAPITRE 1

Bt

CHALEUR SPECIFIQUE NUCLEAIRE

o s r - e S - - . - A e e o e

1 - PIVERSES CONTRIDUTIONS A LA CHALEUR SPECIFIQUE

Expérimentalement, on mesure la chaleur spécifigus
totales d'un corps. Il est impossible de mesurer gsulement une
composante de Cp. T1 mest done nécessalre od'analyser les résul-
tats. Dans des matériaux magnétigues, on peut trouver les

contributions suivantes

- Chaleur spécifigue du réseau CL. Quand T < ?%
CL = A(%]B. A est une constante et 0 la température de Debye
(typiguement comprise entre 100 et 400°K].

- Chaleur spécifique électronigue CE = v T dus aux
électrons de conduction. La 1lpi linéaire est en général valable
jusqu'd 1 000°K auy moins, & cause de la dégénérescence du gaz

d'6lectrons .Le coefficlent v est proportionnel & la densité

d'dtats auy niveau de Fermil.

- Chaleur spécifique magnétigue EN due & l'interac-

tion d'échange entre spins Glectronigues localisés d'iens voisins.
Selon la théorie des ondes de spin, CN « T3/2 dans un ferroma-

gnétigue et = T3 dans un antiferromagnétique. Un facteur sxpo-

nantiel exp(- %%) apparalt avec l'anisotropie maghétigue.




Eg ®st le seuil d'énergie au bas du spsctre des ondes de spin,
c'est—-a~-dire 1'énergisminimale requise pour exciter une onde

de spip da grande longusur d'onde,

Dang le cas de sclutions solides diluées d'impurstés
de transition portant un mement magnétique dans lee matrices
nobles, la contribution magnétique A Cp est & peu pras une
fonction linéaire de T qui ne dépend pas de la concentration ¢,
pour les basses températures st les faibles .concentrations
) Cp passe ensuite par un maximum & une température proportion~
nells &8 c. Une bonne descriptiocn de ces propriétés est obtenue
dans uh modéle de champ moléculaire basé sur des interactions

du type R K K Y entre impuretés magnatiques (4).

51 1'alliage n'est pas magnétique, 11 psut exister
une contribution due & 1'effelt Kondo (B), Le systame d'électrons
est couplé eux impurstés magnétigquss n'intéragissant pas gntre
glles, Le spln des impuretés magnétiques est une grandeur dyna-
migquse. L'&tat fondamantal est déerit par un "état 116 locel”
gntre les électrons de donduction gt 1'impuretd magnétique gul
conduit & un moment megnétique moyen nul. Cette interaction
est progressivement détruite aux températures T ® TK ou pcgr
do fortes concentratiens.Il en résulte un terme supplédmentaire
da chalsur spécifique an %w pour T << Th et proportionnel & la
cancehtration., Cans l’étatkactual des théories, 11 est difficile

de préciser la constante de ce terme linéaire.

- Chaleur spécifique nucléaire CN due aux interaesctions

hyperfines gues nous allaons maintenant expliciter.




11

De fagon générale, nous n'obhserverons entre 0,02°K
et 0,5°K que le terme linéaire en T et la queus de 1'anomalie

Schottky de C1 en T_2

p

CHALEUR SPECTFIQUE NUCLEATRE

A/ INTERACTIONS HYPERFINES ELECTRONS-NOVAUX

o e 4 e e e e e Mr Bm WP e ML e e e W ek AR R D T e T W e G TR AL M 0w e e e s an

L 'Hamiltonien d'interaction magnétigque sntre le spin
d'un électron isolé et les moments orbitaux d’'unse pert, et la

moment magnétigue nucléalre d'autre part s'écrit {S] :

LT
?

ST, 5B NI V)
P v

v 5

%y = —%a%rﬁoﬁwg%‘l S(rySI +

- Le premier terme est le¢ terme de contact de Fermi.
I] n'a une valeur différente de zéro gue pour les &lectrons s
pour lesquels les autres termes sont nuls. Ce sera le ssul ter-

me qui nous intéressersa par la suite.

- Le second terme déerit 1l'interaction d'un dipdle
-5
ponctuel g1 My I avee une charge en rotation de moment angu-
=

laire L.

- Les deux derniers termes représentent l'interaction
dipelaire entre le spin nucléaire et le spin £lectroniquse,
analopun A l'expression clessique de 1'énergie potentielle ds

e

>
deux dipfles ponctuels g, U, I et g vw_ S.
I "N o)

Cat Hamiltonien peut s'écrire

-y Heg 1 i - L

=
x
iU
1
\\ZTL
+
X4
£
-.k—-D
1




-
oa/fﬁ = By Uy I est le moment magnétique nucléaire et Heff
le champ magnétigue auy nivsau du noyeu provenant du raeste de

l*tatome avant un moment angulaire J.

L'interaction électrique entre lee charges électro-

nigques et le moment guadrupolaire nucléaire s'écrit (5) H

%o =22 A

&h \cykgbxk r

= O

Qéh: e & % é(Id'IthI&)*Sahﬂ“i)j?

G1(2I-1) Z

Vix, y, 2z) egst le potentisel électrestetique produit par les

Glectrons au point %, v, Z.

\J ' }l \ gst le tenseur gradient de champ €lectriaue
Y- DU & l'origine.
m& &'Q T:D

-

0 est le mament guadrupolaire du novau situé a l'origlne.
S4 1'on choisit comme axe ds coordonnéss UXYZ les axes princi-

paux du tensaeur symétirigue Vij tels gue sz = Vyz = ny = 0,
si l'on a |[V__| > v | >V | et si 1'an pose eq = V
v - zz ¥V XX

n » - ->4(...x.~...,..._ ,.y‘}

Z2

2z’

1*Hamiltonien quadrupolaire devient

:&2 : BL(? & N, (Iﬁ-ﬁ)-+jl(_fj +ij;)z
: LI(21-1) v < /

Si le champ est axial selon 0z, n = 0, Pour une syméitrie cubi-

que ou sphérique, 1'interaction quadrupolaire est nulls,




Les Hamiltoniens donnée sont valables dans 1'appro-
ximaticn de la théorie & un électron, 51 l'atome & plusieurs
6lectrons & l'sxtérieur d'une couche pleine, l°'Hamiltonlen

total est la somme des contributions individuellss,

Les couches internes s pleines peuvent dtre polari-
s6es et contribuer de fagon importante au champ hypsrfin par le
terme de contact (8]. ne méme une distorsion des couches sphé-
riques par des champs Glectrostatigues perturbateurs méne &
un tasrme quadrupclaire additionnel ainsi qu'a un terme magneé-
tique s'il y a déséquilibre des termas d'échange des couches

ouvertes responsables de la distorsion.

'3
-------- -;--—--n-.a-p-—-&

vonms o MM o 2aR
kI LekI (2I-1)

En supposant que le gradient de champ a la symétrie
axiale le long de 0z et qgue Heff pst dirigé sslon le méme axs,

les Hamiltoniens magnétique 8t églectrique donnent :

—%: - a4 +E[Lz—%1(f+1ﬂ

L'interaction magnétigque seule sépare également les nivsaux
nucléaires et lave entidrement la dégénérescence, L'lnterac-

tion &lectrique seule lailsse subsister une dégénérescence

»3 12
z (] "
a.
+i- ) IE'? CL-\-Q-?
+ A
1 i K
2 o
s ao
-¢ o $ a-2%
terme magnétigue terme quadrupo- total

laire

Figure 1




d'ordre 2. Le déplacement du nivesau I = 1/2 est identigquemernt
nul. La somme de ces deux interactions méne 3 un schéma de ni-
veaux d'ordre et d'espacement variables s=lon l'importance respec-

tive de a et de P,

Le cas plus complexs ol le gradient de champ n'est plus

axial sera considéré plus loin.
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La chaleur spécifique nucléaire correspondant & ce
schéma de niveaux d'énergie en nombre défini, d’'espacement indé-

pendant de la température, aura la forme d'une anomalie Sochotthky

E.;-r-—Ed,'
2 kT
EX_E.E;) e
= R E; e T
© g
51 1lgs niveaux sont régulidrement espacés, c'est-a-dire si
Ei+1“ Ei = A, 1'expresslon donnant CN peut s'écorire @
2 2
( A) (zr+¢ A )
Cw 2T 2. RT
= + A

Sh

1/ 2I+14 A )
S -
k ( 2 R

2wT

Une telle chaleur spécifique est représentée figure 2.

C:A\

Figure 2
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- A basse température CN est une fonction exponentislle de la

température.

- Le maximum est obtenu pour une température
T ~ E\‘,*".\_E"’
Mo kI
En pratigus TM < 0,1°K pour tous les métaux sauf l1’holmium.
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A haute température, on peut développer en série

ltexpression donnant CN
Co = AT 2 + &T 24Ty

Avec les hypothdses déja faites pour le celcul des niveaux, on
trouve [7] :
2 —
At I(Ie1) s A PP I([+4)(20-4)(21+3)
) 45

1ot @ I(I+a)(2I-1)(21+3)

A et r(I«a)(21% 2T +1)

oo pj® B>

En analysant en T—Z. T"B, .«s la chaleur spécifique

mesurée, on peut obtenir A et G, donc, par les relations précé-

dentes, séparer a et P, les paramdtres maghétigue et 8lectrique.

Mais dans notre cas, nous verrons gu'il est difficile
d'avoir avec précision le terme en T—S d cause du mauvals équi-~

1ibre thermigue existant aux plus basses températures. Nous ne
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cnnhaitrons donc que A = O a2 + 8 P2. I1 nous sere impoesible
de séparer a st P guand les deux gxisteront ensembls. Un peut

cependant estimer P2 par le calcul et montrer qu'ill aest falble

devant az.

Pe plus, dans le cas d'allilages dilufa, le gradient
de champ peut ne plus 8tre axial, Le caleul de A, dans ce cas,

est exposé cdans 1'appendice l.

On trouve

A4
S

L (reay v bt H
= L(r-1)y !

1 Q?-Qz . 2 4 z T Y
Ty 1(21#1)(1 1)(21+3) [V% v % (Van -Vﬁ),,_g.(\rwvwvm)}

gu'on peut écrire :

kf+ﬂ)(lf+5) C1Z

z-—-vZ- 2 z
AL A 1(1+1) % 4 g, 1 =

]R3 ok I(2I-1)




CHAPITRE 11

TECHNTQUES EXPERIMEMNTALES
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A l'époque de la construetion de cet appareil,
les températures de guelques centiémes de degré gque l'on
voulait atteindre ne pouvalient &tre obtenues que par désal-

mantation adlabatique de sels paramagnétiques.,

Deux étages de refroldissement sont utilisés, les
champs magnétiques étant prodults par des boblnes supracon-
ductrices. Le pramier étage refroidit le second & environ
0,1°K et sert par la suite de masse thermigue, sugmentant
le temps utlle pour les mesures. A 0,1°K, 11 ne faut qu'un
champ relativement feible pour le second sel. On psut ainsi
réduire le champ rémanent gt ses effets sur la températurs

finala.

La plus grande difficulté rencontrée en expérience
de calorimétrie dans cette gamme de températures est 1'élimi-
naetion des apports de chaleur parasite 3§ l'échantillon. Les

trols sources possibles de chaleur parasite sont
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-~ La conduction par 1'hélium gazeux résiduel dans

l1'enceinte & vide
- Les vibrations

- La conduction par les supporis da 1'échantillon,

Les premléres expérisnces étaient faltes en ytili-
sant comme gaz d'échangs de l1'hélium que 1'cn pompalt a
1,3°K. Aprds deux heures de pompage, la chaleur arrivant sur
1'6chantillon & 50 mdeg &teit de 40 erg/min. M@me aprés
24 hesures de pompags a 4,2°K, l'effet du gaz résiduel n'étalt
pas négligeable et les pertes ne pouvelsnt étre réduites 3

moins de gquelques ergs par minute.

Pour &liminer compl&temant cette source de chaleur
parasite, nous avons constrult un schangsur utilisant la

convection forcée d'héllum gazeux rafroidl per le bain .,

Pour réduire les vibrations, surtout celles de
haute fréngusnce, l'ensemble des dewars est moht# sur un bloc
de b&ton pesant environ une tonne, sédparé du sol par des
cylindres de caoutchouc. Toutes les canalisations de pompage
arrivent par des raccordements flexibles. Pour réduire 1'sf-
fet daes composantes de basse fréguence non atténutées, 1'é-
chantillon est fixé rigldement esu systéme de refroldissement

pour avoir une fréquence ds vibration naturelle glevéa.

La conduction thermigue dans lses supports jous un
moindre r6le aux trés basses températurcs utilisées cer la
conductibilité thermigque des isolants courants, tel gque le
nylan, est trads faible (é}. Do plus, l'échantillon est
attaché & un écran thermigue dont la température sst proche

de celle de 1'échantillon lui«méme.




La température de l'échantillon est détsrminée

par la mesure de la susceptibllitéd d'une sphére de nitrate

de cérium magnésium {(C M N) & l'aide d'un pont d'industance
mutuelle fonctionnant en altsrnetlif., Des résistances de car-
bone sont utilisées pour indiquer ila température en différents

endroits de l'ensemble des sels pendant une expérience.

I - L'APPAREIL [{dgune 3]

1Y Dewars et enceinte otanpche

e A Mk A4 e S A W ey B ok b e W dn b kr e e B T e we

l.es dewars ot le calorimétre sont en acisar
inoxydable, pour éviter le déphasage du champ primaire de la

bobine d'inductance mutuells utllisde pour legs mesures de

susceptibilité. Le dewar & hélium a 180 cm de long. La sec-
tion du bas de 100 om de long, qui contient le calorimétre,

les bobines supraconductrices et les bobines de mgsure de
susceptibilité, a un diamétre de 10 cm. La plus grande partie

de 1'hélium liguide ramplit une ssaction intermédiaire de

20 cm de haut et 20 cm de diamétre, soit un volume de 6 litres.
La section supérieure de 40 cm de long a, elle aussi, un

diamétre de 10 cm. Ce& deowar ost supporté par ung condulte ds

nompage de 10 ¢m de diamdtre égelement. Les deux dewars &

azote et & holium sont séparés.

Le calorimétre st tout l'apparelllage sssoclé sont
suspendus par le tubs de vidage & l'intérieur du dewar a

hélium.

e s me an

L'échangeur utilise la circulation d'hélium

gazeux pour refroidir les sels et 1'échentillon de 77°K & 1,3%K,
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I1 consists en une spirale de tube de cuivre de 1 mm de

diamdtre intérieur et de 20 cwm de long, soudée sur une plaque
d’acier inoxydable de 1.5 mm d'épaisseur, Cette plaque, é‘
laquelle est attaché 1l'ensemble des sels, est suspandua a
1tintérieur de l'enceinte étanche par trols tubes d'aciar ino-
xydable de 1,5 x 2 mm da diamatre. Oaux de ces tubss servent

d'entrée et de sortie & l'éachangeur et vont & l'amblante sn

passant & travers le bain. L'hélium gazeux {pris dans lg gaz
d'évaporation du bain pour é&tre slr de sa pureté) est pompé
& travers 1l'échangeur avec un débit réglable par une micro-

vanne & l'entrés.

P T ovipainagl duliin T . L i N I P

[ealeul en appendice 4)

a) S5el du premier Stage

Le premier étage de refreidissement est un sel ds
225 grammes (0D,5 ion grammae) d'alun de fer ammonium., Le sel
gst cristallisé sur une tresse de 5 000 fils d'argent (1le
culvre s@st sttaqué par la sclution utilisée pour la cristal-
lisation) de G;l mm de diamétre, autour de laqualle sst en-
roulé un grillage de fills d'argent. La répaftition uniforme
des fils de le tresse est assurée en collant des nappes deé
fils sur un grillage en matidre plastique avant de rouler le

tout pouyr produire la tresse.

Le grillage oxtérieur est en contact thermique
avec l'échangeur de chaeleur., L'extrémité inférieure de la
tresse do fils @st souddée & une plague de cuivre gui est
ralicde au sel du second ttage par l'intermédisire de 1l'intsr-
rupteur thermigue (voir plus loin). L'utilisation de deux

systames de fils séparés £limine le conductien directe de

chaleur de 1l'éehangeur au deuxitms €tage par les fils d'argent.




b} Sel du deuxiame étage

Le deuxidme étage sst un sel de 55 g (0,11 ilon

gramme)} d'alun de chrome potassium. Ce 581 est aussi cristal-
iisé sur deux systémes de fils séparés : un cylindre extérisur
de 500 fils d'argent (0,1 mm) en contact avec le premier
Gtage ot une tresse intérisure de 2000 fils (0,1 mm) pour ls

refroidissement de l'échantillon et de son &cran thermiqus.

c) Interrupteurs thermiques (voir les

calculs en appendice 5)
Deux interrupteurs thermiques supraconducteurs

sont ucilisds, le premier entre les deux €tages de refroidis-

semant, le second entrs le porte éochantillon et le sacond

gtagse.

e premier est une plagus de plomb pur (moins de
10 ppm d'impuretésl), de 4 em de long et de 10 mm2 de section
l-?: - 2,5 . 107
la bobine du deuxiame &tage.

em). Il est commandé par le champ de fulte de

Le second est un fil d'étain de 0,5 mm de diamétre

4

{10 ppm d'impuretés), de 3 cm de long (% = 7 . 10 " cm). Le

champ nécessalre pour le commander est produit par une bobine
supraconductrice comportant 6 000 spires de fil de niobium de

0,1 mm de diamdtre,

Les interrupteurs sont soudés aux extrémités des

tresses au métal de Wood,

d) Supports mécaniques el 6crans thermiques

Les sels et 1'échantillon sont montés dans trois

tubes da nylon vissés les uns dans les autres afin d'obtenir
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un bon support mdcanique de faible conduction tharmiqua. Le
tube supérieur est rigidement attaché au premiser sel. Ls tube
du milieu entoure le second ssl. Une nappe de fils de cuilvrs
¢pllés sur sa surface est mise en sontact thermigue avesc la

" tresse do Fils gui est & l'intérieur du premier sel.

Ce tube sart danc d'écran thermique pour le deuxiéme
ftage qui y est centré par des espaceurs en nylen. Le poids
du deuxléme étage sst soutenu par le premier étags par 1l'inter-
médiaslre d'une petite pidce de téflon montée en paralldls avsec
1*interrupteur therminue en plomb, Le tube inférieur refroidi
par le second sel soutient le porte-échantillon at 1lul sart
d'écran thermique.

g) Porte-échantillon

Le porte-géchantillon consiste essentiellement an
une plague de cuivrs de 2 mm d'épaisseur fixée au tube nylon
inférieur par trois vis de nylen. Quatre couches de grilloage
gn plastique sont placées entre le porte-échantillon gt lea
tubs pour augmenfer la résistance thermique. Trois tiges da
cuivre sgudées su bord de l2 plaqus assurent le contact ther-
migue avec le deuxidme étage par l'intermédiaire de 1l'inter-

rupteur thermigue.

L'achantillon est tenu dans un tube de cuilvre fendu,
soudé a la face supéricure de 18 plaque. Ce tube psut &tre

serré autour de l'échantillon par une vis,

Una jauge de contrainte (600 @ & 1’amblante, 550 Q
3 1°K)Y, utilisée comme résistance de chauffage, est placée
entre 1'dchantillon et le tube fandu.
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Le support de cuivre du thermométre C /4 N ast
vissé dans un trou taraudé dans la face inférieure du

porte-échantillon.

= o e e g Ghgpaiiinghiis gl

Les deux bobines utilisésgs pour aimanter
ies sals sont en fil de Nb 25 % Zr cuivré de 27/100 de mm
de dismstre. Leur diamétre intérieur sst de 61 mm.
Toutes les deux sont équipées de court circultis supracondguoc-
teurs (commendés par une résistance de chauffage) leur per-
mettant d'Stre utilisdes court circuitées, sans appert de
courant de l’extérisur. Leur constante de temps e8st alors
supérieure a 186 sec. Pour établir le champ, le courant est
fourni par une alimentation transistorisés 30 A programmée.
Dy fait que le courant ne passe dans 1s% file de culvre

ontre les bobipas et 1'alimentation gue pendant une falble

partie de la durée de l'sxpériance, ies fils & l'intérigur

du dewar sont choisis du plus petit diamétre nessible pour
le courant utilisé (20 A} (10). Ce dieamitre est de l'erdre
dge 0,7 mm pour les 7ils entre les bobines et la température
de 1l'azote liquide. Pour réduire l1l'apport de chalegur par
conduction thaermiqus, on utiliss dans le col du vase &
hélium environ 70 cm de fil enroulé sous forme d'hélice

gt relié a la masse thermigus autour d'un réserveilr & azote
liquide. La bobine du premier étage a 13.200 spires bobi-
nées uniformément sur 17 cm de long. Elle produit un champ
de 17 koe pour un courant limité a 20 A ds fagon & ne pas
la rendre normale. La bobine du second étage a 5 500 spires
bobinées uniformément sur 16,5 cm de long et produit un
champ de 7,5 koe pour 20 A, suffisant pour efRlever touts

l'entropie du deuxidme sel en dessous de 0,2°K.




Leg champs rémanents de ces bobines ont des valeurs
efficaces {intégrées ls long de 1'axe) d'environ 2 % du champ

maximal (- 111,

5) Theamométres

Le thermomdtre principal est une saphére de
1,15 g (0,55 cma] da C M N cdont on maesure la susceptibilité
magnétiques avec un pont d'inductance mutuells cryotronics
fonctionnant a 21 Hz (12), syivi d'un détecteur synchrone et

d'un enregistreur.

Le spheére de sel est compousée de 5 plagues mono~
cristallines d'environ 1,5 mm d'épaisseur collées avec ge la
grailsse Aplezon N 5 quotre feullles de cuivre d'épaisseur
0,1 mm, intercalées entre 188 5 plagues de sel. Un cylindrs
de nylen placd autour de cette sphére assure le serrage
gn vue d'obtenir, grdce & son grand coefficient de dilatatilon,
un bon contact therminque a basse tampérature. Les feulilles
de culvre sont reliéés thermiquement 3 un écrou de cuivrs

par 8 fils de cuivre de D,2 mm de diamdtre et 6 cm de iong.

‘La bobine d 'inductance mutuslle utilisée (voir
celcul en appendice 6] pour les mesures de susceptibilité,
comporte deux boblnages secondaires en opposition, placés
symétriquement sur un primaire bobing uniformément. Chague
secondaire a 5.5 cm de long et 15 DOC spires. Le primaire

a 1260 spires réparties sur 13,7 cm de long.

La bobine d *inductance mutuelle a 6té calculée
pour avolr une bonne sensibilité lors de 1'étalonnage du

£ M N en fonction de la température du bain {entre 1,3°K
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et 2,1%K) avec utilisetion du courant primeire de 16 mA ef-~
ficaces du port cryotronics (voir appendicel}. Le champ pri-
maire deg 1,6 oe efficece correspondant & ce ecourant proguit
cependant, par cocurants indults, un chauffage du porte-6éohan-
tillon de guelgues ergs/minute. Quoigue 8ans impﬁrtance

pour l'étalonnage, cet apport de chaleur est du méme ordre

de grandeur que 1'appeort de chaleur parasite psndant la me-
sure de chaleur spécifique. L& courant primaire dolt étge
rédult par un facteur de 4 pour les mesurses & basse tempéra-
ture od la perte de sensibilité qul ep découle n'a pés d'im-~

poertance.

Une réductien du courant primaire du pont Cryotro-
nics par l1'introductieon de résistances gn série gntrained unim-
portant changement dans le relation de phs#ses entrs ls gou-
rant et ls signpal de référence de la détection synchrone.

Pour cette reison 11 a fallu fabriguer un divigseur de coy-
rant de haute stebilité, sans déphesage, qul permette la sé-
lection du rapport du courant primaire de la bobine A oelui
du pont. Un schéma du diviseur utilisant un amplificateur
opérationnel & grand gain est montré figure 4 . Le courant

primaire Ip est relié au courant du pont Ib par la relation @

2

R4 % Q5+Q“1.A

To- I, 24
P b QH Rl‘\‘Ql

ofil A est un terme correctilf proportionnel & 1'inverss du gal

de l'amplificateur (A = 10_4 ici),

l.es valeurs ytilisées sont Rl s 22 Q, R2 = RS -

10 k2 3 la sélection de Ru =« 10 Q, 22 @, 47 @ au 100 2 donne
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- I
des rapparts de courant oL a 2,2 31 ; 0,47 ou 0,22. La gamme

du pont, exprimée en uH,Ibast modifiée dans le rappoert inverse.
Les valeurs des rapports sont détermindes avec précision en
utilisant uneg boite d 'inductance mutuelle étalonnéa. Ce cir-
cult produit un déphasage négligeable 8t n'affecte pas, hien

au cantralre, la stabilité du pont., Cette modification de la
gamme du pont & l'avantage supplémentaire de permettre dtadap~

ter le pont & une bobine de mesure plutdt gque 1l'inverse.

les roésistances de carbone {220 @ Speer 1/2 watt)

sont placées sur l1'd€chantilleon, les sels, les écrans pour en
connaltre la température en cours d'expérisnce. Ces résistances
sont mesuyrées avec un pont de Wheatstone fonctionnant en al-
ternatif & 200 Hz environ suivi d’une détection synchrone.
Elles ont des valeurs typiques de 1 000 © & 1°K, 18 kI &
C,1°k et 50 k2 & 60 mdeg. reproductiblasd mieux que 1% pour une

résistance donnée. En dessous de cette température, les va-
leurs obtenues ne sont pas reproductibles mais domrnent en
général 300 kil 8 15 mdeg. Des valeurs aussi grandes gue 500 ki
ElD»13 watt de pulssance de mesurs) ont été obtenues pour la
résistance placée sur le deuxiéme sel. Ceci confirme que la
saturation des codrbes R{7T) précddemment rapportée pour le
méme type de résistances n'est pas une propriété intrinséque,

mais @st probeblement due & un échauffement par courants in-
duits (13} {(14),

IT - PROCEDURE EXPERIVNENTALT
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A 77°K, l'air laissé& dans l'anceinte & vide
est pompé st le dewar est rempll d'hélium liquide. La circula-
tion dans l1‘'échangeur est aslors mise en route, Le débit est

réglé de fagon & donner une vitesse de refroidissement du




premier sel ldgérement plus faible que le maximum possible.
Comme la vitesse de refroldissement de l’échantillon ssi
fortament limitée par 1l'interrupteur thermique @an étain, un
débit trop grand évaporerait une guantité supplémentaire
d'hélium lliquide sans proportion avec le gain de vitesse de

refroidissement de 1'échantillon.

Avec un débit de 100 1 (T P N)/heure, l'échantillon
atteint B°K en 10 heures environ, suivant l'enthalpile
de 1l'échantillon,

Pour refroldir en dessous de 69K, 11 faut rédulrse
la température du bain & aenviron 2°K, Au point A, on arréte
1a circulation d'hélium gazeux et on condense 200 cm3 (T P NJ
d*hélium dans 1'échangeur., Le contact thermique est alors
assuré par le superfluide. A ce moment, le dewar est rempli
d*hélium, tout en conservant la tsmpératureten desgsous du
point A, et les sels sont aimantés. Le hain est alors refroidi
a4 1.2°K. Quand 1'échantilion atteint 1,3°K, on pompe sur
1'échangeur pour enlever le liquide et couper le contact entre

le bain ot le premiar sel.

L'ensemble des opérations de 6°K & 1,3°K demande
environ 6 heures. Le bain peut 8tre maintenu & 1,2°K pendant

encore 20 hesures.

2°) Refroidissement en_dessous de 1,3°K
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Le sel du premler é&tage est désaimanté
lentement pour maintonir un équilibre thermigue approché entre
las deux étages. Les deux interrupteurs thermiques sant

"fermés” par le champ do fuite de la bobine du deuxieme étage.




11 faut environ 3 h 1/2 pour effectuer cette désaimantation,

ainel réperties

Champ magnétique Température °K Temps
H koe minutaes
18 1,3
10 0,85 20
6,75 0,80 25
2,25 d,2% &0
0.9 0,13 GO
0 0,06 39

Le deuxidme étage atteint 1'équilibrs a 0,08°K
environ 30 minutes aprés la fin de la désaeimantation. 51 on
désaimante le premier étage en deux heures seulement, il
faut une “eure encere pour gue le deuxiome étage atteigns
1'équilibre, mals sa températufe finale n'est que 0,13°%°K

environ,

Le deuxicme étnge est alors désaimanté en 30 mi-
nutes. Le premier interrupteur thermique s'ouvre peu aprés
le début de la désaimantation, coupant le contsct thermique
avec le premier sel. Le secend interrupteur s'euvre vers la
fin de la désaimantation mais on le referme avec la bobine
de niobium. Le temps nécessaire pour que 1l'échantillon st~
teigne sa température la plus basse, normalement 15 mdeg,
varlie entre 30 minutes et 90 minutes selon 1°'échantillon uti-
iisé.

Immédiatement apriés la désaimantation, la tempéra-
ture de l'écran thermique extéricur en centact aves le pramier
¢tage est de 0,3°K gt celle de 1'écran entourant 1'échantil-

lon d'environ 30 mdeg.




Les chaleurs spécifiques sont mesuréss
de fagon classigue. L'échantillon est isolé thermiguement
an ouvrant l1'interrupteur thermigue et est chauffé en paliers
de 8T < 0,1 T. Le 8T est détsrminé par analyse de l'enregis-~
trement du signal de sortie du pont d'inductance mutuelle.
Afin de tenir compte de l'échauffement parasitse, la dérive
gn température est enreglstrée pendant quelques minutes avant

et aprés chague chauffage.

L'apport d'énergie parasite & 20 mdeg est inférisur
& 2 ergs/minute. Au fur et & mesure gue croit la différence
de température entre l'échantillon et le deuxiéme étage
(aprés environ 10 chauffages) l'apport apparent d'énergie
parasits décrolt et devient finalement négatif (& environ
70 mdeg peu aprdes la désaimantation). L’échantillon est alors
refroldl en fermant l'intsrrupteur thermique. Ceci permet de
répéter plusieurs fois tous les points sauf ceux effectués
aux plus hasses tempérsturaes. Les conditions thermiques
6tant chaque fois différentes, la possibilité d'erreurs sys-
tématigques est rédulte.

Le température moyenne de chague ensgemble d’environ
10 points aupments lentement tandis que le deuxiéme &Htags
se réchauffe jusqu'd 1°K. On peut ainsi obtenir 150 points
en dessous de 0,5°K pear désaimantation, le temps de mesurs

total dtant approximativement de 15 heures,

e e A e o i e

L'expérience se termine par l’étalonnags
du thermamétre T M N en utilisant la tension de vapeur satu-
rantg du bain d'hélium entre 1,4%°K et 2,1°K. Pour éliminer




1'effot d'un lépger paramegnétisma de 1'enceinte 3 vide, l1téta~-

lonnage s'effectue en daux temps 1

1°) En falsant varier la tempéreture du bain, on
étalonne la réasistance de carbone (220 @ Speer), fixée au porte-

échantillon,en fonction de la température.

2°} Le baln &tant maintenu 3 sa tempfrature la plus
basse {environ 1,2°K), 1'échantillon et le porte-édchantillon
sont chauffés pour obtenir 1'étalonnage de l'inductance mu-

tuells M sp fonction de la résistance dé3d étalonnése.

Pendant ces deux &tapes, la tgmpérature de chaque
point est stabilisée au moyen d'un appareillage élsctronigue
utilisant la résistance de carbone mesurée avec le poﬁt de
Whaatstone comme déteoteur de température. La stabilisation
gst obtenue egxactemsent & l'équilibre du pont gréce 2 l'emploi
d'un intégratsur. £n choisissant les mémes valeurs de R pour
les deux étaepes de 1'étalonnege, on peut relier directement
leg valeurs de 1 & la température, En pratigue, la premiéare
étape nécessite l'emplol de gaz d'dchange dans le ocalorimdtre

et got donc effectués aprds la secohnde.

171 - DISCUSSTON DES RESULTATS

Nous discuternns des résultats avec un exemple par-
ticulier, celui ¢'un porte-échantillon gul représents la plus
faible chaleur spécifique mesurée, et nous &tendrons les conclu-

sions aux autres résultats.

Ces résultats peuvent étre représentés par une loi

du type C = AT_2 + BT, od le premier terme représente la cha-
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leur spfoifique hyparfine magnétique du thermométre CMNBet
1e sscond terme la chalsur apécifique électronigue du culvre.
Les valeuyrs de A et de B calculdées par une méthods de moindres

carrés donnent pour le nltrate de cérium magnéaium

or? 6

e % 6,006.10

et pour le cuivre Yy = 0,76 ml m019—1°K-2

L'écart quadratique moyen O est = 1,3 % pour changue
terma, donnant une erreur probable de 1 % {(nrobhabllité 50 %
pour gue l'écart avec 1a valeur la plus probable socit 2109

due d la seule dispersion aléatoire dams pointa. Pour le © M N

© CTZ -8
OANIELS et RORINSOM ont obtenu (15) “p— = 8,4.10 ° ot plus

2 -
récemment HUD3ON et KAESER [16) donnant E%m = 5,76.10 6. Pour

1g cuivre pur {(le cuivre utilisé pour la porte-échantillon
n'était pas trés pur), PHILLIPS [17) donne ¥y = 0,885 md

role- Yok~ gt nu CHATENIER (18) v = 0,72 mJ mole tok 2.

La faible erraur statistiqus probable da 11 % sur
tes coefficients A et B sst obtenue (comme i1 est évidant,
en regardant la dispersion ce la figurs 7}, gracs
ay grand nombre de points ds masure (100 anviran . Lterreur

statistique est donc divisdge par 12) .

L'origine de la dispersion varie avec la tempére-
ture. Au dessus de 0,2°K, la dispersion proviant principale-
ment du mangue de sensibilité du thermométre magnétique dd
3 1a limitation du courant primaire comme il a 6t6 expliqué
plus haut (voir appendice). Une amélioration aurait pu &tre
obtenue dans cette gamme de températures, par exemple en utli-

lisant le thermomdtre & résistance de carbone ; cecl n'a pas
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6té jupé nécsssaire puisqgue la contribution hyperfins & la
chalaur spéclfique des échantillons intéressants ntétailt
importante qu'au dessous de 0,1°K. Cette dispersicn st aussi
due & un moins bon isclement thermique de 1'échantillon par

rapport aux sels et aux écrans.

Dans la gamme comprise antre 0,06°K et 0,2°K environ,
1a dispersion peut &tre attribude principalement a la fTaible
valsur absolue de la capacité calerifigque, C'est aussl la
région ol sont falts le plus grand/ﬁg%bra de~points de chaleur
spécifique.

En dessous de 0,08°K environ, la gamme 1la plus inté-
ressante, la dispersion est principalement due au long laps da
temps nécessalire pour que s'établisse 1'équilibre thermique
entre 1'é&chantillen, le porte-échantillon et le thermométre
magndtique, d'ofl une certeine incertitude dans l'gxtrapolation
des courhes de dérive (veir figures 8), Comme daes conditions de
désfguilibre thermiguse peuvent mener a des erreurs systémati-

ques, la réponse tharmigue du systéme a &té Gtudlde en détall.

Jusqu'a 0,1%°K, la constante de temps thermiqgue du
thermomdtre est inférisure & la constante de temps du pont de
mesure, solt enviren 1 seconds, Aux plus basses températures,
11 fsut normalement quelauses minutes pour gue s'fitablisse 1'é~
quilibre thermique sntfe le thermomdtre et 1'échantillon aprés
chauffage. La constante de temps chagrvée n'est paes dus & la
constante de temps du thermom@tre seul. En fait, la constante
de taomps T caractéristiquse de 1l'échenge d'énergie entrs daux

capacités thermiques, 1'échantillon C. et le tharmométre 62

1
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roliés par une résistance thermigue R, gst :

C, C
= KR =

CI +C'2_

Lese résistance thermiques en question sont une combi-~
naison compliquée de résistances de contect thermique st de
résistivités thermiques. Pour le systdme sel paramagnétique-

cuivre, la résistance effective totale peut s'decrire :

QQ o
sT"
S gst 1la surface de contact. L'expérience a donneé pour n une

valeur comprise entre 2 et 3 selon le systéme étudie {19].

Dans le cas de nos mesures de chaleur spécifique du
porte-échantillon seul, C] = v T #t, sn dessous -de B0 mdeg,

£, »> C La constante de temps thermique doit donc @tre

2 1°
donnée par :

T 2 BC, =

Expérimentalement T peut 8tre représonté par :

0,23%
C 2’ WT Sec. {“FiEUI'G 9)
T B

d'od l'on daduilt que n v 2,2 st o v 2.10—4 cgs, @n accord

raisonnable avec les autraes auteurs.

Aveoc un échantillon ayant une chalsur spéecifique

C, = b »>> O, = mﬁ, T devralt Gtre donné par :
1 Z 2 )
T T
ol AL
T =~ ?2(:1 =

5 T'A,Z.




matrice Au
matrice Pd

porte échantillon




Expérimentalemant, on obtient deux types différents de résultats

T pouvalt &tre représenté par

= ~ 0,49
T 8
@t pnur le Pd-Fe par : -2
" 7.10
Fab
- 4,8

Pour las échantillons Fe-Rh 50 % {(figure 8 b}, Y~Gd 5,8 %,

~La-Ho 0,8 %, 1a réponse &teit bien plus rapide, mais T ne pou-

vait 8ire bien définl parce qu’'il se produisalt une légére
surchauffe du thermométre. Les échantillons Au-Ti et Au-V se
situaient entre les deux. Le différence entre ces résultats

et les prévisicns peut s'oxpliguer ¢cn suppopant quse lors d'un
chauffage une grands partie de la cheleur est absorbée au début
par le porte-échantillon. Cecl peut étre dd & une diffusiviteé
thermigue trés faible de 1'échantlillon, ou encore a3 un long
temps de relaxatlon spin nucléaire-électrons de conduction

(TlT v 4,8 sec °K pour Au) {20). Cette chaleur ommagasinée dans
le porte-échantillon passe snsuite & l'échantillon et au thermo-
métre avec une constante de temps déterminée principalement par
la faible chaleur spécifique du porte-échantillon, La dépendance
en température observée, T G - se trouve bisn sntre —d

1,87 1
T ’ R T 4
obtenu pour le porte-échantillon seul et la variation prévue

1
8 n T L]
T F)
La surchauffe du porte~échantillon produit une modifi-
cation dans les apports de chaleur parasite pendant et juste

apras la période de chauffage. Pour 1'ensemble porte~gchantilion~- ;

tharmomatre magnétique, d 21 mdeg, la quantité de chaleur util1i-
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sée par point, environ 2,7 ergs, peut pfoduira une surchauffe
maximale du cuivre de 17 mdeg. En tenant compte des valeurs
mesurées d'apports d'énergle parasite en fonction de la tempé-
rature et de la constante de temps thermigue, le perte maximals
possible de chaleur est 0,20 erg, c'est~a-dire 7,5 % du totel.
Donc la chaleur spécifique mesurée & 21 mdeg peut gtre 7,5 %

trop grande. Cstte egrreur poseible devient nulle vers 50 mdag.

Ce phénoméne peut é&tre la cause d'une autre erreur
systématique. Si 1l'on suppose en effst gqu'il arrive un certain
flyx de chaleur sur le thermométre, il existe un gradient de

température entre le thermométre et le porte-échantillon

. - -2, -
AT - ® Q Q £ 10 “erg sec
¥
A.U = 449 e
rz,z,z

Ca Ag T introduit une erreur sur les mesures de la température
gt de 1'augmentation de température 8T lors d'un point de cha-

lgur spécifique.

Sur la température T

AT b8oT X ok
T ) T 5T — 35,2 =~ —_ 5,2
sur OF 1 :
S'—l—': T,F -TL.
) — 5T m T
T | T T Si__<l+7r}-(l-Fi )
2
d5T - - 1 A 1

1




XS T = % 2,2 —§—|~
—‘-2,2 T

cASW“ 2,2 ok

ST T 3,2

o T C > T
b.CT? AR de L, dT AT, dT
A < T T T
d R/ 2,2 d 2 o 4,2 o
A - -—]—"5,2 #—-‘“5,2. - -T-'a’;?.
?our‘ 7= 2 ’10-1 K __O_l__ﬁ___ 50/0
A
T . 3.40 °K A ~ 413%
A
ST ech.

/ ST SeJ
Figure 10 —
Yech. Tsel

Cette errsur est dnorme. Nous devons cependant nous souvenir
que nous avons esnvisagé un cas extréme, celul ol toute la cha~
leur parasite arrive sur le thermometre, ce qui est extré@mement

peu probable, la plus grande pariie devant aller sur l1'échantil-




lon et le ports-dchantillon,

Combinant toutes ces erreurs avec calles duss a
1'étalonnage et & la guantité d'énergle apportée lors des
points de chaleur spécifique (cf, Appandice 7], 1'srreur pro-

bable sur la chaleur spécifique hyperfine du C M N gt - 7 3%

+ 3 %,

Nans le cas de mesures de chaleur spécifigue d'échan-
tillons, 11 feudra ajouter cette erreur dans le rapport des
masses respectives & celles faltes sur la mesure de 1l'snsemble
gchantillon ¢ parts-échantillon, gui sent absolument toutes du

méme typs.
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L *tappareil construit rzndant accessible une nouvel-
1s gamme 8 températurss, 11 devenait possible d'affectusr
des expdriences pour vérifier ou infirmer certains mod2les.,
Ctast dans cs but gque Nous avons gtudls plusieurs systames
diffdrents choisis pour 1'intérét qu'lls suscitent actusel-
lemant. Naux types ds problames ont 6té dtudiéds

--- Lags couplages hyperfins 1lnduilts sur les noyaux de la
matrice par des impurstas de transition

- titane, vanadium, chromae, far,
cobhalt dilués dans l'ar

- far d4iludé dans la palladium
- ' Ty
far dans l'alliazs ordonné ku3'52 Rh0,4a

¥

~w= L@s couplages hyperfins propras aux tarres rarss !

- gadolinium métalliqus
- gadolinium dilué dans Ityttrlum

- holmium dilué dans le lanthane

La diversité de ces probladmes montre hign las possibilités
nouvelles offertes par les megsuyrss auxX températures trés

bassaes .




1 - ALLTAGES DILUE3 D'CLEVENTS DF TRANSTITION DAYS UN {ETAL NORIAL

A/ ALLTIAGES 7TLNES D'ELEMENTS_DE _TRAMSITION (Té, V, 1, Fe, Col

____________________________________________ } RN R RS N4

- .

On sait que la présence d'impureatés dans uns matrice
métalligque induit & grande distance des oscillatlons de

cos (ZkFr+ ¢)
c3

matrice. Dans ls cas 4'impuraetés de transition dans une ma-

dans 1a bande de conduction de la

charge Ap en

trica normale, les dlectrons sont localilsds dans des états d
1iés virtuels (21). Selon 1'impurastd ot la matrice, 11 peut

y avolr découplage des daux directions de spin. L'impurcte
nossdde alors un momant magnétique ., En plus des oscilllations
da charge, il se prodult une polarisation da spin induite dans
1a bande da conduction (interactions oscillantes et décrois-

santes an m% qu typas R K K Y)
r-

Sp = Spt- 2Py

Cas deux types de polarisation, 4e charge ot de spin, rendont
possible des couplages électrigue et magnétique sur las noyaux

de 1la matrice.

flous avons mesurdé la chalsur spéclfique hyperfine

da tels alliages diludés d'aéléments de transitien magnatiaues
ou non dJdans una matrice noble. Naus avons cholsi l'or de pré-
férance a l'argent ou au culvre parce que las Blémants de
transition y sont solubles jusqu'a des concentrations bien
suypérieures , suffisamment grandes pour que le couplage solt

mesurable avec assez de prégcislon. Malgré cette plus grands

saluybiiitéd i1 a fallu dans certains cas trempsr loas alllagas
pour 8tre certains d'8tre en présaence d'un alllage suffisanm-

mant désordonnd &t homogane.




1} Erhantillons

e

Tous les renseignements concernant lasg
échantillons , métaux de bass, préparatlon, traitements thsr-
miques, poids st dimensions, sont réunis dans le tableau 1.
Notons gue nous n'avons pas fabrigqué d'alliagss Au-Mn 8t
AUfNi. Le premisr a déjhd ¢été mssuréd juasqu'ad 30 mdeg (18}.
Pour le second, nous craignions, & tort semble-t-il, un effat
trop failible pour ftres mesurable avec prédoision, ainsi que des

difficultés métallurgiques .,

2) Résultats {4igures 11 3 14)

Las valeurs numédrigquas des résultats ds
nos mesures de chaleur spécifiqus sont rassamblées dans la
tablgau ? ot comparéaes 3 celles obtenues par d'autres explrimen-
tateurs avec les m8mss €chantillons ou avsc des échantillons
différants .

a) Terma linéaire an température, électroniqus et magnétique

Quoigue 1l’'obtaention de co terms ne solt gu'accassolrs
pour nous et qu'il ns corresponde pas & la zamme la plus sensi-
hle ds l'apparsil, les valeurs obtsnues mérlitent quelqguas

commentaires .

1 2

La valeur de 1,2 mJ mols = °K “ ohtenue pour le

terme linéaire en température ds l'alliage Auﬂ'g4 Tia,ga

- -2
présents un supplémant d'environ 0,45 mJ] mola 1 2K par rap-
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port au tarme électronigque de 1l'or pur (18). Ce terme semble
difficilament expliguahle par l'augmentation de densité

d*atats au niveay de Fermi.

] an v Py ] 5 -
Pour 1'alliags AUD,QD JG,ID s'ast un terme supplé
mentaire, lindaire en température (au moins dans la gammo

0,3°Kk - 3°K (22)) d4’aenviron 4 mJ mola”! °k”% qui vient s’'ajou-

1 2

tar au terme &lsctronigque de 0,74 ml mola - °K ° de 1l'or pur

et qu'il faut expliquer.

Le vanadium Bst prasqua magnétigue dans l'or . Nous
pouvions craindrs qu'il le soit ici, pour una concentration
de 10 %, ou supnoser la présence dans l'alliaga d'amas d'Au4V
ferromagnétiqua (26]. Nos mesures d'almantation faites au
Laboratoire (27} entres 1°K st 4°K montrent qu'il n’'an sst
rien et donnent une susceptibilité y = 9,3 10-8 uenm/z, solit
x = 13,5 1078 uem/g aprads corraection du diamagnétlisme de l'or

{pour 1'or xp = 0,24 ou 9,054 , 10*8 uem/g[ZB)]. Yous avons

comparé dans la tableau 3 nps valeurs da chalsur spacifique Bt%

de susceptibilité a celles pracédamment ohtenues a4 hasse tam-

pératurea . Suscaptibilité st chalsur spécifique supplémentaire

c 0,1 | 0.2 0.7 1 1,3 3 7 |10 {11 |15 |20
4,3(30) 5,4 |9,s |10,5(8,7 {12 |25
Xt1077) 2,4(29) (23)1 (29) (29)] (23]} | (31)

2 (32)

Ay

mJ mole t°K”

0,08/ 0,10 { 0,43 J,49 4

(18)] {18} | (18) (1)

Tahleau 3




sont proportionnellss & la cancentration d'impuretés (figures

17 et 18) . Nous sommes donc Bn présence d'un effet & une
impureté et non pas d'une interaction entre impurctés magna-
tiques par exempls, guil donnerait une contribution indépen~

dante de la concentration (cf. chapitre I).

Las alliages or-vanadium intéressant actuellesment
de nombreux auteurs {33) [8 ]qui axpliguent certainas anoma-
lies de pouvolr thermoélectrigqua, résistivité électrigue,
susceptibilité, observfes dans ces alliages en termes d'gtats
presgue l1iés formés par une interaction d'échange s - d néga-
tive entre le moment magnétique localisé sur l'impuretd at
les spins des Glectrons de conduction de la matrice métallique,
ou "effet XKONDD”"” . Cas autsurs donnent pour le vanadium une
tampératures do KONDO Tk d*enviraon 300°K, Tk 4tant la tempéra-
turse @n dessous de laquelle 1'état presque 1ié est plus ou
moins bien formé. Nous avons donc pens@ attribuer & l'effet

KONND ls susceptibilitsd et la shaleur spdcifique mesuréas.

Nas mesures de suscephtlibilits faites au dassus da
77°K (23—32} montrent que les alliagaes or-vanadium suivent
une loi de Curils Weiss ¥ ﬁ-?~%~5 + 0, avec ung tampératurs
de Curls paramagnétique O de l'ordre de 200°K et donnent un
moment affectif de 3,1 B e Récenmant KONDD a estimé théorique-
ment que la variation sn température de la susceptihilits
sarait proportionmslle,pour T << Tk,a-?~%m?; {32). La tampé-
rature de Curils paramagnétique O pourrait donc bisn &tre du
mémg ordre de grandeur gus Tk' EfPoctivaement O = 200°K corresas-~
pond bien aux températures TK = 300°K dé¢ja proposées, KONDD
a aussi conzlu gqu'un orgra de grandeur de la susceptibilits

a 0°K ast donnd par . 51 1'on prend T, = 300°K, caecl donnea

0
k Tk
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0.6.10—7 yem/g pour un alliage contenant 1 % da vanadium, au

lisu de 2.10"7 uem/g mesurés.

En ce qui concerne les chaleurs spécilfiques, en
1*'ahsencs d'astimation théorigue précise du coefficlsnt de
chaleur spéeifique supplémentalre, nous pouvons calculer Tk
A partir de l'sntropie associde [34) an supposant una dbépan-
danca lingaire en températurs jusgu'd Tk EB ]:

S - 56 Thd—i‘ :_*STK = c R LOS(Z.S*'I)

‘ = 5 .—_3 i -"‘.1-3
ou c g,10 /Z 5 /uq:; /’4-3
S ‘G ~ L owmd w\oie.’1 ° K-z
Ceci donne T = 280°K, valeur qui correspond bien 3 celles

k
d63a proposdes.,

Le supplémsnt important de chaleur spécifiquse, ainsi
que la susceptibilite masurés semblent donc pouvolr s'expliquer

par 1'effet Kondo.

Revenant en arriare, on paut pensar attribuer a la
mé8me origine l'exc2s de chaleur spécifique mal expliqua de
notrs alliage or-titans 6 %. Co terme vaut environ 0,4 ml mole—l
°K-2, soit 10 fois moins que celul de l1tar-vanadium . La suscaep-
tibilité de ces alllages [29} est aussi proportionnelle & 1la
concantration ds titane et environ 19 folis moindrs qua celle
des alliages aor-vanadium, comms las chalours spédcifiques
(figure 17 ), Ceci correspondralt a un Tk 10 fois plus grand,

soit snviron 3 D00°K, gn accord avec las sstimations théori-
gquas [35].




Le cas des alliages ar-cobalt gst plus complexe.

Le travail de TOURNIER (36) a montré qu'a basses
températures @t pour las falbles concentrations, 11 fallait
distinguer antre les groupes de plusieurs atomes ds cobalt
qui porteraisnt un moment magnétigue et les atomes 1solés qui
n'an portesraient pas, Ceci nous fait psnser ici, encore &
l1'affet Kondo.

_En effet, la susceptibilité d'alliages Trempés conte-
nant 2 %, 3 % et 4 % de cobalt suilt approximativement une loi
de Curie Welss au dessus de 20°K (37]. avec un moment effectif
de 3,2 ua gt une température de Curie paramagnétique de 25 &
40°K . En dessous da 4°K, les alliages sulvant approximativement
une loil de Curie que l'on peut attribuer aux groupements de
plusieurs stomes de cobalt (fraction magndtique saturde, aiman-
tation rémanante, anomalis de susceptibilitéd initiasls) . La
susceptibilitéd finale serait dus aux atomes non magnétigues.

il semble donc possible que les atomas de cobalt 1solés dis-
saous dans l'or aient une temparature dz Kondo de l'ordre de

40°K .

Les suscaptibilités finales calculées an supposant
lgs alllages 2, 3 et 4 % saturés dans 20 koes (ce qui n'est pas
le cas pour l'alliage 4 %) et 1'alliage 6 % saturé dans 65 Kkoe
[38] ont 6té reportdes figure 17, Elles sont & peu pras propor-
tionnellss 3 la concentration at 10 fois plus élevéss que
celliass de 1'alliaga oruvanadium, zg qul justlfle sncore une
température Tk de l'ordre de 30°K,

En ca qul moncerne las chaleurs spécilfiques, 1l aest
difficile da détarminer la valeur d'un terme supplémentairs
d'apras les rédsultats connus [39}. Cos résultats ont 8té ana-
lysds sous forme d'un terme supplémentairs lindaire en tempé-
rature vers 5°X, terme semblant proportionnel & la concentra-

tion jusqu'd 3 % de cobalt dans l'or st croilssant ensulte bilaen




plus vite (figure 18) ., Un calcul d'entrople fait pour 1l'alllage
contenant 2 % de cobalt par sxemple, avac S = 3/2 (ueff= 3,2 uB]
donne enocore Tk = 40°K, Par contrs la courbe obtenue

{figurs 18) pour l*alliage 3 6§ % de cobalt regssemble plusacaelles
obtenuss pour les alliages Eﬁ~ﬂn @D]at ﬁque (25] ol sntrant prin-.

cipalasmant en jeu lss interastions entre impuretés magnadtiquaes.

Le tarme supplémentaire da chaleur”Spécifiqua obtanu
nour notre alliage or-cobalt £ % gst la somme de deux contri-
butions, 1l'unme due aux impuretés non magnfétiquss (effet Kondol,

l1'autre due aux intsractions entre impuretés magnétiquaes .

Les valgurs obtenuss ponr les alliazss dilués conte-
nant chroma et far pruvent s'axpliguar par lgs interactions antre
impuretds magnétiques (4) [25] . Pour ceux contenant du
fer, 11 ast cependant étonnant de mronstater que l'importance
du terme lingéaire on températurs sembls dépandre édnormément du
traitemsnt thermigue subi par 1'4chantillon . Pour l'or~-fer 1 3%
non tremné, la valeur mesurde entre 0,2 at 0,5°K est de

1 o¢=2  oroche de celle mesurda par DU CHATENIER

2,5 mJ mole

(18] pour un alliage contenant 3,092 % de fer. Au dessus de

N,5°K la chalsur spdcifigue augmente rapldement, Apras tromps

-1 o.-2
K

de 1'échantillon, on obtient une valsur de 5,7 ml mole .
M., MICHEL a blen voulu maesursr de 0,7°K a 4,2°K la chaleur
spéolfique de cat échantillon dans las daux &tats . Sa@s valeurs
correspondent de fagan satlisfaisante aux ndtres , Pour la mdms
concentration, sur un Adchantillon différaent, trempé, SOULETIE
{25) trouve 4,1 ml mola ) T
nous trouvons la m8me valeur qua SOULFETIE pour un dchantillon

- -
trempé, soit environ 5 ml mole 1oy Y.

, Pour l'or fer 3 % non trasmpé,
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“B8) Chaleur spécifique nucléaire

lLa nhaleur spéBoifique nucléaire mesurés sst la
somme de deux contributisons, celle, propre, des impuretés,
principalement ol elles sont magnétlques at sl lgs noyaux
portent un moment et celle, induite, de 13 matrice., Il est
fﬁf:f impossible de les séparer sans autra connalssance.

a) Chaleur spécigue nucléaire des impuretés

Par d'autres mesures de résonance nucléailre,
affet Mossbausr ou orlentation nucléaire, on peut connaltrao
le champ eFféctiF aglssant sur l9s noyaux das impuretas
diluéss st par suite calculer {voilr appendice 1) la chalasur
spéclfiqus correspondants qu'on peut alors soustraire du

total

T3 58

ofl ¢ est la concentration d'impurstés dans la matrice
fj est la concentration isotopique de l'isotope j de spin

nuclfiaire IJ gt de mament magnétique nucléaire uj.

Un tal champ Hef? ntast connu que pour le chroms
(41] at le manganése(42] dilués dans l'or, Pour le cobalt
{43] et le far (44] nous na disposons que de H .. dans la
métal pur. Las valeurs das tous cas paramdtres et de la chalasur

spSoifique correspondante sont donndss dans ie tableau 4.

La chalaur spécifigue quadrupolaire de ltimpureté
n‘est pas accessible directemant, mals olle ast tras certaine-

ment négligeable devant ls terme magnétiqus.
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ta chaleur spécifique du chrome alinsi calculée ast
faible. Celle du fer est nagligeabls . Cecl ast dd aux concen-
trations isotopigques et aux moments magnétiques nucléaires pau

dlevés de ces &léments .,

Au contraire ls terme calculd pour le mangandse gt le8 cobalt
gst supérisur au total mesuréd, st tras grand par iui-méme , L1
gst impossible dans ces condlitions de déduire la contributiaon

_de la matrice.

Dans le cas du mangandse, le champ affactif mesurd
par oriantation nucléairs pour des traces de manganase dans.
l'er (42] g8t supériapr d'environ 20 % & celui mesuré par cha-
laur spéciflnque [lﬂ).

Pour ls cobalt, le tarms hyperfin de chaleur spéci-
fique gues nous aAVONSs mesuré sst quatre fois plus falble qgue
celul calculé & partir des donnéas da chaleur spéecifiquae du
cobalt hsxagonal‘maasif (Haff = 220 kosa) (43). Ceci pout s8'ex-
pliquar :

- solt par lg falt que le champ hyparfin sffaectif
au niveau des novaux de cobalt =st deux fois plus faible guse

calul pris ;

- spit par le falt qu'un atome da cobalt'sur quatra

porte un moment magnétiqus.,

T1 semble que la seconda explication soit la bonne
au paragraphe précédent cette hypothise 2 déja 6té avancée pour
expligquer le comportement du terme dg chalsur spécifique linéai-
re an température et de la sysceptihilité . De plus, les mesuraes
de champ hyperfin de co’’ dans les sals magnétigues (47}. dans
Mgo {48). hydraté [49], 4e cobalt métalligue allié au far (SD)

ou dans les ferrites {51) donnent toutes des valeurs plus fortes
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(-~ 300 ou - 400 koe) que cellaes obtsnues paur lz cobalt
haxagonal pur . ABRAGANM (49) {52] prenant pour 1l'ion o't un
spin 3/2, c'est-3-dire trols dlectrons non appariés, donne

un champ de contact de - 315 koe, d8 A la polarisation des
couchaes 5 internes . Enfin 1l'aimantation supposés a saturation
dans 65 kos a une valeur de 0,8 usm/g {38] correspondant a

un moment de 0,45 “B par atome de cobalt, contre 3,2 masu-

u
rés a4 hauvte températurse (35].Dn peuyt donc pesnsar gusa 12 nombre
d'atamas de cobalt portant un mament magndtigue s9st de un sur
sapt, rapport que l'on obtiendrait en supposant pour nos cal-
culs de chaleur spécifiqua un champ hyperfin d'environ 300 kos

gn bon accord avec l'estimation du champ de contact.

Ce sont donc essentisllement lgs atomses de cobalt
sounis A de grands champs moléculaires gul portent un momant

magnétiqus .,

L'or utiliséd pour les alliages or-fer n'est pas
axtrémemaht pur ; 8tudié en mesures d'aimantation, 11 montre
toujours un léger magnédtisme prouvant la présenca d'impuraetés.
Nous avons mesuré un échantillon de cet or st avons trouvé

un tarme hyperfin

que l'on a déduit des valeurs obtsnues pour les différents
alliages or-far, Les valsurs indiquées sur las tableaux

sont les valeurs définitives, soustraction faite.

h) Chalsur spécifique nucléalre de la

matrice
11 nous raeste donc ung chaleur spécifique dus & la

matrice ayant les valeurs suivantas :




2 _
E_g.ﬂ. ‘ a8 . 1077 I 5,8 . 1077 l 3,3 .10’ 3,8 ., 10
Au FGD'Dl ) Au FBD.Ul trampé
2
LT \ 1,95 . 10/ l 0.35 ., 10~/

On wvoit sur 1'alliage or-fer gue la chaleur spécifigus
nucléaire est approximativement proportionnelle 3 la concentra-

tion et presque indépendanta du traitement thermique.

c)] Relations donnant la chalsur spécifiquae

nucléaire de la matrice en fonction daes champs magnétiques at

gradiants de champ 6lectrique prodults par lses impuratés

Pour das alliages dilués ayant une concentration ato-
mique ¢ d'impureté il faut sommer les contributions de tous las

noyaux de la matriecs sous 1'influsnce de toutes les impuratés .,

tLes novaux de la matrice sont en concentration 1 - c.
L'impuretéd 1 produisant au niveau du noyau un chanp magnétique
Hy et un gradient de champ électrigue eqy, lss coefficients du

terme an T-2 de la chaleur spécifique donnés page 11 deviennent

I(1+1) %" W — 2
- (1-¢) 2 x (% HL>

Awn
R
ARa _ (4. (1+4)(21+3) t ?—z
= e sow I(212) (Z )




~~= Tarme magnétiague

__“pl
Nous voulons calculer (Zj}%é) valeur moyenne da la
somme des carrés rdes champs produits par toutes les impurstés

sur un noyau quelcongue de la matrice.

—> 4 2

(FHO) = T Ho w2 HoHy

Les impuretés &tant en concentration ¢, le premier
terme %:%tz wst proportionnel & c, le sacond a c2. En suppo-
sant une distribution aléatoire dgs impurstés dans la matrice,
c'ast-a-dire aucune corrélation de spin ni de position, le
terme d'interféronce devient nul, Tous lss voisins d'une
méme couche ayant 1a méme contribution, il est commode d'ef-
fectuer la sommation sur las diffdrentes couches de volsins,
La couche de niémes voisins contient zn sites, donc ez

impurstés ., N'ol :

2

(Z H) = ZHS = e Z g H,

--~ Tarme gquadrupolailre

I1 nous faut ici chercher les composantes du tenseur
gradient de champ, somme des gradlants de champ produits par
toutes 1ss impuretés au niveau d'un noyau de la matrice. Le

caloul est fait en appandice 2. On trouve :

(% qe)

@ (4-9) T pm 9w




N'ad une chaleur sp8cifique :

A
HM _ e I(I+1) \6% Z . HZ‘
c (4 ) ( }Q) v ’)a"‘ -

= 2
fa _ . (A-2¢) ) (21+3) "~ 2 C]::
2 S80k*I (2I-1) ™

Hn et a, é6tant le champ magndtique et le gradient de champ

eme

6lectrique induits par une impursté& sur ses n volsins

{au nombre de zn}.

La mesure de chaleur spécifigue nous donne

A = AM + A_. En ne considérant qua le terme en T-2, nous ne

Q

paurrans avoir A, et Aq gque si 1*'un des termaes sst faible

A
davant 1'autre, Pour les allilagss magnétigugs, nous suppose-

rons que A. est négligeable (nous an vorrons plus loin une

Q
justification) . Pour les alliages non magnétigues AM = 0,
Nae A% ou AQ salon lw@s dchantillons, nous pourrons déduire

T . Ho et 2 10“@]“7‘

d) Comparaison avaec les valeurs

théoriques

£n l*'ahsance de tout autrse résultat expérimental,
11 nous a fally évaluer Z ’o“H: ot I ,0,“3“’- A partir de
cansidérations d'dtats 1liéds d virtuels sur les impurstés ds

transition dissoutes dans l'or.




at du

avec

et donns pour Hn at q

CAROLI {53) part du champ de contact

H:.g_g Dl s Y'"s)

gradient de champ

ﬂ‘

BRINLE gﬁ“)]

5 : ws (Lher+ D)
A»fv_(f) = iz At 4%r - 5

pour les déphasages & = 2

n

H“‘ - ?_ i )_C)_O<S*\’[Am4>? m.\(ﬂ.k«:r-&-#.f)_m‘nchr Co_s(%.pr‘+ci>¢
2 o 3 3
g™ % S f‘w \(‘h’
_ 40 ) cos(2ler v + by
C’m = X }-zdfn Ch. Qob(?-]ﬂ.n:r+C'P1-) +,&r\nt‘7">‘b (2% $ )
v, 2 Y. 3
< IKP(Q)lz;DF psut 8tres dédult des mesures de suscep-
- Z tibilité de PAULT et de déplacement de
<] Y ()]
KNIGHT
Ata)= 46” % /A6<l¢(0ﬂ > @est la constante de couplags hyperfin
pour le tsrme de contact de FERMI.
(Lo ast le volume atomigue
&
G¢:;(51f ﬁ.)s - gst le vectsur d'onde au nivszau de 1la surface
v/

dg FERMI

|
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£S5 est la valeur moyvanne thermodynamiguz de la compo-

) sante z duy spin dg 1'impureté
Ty ast la distancae impureté-noyau

o ost un coefficisnt gui rend compta des affats de poten-

tiel périodigue du résaauy

CP , 18 déphasage, est le seul paramatrse imposé pour l'impursts.

LL'écran sst supposé de caractadrs purement 4., 5'il v a nU
dlsctrons d de spin 9 dans 1'8&tat 118 virtusl, la ragle de

somme do FRIEDEL donne :

.
Ct>q-= "'5'_“'0—'

- découplage nul - on supposse gu'un &lectron passe dans la

bande de conduction et nque par conséquent 11 raste z -~ 1

édlectraons dans l1'état 1ié wvirtuel

z-1

VLT:VLJ‘-: 2

- découplage total - si m est le moment magndtique 3 satura-

tion exprimd en magnéton de 383HR
V\.T—h—i‘_‘.m

Nous suypposerons le découplage total s'il existe.

Pour la premidre maoitié de la série de transition

V‘Lf:v\n. v\.¢=o

Pour la saconde moitié

h.T:Tf V\_JJ:S—VY\.
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on ntattribue pas toujours un

En procfdant ainsi,
; la valesur

élsctron de 1'impureté 3 la bande de conduction

de kF gn est tras pesu modifide (proportionnellemsnt acl.

Calcul da la chaleur apécifiqus

On obtient, en séparant la partis fixe propre a la

matrice de la somme due a 1'impursté et 3 la matrice

.ﬁ.’i;—-_ C(/I.—C.)
5

L T(I+4) (1%)2'(5 za(‘)ao)z%’()u(ﬁif‘_‘:)z

R /BT 4r 5®

(I+'1)(21+5) e?.Q 10 2 Z L Ly @
20 T
80K*I (21-1) < sn‘x> w o~ (' w T Ww)

65.@ = C (/i-lc)

vec T'{: - A b cos (2ke Tn + o)
&)

YA

Oans ls cas d'une matrica d'or

? = 0,34 (20)

alg) = 7,105 cn™ Y = 2,1 107 arg (28)
N = 4,9 107%° orgs  {20)
cal' K T

s i J trds bass=2 températurs

Sa
- E - 0,%1 pour le systéme cfc
va




Q = 0,56 barn ZKF ry = 6,32 ’ valeur galoulds
{s4) 25
a agst supposé égal A 1OD(pour lz cuivre |[valsur expérimentals
(54} 37,5
(pour l'argent valgur calculée
(s5) 57

Pour m nous prandrons diffédrentes valgurs expérimantales.

On gobtient finalemant :

H.~ 63.10° (T1}-T1Y)

L5 100t (7] 4 T ) e

e
7
2

2
...e..:ie-_ &, t. 40_66 (/l-c) z “bh. (—rl: —ﬂh&>
R b2l

_ 2
%Q_y_ 107 ° ¢ {1-2¢) Z’a“ (T\Q +ﬂi>

On voit sur cette axpression que le terme de chaleur quadru-

polaire 6lsctrigue vaut anviron 15 % du terme magnétigue.

On trouvera, rassemhléass dans 12 tabhleau 5, las valeurs ainsi

calculéas pour différantaes valaurs de c? :

-~ de Hn et qn pour n = 1, 2, 3, 4, 5, c'est-a-dire du champ
magnétique et du gradisnt de champ électrigue produits par
une Iimpursté sur un atame d’or situé en premier, sscond, troi-

siadma, quatridme ou cinquidme volsin de 1'impureté.




Tableau 5

CUTITANE % q en I02%em >
7 = 4 Heff en ke
M 4 b+ le 28 Je 4o o % 1077
He volsins lvoisins|voisins|{voisins |veisins
a |1.3 % 1,3 % ( o 0 0 0 0 0 H
, (
E 7,7 -8.9 +12,3 ~-4,2 -4,9 1,8 q
1,5 % 1,5 % E 0 0 0 0 o 0 H
E -0, 62 -6,8 13,I | -5.,5 q
1,75 | 1.7 % 0 o 0 0 H
-Iﬂgﬁ -Hgg 1334 '—859 %}
.2
.“; = 4,8.10
a; = 61.10°7cnm
VANACIUM IO %
7 = 5§ L
o |1.8% | 1.8¢ E 0 .0 0 0 H
g ~I6 —202 13}3 -?95 q
2 % 2 % E 0 0 0 0 H
E -27 1,44 I2,8 | -8,75 | -4 6,2 q
2,2 % 2,2 % ( o o 0 o 0 0 H
{
( -38,4 5,4 11,8 | -8.8 ~3,2 9,6 q
2
"ﬂ%_ - 5,8.10 7
49.10%°% em 3




4% trampé
10
' A =7
M ¢+ ¥ le 28 de 4ea 5a _ﬁID
)*b voisins jvoisins|voisins{voilsinsjvoisinsy
T il ,
4,5 4,5 ¢ 0 0 0 0 0 0 H
-28,5 9,8 -3,3 -2 2,1 1,7 q
3%
v4 B o
8 Meat | ¢t ¢+ le 2e 2o Ne 5e - YArg-7
be} voisins lvoisins|voisinsivoisins voisinsyﬂ
o /zt3on} 3 | 3 0 -774 210 4n -119 7 33,2 H
| (56) t
[ -1as5 q,4 2,2 -5,3 n,3 | 2,2 q
3,513,5 ¢ 0 : ~771 2309 -7,4 -a8 28 |32,7 H
E -35 10,8 -0,33 | -4,3 1,286 2,1 q
— R e m.....,.m.._,_......,.,.‘.{_ — —————
4 | 4 % 0 : -588 200 -40 -59 34 19,3 H
[ 25, 4 0 -1,8 -2,8B 1,5 1,3 g
4,9 4,5 ¢ |0 : -293 109 -37 ~22 -24 . .|5,0 H
-
E -13,7 4,7 ~1,6 -1 ~1,1 10,33 q
2
AT -7
'—ﬁ"— 3,8 . 10
H = 280 koe




sy

T MANGA

1

NESE - 0,15 %
7 = 7
; Msat g4 b+ 1z 2a 3n 4a an ﬁIU-7
}Jb voisinslvoisinsg! volsins| volsing) voising| R
130) 4 7 = 177 ~114 113 ~24 ~48 0,21 | H
8 -5,1 5,1 -1,1 ~2,72 0,014] q
FER 3 % H kOe
7 = 8 q 10%% em™?
Siizz30) 3 " 2 % : +302 ~18 -143 +q7 +44 8,3
E -13,8| 0,7 8,5 -4,4 -2 0,55
3,5 = 1,5% -7 -75 145 -60 -55 3,5
-0,7%| ~3,4 6,6 -2,7 -2,5] 0,23
-4 2(58) 4 | w 5 : 177 -114 113 -24 ~48 3,9
E B -5,1 -5,1 -1,1 -2,21 0,28
2 -
AT . 3,8.1077
H, = 275 kNe




Les valeurs da Hl at 9, pourront &tre comparées a
caelles calculées A partir des résultats expérimentaux da cha-
leur spécifiqus en supposant que seulas las impurstdés premiaros
voisinas contribuent de fagon importante a 1a chalesur spécifi-

qua, c'sst-&-dire an sa Bbarnant A z, = 12,

1
Ay Mg
-~ te - et ~g caleculfeas an affectuant la somme jusgu'aux

vingtidmes voisins (n = 20), ca gui est bien suffisant, la
shalsur spécifigus &tant en HZ ou q°. I1 est d'ailleurs facile
da démontrear an prenant une distribution continue d'impure-
tds a l'extériesur des 20 premisres couchas de voisins que

i1eur contribution ast négligeable.

On psut constater 1taccord satisfaisant sntrs ce calcul et

ltexpariaenca .

DISCYSSION

Les cslculs effectués raposent sur certaines hypo-
thases :

- L'exprassion dcnhant la polarisation de spin
) pg (r)} ast une formo asymptotique gqul ﬁ'est gcortainemant
pas valable pour laes pramiers voisins . Or, 1'influance das
pramiers voisins sst prépondérante, d'autant plus gue la cha-
leur spécifique dépand de H2 ou qz. On a donc 1a une
cause importants d'erreur . On pourrait, comms cala a &té pro-
posé rédcemment QSQ). ajouter un tarme an-Lz pour las premiars
voisins . r

- vient snsuite 1'imprécision sur la valeur du

moment magnétiqus, st par suite cells sur ¢ ., 3r, comme oOn

peut le voir, sinq>‘°5&k‘f“+¢) ast trds sensible a la phass.
ra

Nous avons fait les calculs pour plusieurs valeurs de 49 afin
de concrétiser pour chague cas l'importance dtune légars

grraur sur la phase.




- Raatent,sntre autras, l'erreur sur la valeur de a,
1'hypothése d'una probabilité do présance des élactrons s au
niveau du noyau d'er supposée identique A celle existant dans

1'or pur, 1'hypothdse d'un découplagse complet ou nul,

Hous avons enfin falt les calculs an considérant

que la fer at le chrome, magnétiques, induisaient un couplage

dipolaire magnétigue et quadrupolaire &lectrique sur les

noyaux d'or, et gque le titano st la vanadium,non magndtiquas,
ne donnaient lieu, sux, qu'd un tsrms quadrupolalre. Pour ces
derniers, il n'sat cependant pas impossible que les théories
d'6tats presque liés déjd utilisées pour expliquer leur terms
lindaire en température m2nent 3 un terme magnstigue supplé-

maentaire.

Les ordres de grandeur des chalsurs spécifiques
mesurées sont tras bian aexpliqués par le moddle d’atat 1ié
virtuel. On peut considérer l'accord entre laes valeurs théori-

ques et expérimentales comme trés satisfalsant ,




o vt A wm e e M A e W S s S e ma m

Ds faibles concentrations de fer dans le palladium
donnent nalssance A un état ferromagnaétigue dans lequel existe
un moment {60) pouvant aller jusqgu'a 12 Wy par atome de far . Das
axpdriances de diffraction neutrenique (81) indiquent que la
momant porté par le fer aest constant, d'anviron 3 ua 3 pour des
solutions tras diluées {(c = 3,705) la matricse de paliadium est
polarisée Jusqu’'’ une distance dtenviron 17 R d'un site des far,

ce qul correspond A environ 200 atomes de palladium.

- Les atomes de palladium premiers voisins d'un far
portant un momaent de 1/20 2 1/20 My Au dessus de 4 % da far
la ssotion sfficace de diffraction nautroniqus suggdre une pola-

risation uniforme du palladium.

Nous avons voulu essayer d’évaluer le cham hyperfin
y p

aglssant sur las noyaux de palladium.

1Y Echantiflons

Jgux dchantillons d'environ 10 grammes,ds

concantration gn fer ¢ = 3,05 et c = 0,31 ont gté fahrigués .,

Le palladium Lyon allemand 39,8 % ayant sprvi 3 confec-
tionner ls premisr n'est pas tras pur et contient 247 ppm da
far. Caci n'est pas trds g8nant par rapport 4 la concegntratiaon

nominale .

Le palladium Johnson Matthay 33,399 % utilisé pour le
sscond &ohantillon contient moins de 5 ppm de mangandsas ot do

cobalt .




www Togrme lindaire en température : Nos résultats da la

figure 20 donnant les valsurs suyivantss :

c = (0,01 y = 3,5 L1 ma molenl °K2 Xgp ® 8.0410m6 {62 )
R . -1 o, -2| X. = 3,47.107%(62 )
L c = 0,05 Y = 7,5 % 1 mlmola ©~ °K £ g

c=0,10 at 0,19 Xe = F (62 )

Le terme édlectronigue du palladium pur wvaut
9,4 ml mole™t k"2 (63]. Pour 1'alliage contenant 1 % de far

»

nous trouvons a psu pras la mEme chaleur spacifique é&lsctro-

niqus que pour le palladium pur at, pour l'alliage a 5 % de

far, une valeur plus faible.

Or, das mesures d'almantation (82] montrent que le
palladium commence & devenir ferromagnétigus lorsqu'il ost
allié 3 snviren 500 ppm dg for, la polarisation des atomes
de palladium devenant uniforme pour uns concentration da

5 4 10 % de fer {XF = g],

3\

On peut comparsr ce compartsmant & cslul des al-
liages Pd-Ni {83). On sait gus le palladium pur est un métal

presque ferromagnétigue t sa chaleur spécifigue dlectronique

gt sa susceptibilité mayndétique sont renforcédes par les fluc-
tuationes de spin (64]. Lorsqu'on Introduit du nickel dans

le palladium, la chaleur spécifigue électronique a8t la sus-
captibilité magnédtique sont encora considérablemsnt renforcées
a4 cause de l'augmaentatlon da l'interaction de Coulomb intra-
atomique ,Ainsd, 1'alliage Pd-Ni 1,5 % se comporte encoras plus

a,

comme un métal praesque farromasgnétique ., Au dessus de 2,5 % de
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nickel, de nombreux atomas de nickel portant un moment magné-
tigque . Le ferromagndtisme apparait., La chaleur spdcifique é&lsc-
tronique 8t la susceptibilité magnétique diminuent au fur et

3 maesure que la concsntration de nickel croit, ce gui correspond
au fait gue les fluctuations de spin diminuent progressivement

quand la polarisation des atomes de palladlum augmentse,.

Laorsqu'on introduit du fer dans le palladium, la
systdms Pd-Fe devient ferromagnétigue. On se trouve dans une
sityation analogue 3 celle du palladium nicksl au dessus de
2,5 % de nicksel : on ajoute des impuretés magnétigues & das
matrices presque magndétiques . Dans les deux cas la chaleur
spécifigque électronique et la susceptihilité dilminuent pro-

grassivament .

Lorsque 1la polarisation du palladium est importantas,
an paut s'attendre 3 ce que las fluctuations de spin dispa-
ralssant & tr2s basse température. 9n devrait retrouver uns
chaleur spécifique électroninque proportionnalle & la densité
d'états "nus” du palladium peut-&tre un peu modifide par 1fin-
troduction ds 5 % d'impuretds. ETffectivemant, la valeur de
7.5 mJ . mole ' °K”2 mesurée pour 5 % de fer peut 8tre comparéa
A nella de 7 mJ mole * og "2
gnétique {65) qui possids uneg densitsé d'états de 1l'ordre da
5,5 au lieu de 4 pour 18 palladium [BS].

obtanue pour la nicksl ferroma-

~~= Chalgur spéoifinque nucléaire

+ 0,05

c = 0,01 A= (0,8 _ ;) 107 mJ °K mole *

¢ = 0,05 A= (4,2 _ o) 1007 ml %K mole *




Pour un alliage dilué, si 1'on ne considaére que le

terme maznétliqus, la chalseur spécifiqua paut s'écrire

et 4 p(1er) =A £
=4 3 k2

n &étant la nombra normalissd pour 1 mole de noyaux actifs,

A la différence d'énoergie de deux niveaux nucléaires consé-

cutifs et ¥ ls concentration isotoplgue .

Iel, ceci danne :

CT2

a9 2
=< < 1,5.10

T on A A en 1 Hz

La coentribution du fer étant nagligsable, comma

pour 1'Au-Fe, on déduit des valeurs trouvées i
AZ
2
A

1t

¥ n 70 pour o = 0,01

. n

3

325 pour c = 0,05

—~- Discussion

La prnportionnalité 34 la concentratlon
semble fortuits si 1l'on considars las résultats ds résonancse
magnétiqus nucléalrea {B?L BUNNICK et al trouvent nlusleurs
nics de rdsonances da frdquence alnsi dafinie en fonction

de la concentration c da far !

= 13 + 144 ¢
= 26 + 68 ¢

= 39 + 12 o

52

N1l
NZ
N3
N4

< ¢ € <
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PJ.gss fe.015
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Fd 95Fe .05

A

| H ] \ 1 1 ']

10 20 30 40 50 50
Yy (Mc /sec)

gat attribués aux noyaux do pal-

La fréquencea vNi

ladium ayant 1 npremiers voisins de fer 3 la nombre an agst

{ L 4"

Q ) = — e™ (1-e)

wo! (o) !

n étant le nombre de sites, m le nombre d'impuretés . Cacl
samble effectivement correspandrae a l’'amplitude des pics do

réasonancea .

Partant ds cette interprétation, calculons L on Az

2
c A1=UN1 A2 sz ASHvNS n1=Pl2 {1 n2=P12 (2] nsﬂP12(3] L nd
0,01 14,5 | 28,7 | 33,1 95,1075 6,10 " 2.107% | 28 |

i
a,05| 20,2 | 29,5 | 39,8 0,34 107t 1,7.107%| 2s5




Ces résultats sont loin d'expligusr nos valaurs
axpérimentales da n Az. Le fait de prendrs ls sacond moment

des raies n'augmente L n X gue das fagon négﬁigeable.

Nous pouvons s83ayser dtexpliquer le terms supplé-
mantaire qus nous cbtenons par la polarisation de la matrice
et calculer un ordre de grandeur de cette polarisation sup~-
nosée uniforme ; leos atomes dae palladium concernés &tant caux

ntayant aucun fer premier voisin sont en nombre Pl2 (01.

2
G L nA n, = 912 (M AMB Akoe
0,01 42 0,887 5,8 35
0,05 73 n,s4 11,4 58
v an Mc

aveoc % s 00,1857
H en koe

Les mesuyres de R 4 N n'ont é6té effectubes avec pré-
cision qu'ad partir de 10 MHz. T1 sembls qu'étant donné leur
amplituds F,, (0), les pics de résonance auralent dd &tre
remargqués a 6,8 st 11,4 MHz, Il @st cspendant plus probable
de pensar qus 1la polarisation n'est pas uniforme . Au lleu d’un
pic bien défini, 11 vy aurait alors uns distribution assez large
de fréquences approximativement cantréds sur les frédgusnces

calculfes, ce qui expliquerailt qu'alle n'ait pas 6té ramarguée .

Les résultats de résonance et nos masures absolues
peuvent donec s'accorder. Toutefols, nous pouvons 8ssayer d'in-

tarpréter différemment cas résyltats de résonanco.

a) On peut considérer qu'uns impureté da fer induit

une séparation des nlveaux sur un gertain nombre p de ses




palladium premisrs voeisins (lss palladium plus éloignéds édtant
affoctés de facon néglimeable), Nous trouvons alors p = 32,

avec Al = 14,5 MHz pour c = 0,01,

Supposons rfde plus dque p est indépendant de la concan-
tration. Pour interpréter notres résultat pour c= 0,05 et
Bl = 20 MH, 11 faut supposer un affot de saturation : un atome
de palladium est affacté s'il a au molns un atome de far dans

ses p premiers voisins, st la séparation de ses niveaux nucléai-
res sst alors saturdée & la wvalaeur A{. Ce rdsultat est obtesnu en
ramplagant Ry = pc opar n, = 1 -1 - ¢}, nes calculs plus pré-
cls failts aves catts hypothdse midnent A p = 50 valable 4 la

fols pour ¢ = 0,01 et ¢ = 0,05, avec les valeurs citées de Al.
e nombre n'ast pas an désaccord trop flagrant avec gelul de

200 aobtenu par diffraction neutronique {81). En affet la pola-
risation réelle va en décroissant avec la distance au site de
fer, ce qui axpligue le nombrs plus glavé d'atomes de palladium

polarisés masuré en diffraction nsutronique.

b) 'ine autre hypothdse consists & attribusr aux prs-
miars volsins [z = 12) les fréquencas A2 gt aux seconds volsins
(22 = §) les frégusences Al,les volsins plus éloignéds &tant
encore négligés. NDans ce cas avec l'hypothdse de saturation,
on trouve une valgur corrects de n A2 quoigqu'un psu supérieure

& nos rdsultats.
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¢/ ALLIAGE ORDOMHE Fey s Rhy g

Cette &tuds a Gté effectufe an collaboration avsc

P.N, STETSEHKO,de 1'YUniversitsé de Moscou.

Les alliages Fe=Rh constituent un aystéms axcallent
pour 183 recherchas sur las intaractions hyparfines dans le
Rhodium. Pour des cancentrations en Rhodium supérisurss A
20 % at . les alllages coc prdsentant un gtat d'ordre du typa
Cs C1. Pras de la composition gdqulatomiqua 1tordre est prati-
gquament complet {BB}. Leg structurss cristallinss ot magnéti-
quas das alliages ainsi que les moments magnaétinuss portés par
l1ea fer at ls rhodium ont 6t4 Gtudids par des technigues de
rayons X ot de diffraction neutroniqus {Ba] (59) @C]]. Jusqu'a
48 % de rhodium les alliagaes sont ferromagnétiques . Entre 48
et 52 % de rhodium il y a una transition magnétique du pramiser
ordre de 1'état ferro 2 1'6tat antiferromagnétique & basse
tamparature .

1} Echantillon

Ltéachantillon a 6td préparé a pertir ds
far 98,99 % ot 4o rhodium 96,3 % fondus par induction dans un
cresusat en oxyds da beryllium sous atmosphdre d'argon pur. La
polds de 1'dchantillon gst d'environ 33 g. L'achantlllon a 3ta

racuit sous vide a1 7071°C pendant 24 hsuras.

2} 2ssultats lef. fiqure 21 )

- o e o

11 est difficile de donner les diffarentes
contributions 3 la chaleur spécifique dans toute la gamme de

tanpératures gtudiés, partiduliaramant an ca qul concerns les




3 0,3°K cegpendant on trouve les deux contributions classigues

excitations magnétiques collectives. A tempfrature inférieura

ey

--= Taerme lingailrs

LLe terme lindaire en T a pour valsur

¢ = 1,68 % 0,17 ] wola * o ™2

~=~ Tarme hyperfin

Le terms hyperfin en T"2 a pour valeur 3
+ 1,2

4 ~1 o
A 6,9 - a,s 19 mJ mols K

Il doit 8tre attribufd & l'interaction hyperfing ma-
gnétique seuls, la spin nucléaire du rhodium 103 étant I = %.

On psut interpréter cette intsraction avec une ssule
valeur de champ effectif car dans ces alliages ordonnés tous
les atomes de rhodium ont des pogsitions cristallographliqueas
équivalentes. Comms dans les autres alliages la chaleur spéci-

figue nucléalre du fer est.négligeable.

En ytilisant pour le rhodium H o= 0,087 u,_‘l
s 7 !
On obtisnt H .. = 130 koea
aff - 5

~-w» Discgussion

11 est difficile des trouvser 1l'arigine physigue du
champ observé, surtout parce qua lo signa d=z Heff est incaonnu.
La valeaur expérimentale ne s'accorde pas avec la courbe cal-
culéda par SHIRLEY at al {71). ce gui n'sst pas surprenant, cette
courbe dtant établie & partir de mesures 4o solutions dilules

dans le fer., Ils considadrent uniguement la polarisation das
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glectrons de conduction 8t négligent 1'influence das couchas
internes . Ftant donné le moment magnétique relativsment impor-
tant porté par les atomss de rhodium (M = 1 ugl [70], ie

dernier terme peut 8trs assez €élevéa.
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A/ GADOLININY METALLTOUE
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dans la classiflcation pédriodigue des élémaents, ls
gadolinlum est situd au miliesu des toerros rares. Toutes maes
couches électroniques sont complitas, sauf la couche 4Ff qui ast
A domi pleine et pour laquella L = 9, Lo champ magnétigque au
niveau du nayau est indult par la polarisation dus couches
profondes par l'intormédiaire do tarme do contact {72]. I1 dgit
dtre d'un ordre Jde grandeur inférieur 3 cslui dos autres terros

rarsa .«

'Y Echantiflon

L*dchantillon utilisé pase environ 10 gram-
mas et provient da laleytess Metal Corporatlon, Lora de 1'analy-
sg degs rasyltats e zhaleur sndclfiqus, 11 nous sambla trouvar
une contribution dtranpgadre en farme dtanomalls Schottky dont
1tamplitude at la position en tampdérature semblaient dues 3
0.5 % environ de samarium. L'analyse par snaotre d'arc révidla
la présance da ce corps que nous avans fait doser par activa-
tion. Le rasultat 4s cette analysa conduit affectivement 3 0,3 3%
de samarium, an bon accord avec ce 3Jue nous avions ddédult de la

courbae de chaleur spécifigue.




2} 2dsullats

sur la figure 22 la courbse {a) est obtenue
par arddition :
{(b) d'un terme en AT“Z

{e) de la contribution hyperfine de 3.3 % de samarium

(d) d'un terme dlectronique el

- Le terme linéaire sn T ntavait pu jusgu’a présent
gtre détermind car 1l apparaissait toujours une anomalie psut
stre due a la préssnce d'oxyde (73]. M. J.C. MICHEL a mesurs
gcet @ohantillon entre 1,2°K st 20°K. Les valsurs qu'il a obte-~
nuas sont plus failbles gue calles précédemment mesurées . Notrs
schantillon parait donc gtre celul gul a le comportement le
pluys intrinsaque. Ls minimum ohservd par nous A J,25°K fixe
une valeur supérisurs pour Yy da 11 ml molsﬂ“1 °K~2, tras volsine

de celle admise pour 1a lutétium st 1le lanthans .

- La contribution du samarium a 8té calculde d'apras

1gs résultats expérimaentaux (74} (75)

- En attribuant (b)) au couplage hyperfin du gadoli-

nium on trouve un champ gaffactif !
+ 15

H o= 380 _ .4 Kkos

157

avec Gd = 0,47

Hauel Hy

Cette valaur ast comparabls 3 gelle trouvée par
l1tanalyse des résonances de la section asfficace d8 neutrons

lants polarisés

34 kos (75)
60 koe (77)

H = 348
ou H = 324

I+ i+
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st plus récemment par des mesures de R M i (78) H = 370 kos
ou d'sffet Mosshauer (79] H = 366 - 55 koe

€lle eat &galement an accard avec la prévision théorique de
FREEMAN et WATION {72) qui donnaent dans le cas des taerres
rares un champ effectif 40 & la polarisation des couches pro-~
fondes par les dlectrons de oconduction :

7

H = ~35 3 =~ TIcl 3 = 5

soit H = 330 kose

La valeur que nous avons déterminde semble un peu supérieurs
aux autres. Cecl provient psut &8tre du falt que nous avans
négligé le terms guadrupolaire dont ia contribution diminuerait

le champ effectif calculd.
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L'alliage est une solution désordonnée d'ions ma-
gnédtiques dans une matrice 1inerte. La température d'ordre ma-
gnétique est d’enviraon 15°K ; pour des tels alliages la théorie
prévoit une chaleur spécifique magnaétique lindaire aen T.
BONNEROT et al {BD] ont 4té amenés A supposer l'existencs d'un
niveay 1ié virtuel sur lss ions gadolinium gui donnerait pour
ces ions une configuration électronique intermédiaire entra
Gd™*t et 167 **. 11 nous est apparu qu'une telle modification
glectronique devralt conduire & une augmentation censidérable

dy couplage hyperfin sur le noyau de gadolinium.

1) Echantillon

L'achantillon contient 5,87 % de Gd dissous
dans 1'yttrium. Il pase environ 13,5 g. Il nous a été aimable- :
ment pr&té par MM. BONNEROT, CAROLI et COQ3LIN. L'analysa de

l'yttrium donne, en ce gquil concerne les impuretés magnétiques :5




360 ppm de dysprosilum
100 ppm de thuldium
508 ppm de far

7) Résultats {(figune 22)

[

Le terms lindaire sst de 27,5 %3 mJ.mnleﬂl
°K"2. Ce mdme &chantillon a é6té 6tudié par J.C. MICHEL qui
donme v 30 T mJ.mole * °k™2 entre 1 at 4°K at BONNEROT et
al (BD] qul obtiannent v 40 m=mJ moleﬂl °K‘2 at expliquent cs

terme.

On t£rouve un tsrme hypsrfin en AT 00
+ 0,18

- -1
- [+
A 3,25 _ 0,25 10 mJ K mole

Niscusslon

+ + +
En prenant les valeurs du Tb (74] on calcule
dans l'hypothdse de 1'état 114 virtuel proposé pour l'allilage
2 o
mJ K

moleﬂl. Catte valeur gst 20 fols supérieure a3 la valeur expé-

en question une contribution en AT—E aves A = 6,2.10

rimentale, Par contrae., cette derniére est trés volsine de cel-
le calculés pour les lons Sdf** gn utllisant nos résultats

précédemment obtanus A= 2,1 . 18~3 mJ mols ™t °K

La différence peut 8tre expliqude par les ilmpuretés contenues

dans 1l'yttrium.

Cas rdsuyltats semblent donc nettement en faveur d'un
6tat 6lectronique trivalent normal pour les ilons gadolinium

dissous .




¢/ ALLTAGES LANTUANE HOLMII

B, DREYFU3 et J.C. MICHEL {Bl]ont montré qu'en intro-
duisant un lon praséodyme dans une matrice magnétique des gado-
1inium, on pouvalt maodifier le niveauy élesectronique fondamental.,
Catts modification 8'accompagnae d'une variation du couplage
hyparfin. En partant de la méne idéae, ils ont aessayé de falre
varisr le niveau fondamental d'un autre ion terre rare en le
diluyant dans une matrice inerte. L'holmium a 6té choisi en
raison ds la grande valsur de sa constante hypevfine, st in-
trodult dans uno matrice de lanthans. J.C. MICHEL a &tudls
trois Schantillons zontenant respectivement 9,8 %, 2,5 %, et
10 % d*holmium de 1,2 & 20°K. MNous avons #tudié l'échantillan

0,8 % en dessous de 1°XK,

1} Echantillons

- o w we W o

te lanthane utlliséd a une pureté de 89,8 %,

Les échantillons pdsent enviren 13 g.

2) Résultats

L'4chantillon 0,8 % est supraconducteur
a 4,2°K, ainsl gue 1'ont montré les mesures sommalres
d'aimantation faites par M. CHOUTEAU au Laboratoire. In
trouve A haute températurs une chaleur spéclfigue un peu aupé-
risurs & celle du lanthane [32].

Le tarme de couplage hyperfin obtenu pour les gdchan=
t1llons correspond au couplage hyperfin Jes atomas d'holmium
présents,., Dans le cas du 0,3 %, oan raconnaft en dessous da 1°K
ltanomalie 3chottky, mesurée bien au deld du maximum et ren-
forcée par le couplags guadrupolaire 3 bhasse tampératurs {83].
Le niveay électronigue fondamental n'a donc pas pu dtra

modifisé dans ce cas.
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coNCLUSTION

Nous avons d&crit un appareil de mesure de
chaleur spécifique permeftant d'affectusr ces mesuras de
0,02°K & 0,5°X . Il comports desux &tages de refroidissement de
désaimantation adlabatique. Le tharmomatre principal sst une
sphare de nitrate de cérium magnésium pesant environ 1 g, Les
apports de chalsur parasite ont &té rédults 2 moins d'un
erg par minute. L'équilibre thermigus antre 1'échantillon

et ls thermomdtre a 8té particulidrement étudié.

Nos mesuraes de chaleur spécifiqus nous ont parmis
de maettre en évidencs, pour la premidre fois, l'anomalie de
chaleur spécifique nucléaire associée au couplags hyperfin
magnétique et électrique induit sur les nayaux d'uns matrice
inerte par des impuretés de transition. Accessoirement, las
valeurs obtenues pour ls terme lindairs en température de
ces alliages nous ont apporté des Iinformations importantes

syr l'#tat 8lectronique des impursetés dissoutes.

Alliége or - mé8taux de transition

{Au-Fa : Au-Fae : Au-Cr s Au-Ti s Au=V 5
3,93

0,01 1,03 0,38

Au-Cog'GB).

89,10

Nous avons comparé les valsurs expérimentales du
tarme hyperfin nucléaire di & la matrice, una foils soustraite
15 contributicon des impuratés, & celles calculées & partir

d'un modale 4'6tats 11&s virtuels, tant pour le couplage




dipolaire magnétinue (éE-FB, ﬁE—Cr) que pour le couplage
quadrupolaire &lectrigque (Au-T1, ﬁH"V]' L'accord est tras

satisfaisant .

Nous avons obtanu pour l'ﬁg-v une importante
contributicn supplémentaire de chaleur spécifiqus lingalre
an température. Elle a été attribuée & "l'effet KGNDa” .,
Cette interpré&tation a snsuite été étendue aux alliages
Au-Ti et Au-Co, encore que dans le cas d8 ca dasrnier, una
partie ssulement des atomes de cobalt solt susceptible d'un

tel traitemsnt.

Alliages dilués palladium=-fer IEQ—FEU.US 5 EE~FBD'91)

A partir de nos résultats axpérimentaux et da caeux
obtenus en résonance magnétique nucléairs nous avons essaye
dv'dvaluer la polarisation induite par less impuretés de fer
aur les atomans de palladium.

Le palladium est un métal A sysceptibilité raen-
forcée par les fluctuations de spin., Ls tarme dlectroniqus
obtenu pour l'alliage Pd-Fe ferromagnétique diminus lante-~
ment avec la cancentration de fer, ds fagon analogue a cs
gqui se produit pour les alliages Pd-N1 quand ils dsviannant

ferromagnétiques .

Alliage ordonng FEG,SZ 520,48

L'anomalie hyperfine de chaleur spécifique obtenue
neut s'expliquer par un seul champ gffectif, tous les atomes
de rhodium dtant dans des positions cristallographiques
équivalentes ., Ls champ induit par la fer sur les noyaux de
rhodium a 6t6 estimé 3 130 koe.




Terres rares (Gadolinium, alliages diluéds i‘Gdg 959 gt La-
) »

Hoy, 8 3!

Le terme hyperfin de chaleur spécifique du gadollnium,
principalement 44 A la polarisation des couchas internas, nous
a parmis de calculer un champ affectif de BBG koe au niveau du
noyau . La mesure ainsi faite nous a servi a Gtablir guse dans
las alliages dilués des gadelinium dans 1'yttrium, le gadolinium
semble garder son 6tat électronique trivalant normal. Enfin
nous aveons montrd que 1'état fondamental de 1'holmium qui
rdsylte de 1'équilibre entre le champ cristallin et le champ
d*échange n'est pas modifié avec 1'affalblissement de ce dernier

par dilution de 1’holmium dans l2 lenthane.
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APPENDICTE 1

ttablissement des nelatlions entre Cy el
Les paramitres d'interactions dans fe cas

P A it - e o e e A A e e e e mr e A A AR WD e e me T e

La fonction de partition d'un ensembls de niveaux

d'énergle Ei est

Z - 2:_ Q/—F)EL = 2 (JL_ (&E.‘_ + -E ES% . )
2

avec ﬁ .1

.2
Lj=_.2.._ O%z:_i’az’s _____ZHE;*-@'ELJ,__
op Z 9 L 1-pec « B el
z
OJQC‘ZEL‘-'-"T';’g:O
rrrrrr .—C)S.ELL T’}%?‘
U'_' :—-E v
““FiE“"éiiEiz ~ g, B TR
* .
-— it t la
L= - EE Tr Gez. = - ~1— ll;égj Eoébgg da niveaux
. T o

O'adl wune chaleur spécifigus

C = _/4_,4,__ Ty 3%1
S




Pour une mole de sites - 72 -

S; - A Tr ¥&1

RoOR T w

soil H = A TV‘ 1‘%1
" k*w

Nous avons vud qgue
_—

’X—th-\ _.‘G"K H I
Wa= 2 Qp Vi

i

1@3: l%n +P'3'Q0Q
%.QDL: '}QDHL+%& + ';(-Qon %Q 1—3'%(,1 %H

Les termes crolsés contiennent des puilssances impaires des com=-

posantes du moment cinétique et ont donc des traces nulles, Par
suite I 1 - z —_— 2
1‘-(%3= lrkmn)—klr(}%a)

Les affets magnétilques et élgctriques sur la chaleur spécifigue

s'ajoutent simplement, Par contre si 1'on fait agir un champ

extérieur les termes croisés subsistent et i1 n'y a plus une
telle additivité.

Couplage hyperfin magnétigua
%’Q} M = - ‘6' )a H I

2 _ 2
TY‘KE’%ﬂL) = T'(‘ X‘L’tl (Hx_ I?c. fHué,I“a +H6 18>
= Iy 61 %z{H: l—;: + H“Q:I‘al + Hg’ l_éSL

{
—+ H';q, H (.‘:u_ I‘a_‘!-Ia_Iu) 4-""‘5
_ _ 1_%2 (H 2'_....\%]__2.
= N iy L
T
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Couplage hyperfin &lectriqgue

Le terms peut s8'écrire [5)

1 ® o XsaT,A T(Ia1
avec A . Va()’b’ Q é 3 (I )g
* . 1
/e
+ 2 . +2 6 %
\ - —/l——(Vzne m\f%k& B2 V"-"é/) Q= ._\[___ I.
2y6
. e Q
I(21T-4)
Q° a des élémente de matrice Awm =0
Qf? a des élements de matrice Awm=*1
Qt?. a des 8lements de matrics Aw = + 2

51 on effectue le carré pour prendre les traces, il suffire
de considérar

r

[z a" v )z
ew Z.oQ@T Q™

Q™ V")
MY

W\,+V‘f\l=o

oL

ot @ vra(atatratat) VIV @ QAT AN
Vo T (q")” VYT TRQTERTR) VIV TR (@"(,)‘ZQ"‘@)i

A

L T (Q")l _ _;"_ T 5{‘5%2 —ILI+1)][5I‘61—I(I‘4)J§

T (Q° ) %3 J(M)(z;m)(w +33-4) -6 F(J¥1) L I (gu)(25+1)
o 4+ TE(T+)" (z.rm)j

Tr (Qo)z = 2—?—(0—&- J(J+i)(25+¢)(ﬁJ2+hJ~5>




I

———

O LIa’I*‘] = I,

A -1

Q'R 6

16

T

o T 3(16I++I+I6,)(Ibz_ *LIg)} - 74 -

_1-

T Q' a8 21, I,-T 21 Ty _1 )}
Y 46 J i( b + +)( - %5 "')I
- g5 P
= ol i_G_. JP{LIB( ——Is +J:6).l —-4 6(-f Ib Ih)
RO —+ J. -—f% +I6f
Ca I+I_ = E’L—- Ibl+réj
Te @@ ot L {47 (3ey) ZERRE)
- .}% T(r+4)(2r+2) {3T*+>r-1) - I(I+ﬂ.)(-’.l‘+1)f
] - 2,97 -
Te (@'@7+Q7Q%) = 24> & I (T+1)(23+1) BI*+81-6
15
— Tr QT@ - ' 6 T (ILIF)
' 16
T (I+2I_L) = J¢ L4 (-?i_Lb —i-l-_B)J._
= T (fl _E'b +Ié)I—J-+
77777777 = Tvr (FL I}O +I:0>(Hfl—r%z——16)
- T T T ) Iy (TR ) - Ty ]

4
5

= A T(T+1)(2T+4) (5T 43T -1)
45

T(r+1)(2T+1) +(2T+2) T*(I4)" 21 (T~1) T(I+3)(21+4)

C (Qz Q”l—i—QFL Ql> = _204"4% I(IM)(ZL»)) a1+ 81 -6

15




A - 75 -
Voo = o Vi
1 -1 A Z Z
r - B 4 7 I 1
N = 2_: ;(Va&u—\l%t&) —I-lenna }

sglit finalement

— %Q'L 1 ot (I+4)(2.1'+1)(ZI+5)

8C

rC(2r-1)
2 2 2 2
[ v%:a + %(qu—\fw) +% (V.wa_’“v;fx_"'vbt&)]

oL

H o Q?« 2 bA 2 2 2
"T?f - élo‘hz _[(21-1)(I+1)( 2I+3)[ Vga + % (Vm:n—\[m) +~é— (\fwk+\ff)a%+\%6)]\




APPUNDICTE Z

Cabeul du teame quadaupclainre éLeetrdque de €, pouk
un allicge difué, dans Le cas géniral oll Le ghadient
de champ n'est pas axdial

e vt ms o T MM ke e e e me G A AR T e e e M AC M A e em e Re S L e ogw AR S0 e o A A s S

Maous cherchons la résultante sur le noyou des
gradients de champ Glectrique prodults par les Impuretds.
Cansidérons une seule impureté en T et un noyau en N.

Supposons axial le pradient do champ nroduit par I

b1 T

| o
\ et <

¥
oL

Bt VEV = VYxx + Vyy + Vzz = 0

1 Viz = 0
-
L - Vxx = VYyy = - g—
e
— - y
k ; pUiEﬂUﬁ 'q = M = [}
Qﬁ-“ Vzz
N B>

e
;
S

P

P

Nous voulons calculor le tenseur pradient de chemp en N, somme
dos prodients de champ dds & toutes las impuretéds. Il ne sera
pilus axlal puisque tous les pradlients de champ supposés axioux

le composant ont leurs directiens distribuées au hasard,

Paur calculer l’expression {voir chap. 1]

- el
A « Vzz© + % (Vxx = Vyy)2 + % [V2xy Wozxe szy]
nécessaire & 1a connaissance de la chaleur spécifique, 11

faut effectuer le chanpgement d’axes 0 X Y Z @&n Oxyz




3V a9V 2X 2V DY 2V DA
Dac

+

+
D= OX x 2Y D=

PERY i(a\f .?_X__P‘?__(BV' 3Y 2 2V 92 V
Vel 22X 1 3d3x/2dx DY )Bx-+ (31)31 ToEx

™

i

2 X
TRRELY (VR FRRE SN |
0 D e

EES x Dx

Las termas croisés Vxy, Vxz

ast diagonal.

Ne fagon pgénérale

\IKE

VL& - Z .DXP,‘ D Xk
kKL Dxg B““'é,

5pit, comme VK1l aest diaronal

Z QKK ?)XK \jk;\(

Vl‘.& =
K Dxil I x
11 nous faut calculer les R nour le changament 'axes
D xi
< Py W
E Ain O cos P Ain B AW.&P cos O
? _.Al‘\nLP c,osk? O
—\;J; —cos B wos P _msesm&{? sin P
— - —» —p T —_— e —r
r = IN = =u + 44 *‘éki = X e NS + 2w
0’od
oX = A D cn@*? o X - AW S 4~uiy ‘9 X —
D= ‘D% D)d‘_
DY s DY . s P DY
R 2 ¢ B:B -
2z
ZE - ~wsB sy °z =~ @3B men (P 0
P ‘D‘a ?6

sont nuls car le tenseur
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Nous obtenons finalement pour le Vi)

Vr.ac_ = q (% smz o C...Obz.\-F -~ % ) Vx_\a = Ci; Siw k.F CA‘JS\-? “:>W\28
\f\.&\& = 9 (% st ® sent P - 12 ) Vaava: CI%QDS B 2n0 Cos P
\f:bza: g ( 1 - EZ’ s T 9> \/\.&:a = %— smB o O smyY

9
— '
Pour la chaleur spécifigque, 11 faut calculer A", c'sst-a-dire
1es valeurs moyennes de la somme des quantités exprimées ci-dessus.
Ppur un atome donné, la contribution & la chaleour spécifinue

s'obtient par :

]:Z. qi ('l_ }2_- sm” 9;,)}24—% Ej, [_Z 9. st B cos 2 LP;_ll
%[(Z QL sin P cos P, st 9,;) +(§ G sim B¢ cos B cos LQL')L

+(Y_c1; cos DL o B s-,.c\nchSLl
- Les toermes sn o 12 donnent Z:qiz. ce nqui est normal
8'11 n'y a qu'unae impureté, il ne doit pas y avolir de terme
angulaire,.

~ Pour les termescroisds en ay q 11 faut prendre la moyenne

j.
pour chaquo confipguration d'impuretés, c'est-d-dire > sur

13

toutss les pailras.

2 19 4 A, ) 1y, ...t a. . .
l'-,zé: C}“qd 1-2 Sin 8,\, -—-z- 5in Bd' +-Z S 9\, SN 8&[5-1—@52(‘-?‘_—@&)}

S S. . . NS
+[_T son 29 em 2 9& c,os(LP,__kP&)j

Ce terme doit 8tre invoariant par rotation des axes.
351 on maet la premidre impuretd sur Oz et la soconde dans la

dirsction Eﬂ , on obtiant




. - 7T -
>, Civ"!é (1—.2’_ sm1'86‘>

paires 1]

La oontribution totale sera donc

%;ﬁ:- + 2 Qe 9y (i_ % $Wf'{68>.

paires J.&

- 5'i1l y a zéro voisin orobabilité (1-c¢)?  coptribution nulle
- "oom ot un " " zic(l-clzi = GZ
- »n " . " " - - 2i —«2
" deux zi{zi 11(1=-c)
2.

i1 faut séparer les contributions. Etant donné 1 impureté
premiére voisineg d’un atome de la matrice, la seconds peut

8tre situés en des positions 3

feg =7 1 possibilité s’y = o zﬂ‘+.2q‘ - 4q°
:TI/Z 2 " Jl 2q1+zq £|:>: q?.
_ Vs 4 " 3, 3 2 g\_*¥
- 4 q +29°(I- 5)""7
=04 4 " 2. y 1
T4
soit au total
A2 a [1-0]12 X 0+ 120{l"c)llx qz* 6c2[4q2+2q2+& %4q2)(l-c)10 ' o
T 2
A2 =q b2c (1-c]11 + 120 02 [1-chO +....]

A = 12 qzc [1“0"'---]

Ce terme Gtant lui-m8me 3 multiplier par la concentration
(1-c) de noyaux,

5'11 y avait interactilon entre premisrs volsins, mails selon
le mod&le purement additif le terme guadratigue serait tras
faible. 5'1l1 n'y a pas d'interférences (addition des q2)




_Ba_

Ag. = 9 ['Ilc('l—C)l!]+ 2ciszGca(1~c_)w+—--

= CJ’Z(_‘IZC..;.O(-_,Q‘-{-_..-)

alors quen tenant compte des interférences

2

A = c]q'('\lc.—-’mc,"")

iwk

oy sncore, s5'il y avalit additilon des g

pi% = C’\L[’l:’-c (4—6)”_‘}‘\'14012'Y_€Gc.2'(I-c.)qaj.;.___
= C’;z (1?-& +452c."—|—-——)

51 1'eon avait une distribution sphérique d'impuretés, il

.
faudralt alors dvaluer sin 5%-5ur cette sphére

T
- o2 2.
el ATy ATn A d = —
LTI Jo ¥ R S S

alors gue pour les premiers voilsins on a obtenu

1x0 +2x')+4x%+—&xé:8
- &
L g
Sin = —
LT
Z
2 L 22
g 2y ce qui est trde proche de 1'unité.

}

Sur les ssconds volsins :

‘6: T ! possibilita
W " z = _,_Zi,
:z- 4 Sin K 5
2
=] 10
il 12
5




1 3
En général la valeur moyenne réelle de sin ‘r gst supférieure

4 1a valeur sphérique, donc les termes d’interférence seront

gn gonéral négatifs.

On peut dire aussi que la probabilité pour que qiz

ait la valsur q2 ast o

Et - 11c.qz-k2 qlcz 2 (ﬂ“-% wnl‘K%>x€

é'{o{st‘“s

éz (1-% suipy) - 11-%28--1

2 2 Z
A = 1Zc.<:‘ — 12 9" <
- ql (12(2-— ’\2.C-1)

Cuttae formulation est donc équivalente & celle obtenue

gn tenant compte des interfédrences.




APPENDICTE 3

Caleul de &'échangeur @ cdrhculation d'hélium

o o e e b AR M e b e om e e W b e A AL W e am ew e An e e Om e SR e e Ao

Nous devong refroidir l'ensemble sels-écrans~-échantillon
de la température do l'azote liquide & celle de 1'hélium liguide.
Une certains vitesse de refroidissement est déjd imposée par les

interrupteurs thermiguaes supraconducteurs.

-~ Lg fil d'étain placé entre le Ze ssl et 1l'échantillon a pour

caractéristiques 1

= 3.10" cm Kk~ 2w, om®K

(o] £ v

L'échantillon peut consister par exempla en 1 mole d'or;
il posséde une snthalpie de 1 kJ environ et il faut un temps pour
le refroidir de

E - 1 '} Fay o)

K 5 AT

AT pout 8tre pris 6gal & 50°K environ, si les snlas sont refroidils

suffisammant vite por rapport & 1'échantlillon

3
E 1 109 40 - ‘10'? . 3_10(‘ 5. £ ~ & heures

3 50O 300

Nous prenons pour toutes les variablss des valeurs
moyennes sachant trés bien que c'est vaers B0°K gue le refroidisse-
ment sera le plus lent car l'enthalple varilent en T4 egt alors
traés grande, et la conductivité de 1'étain est la plus faible

par contre le gradient de température @st plus grand, mais 11 ne




suffit pas & coﬁpenser le resta.

- La plagus de plomb placée entre les deux sels a pour

caractéristiques :

= 3.10“2 cm k~2 0,5 w o©m%K

—fen

Le sscond sal peut avoir une enthalpis de 1kJ, d'od un temps
de refroidissement pour un AT de 30°K
1 20% 1g?

- 3, o
t = NS 3 ELe] 2:.107s ~ 35 minutes

Tout cecl suppouse que c'est le premier sel qui sst refroi-

di le plus rapidement,

Pour gqu’au niveau de l'échangeur l'6change de chaleur soit
correct, 1l faut gue l'écoulement soilt turbulent, c'aest~a-dira

gue le nombre de Reynolds soit supérieur & 5 Q00 [84}.

Re - pu D 4 & 4 G 16 10"

G
" TN D %1075 D D

o0 G est le débit en masse d'hélium, D le diamdtre de 1°6Gchan-
geur, W la wviscoslité des 1’heélium (8.10”5 poisel},

D sera fixé par le fait gqu'il faut pouvoir vider le volu-
me d'hélium contenu dans l'dchangeur en un temps suffisammant

court pour isoler les sels,

La vitesge de pompage ramenfe & l'smbilante d'un tuhbe ds

rayon r de longueur 1 & la température T, pour 1'hélium ,

S ’;:M ,2,?\[‘;‘

o

est donnés par {85).

o
g
1

3
solt, & 2°K S~ 32 %T




En considérant gue la vitesse ds pompage de la pompe est
grande par rapport 8 celle du tube, le temps mils pour pomper

-2
1'héEldum  superfluide & 1,3%°K de 2 mm & 10 mm sera

E=23 Y log E:
s Pe
V étant le volume de gaz admis; 11 est déterminé par
le volume de l'échangeur 381,3K st le volume des tubes allant
de l'échangeur & l'ambiante, te diamétre assez important
(Smm) de fagon & ne pos limiter la vitesse de pompape.

Nous avons pris @

vV o= 200 cm3 - Pi = 2mn - P " 10 mm

&

2,35 2°9° log 200 = A000
s 3

On veut pouvoir enlever ee volume en 5 minutes, soit

-3
1000 _ 300 S . B oeant/s = 310 "L/
S
dons L1 faut rd ~ 10—4

L

Mous avons pris r = 0,5mm et 1 = 20 ¢m

D'00 un débit an masse ds
. -2 ~
G =~ 3.10 “ g/s =~ 800 1/h
Re = 3.10°% g/e = 600 1/h

Alors an appliguant la formule de Colburn
0,8 0,4
”{l :_11_D= 0,0lb @e ?‘P
K
avec Fr =0,8 k = 4;.1[3"4 w CGS




Ceci donne une résistance thermique

= _j_____ ~ 2,5 W. cas

D h
D*od un temps de refroldissement

E. R AR
B AT

s¢ AQ = H~5kJ AT ~ 30°K

4

t ~ 10 minutes.

En pratique, un déabit de 100 1/sec s'sest avérd suffisant,
manant & un écoulement laminalre. Un tel débit vaporise moins
d*hélium liguide et permet cependant de refroidir une mole

d'échantillon en 12 heures.




APpPreENDICTE 4

Caleul des sels de nefroidissement

i A . O e me tm AN R e e e Ma O R R e A ML A W e e e e A A A om

Moture des sels utilisés

Le premier étage doit refroidir a snviron 0,1%K
touts la masse du Z2e dtage d63ad sous champ an absorbant
la ehaleur dépageée par celui-ci et ne se réchauffer que trés
lentgment sous l'effet du flux de chaleur parasite, On utili-
sera donc le sel d'un métal de spin  électronigue dlové pour
lequel l'entropie magnétigue AS;;FZLoﬂ(ZJéﬂ) gst grande, et
de températura caractéristiquaevoisina de la température
minimale & obtenir. Lo sulfate de Gadolinium (J = % ) efit
gté préférable ou point de vue entropis, mals sa température

caractéristigque aest trop Glevéa ( ©~0,2°K). (fig.24).

] LLe second 6tage doit refroidir 1l'échantillon 3 environ
10_2°K 8t ne va pas se réchauffer trop vite par la suite

le nitrate de cerium magnésium { J:% 1 GAJB.ID—3°K )

n'ayant pas une snthalpie suffisante 4 gquelgues centidmes de
degré, il ne restait que 1’alun de chrome potassium (J = %ﬂ ]

{ B~ 1(3*2"!(] suscoptible d’8tre utilisé,(19).

Nimansionnement des sels

T1 faut maintenant colculer les masses respectives des
deux sels. L'égquation thermodynamigue représentant le refroi-
dissement isentropigue s'écrit, si R est le réfrigérant

at Ch, le corps qu'il doit refroidir
ASR +ASC;\=O

avee A s = S initial - 3 final




C/nR

0,1

0,01

CMN

—

NH, Fe(50;), 12H,0

K Cr(50,),12H0

G, (50, #H0

(CHaNH3)Cr‘(SO4)212H2C__)

Mn(NH,),(50,),6H,0 ]

0,01

01

1 10

Fimnrn 24




2a8 _Gtage

D*aprés les estimations, l1'échantillon a une capacité

calorifigue maximals

Cf 400 + 1OST “%5°K..1

T2 _.
T - e
A(_S__§ - c dT o | 5.10 10°>T
~ = T 2 _
Tt ¥

Pour la sel

PR -1, -
Ti = 10 "°K (H) - 70 koeok")
Hi = 7 kQe

En nous reportant aux tables de fonctions thermodynamigues

de substances paramagnétigues (86) , on trouve gue lfantro-
ie initianle est S . f ~ -
T, = 107%%k,  HE = O

d'apreés les courbes S{T) de 1'alun ds chrome potassium (19)

S (He, Tp) = O %

Si o est ls nombre d'ions-gramme du sel

-3 :

-+ - 5. 10 -4

& (0,2-10-2) > 5:1° 407 %_ 27" .10
1074 A0"%

-2
X = 2,610
pour une transformation réversible. Sinon 11 faut un A 3 plus

grand , donc plue de sel.

£n pratique nous avons pu mettre 0,1 ifon gramme d’'alun

de chromse potassium comme scecond étage.




L]

lg étage -~ le calcul est la méme

Pour le ler étage Ti = 1,3°K tH -1

- = 13,8 kDe °K
Hi = 18 kDe 1

T

% (Hi, Ti)} =~ 0,50

51 1'aon veut gue le second sel attelgne assez rapidement
10-1°K, 11 faut gue le premier atteigne une température
inférieure, S¢10~2°K par exemple.,

g. (HF,Th) ~ d'aprés les courbes S({T])] {(19)

Pour le 2e etage

Hi = 7 kOe H 5

F1 o= 1,3 i?)i = 5,4 = (1, T ) = 1,1

Hep = 7 ke H _ s -
- - ] - ~ 2

T, e 0,1% (31, = 73 KDe°K = (H, T,)™ 10

R @ pst le nombre d'ions gramme du premier sal,
compte tenu du fait qu’il y a 0,1 ion gramme de sel au
Ze étage, et en conslddrant comma négligebblm la différence

d'egntropia de 1’6chantillon

Br~o0,5m » 0,1 (1,2 - 10°°

@;7; 0,22

En pratique nous avons pris 0,5 ion gramme,




Contacts tharmigues

Chague sel devra refroidir Qn corps #tranger, sel ou
gchantillon osu écran, et B8tre lui-méme refreidi. L'agent de
transfoert sera une tresse métalligue. Pour sn calculer les
dimensions, il faut connaltre les différentes impédances ther-
migques conditionnant le transfert de chaleur du systéme réfriga-
rant au corps réfrigéré, De plusieurs études du problams,(871985)
i1 résulte que la_principale résistance thermique se trouve
au contact sel-métal, Le flux de chalsur traversant ce contact

peut 8tre décrit par une lol de la forme
: 3 — 3
Q=(55(T'1—’L)
. —
o G =& 3 (TY-T)

% gt F ftant das voafficients caracitdrisant la qualilté du

P - - )
contact_(& varie de 10% 3 10? ergs} deg 3 om “. A est de
l'ordre dea 105 - 5 @est la surface de contact en cmzn T, st la

1

température chaude, T2 la température froide,

Nous prendrons pour ﬁ gyne valeur moyenne,

=203 -1

103 arg om 86C T,

Contact 2s étage-échantillon

Calculons tout d'abord la surface de contact nécessaire
pour que l'échantillon soit refroidi par le second sel an un
temps conveonable. Nous supposons parfait le contact agent de
transfert-échantillon, Le sel étant supposé a 10 mdeg, il faut
qua 1'échantillon, partant de 10-1°K. atteigne 15 mdeg ean
10 minutes environ, malgré un flux de chalsur parasite de
107t erg/ssc.

¢ .10%s (*-T2). c
ak
o0 C est la chaleur spécifigus de l1*é&chantdillon

Sel

c d T4 00 5
ab - 1 +107 1, cehantilion

arec C- =

3
1025 (T3 -T,%) T




en dessous de 10—1°K 105 T1.4<%E_2
i
- 1 .
/t_401j{: 0‘1
S -2 —3 =3
T I'4 (1*'2.)
or 715 << T}a

soit

4 2.5 10" ¢ [4 ]"W
& -T‘i“ T

3.2

Avec les valeurs données ci-dessus on trouve 3 = 10%em

Les flux de chalsur traversant le contact est alors
1

& = 10° (34-1) = 2,4 erg s

on n'est donc poas limité par les pertas,.

En réalité, avesc une telle surface, il faudra un
peu plus de 10 minutes pour refroidir 1'échantillon car T2

n‘est plus petit devant T Mais nous ne calculons ici qu'un

10
ordre de grandsur,

Cetts surface de contact de 1000 cm2 sera obtenue
en répartissant uniformément dans le sel 3 000 fils d'argent de

0,1 mm, le contact se faisant sur 10 cm des laeng.

Contact 1% sel - second sel

On & ici deux résistancaes thermigues en séris, une

ae

dans le premier sel, l'autre dans 18 second. On écrira
S5, Sa

L] 5 ‘_—5 —
Q= 10 5([.1—‘)_5> adec S= —
5, +5,
Comme précédemment

: S,y w3 — 45 -
Q@ =40 5 (T,2-T> )= T4y 22 tee T, <<
' ) at 2=




F o= hg Ta A5

e
3 1%sel
10%s TR Ty
A l'aide des tables ds Tonctions S,
thermedynamiques on peut calculer
${T} pour le second sel sous champ >,
magnétique. Le résultat est donné 2% sel
T
fig. 25, En linéarisant, on obtient 4
%% ~ 1,27
F_ .
soit pour 0,1 ilon gramme S~ 10 7 cge
£ 40“de1 i 40"[ 1 }Tf
2
S5 T, S Ty AT,
<)
. — -1 10
To = 17k ¢ = 107 °% E = -
S
gi S = 100 cm2 t = 1000 secondes soit environ

15 minutes. En pratique, la température du second sel sst
descendus par paliers en attendant cheque fois l'équilibre
tharmigue avec le second Bel afin que la désaimantation soit
le plus réversible possible, Cecl diminus chaque faois 1le gra-
dient de temp&rature et augmente la temps de refroidissement
du Ze sel., Il a été impossible de mettre plus de 150 cm2 da
surface de contact dans le second sel pour des railsons
d'ancombrament. Dans 18 premier sal, la surface de contact

est de 1500 cm2.

flanas tout ce gul a até dit.nnus avans supposé la
résistance de contact sel-fils supérisure aux autrss. Cecl
n'est pas vérifié au dessus de 0,5°K (& un facteur 2 prés &
1°K) dans le sscond calcul. Mais comme c'ast au-dessous de
0,5°K que les temps de refroidissement deviennent longs, cala

n*fa pas une trop grande importance.
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APPIrHHDICE 5

Caleul des ITntenrupteuns Theamiques

Entre Le premden el Le second sel

Nous devons prendre un supraconducteur & champ critigus

assegz élevé pour raduire la distance entre les deux babings.

Son rapport de coupure ;E sgra donc Iimportant & température
n

assez élevée et il pourra bien isoler le second sel du pre-

mier., Le plomb semble satisfeisant 3 ce point de vus. [B8)

- A 1'état supraconducteur l1’interrupteur doit isoler

suffisamment bisn le premier sel du second, afin que ce darnier

ne s'dchauffe pas trop vite, Pendant la majeure partie de
l'expérience, le premier sel a8 une température de 1‘*ordre de
0,2%. Le second est alors & guelqgues lﬂm2°K. Mous pourreons tolérer

un flux de chaleur de 1 erg/sec. environ vers la sscand sal,
5 - - -
ks = 2,10 T3 arg.cm 1 °K 4 sec !

S

Os = 5.10° (it - 2%

T =~ 2,10-1°K Gs = 80 E = 1 erg.sec_l

- A 1'état normal, la résistance thermique doit 8tre au plus

6gale a celle du contact sel-f1l1 pour ne pas trop augnenter le

temp de refroidissement.

Kn ~ q0F T erq. em M see T o k2




- 93 -

Q - 10 T aT %

5
10 T.AT

it

Or, pour la résistance de contact sal-fil

Q@ - 10°T* AT

Lorsque T £ 1°K, c’est la résistance ds cnntéct qui sast la

plus grande. Le rapport 3 o~ 10-%n|samble donc correct.

Fntre £e second sel et L'échantiflon

Il faut que le champ critique sopit assez felble pour gue
la guantité de chalaur dégagée par les ceurants de Foucault
dans las masses métalliques voisinegs lors de la& coupure soit
faible et ne réchauffe pas trop 1lféchantillon., Un peut ainsichoil-
sir 1'aluminium et le zinckBQ]EQO]mais laur pouvoilr de coupure
2% n'est pas suffisant et 1'échantillon n'est plus suffisam-
ment 1is0lé au-dessus de 0,1°K. Nous avons choisi 1'étain comme

orésentant le meilleur compromis (Hc = 300 0e) (30},

i.e calcul se fait comme précademment.

A 1'étaet supraconducteur on tolérersa un flux de chaleur

1

de 10_2 erg sec ! (égal aux pertes 3 10 ~°K) pour un AT de

lD—1°K aux bornes ds l'interrupteur
ks ~ 2105 T? er%.c.m"“ ° K

-2 ' -
Q - 21051021075 < 1077 erg. sec”’

-4

£
4’ ol S € 5107 cm
2
A 1'état normal kn=6,8.10YT erq. cm™ K"
soit Q ~ 7.10*.51074 T 4T = %5.104TdT

& 2
Pour le contact sel-fil R - 10° T 4T




Ca n'ast qu'en ﬂessous do 3.5.10—2°K gque la résis-
tanca de contact ®st supdrieurs A csells de 1'interrupteur
tharmique. I1 n'en résulte aucun inconvénient car c'ast
saulement en dessous da cetts température gue le temps ds
refroidissamant de 1'&chantillon est vraiment long st

annuysux .




APPENDICE 6

Cafeul de £a bobine d'Inductance Yutuelle (12}

- e Er G A A D S e A e e T R U e A M A M M e G G WD R W YR we G Ga O MR Sm G oo ma ae

L*inductance mutuslle due au sel supposé sphérigue

g#at donnée par

M =16 0% ngnp VX fy £, 1072

=]
|
&>

¥5=_Q—_ i da+ L 4 dge3l N {ﬂ

(2,62 4—9,’“)"/2 2 [:%52'4—(0‘44"2)2‘]1/2— 9 [1?7524—(0},1-59,)2 11/?_ %b - A
' 4
|

| 0’2—%‘2’ Aq+da +3)1O- 3:
iR EA O i . E ZQ_,
.?\o 2 2 )1—]1/2_ B%PZ 4~(d.+a1\g 14»3;&)2 ]Vé’, &

en supposant la taille du sel assez faible pour que ls8 champ

de mesure dans tout le volume du sel spit estimé dgal & celul
gqui sst en son centre.nF,ek ns sont le nombre de spires par
centimétre sur le primaire et le secondaire ; V 8st le volume
du sel &n cms, X 1la susceptibilité du sel en cge. M ast alors
donné an /u.ru

bp et bs sont imposés par le diasmétre de la queus du
calorimétre, mais dépendent un peu de np et ng - dl’ d2 at 2 1
sont déterminés pour que le sel solt dans un champ primaire
asssz uniforme st que le champ secondaire ne soit pas trop
peintu au niveau du sel. Ainsi la sansibilité n'est elle pas
trop affectée si le sel n'gst pas trés bien centré par rappert
au champ secondaire par suite de contractions différentielles
A basse température par exemple, Uien.sﬁb, on veut aussi que la

bobhine soit 1a plus courte possible,

Un compromis a mené aux chiffres suivants !




H§ uy e ¥z Y
| T 1 T
VW Hd | _"
3u|vanooas £ \
Z 1HO3
dy sy




- g5 =

d1 = 10 mm bg = 21 mm

d2 = B mm bp = 17 mm

2 1= 55 mm fs = D,75
fp = 0,95

fs et fp wvarient peu avec ns et np. Pour le CHMH

X = 6,3.10'4°K/T V = 0,575 cm°.

Ce gqul donne

Le produit ns np est déterminéd par 1le pont de mesurs.
fMous le calculerons avec le courant normal du pont Cryotronics
sans tenir compte du divissur de courant qui nous permsttra,
si baescin est, d'ajuster nos valeurs. La'poht a une gamme de

GDQ/AH pour un courant primaire de 16 m A afficace.

A T 15 mdeq D% 600 uH M =< %/AH

Pour 1'étalonnage antre T = 1,2 et 2°K, on veut pouvoir mesurer
l1*inductance mutuelle avec une erreur de l'ordre de 10-3. Or
e pont peut Btre éguilibré 3 10-%}AH preés, au misux, Il faut
donc

190

M = 2= /uH

T
Ces deux conditions sont un peu contradictoires 3 choisissons
plutdt unse bonns sensibilité en limitant la gammse de mesure,

cette limitation étant supprimée par le diviseur de courant.

~5
Prenons M. Ao /AH - 5.5.40 hs Ny /*H
T P

neg hlP >~ 2105




-~ 97 =

H

92 spires/cm
2500 spires/cm

Nous avons pris en pratique @ np

"

ns

soit

Expérimentalement on trouve Mz %E unités de mesurs du pont,
soit, pulsgue la gamme ast réduite par 2,2 et gue 10 000 unités
correspondent & G()O/uki
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Caleul d'Enreuns systiématiques usuelles
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Mous n'étudierons ici qué les errsurs systématigues
autres gue celles dues & un déséquilibre tharmigue entre
1'éehantillon, le porte-échantillon et 1l thermomaétre. Elles
portent principalement sur les mesures de la température T,
de 1'écart de températurae S T et de la guantité d'énergie

$ 0 fournie & 1%échantillon

ac 43K 43T
o

C e 2 Q OQ ST
DT
Ac _ a3, 42T
c IQ 27T
Errsur surég
SR = RI*E

La résistance est mesurée au pont de Wheatstone par
une méthode trois fills, Les fils d'amenée de courant sont

supraconductaurs.

R~ 600 ) AR~ 1.0

-3
E = 1s. At ~ 40 s. A

O < < A680
AL ~ o1KA 2 /*A <1 ya
4 basse tempfirature & haute tempéra-
turs.

43Q ~ A, 2 A 4 basse température
3 Qa

o o, 4 Vo A haute température




Erreur sur la température T

La température sst donnée en fonction de la mutuells

- D AT _ d4p dH  dE

[ — = -

M-E T D M-E H-E

D et E é&tant des constantes détermindes 4 l’8talonnage. D
@st calculé par une méthode de moindres carrés sur une
dizaine de points d'étalonnagae, pour un courant primaire de
40 mA efficaces., Pour avoilr 1la pente 0 correspondant au
courant primaire de 4 mA utilisé pendant l'expérience, on
divise 1la valsur précédemment vbtenue par le rapport F des
courants, mesuré par ailleurs, et on calcule E & partir de

guelques points.

»* L'errsur aléatoire sur 0 due & 1l'srreur de lecture de

M1 et T est représentée par l'errsur guadratiquse Gﬂ25.10_30

L'erreur systématiquse est donnés par l’errsur sur P

@t par celle sur le rapport des densités de 1'huile et du

meroura
-3 -3 -3 o
AD _ 5410 42,107 41077 = 1%
D
» Tl est difficile d*évaluer l'erreur sur E. Certeines

fois la valsur de E verie un peu selon les points d'étalonnage.
De plus, pendant 1'expérience, 1l arrive que E dérive. Ceci
gst peut Btre di & uns légare modification des positions res-
pectivas du sel et de la bobine d'inductance, au mouvement
d'une splre de la bobine ou,nlutdt, d une dérive ds pont de

mesure, 0On peut ralsonnablement poser AF<03unités,

t'erreur sur M est aléatoire et faible devant les

autres




- - g
AT - 40 2 + ___C_)_ii_ = 10 —!—-0,5 -m-‘{——— s D= 11,5\.1\33!‘(.‘5
T M-E 4,5
e _ -2
AT _ 407 %+ 740 T
‘—”’“_r

Erreur sur l'écart de températurag T

ST. _PoM

(H-E)*
AST _ AD  A¥M o, aM ., 8¢
5T D ? M M-E ™M-E

M1 et A M sont aléatoires et ont déja été discutés.

-2 B R
Il reste A¥T - A0 +’1,[;,4OL ]
§T°

Il faut ici remarguer gue le tarme en T n'aura sucuna
influence sur la valsur de la constante A de couplage
hyperfin.

En effet A = CT2 {voir Chapitre 1)
< T a0
AdA _ A, AT A2

A < 7" 2 Q D

Une autrs erreur systématigue provient de ce gue la

machine & calculer donne pour chaleur spécifique & la tempéra-

ture moyenns T ;1"+-%? . La valeur moyenne de la chaleur

spécifique entre T et T+ 37T, Pour oT < 10‘1, l1%arreur

est inférisure 4 10-3. T

Au total

-2 S R
AC L 2107 % 1,4.10 ] & basse température T < 0,1°K
C .




- 101 -

A~ 4,3, 4O_L + 1, 4. 40_1—!_- 4 haute température
[a8 .
AT 4ot + 14075 T
-
el
AA = ABQ_+£E—: 2.10‘ (-t—T-P suf‘e\aau{f&.)
A 3 Q o
_é,é_ = _EEE +2;—b—wD—-+5—A—‘E ~ 2.40-14—2_.’\0-4T (+<r>
& 2 L E
\Oouur ‘T“»:O,f)"’(\ ._LB ~ 8.‘10-'2- C'f'(!_)

e




o

0.YV. LOUNASMAA

- 1932 -

31T BLIJGRAPHTIE

C.Y. HEER and R.A, ERICKSON - Phys. Rev. igﬁ. Bg5 (Ias7z},
vV, AR, N, KURTT and R. PFTERSEN - Bull. Am. Phys, Soc. z,
3ag 11957).
J.f. HO and N.E. PHILLIPS - Physics Letters 10, 34 {19641},
P. STETSENKD and Yu.I. A/KSENTIEY -~ Soviet Physicse JETP 20,
£39 [I9B%).
0.V. LOUMASMAA - Phys. Rav, 128, 1352, 128, II36 {rasz),
I33, A 211, 133, A 502, I23, A 219 (14864).
G. TROLLIET -~ Thése tiniversité de Grenoble (IS4},

A. BLANDIN - Thése Université de Paris (I86I).
W. MARSHALL - Phys. Rev. 118, I5I5 (I8GO).

M.W, KLEIN and R. BROUT -~ Phys. Rev. 132, 24I2 (I8963).
J. FRIEDEL - J. Phys. Rad. 20, IB0 (I&8).

A, ABRAGAM Les principes du Magnétisme Nucléaire - PUF Paris.

A.l. FREEMAN and R.E. WATSON - Magnetism II A
G.T. RADO and H. SUHL - Eds.
Academic Press - MNew York.

B. BLEANEY - Hyparfine Interactions {(A,J. FREEMAN and

P.B. FRANKEL eds) - Academic Prass

NMew York - Londan. o
Références dans _ " "
R.E. WATSON and A.J. FREEMAN - p. 71,

" ”

Y. MACADKA - Prog., Theorst Phys., 17, I2 (I9€7).

A.P. KLEIN, Prysics Letters, 70 A, 57 (I9B7),.

Autres référerces dans T

J.R. SCHRIEFFER - J. Appl. Phys,, 38, II43 (I987).

M.A. JENSEM, A.J. HEEGER, L.B. WELSH and G. BLADSTONE -
: Phys. Rev. Lett., 23, 997 (I967),




g - A.C. ANDERSON, Y. REESE and J.C. WHEATLEY - Rev. Sci. Imst.,
34, 1386 (I863].

10 -~ P.W. MATTHEWS, T.L. KHDO and P.0. NEUFELD - Cryogenics, 5
213 (1885},

IT - A.C. ANOFRSAON, W.R. ROACH and R.E. SARWINSKI ~ Rev, Sci. Inst.
37, 1G24 (1I9B61}.

12 - W.R. ABEL, A.C. ANDERSON end J.C. WHEATLEY - Rev. Sci. Inst.
35, 444 (1984),

I3 - W.C. BLACK Jr, W.R. ROACH ancd J.0. WHEATLEY - Rev. Sci. Inst.
35, 587 (I8R4),

14 AS . EOELSTEIN and K.W. MESS -~ Physica, 31, I707 (TBE651,

15 J.M. DANIELS and F.H.H. ROBINSON - 2hil. Meg., 14, €30 {1as3),

16 - R.P. HUNSOMN and K.S. KAESER - Physics, 25, 3 (19871},

17 = N.E. PHILLIPS - Phys. Rev., I34 A, 285 (ISGA),

18 - F.J. DUCHATENIER ~ Theee Lelden, 1204.
F.J. DUCHATENIER , DE NOBEL, BOARSTOEL - Physica, 32, 5EI (I966)

g - 0.€. VILCHES end J.C. WHEATLEY - Phys. Rev., 143, 509 (I8686]
Rev. Sci. Imst,, 37, BIQ (ISEE).

20 - A. MARATH - Phys. Rev., 163, 232 {Ia67).

29T - E. DANIEL et J. FRIEDEL - Proceedings of the IXth Interrational
Conference on Low Temperature Physics,
Colombus (T264), '

A. BLANDIN - These Université de Paris, IO6IL.

2?2 = R, FNURNEAUX, Commufnicatior nrivée.
73 - J.C. MICHEL, communication privée.
24 - J. SOULETIE, communication privée,.

25 = J. SOULETIE - Tnése Grenoble (I8638),

B. NDREYFUS, J. SOULETIF, R. TOUPNIER et L. WEIL =~
CRAS. 259, 4708 (I1884), =

26 - L., GREVELING, H.L. LUON and ©§.S. KMAPP - Phys. Rev, Lett. I8,
85I (IQR7). -

27 - G. CHOUTEAU et R. TOURNIER, communication privése.




28

29

34

35

36

as

39

40

41

432

43

44

45 .

46

47

I

- 104 -

W.0. KNISHT - Solid State Physics n® 2 - Seitz and Turnbull
Eds - Ac. Prass (I95E6}.

von E. VOGT und 0. GERSTENBERG -~ Ann., Phys. 7, I0 (1850).
0.5. LUTES and J.L. SCHMIT - Phys. Rav., 134 A, 876 (Ig64).

H. CLAUS, A.X. SINHA and P.A, BECK - Phys, Lett., 26 A, 38,
{I987).

K. KUME - Phys. Lett., 24 A, 743 (I867).

M.D. DAYDFLL, O.L. KOHLSTEDT and W.A. STLYERT - Sol, 35t,
Comm., 5, B7I (InG7]. :

K. KUME - J. Phys. Soc. Jap. 22, III5 (I987)
72, 1309 (I967)
Phys. Lett, 24 A, 743 (I9€7),

P.W. ANDERSON ~ Ecole des Heuchas (I267).

M.D. DAYBELL et H.AQ_STEYERT - to be published.

3. LE GUILLERM, R. TOURNIER and L. WEIL - Proc. 8th Int.
o ‘Conf., Low Temp. Phys. (Londop}, 236 (I862).

R. TOURNIER - Thiése Grenoble (I8965).

B. MANMES ot R. TOURNIFR - communication privéel. : .

J.E. ZIMMERMANN and F.E. HOARE - J.P.C.S., 17, 5Z'(I960).

I.A. CAMPBELL - communication privée.

J.A. CAMERDN, I.A, CAMPBELL, J.P. COMPTON, R.A.G. LINES

and G.V.H. WILSON - Physics Letters, 20, 560 (IS6B),
Ww. PROCTOR, R.G.SCURLOCK and E.M. WRAY - Phys. Lett. 20,
821 (INEE),

F.S. PRESTON, S5.5. HAMNA and J. HEDERLE - Phys. Rév.. iz8,
2207 (I962]., "

W.B. MIMS, G.E, DELVIN, S, GESCHWIND and V. JACCARINO -
Phys. Lett. 24 A, 48I (I8877.
G.W. LUDWIG and H.H. WOODOURY - Phys. Rev., 117, 1286 (I360).

B. BLEANEY and 0.J.E. INGRAM - Proc. Roy. Scec. A 208, IA43
{(1851).




48

49

50

51

52

53

54

56

57

58

59

518]

Bl

82

M. LOW Paramagnetic Resonance 0N 30lids -
Ac. Press New YorkK (1960
phys. ReV.. 109, 2586 (1e58)
128, 2430 {1963).

A. ABRAGAM, J. HOROWITZ and M.H.L. PRYCE - Proc: Roy. 50C.
an 23Cc, 168 (19557

C.H. cHENG, C.T. WET, Poh. pECK - Phys. Rov. Egg, ane (1960).
SR POLLACK ~ Bull. Am. Phys, S0C. 6, 1E8 {I961).

At FREEMAN and R.E. WATSON -~ Magnetism 11 A (Rade and Suhl
Eds)., Ac. Press:.

5. CAROLI ~ Thise upiversite de Parils (19GGY.
V. KOHN and S.t VOSKO - Phye. REaV . EEE, al? (IBEO].

C.A. GIFFELS, G.We. HINMANM and S.H. yaskn - Phys. Rev.. 132,
INES3 (19613,

K. YASUKOCHT, Y. KUWASAUA, €. SEKISAWA, v, SUGTLIYAMA, N, USUI
and T. OCASAWARA ~ j., Phys. ScoC. Jep. 19, 1250 {19641,

J.A. CAREAGA Thase Univerﬂité dp Grenoble {1987} -~
» peraltre.

£. SCHEIL, H. SPECHT and E. WACHTEL -~ Metallkde 49,
£q0 (11583 .

L.CL.R. ALFRED and 0.7, VAN psTCHnURG ~ Phys. Lett. 26 A,
27 {rag’l).

CRANCLE - phil. Mar. 5, 9335 (19601,

—

CRANGLE and w.p, SCOTT -~ 3. Appl. Phys.. ag, 921 {1965).

J.
J
AT GLAOGSTON, B.T. MATTHIAS, M. pETER, H.J- WILLIAMS,
E. CORENZWIT and R.C. SHERWNOD - phys. ReV.. 125, 54I {1asz
G.n. LoY and T.M. HOLDEN - Proc. Phys. S0C.» 59, 119 (I866)
3.W. CABLE, £.0. WOLLAN and ¥.C. KOEHLER - Phys. Riv., 138
755 (LOBS).
. CHOUTEAY et R. TOUPHIER - commupnication priveéc.

G. CHOUTEAL, R. FOURMEAUX, K GORRECHT and R. TOURNIER -
Phys. Rev. Lett.., 20, 193 (IBE8).

p., LEDERER and D.L. MILLS - Phys. fev., 185, 037 (1368).

i)




g4

£5

BB

87

68

70

71

72

73

74

75

76

77

78

N.F .
433 (10661,

ENGELBERG
760 (1ag6).

S pONIACH and 5.

S. OONTACH ~ phys ., ReV. Lett..

J. N RAYME and W.R.G. VEMP -~ rhil.

r. ALLAN < Thaae Orsay {1a€7).

J.L. LECHATON and S.

113° {1067)
176aH =

gUDNICK, J.

KQBHYASKI and J- g

SHIPANE, . ALCHERN, PL.h

131, 182
nE BERBEVIH and L.

MATHANS and C.W.
1547 (1ag4l.

G. SHIRANE, .

D.A. SHIRLEY and G

170 (1065) .
R WE -

WATSON and A.J- FREEMAN -~

Phys.

L.T. CPANE - J. Ghem: ac,

0.V, LOUNASHAN —

0.0, conoiAN, G.
Conpt. Rend.

B. DREYFUS,

A, STOLIVY - Phve. 134,

i

F.l1:

apORE, c.A, neYnnLDS, Y.l
S

c.L. BoyD and ®.3 GAMDINO -
MY
JETP, 24,

[[russa 51,

gEnrk and J.R, sCHIEFFER - Phys.
- Phys.

8,

Phys.

FLINH and R.
(19633,

NULDAWER =

HESTENBARGER -

phy'_‘-‘\ +
Phyot.

TROLLIET
6o (1964).

128,

Phys.

DELYAGIN,HUSSEIN £L SAYES and

a5 (1966) ]

Lett., 17,

——

Rev.

Lett.. 17,

Pty

R&WV .«

554 {1967).

1, G818 (1056) .

—r

Mage.:

quALSKT ~ 3. Appl. Phys .
et cnmmunication nriveée.

1741 {19653.

38,

SOC- Jfapn _2;(1.

NATHA”S - Phys. eV,

cRAS, 252, 1347 (19613,

CHEN - 134 A,

i T

pPhys. REV.s

phys. Rev.. 158 A_s

np77 (19613.
g, 777 (19811
€, amra (1961}

Ba5a (1982).

Rev.., 23,

ﬂov.Lett.

127,

ot e

nev.
if {1062},

2480 (1983).
£22 {1962).
1352 (I9€2).

gt L. WEIL

ez, 1743 (T961).

~ATLOR and G QRUNEART 7
1361 (13865).
12, {Tas

Ray. vott.

—

V.5, gHP INEL ~ Sove
(19671},

Phy




80

B2

B3

84

85

86

a7

£a

79

7. BONNEROT, B. rARCLI et B. COQBLIN - Proc. 1966 Law Temp.
Cal. Conf. Helsinki, p. I20.

v, ALLAIN, 3. BOMMNEPOT, B. CARDLI, A. COOBLIN, R. JESSER st
., PAPHATL ~ 1. Phys., 28, ap (I067).
p. nREYFUS, 2.0, MICHEL and A. DE cAMRARIEY - Prac. I¥Xth
Tnt, Conf. Low Temp. Phys. (I964).
J.C. MICHEL - Thase Université de Grenchle (19673,

fn.K. FINNEMORE, D.L. JOHNSON, J.E. 37T ENSON, F.H. SPEDDING

and B.,J. BEAUDRY - Phys. Rev. 137 A 550
(1ees]. '

H. VAN KEMPEN, A.R. MIEREMA and W.l1, HUISKAMP - Physica 30, _c*i
720 (I9B4]. '

L. WEIL - Eléments ces Echanges Thermiques = Gauthier Villars
paris (I965). .

G.K. WHITE - Experimental technigques in low temperature
physics, NDxford.

J.p. and R.A. HULL - J. Coam. Phys.., 3, 465 (1941).
M SHINOMARA and V. ITOR = Techn. Rep. of 135F B 2 (18966).

A.R. MIEDEMA - Thise Leiden, IOED,

A C. ANDERSON, G.L. SALINGER and 1.C. WHEATLEY = Rev. Sci.
Inst., 32, 1110 (I96I).

MENDOZA, Experimental Frycphygics FIRCKSON, HOARE and KURTI) -
Autterworths (ISEL}. - '

. REESE and W.A. STEYERT - Pev, Sei. Inst., 33, 43 (1962).

1.M. COTIGNALA, F. DE LA rquz, M.T. DT LA CRUZ and R.P.
PLATZFCK - Rev., Sci. Inst., a8, 87 {1967).

v.P. PESHKOV and A. Ya. PARSHIN - Soviet physics JETP, 2I.

s5p (TOBER],
{en russe, 48, 393 (I965) 3. .




Vif
Grenoble, le

Le Président de la thése

Vi
Grenoble, lp

Le Doven de Ta Fazults des Sciances

VU, et permis d'imprimer,

Le Recteur de ''Académie ge Granohla




	THOULOUZE Daniel T0029.pdf
	THOULOUZE Daniel (fin) T0029

